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RESUMO

Este trabalho foi realizado visando a otimizacdo da técnica de andlise por
ativacdo neutronica instrumental e adequag&o do software ko LABSUE desenvolvido por
Denis Piccot, no laboratorio Pierre Sue-Franga. Esta técnica € uma importante ferramenta
analitica na determinac&o de elementos tracos em diferentes tipos de matrizes.

O método paramétrico do ko permite determinar as concentragdes dos
diversos elementos presentes nas amostras, utilizando-se de um elemento comparativo, o
padréo, de massa e caracteristicas nucleares bem definidas, para se determinar os teores
daqueles elementos passiveis de serem ativaveis das amostras a serem analisadas.

Foram redlizadas diferentes rotinas utilizando programas para adaptar os
dados gerados pelo sistema de aquisicéo da Canberra ao software ko LABSUE

Os resultados obtidos através dos softwares Intergamma e ko LABSUE,
calibragbes em energia e eficiéncia, fluxo do reator TRIGA MARK | IPR-R1 foram
comparados aos encontrados nos procedimentos de rotina de calculo do CDTN/CNEN,
com uso de planilhas Excel®. Nas amostras de referéncia de solos (IAEA — GBW08303 —
Polluted Farmland Soil, IAEA — Soil 3) e leite (IAEA — Milk Pawder A-11) analisadas
foram obtidos resultados de acordo com os valores certificados. Com estes resultados as foi

possivel analisar alguns isétopos de dificil determinacdo, taiscomo o Nd, Sme Yb.



ABSTRACT

This work was accomplished seeking the optimization of the analysis
technique by instrumental neutronic activation and adequacy of the kpLabsue software,
develop by Denis Picot, in the laboratory Pierre-Sue-France.

This technique is an important analytic tool to determine trace elements in
different types of matrixes.

The parametric method of the ko, allows determine the concentrations of
several elements existing in the samples using a comparative element, the standard one,
with nuclear mass and characteristics well defined, in order to determine the tenors of
those elements passable of being activated from the samples to be analyzed.

Different routines were accomplished using programs to adequate the data
generated by the Canberra acquisition system to the KoL absue software.

The results obtained through the software Intergamma and KglLabsue,
calibrations in energy and efficiency and the flux of Triga Mark | IPR-R1, were compared
to these found in the calculus routine procedures of CDTN/CNEN, using Excel.

In the analyzed reference samples polluted farmland (IAEA - GBW08303),
soil (IAEA - Soil3) and milk (IAEA — Milk Powder A-11) results were obtained according
to the given amount. With these results it was possible to analyze some isotopes of difficult
determination such as Nd, Smand Yb.
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GLOSSARIO
E, - energia de ressonancia efetiva.
f - fluxo de néutrons
g- rendimento de desintegracéo do raio
n - velocidade da amostra
a- pardmetro que descreve a distribui¢éo do fluxo neutrénico epitérmico
So - Secéo de choque para néutrons térmicos
f e - fluxo de néutrons epitérmicos ou intermediarios
ep- eficiéncia absoluta do detetor no raio
Ap = niimero de pulsos por unidade de tempo no pico medido
D - fator de decaimento
E, - energiaarbitraria
f —relagdo de fluxos térmicos e epitérmicos do reator
FET —transistor de efeito de campo
HPGe - Detetor de Ge Ultra Puro
LED — diodo emissor de luz
LN2 — Nitrogénio Liquido
M - massa atdbmica
m - massa do elemento irradiado
N — atividade da amostra
n — néutrons
Navogrado - NUMero de Avogrado
NIST - National Institute for Standards and Technology
PO - pulso 6tico
S - fator de saturagéo
T - meia-vida do elemento
t - tempo de irradiagdo
tq - tempo de decaimento
TRP - transistor de reinicio do pré-amplificador
W - peso do elemento
0 — abundancia isotopica
A - constante de decaimento

oas - Se¢do de choque do elemento



Xi

INAA - Ativagdo Neutronica Instrumental

ADC - conversor anal6gico digital

AIlEA - International Atomic Energy Agency

AQAN - Andlise Quimica por Ativacdo Neutrénica

RNAA - Andlise Radioguimica por Ativagdo Neutronica
CDTN - Centro de Desenvolvimento da Tecnologia Nuclear
CEA - Comissariado de Energia Atdmica

CNEN - Comissdo Nacional de Energia Nuclear

EUA - Gulf General Atomic

LGC - Laboratory of The Government Chemist

LRMM - Institute for Reference Materials and Measurements
USEPA - Environmental Protectory Agency of United States
USGS - United States Geological Survey
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1 INTRODUCAO

Frederic Joliot e Irene Curie descobriram em 1934, que os elementos
guimicos que estdo normamente inativeis ou estavels, podem se tornar radioativos se
forem bombardeados com particulas subatdbmicas (Curie, 1968). Fermi e Col descobriram,
nesta mesma época que aguns elementos quando bombardeados com néutrons se
tornavam radioativos e que a radioatividade emitida tinha caracteristica propria do novo
nuclideo formado (Arild e Eiliv, 1971).

A primeira andlise por ativagdo foi realizada por Hevesy e Levi em 1936,
onde foi determinado o disprésio (Dy) contido em uma amostra de itrio (Y). Desde entfo
foram utilizados aceleradores de particulas e reatores nucleares para se produzir
radionuclideos (Arild e Eiliv, 1971).

Apos a segunda guerra mundial, a rapida construcéo e distribui¢do mundial
de reatores nucleares somada a revolugéo eletronica dos Ultimos 20 anos que contribuiu
com o desenvolvimento de detetores mais sensiveis e eficientes e sistemas computacionais
avangados tiveram um real impacto para 0 desenvolvimento desta técnica de andlise (Arild
eEiliv, 1971).

A Andlise por Ativacdo Neutrbnica tem sido predominantemente usada
como um método ultra-sensivel para andlises em teores de elementos tracos em diversas
amostras.

Utilizando-se do método paramétrico ko em analise por ativagdo neutronica,
pode-se determinar diretamente a concentragcdo dos diversos elementos presentes em uma
amostra a partir de um espectro gama. O método paramétrico do k, estd baseado na
irradiagdo conjunta de um elemento conhecido, o padréo, e as amostras a serem analisadas.
O método do ko requer um bom conhecimento das condigBes de irradiagdo, constantes
nucleares dos elementos a serem analisados e das condi¢des de medida (De Corte, 1986)
(Piccot, 1987; 1996).

A Andise por Ativagdo Neutrbnica Instrumental (INAA) redlizada neste
trabalho utilizou-se do reator TRIGA IPR-R1 do Centro de Desenvolvimento da
Tecnologia Nuclear da Comissdo Nacional de Energia Nuclear, CDTN/CNEN, que possuli
uma mesa giratéria especialmente apropriada para esta técnica analitica que consiste de 40
posicdes de irradiacdo. Numa mesma irradiagdo pode-se, portanto, irradiar 40 tubos

simultaneamente, sendo que cada um pode conter um recipiente plastico com uma ou duas
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amostras. Durante a irradiac@o a mesa gira em torno do nucleo do reator a uma velocidade
constante, de modo a garantir um fluxo de néutrons uniforme no total das amostras.

Outros recursos utilizados na pratica desta técnica de anadlise foram os
Softwares GENIE 2000 (CANBERRA), koLABSUE(Piccot,1987,1996), INTERGAMMA,
RPTTOSPE. Os softwares ko LABSUE, INTERGAMMA (Interthecnique) e RPTTOSPE
Piccot (Piccot, 1987; 1996).

Visando a otimizagdo desta técnica de andise foi necess&rio adaptar os
dados espectrais as condi¢cBes de medidas de calibragcdo de canais/energias e eficiéncias
absolutas do detetor para as diferentes geometrias de contagens e adequar 0s programas
gerados pelo sistema de aquisi¢éo de dados espectrais da CANBERRA aqueles necessarios
paraaleitura do software koLABSUE.

Apos a adequacdo dos softwares, foram realizados os testes experimentais
para obtencdo dos fluxos térmicos e epitérmicos do reator TRIGA IPR-R1, pardmetros do
método do ko (f e a) e realizadas andlises de amostras de referéncia para certificagdo dos
resultados obtidos com o software koLABSUE.
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2 METODO DE ANALISE POR ATIVACAO NEUTRONICA
CONVENCIONAL.

A Andise por Ativacdo Neutronica (AAN) é um método nuclear que
determina parte da composi¢cdo elementar da matriz estudada. A maioria dos elementos
com Z > 8 sdo passiveis de serem dosados com esta técnica, que se baseia na identificagdo
e medida da radiacdo dos radioisotopos produzidos apdés uma irradiagdo neutrdnica
(Newton,1999) (Alfass,1990).

AAN é geramente classificada em trés categorias:

)  Andlise por Ativagdo Neutrénica Instrumental (AANI), na qual ndo ha nenhum tipo
de processamento quimico da amostra, antes ou depois da irradiagdo. As outras duas
categorias apresentam necessidade de processamento quimico;

[1) Andise Radioguimica por Ativacdo Neutronica (ARAN) se a separacdo dos
elementos interferentes ocorre depois da irradiagao;

[11) Andlise Quimica por Ativagdo Neutronica (AQAN) quando a separacdo se dé antes
dairradiacdo (Elhmann & Vance, 1991).

Na AANI, a amostra € bombardeada por uma fonte de néutrons, produzindo
uma reagdo do tipo (n,y) em muitos dos elementos presentes. A fonte de néutrons utilizada
é um reator de pesquisa, com fluxo da ordem de [10* n.cm?s] a [10" n.cm?s™] (De
Corte, 1987). Os espectros de radiagdo y dos isdtopos radioativos produzidos sdo medidos
com auxilio de detector semicondutor e eletrdnica associada Uma placa multicana
acoplada a um software especifico é capaz de separar os diferentes niveis de energia de
radiagdo (100 a 2000 KeV) bem como quantificar para cada energia sua atividade
especifica (Ehmann & Vance, 1991). A Figura 2-1 apresenta o fluxograma do principio da
AANI de acordo com Revel (1999).

A AANI tem como aplicagdo a determinagcdo dos teores dos elementos
presentes em uma amostra a partir da atividade dos radioisotopos produzidos. S&o usados
métodos de andlise, que segundo De Corte (1996) podem ser divididos em duas classes:
convencionais (comparacao de picos) e semi-absol utos.

Os métodos convencionais de AANI fundamentam-se na proporcionalidade
existente entre a taxa de contagem e a massa do elemento presente, na amostra e em um
padrdo com o0 mesmo elemento, 0 que torna necessario o preparo de um padrdo para cada

elemento a ser analisado ou de um padréo multiplo quando se desgja analisar dois ou mais
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Figura2-1 - Fluxogramado principio da AAN (Revel, 1999).
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elementos presentes em uma Unica amostra. Os custos e 0 tempo de preparacdo dos
padrdes séo elevados.

Os métodos semi-absolutos baseiam-se em conjuntos de caracteristicas
nucleares de cada elemento e dados nucleares experimentais. S0 varios os métodos semi-
absolutos, destacando-se o chamado Método Paramétrico ko. Este método emprega como
padrédo um elemento com caracteristicas nucleares bem definidas, como por exemplo, Au,
Na e Fe. 0 método se baseia na irradiacdo simulténea do elemento de referéncia (padréo) e
das amostras a serem irradiadas. S80 necessaria a determinagdo da posi¢cdo das amostras no
momento da irradiac@o para a determinagdo da relag@o entre o fluxo néutrons térmicos e
epitérmicos. Os valores das constantes do Método do ko sdo determinados com 2% ou
menos de incerteza para 91 isotopos, em laboratérios em todo mundo, outros 20 isétopos
possuem suas constantes estabelecidas com incerteza de até 5% (De Corte, 1986¢, 1987),
(De Corte at all, 1980,1982a, 1982b,19863a, 1986b,1989,1992,1994,1995)

2.1.1 CaélculodaAtividade Produzida Pela Reacéo (n,y):

Em uma transi¢do isomérica o nicleo passa de um estado energético para
outro, emitindo um féton y com uma energiaigual a diferenca entre as energias dos estados
energéticos final e inicia. A emissdo é monoenergética e especifica para cada
radionuclideo (De Corte, 1987).

A reagdo do tipo (n,y) possui duas caracteristicas que permitem a
padronizacdo e determinac8o da precisdo da andlise por ativacdo neutrbnica a ata
penetrabilidade dos néutrons na matéria e a existéncia de um sina caracteristico da
radiacéo emitida no decaimento de cada elemento a ser analisado (De Corte, 1987).

Os principais fatores que determinam qual sera o radioisétopo sdo:
caracteristicas nucleares,

estado de energia do nucleo.

Os fatores que determinam a atividade produzida e o célculo tedrico da
atividade de um radioisotopo B, formado a partir do bombardeamento de um &omo A por

um fluxo de néutrons € dependente das seguintes caracteristicas:

f =fluxo de néutrons [n cm?s* ]
t=tempo deirradiagdo [9],

A= constante de decaimento, dada por
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S = se¢do de choque

| =(In2)/T (1)

T=meia-vida do elemento [g],

D = fator de decaimento, dado por

D=e'% (2

t4= tempo de decaimento [s], contado a partir da saida do reator,
m = massa do elemento irradiado [g],
0 = abundanciaisotdpica (fracéo),

Navogrado = NUMero de Avogrado = 6,0221.10% mol™

A velocidade de desintegracdo de uma amostra com N atomos radiativos é

dada por
dN
v=-—=IN (3
at (3
dN
—=-ldt (4
ou N (4)
onde

LogN =- |t +cte (5),

para as condi¢les iniciais, t= 0 e N=N (5) temos:

LogN, =cte (6)

LogN =-1t+LogN, (7)

N
Log— =-1t (8
gNo (8

N

N _eltg
N, e (9

N=N,e"'" (10
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No é a atividade inicial. Para t=T (tempo necess&rio para a atividade do
elemento caia a metade, ou sgja, umameiavida):

N 1 In2
N =—2 (11) entdo: €"'== (12), erx=— (13
2( ) 2( ) T (13

Assim (10) pode ser rescrito como

£ 0,6931

N=N,e T (19

Para um decaimento do tipo A(x.y)B*, o nimero de &omos por unidade de
tempo (B*) apds um intervalo dt tempo de irradiacéo, é dado por

D, =N, fs 0t (15
F=fim deirradiacéo
D=inicio deirradiacdo

N,= &omos estéveis,

oas = Se¢do de choque do elemento A parax,

Como:

D} =Nl dt (16)

€ 0 numero de &omos que sofreram desintegracdo depois de um tempo t de irradiacéo
tem-se,

dNB:D:B' IjDB:NA]c SABdt' I\IBI dt(17)

dN,

+ Ngl =N, fs 5 (18

d’:lTBth + NBI e+It — NAfS ABe+It(19)
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+ N Af +
N e"" = %e '+ cte (21e

N .fs

B+ cte .e”!

N, = ‘(22
Para as condigdes t=0 e Ng=0 tem-se

NaS s ) ogre = 0 (23

- . N AfS s
I

cte (24)

Aplicando-se o valor na equagéo (23)

N ,fs

Ng = —e=(1- e (29

De acordo com (3) Ag= NgA
Ag. = NAfS AB (1- e_lt) (26)

MA f s ,,.6,023 .10 g
M (27)
A
A atividade de B apds airradiacéo é dada por
MA g .0,6023 s f
M A

Ag. =

Agy = (1- e (29

2.1.2 Aspectos Positivos do Uso da Analise por Ativagdo Neutrdnica Instrumental
Entre as principais caracteristicas positivas da andlise por ativagéo
neutrénica instrumental, destacam-se (De Corte, 1987):
grande nimero de elementos analisvels.. aproximadamente 70% dos elementos
guimicos naturais,

capacidade de andlise multi-elementar;
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baixa ocorréncia de interferéncias. Por ser possiveis diversas combinagdes de tempo
de irradiac8o, espera e contagem, bem como selecéo de diferentes energias gama para
contagem, a técnica € pouco susceptivel ainterferéncias,

impossibilidade de contaminac8o apos a irradiacdo: uma vez irradiada a amostra, os
seus componentes estdo nuclearmente marcados, sendo improvavel posterior
contaminagdo por isotopos estavels,

sensibilidade : apresenta excelente sensibilidade para inmeros elementos, sendo este
um dos motivos de sua grande aplicabilidade;

seletividade: capacidade de identificagc@o e quantificacdo de elementos insensivels a
outros métodos de andlise;

quantidade de amostra devido a sensibilidade: pequena quantidade de amostra é
requerida, algumas vezes alguns miligramas sdo suficientes Isto € de grande

vantagem no caso de amostras preciosas ou de dificil obteng&o.

2.1.3 Aspectos Negativos da Analise por Ativacdo Neutrénica | nstrumental:

O uso da Andlise por Ativagdo NeutrOnica Instrumental apresenta como
maior imposi¢éo, a necessidade de um reator nuclear de pesquisa, e todas os regulamentos
legais do uso de suas instalagdes e da manipulagdo de materiais radioativos, tornando
necessario, assim, mao de obra extremamente especializada. O método apresenta também o
inconveniente de ndo apresentar resultados imediatos, podendo necessitar de prazos
superiores a um més, para o decaimento de radioisdtopos de meia-vida longa €/ou alta
atividade (De Corte, 1987).

2.1.4 Interferénciasna Andlise por Ativacdo Neutronica I nstrumental
Interferéncias devido as reagdes nucleares
*Na(n,g*Na e #Al(n,a)*Na

ZAl(n,g %Al e PSi(np)*Al

¥S(ng®s e *Cl(n,p)®s

png*P e BZS(n,p)BZP

Interferéncias espectrais

?"Mg (T12=9,45min; Eg=843,8 keV)

*Mn (Ty,=2,58h; Eg=846,8 keV)

8By (Ty,=1,47 dias; Eg=554,3 keV

8As (T1,=1,097; Eg=559,08 keV)
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2.15 O UsodeMateriaisde Referéncia nas Deter minagdes Analiticas

Para as determinagdes anadliticas de materiais de referéncia se aplicam
métodos, instrumentos e diferentes técnicas a fim de se obter informagBes sobre a
composicdo e a natureza do material. (IUPAC, 2001; Newton, 1998)

Mundialmente, tem sido enfatizada a qualidade dos dados empiricos, e a
padronizacdo dos métodos analiticos onde os materiais de referéncia formam um
importante componente no controle de qualidade dos dados produzidos (Ihnat. 2000).
Assim, na Andlise por Ativagdo Neutrbnica Instrumental, a adocdo de materia de
referéncia para coirradiagdo introduz um indicador da qualidade dos resultados Permite-se
também, obter uma intercomparacdo dos resultados, em diversos laboratorios e em épocas
diferentes.

Em praticamente todas as &reas de pesquisa utilizam-se os materiais de
referéncia, entre outras fungdes, para:

calibragéo e afericdo de sistemas de medidas,
teste de instrumentos,

defini¢éo de escala de medidas,

comparacao entre laboratérios,

andlise da qualidade dos resultados.

Os materiais de referéncia sdo produzidos por alguns centros internacionais,
como: Institute for Reference Materials and Measurements (LRMM), National Institute for
Standards and Technology (NIST) e Laboratory of The Government Chemist (LGC);
International Atomic Energy Agency (AIEA); (United States Geologica Survey, USGS).

2.2 A Andlise por Ativacdo Neutrobnica no Reator TRIGA-IPR-R1 do
CDTN/CNEN.

Alguns exemplos de procedimentos rotineiros utilizados no CDTN/CNEN
estéo apresentados na Tabela 2-1, e os radioisdtopos normamente analisados estéo
apresentados na Tabela 2-2. Nesta Tabela, AY, atividade de saturacdo, € uma constante
proporciona a seccdo de choque (15), abundancia isotdpica, fluxo de néutrons térmicos e
inversamente proporcionais & massa atémica do el emento de interesse.

Os programas de intercomparacéo internos no CDTN/CNEN utilizam as
técnicas de ativagcdo neutrdnica, espectrofotometria de absor¢do atdbmica, fluorescéncia de

Raios-X, colorimetria e volumetria. Os externos incluem participacdo em Programas
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coordenados pela Agéncia Internacional de Energia Atomica (AIEA), Environmental
Protectory Agency of United States (USEPA), Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria
(IRD), United States Geological Survey (USGS) e Casa da Moeda do Brasil.
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Tabela 2-1 - Alguns Exemplos de Andlises por ativacdo neutronica instrumental e
por ativacdo com separacado radioquimica junto ao CDTN/CNEN

Elemento Matriz Técnica

Al, V, Sn, Hf Zircalloy INAA

Th Agua, sedimentos, INAA
aimentos efiltrosde ar. RNAA, co.precipitacio
Rejeitos industriais, uranio,
urina.

U Agua, sedimentos, INAA
aimentos efiltrosde ar. RNAA, extracio por
Rejeitos industriais solvente

As Agua, sedimentos, solos, INAA
aimentos efiltros de ar RNAA, co.precipitacio
Rejeitos industriais RNAA, volatilizagdo da
Uranio arsina

w Aco INAA

Mo Aco INAA, néutrons epitérmicos

Hg Sedimentos INAA
Urina RNAA

Zr, Sr, Ti, Hf PZT aloy INAA

Ba Aguaceleite RNAA

Au Minérios e rochas INAA ou RNAA

Sm Gd INAA

K Sedimentos, soloserochas| INAA

Cr,Zn Cabelo INAA

Mn Soro sanguineo RNAA

Ga Rejeitos industriais RNAA

Andlise Multielementar Sedimentos e solos INAA

* INAA - andlise por ativagdo instrumental
RNAA - andlise por ativagdo com separacao radioquimica



Tabela 2-2 -Pardmetros Relacionados as Andlises por Ativacdo Neutronica
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~ . Tempo Tempo Tempo Energia
| sbtopos Satuzgcé?g)(Ay) I\\;Ii 3'2 de de de gama
irradiacdo |decaimento| Contagem | (keV)
Na-24 9,1x10° 15h 30 min 12h 5min 1368,4
Al-28 3,4x10° 231 min |1 min 1 min 2 min 1779,0
K-42 9,7x10° 12,4 h 30 min 12h 10 min 1524,7
Sc-46 2,3x10"  |83,9d 4h 30d 60 min 889,4
Cr-51 5,4x10° 27.8d 16 h 30d 60 min 320,0
Mn-56 9,6x10° 2,6 h 30 min 3h 10 min 846,9
Fe-59 9,6x10° 26a 16 h 30d 60 min 1098,6
Co-60 25x10"  |53a 8h 30d 60 min 1332,4
Zn-65 2,4x10° 245 d 8h 30d 60 min 1115,4
As-76 23x10°  |265h 4h 48h 30 min 559,2
Br-82 6,4x10° 353h 30 min 24 h 15 min 776,6
Sb-122 1,2x10%°  [2,8d 4h 24 h 30 min 564,0
Ba-139 7,2x108 82,9 min |60 min 120 m 15 min 165,8
La-140 23x10° 402 h 30 min 24 h 15 min 486,8
Ce-139 1,04x10°  |140d 4h 30d 60 min 165,8
Ta-182 4,6x10"°  |115d 30 min 15d 30 min 1121,1
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2.3 Método Paramétrico ko de Analise por Ativacéo Neutronica

A partir de um espectro gama, este método permite determinar diretamente a
concentracdo dos diversos elementos presentes em uma amostra. O método do ky requer
um bom conhecimento de:

condicdes de irradiagao: fluxo neutrénico e posi¢éo de irradiacao;

constantes nucleares dos elementos a serem analisados,

condicdes de medida: detetores utilizados, calibragdo em energia e em eficiéncia para
as diferentes geometrias,

O método paramétrico do ko esta baseado na irradiagdo em conjunta de um
elemento conhecido, o padréo, e as amostras a serem analisadas. (Piccot 1987, 1996).

Quando um elemento qualquer e um padréo sdo irradiados em conjunto
dentro de um reator nuclear, a relagdo do nimero de pulsos especificos para cada energia

gama pode ser escrita como:

com

onde o asterisco corresponde ao elemento conhecido, o padréo.

M= massa atbmica;
g = abundanciaisotopica;;
g=rendimento de desintegracéo do raio g medido ;

ep: eficiéncia absoluta do detetor no raio g medido;

fluxo de néutrons anteriormente ao corte pelo elemento cadmio;

Ew
fo=v, n(v).adv (31
0
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Ew = 0,55 eV, energia de corte para um container cilindrico em cadmio de 1 mm de
espessura.

So= se¢do de choque para néutrons térmicos ;

fe= fluxo de néutrons epitérmicos ou intermedi&rios. A distribuicdo deste fluxo é

supostamente considerada seguir umalei 1/E.

) dE
I, = OS (E)E, integral de ressonancia ( 32).

Ea

Ap = ndmero de pulsos por unidade de tempo no pico medido (em cps).
S=1-e(-l ti), fator de saturacdo dependente da meia vida do radioisétopo e do tempo de
irradiagéo t;

D=exp(-| tg), ( 33)

fator de decaimento onde ty € 0 tempo de decaimento.

C=[1-exp(-l tm)]/ | tm, (34)

fator de decaimento de dependente tempo de medida ty,.
w= peso do elemento (habitualmente em microgramas para os elementos padrfes e em
gramas para as amostras a serem analisadas).

Para a determinagéo de K4.,4 € necessario que:
adistribuico dos néutrons epitérmicos sigam alel VE ;
0s isotopos tenham uma se¢éo de choque variando ou proporcional em 1/v para energia de
néutronsde1,0a2,0eV ;
a absorcdo de néutrons e dos fétons assim como a combustdo dos is6topos considerados,
sejam negligenciaveis ou corrigidos ;
as amostras e os elementos padrdes se apresentem como fontes puntuais em face ao detetor
utilizado.

A concentracdo de um elemento dado i pode ser calculada segundo a
equacéo :

c o A

i = (39
Konat -ASP*
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== (36)
Maqg g s,
— IO
Qo__(37)
S0
f === (39

aeguacéo 35 pode ser escrita como :

coAw 1f+Qie
Asp* k, f+Q, e,

(39)

A equacdo 35 ndo pode ser diretamente aplicada. Dentro dos canais de
irradiacdo de um reator, 0 espectro de néutrons epitérmicos segue aproximadamente a lei
1/E. Namaioria das vezes pode-se considerar o fluxo epitérmico como:
fe

El+a
onde a , independentemente da energia, pode ser positivo ou negativo. Este coeficiente

f(E)= E2 (40

depende da configuragdo do reator (material utilizado como moderador, geometria de

irradiacdo, etc.). Entdo aintegral de ressonancia pode ser rescrita da seguinte forma:

¥ Ea
l,@)= s (E) =dE (41
Eey E

Para os elementos de 6(v)»1/v em umafaixade energiade 1,0 a2,0 eV:

él, - 0,429s 0,429s
(@ =a——F—"+ *(El (4
e FEr (2a+1Eg g

onde:
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E. = energiaarbitraria (normalmente = eV)
So = se¢do de choque para néutrons térmicos

E, = energia de ressonancia efetiva.

A determinac8o experimental de a pode ser efetuada utilizando elementos
ativaveis apresentando ressonancia na regido de néutrons epitérmicos em suas fungdes de
excitacdo e efetuando as irradiagdes utilizando uma barreira de cadmio.

Um método baseado na irradiag@o conjunta de trés elementos ativavels e de
amostras a serem analisadas foi desenvolvido (De Corte, 1986).

O fato de poder escrever a relagdo de fluxos f g/f e utilizando elementos

padrdes, dois adois, conduz a seguinte equagao :

au au a,
(a- 052 @Y _ (arp)Eo@Y , h1)Se@Y _g (4
é So u1 é S0 u2 é So U@
onde
O(a) aE'—0-0429:(5) E (44)
SO
e
a= 1 (45)
Asp, kO.Au(Z)%_ 1
Asp, ko.Au(1) €n
b= 1 (46)

AP, Koaus €ps )
Asp, ko.Au(1) €1

Osindices 1, 2 e 3 simbolizam os diferentes elementos padroes.
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O valor a da equacdo (41) resultara nos seguintes fatores :
calculos dos coeficientes a e b com os dados experimentais e o fator «ky » de cada

elemento de referencia;
conhecimento preciso dely/sg e E, ;

extragdo da raiz de f(a) = 0 supondo que f(a) é continuo no dominio das energias de

néutrons consideradas.

A determinagéo de a permite reescrever aequagdo 3 como :

Ap* k, f+Q,@)e,

(47)
A relacdo entre Qp(a) e Qo(a=0) serédadapor :

a 0 aéQ a=0)- 0,429 0,429 u
Qu@=fod —g2g0(@=9- 0429, e
SO 2% e E: (2a+1)(0155) a

com E_,eEod emeV, otermo E; =1 pode ser omitido.

2.3.1 Utilizacdo do Método Paramétrico ko

As constantes bésicas do método paramétrico ko podem ser encontradas na
literatura.

A utilizacdo do elemento ouro (Au) como padr&o ndo € imperativo apesar de
os valores de ko serem habitualmente dados na literatura cientifica em relacdo a este
elemento.

A determinagéo de f e a pode ser obtida diretamente irradiando uma folha
de zirconio (Zr) e umaliga de Aluminio e Ouro (Al-Au) a 0,1% em Au, juntamente com as
amostras a serem analisadas.

A escolha destes elementos deve-se as suas caracteristicas nucleares; @y e

E_r relacionadas na Tabela 2-3.
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Tabela 2-3 - Caracteristicas nucleares dos elementos que permitem o calculodef e a :

| Sbtopos Qo E, emeV
U7y 5,05 6220
%7y 248 338
YAy 15,71 5,65

A diferenca em energia das duas raias mais favoraveis a determinacéo de f
(724,2 keV para 0 *Zr e 743,33 keV para 0 ¥’Nb) é somente 20 keV, o que permite
minimizar os erros relativos a geometria de medida e as eficiéncia, g, sendo praticamente

as mesmas para estas energias.
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3 MATERIAISE METODOS

3.1 Caracteristicasdo Reator do CDTN/CNEN

Foi utilizado o reator IPR-R1 € um reator TRIGA MARK | fabricado pela
Gulf General Atomic (EUA), e foi projetado para operar a poténcia de até 30 kKW em
regime continuo e até 100 kW em regime intermitente. Reformas na instalacéo permitiram
a operacdo continua a 100 KW. A Figura 3-1 mostra 0 ntcleo do Reator Nuclear Triga
Markl.

O sistema de refrigeracdo atual do Reator TRIGA [PR-R1 permite
operacOes em nivels de poténcia até 250 kW em regime continuo. Esta em fase de
execucao um projeto que permitird elevar a poténcia de operagéo para 250 kW.

O Reator utiliza como combustivel o Uranio enriquecido a 20% e como
moderador principal o hidreto de Zirconio.

O nlcleo possui refletor de grafita e é refrigerado a &gua leve
desmineralizada. A &gua serve ainda como moderador adiciona e como blindagem
biolégica.

O controle do reator é efetuado através da operagdo de trés barras
absorvedoras de néutrons contendo carboneto de boro. Para a partida do reator utiliza-se
uma fonte de néutrons de actinio-berilio.

Quatro detetores de néutrons, localizados na periferia do refletor séo
utilizados para acompanhar a evolucdo do fluxo neutrénico e controlar o nivel de poténcia

no reator.

Figura 3-1 - Nucleo do reator nuclear TRIGA MARK
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A operacdo do reator € efetuada através da mesa de controle onde se
localizam os indicadores de todas as varidvels do processo e o painel de controle. O
sistera de processamento dos dados primérios se encontra no bastidor dos médulos.

A configuracdo atual do nlcleo compreende 5 anéis concéntricos contendo
59 elementos combustiveis e 27 elementos fal sos de grafita.

O reator TRIGA IPR-R1 é principamente utilizado para a produgdo de
radionuclideos e para andlise por ativagdo neutronica. Para isso ele possui 3 dispositivos
especiais deirradiagdo de amostras a saber:

Mesa giratériac Estd alojada numa cavidade anular do refletor de gréfita,
comporta 40 receptaculos para amostras montadas num suporte giratorias. As amostras,
colocadas em frascos cilindricos de plasticos ou de aluminio, sdo introduzidas na mesa
giratoria através de um cabo el étrico que desce por um tubo de acesso.

A mesa giratéria possui um mecanismo de rotacdo automatico para permitir
irradiacdo de amostras sob um fluxo de néutrons uniforme.

Tubo central: Tubo de aluminio que penetra na regido central do nucleo
permitindo airradiacéo de amostras sob fluxo neutrénicos mais intensos.

Pneumatico: Um sistema de sucgéo de ar, constituido de uma ventoinha e
vélvulas, permite a introducéo e retirada de amostras, para ativagdo e analise de elementos

de meias vidas curtas. O terminal de irradiagdo se encontra na periferia do refletor.

3.2 Configuracao do Detetor de Ge Ultra Puro (HPGe) Utilizado e
Eletrdnica Associada.

No presente trabalho o detetor utilizado € um semicondutor de Ge Ultra
Puro (HPGe), modelo GC 1020 da CANBERRA, com 14,1% em eficiéncia para o pico de
energia de 1332 keV do®Co. As especificacdes deste detetor 3o mostradas no Anexo 1.

A descricdo detalhada dos modelos de detetores disponiveis e eletronica
associada é mostrada no Anexo 2.

A placa de multicanal usada foi a AccuSpec A compativel com
computadores pessoais (PC)(Figura 3-2). Ela contem 8K de canais de dados para
memorizar espectros e 8K de (on-board) para o conversor analégico digital (ADC).Neste

trabalho foram utilizados 4096 canais para aquisi¢do de energias degde até 2000 keV .
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Figura 3-2 Foto da Placa AccuSpec A

O “software” para o funcionamento da placa multicanal consiste de médulos
de programas executavels e arquivos de dados. Os principais programas de controle so a
interface de aquisico residente em memoria (AICTRL.EXE), o programa principa de

aquisicdo de multicanal (MCA.EXE), e um compilador para programas de autoseqiiencia
(AC.EXE) (CANBERRA, 1990).

A Figura 3-3 mostra 0 esquema de ligac&o do sistema do detetor e eletrénica

associada.
Detetor Amplificador
Fonte de alimentacdo
do detetor

< Microcomputador

o}

@

>

8

<

Figura 3-3 — Diagrama de bloco do sistema AccuSpec.



3.3 Espectrometria Gama

3.3.1 Procedimentosde Calibracéo do Detetor HPGe

Antes de iniciar a aquisicdo de dados de uma amostra irradiada, é necessario
fazer a calibragdo do sistema de contagem. Deve-se fazer, inicialmente, a calibracéo
Energia x Cana e a calibragdo de eficiéncia do detetor paras as diferentes geometrias de
contagem.

Para se obter o gjuste inicial de canal x energia utilizou-se das fontes de
137Cs de energia 662 keV e de ®Co de 1332 keV para a calibragéo dos picos de baixa e ata
energia.

Geralmente trabalha-se com uma energia de 2000 keV no maximo em 4096
canais, 0 que gera uma relacdo ideal de energia de 2,048 keV/canal. E ideal que a reta
y =ax + b, resultante da calibrac&o tenha o coeficiente linear igual a zero. Este coeficiente
deve ser no maximo de + 2 canais. Para se obter esta relaco ideal é necessério gjustar o
ganho fino do amplificador de sinal.

Para a determinagdo de uma curva de calibragdo em diferentes niveis de
energias utilizou-se uma fonte multielementar de *?Eu, **Eu e ™°Eu — “Multi-Gama Ray
Standard”

No Anexo 3, estéo relacionadas todas as energias desta fonte, data de
calibraggo e atividade especificas dos diferentes isbtopos.

A curva de eficiéncia adquirida para as diferentes energias pelo software

Gamma Analisys (Canberra) € mostrada na Figura 3-4.

n_ Energy Calibration Curves

Curve

| B Measured Calculated ‘

@ Eremi  © Shape

2000

L

1500
k ’E/—

1000
5 L~ Order of the

500 palynarmial 1 * | B |

L~
Peak: |— | Dl fejey 12 |

a
] 512 1024 1535 2048 2560 3072 3584 4096
Channel

Datasource: C:AGEMIE 2KACAMFILESSEUMBCH CNF
Energy = 2.060e+000 keW +4.874e-001+Ch
FusH = 4.890e-001 ke +1.373e-002°E™1/2

0K I Cancel | Help | Brint |

Figura 3-4 Curva de calibragdo em energia
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Uma vez feita a calibracdo em energia, faz-se necessério efetuar a calibracéo
em eficiéncia do detetor.

A calibragdo em eficiéncia € a relacdo entre os pulsos emitidos pela fonte
radioativa e os pulsos detetados nas diferentes geometrias de contagens.

A Figura 3-5 ilustra os diferentes arranjos de geometrias de contagens
possiveis de serem realizadas no laboratério de Radioquimicado CDTN

F Revestimento de
~Cobhie

Shurmbeo

FIQSCO COR
amostra

Figura 3-5 - Arranjos de geometria para contagem em um detetor de Ge
1 - blindagem de chumbo
2 - revestimento interno de cobre
3 - suporte
4 - frasco contendo a amostra

A Tabela 3-1, apresenta alguns exemplos de fontes padrdes mais usuais para
o calculo da eficiéncia de um detetor de germanio.



Tabela 3-1- Energias utilizadas na determinagdo da eficiéncia de um detetor de Ge
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Energia . )
(keV) % de decaimento Nuclideo
60,40 35,9 “TAm
121,78 28,3 2y
244,69 75 152,
302,85 18,4 ¥Ba
344,29 26,0 2y
356,00 62,1 3Ba
383,84 89 ¥Ba
411,12 2,2 2y
661,85 85,1 Bcs
778,92 13,0 2Ey
867,38 42 2y
964,11 14,5 ey
1112,07 136 2y
1173,24 99,9 ®co
1332,50 100,0 ®co
1408,00 20,8 2y

A Figura 3-6 ilustra a curva de calibragdo em eficiéncia gerada no programa

Genie 2000-Gamma Analisys(Canberra)

n_Eﬂiciency Calibration Curves
Curve
| LowEnergy B Measured High Energy & Dual T Linear
0% " Empirical " Interpolated
034 Scal
0.25 & - PT
'02 | IR & Linear " Log
015 f = Order of law
DDD15 { "“‘-n....,___g__c energy poly: - | _ |
) — Order of the
0 palynormial: 5 i | . |
1] 500 1000 1500 2000 2500 )
Eneray (keV] Peak: |— DromER
Datazource: CAGEMIEZKACAMFILES \Maidemo. crf
In[Eff] = -5.215e+002  + 5.303e+002°n(E) - 1.803e+0024InE]"2 + 3.043e+001In{E]"3
- 2 56Be+000INE]™4 + 8.534=-002IHE]"S )
,TI Cancel Help ClEBET Print

'.I.i;a-l Peaks

Calculsted
Eilix

Dreviahion
kY

Meamasd Waasued
E y %l

=0.1

. 0,28456 0.2858%9 -0, 46
Z79_19 B.212E4 O. 20487 a.09 3.":'-1:'
et |

Figura 3-6 Curva de Calibracdo em Eficiéncia
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3.3.2 SoftwareINTERGAMMA

O software INTERGAMMA é um programa que gera e |é espectros no
formato de arquivo “.SPE”. Para a adequacdo do INTERGAMMA ao sistema de contagens
CANBERRA do laboratorio de Radioquimica do CDTN/CNEN, faz-se necessario a
transformagdo dos espectros com formato “.CNF’, gerado no programa GENIE 2000
(CANBERRA), parao formato “.SPE”.

Para ilustrar a seqiiéncia dos passos a serem seguidos, serda mostrado o
espectro obtido de uma fonte padréo multielementar “Multi-gamma Ray Standard” de Eu
(certificado no Anexo 3).

Para efetuar esta transformagéo Denis Piccot, criou o programa RptToSpe,
onde é necessario cumprir as seguintes etapas:

Efetuar a aquisi¢cao dos espectros no programa Genie 2000, que gera espectros no formato
“ CNF". (Figura 3-7)

Idle Channel: 2048 : 1000.3 ke¥ Counts: 20 Preset. 0/600.58

Datasource e

al
TIME INFO
Acq. Start:  28/08/02 10:03:.08 Elapsed Preset
Dead Time: 0.88% Live [secs ] E00.58 1]
Comp. Prezet Region: FReal [secs.]): E05.92 0
0-0[channels) Total [cnts.): 000 1]

Figura 3-7 - Espectros gerados no programa Genie 2000

Gerar o relatério de dados espectrais na opcdo Analyse/ Sequence de Analyse/ Spectral
Data Report. O relatério de dados espectrais no formato “.RPT” € salvo automaticamente



38

dentro do diretorio REPFILE do programa Genie 2000. O relatério gerado para o espectro
de Eu acima ilustrado € mostrado no Anexo 5.
Com os arquivos “.RPT”; calibragdo em eficiéncia da geometria de medida*.AUS’ e
calibragdo em energia “.CAL", e utilizando-se do programa de transformagdo de espectros
RptToSpe, serd gerado 0 mesmo espectro com terminagdo .SPE. As Figura 3-8, Figura
3-9 e Figura 3-10 ilustram alguns passos do programa de transformagdo do programa
RptToSpe.

O primeiro passo (Figura 3-8) é escolher 0 espectro adquirido através do
programa Genie 2000-Gamma Analisys que sera tratado.

A Figura 3-9 nos permite editar os parametros relacionados a eficiéncia na
geometria medida.

E a Figura 3-10 mostra a tela de edi¢do dos dados relativos a data e hora de

saida da amostra em estudo do reator.

# RTP - PREKORTP

| EUMA1BCH

P0S1-AU
| POS1-ZR
| P0OS11-AU
| POS11-ZR
| P0S16-AU
| POS16-ZR
| P0S21-AU
| POS21-ZR
| POS26-AU
| POS26-ZR
| POS31-AU
| POS31-ZR
| P0832-"1
| POS36-AU
| POS6-AU
| POS6-ZR

Choisissez les SPECTRES en déplacant le curseur (I « + PglUp PgDn), et en
les marquant avec la Barre Espace.
KZERD : Esc Retour : Home Suite : Fin

Figura 3-8 — Indicacdo do espectro.RPT a ser transformado em .SPE.
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# RTP - PREKDRTP MEE

e = GilEe B @/E Al

de spectre PRE-KZERO
w; DONHEES EN TETE DE SPECTRE

de spectre

Nombre de

la fenetre d’efficacite
identific.

SIGMAS
oCM

Figura 3-9 —Indicacéo dos parémetros rel ativos a eficiéncia na geometria medida.

e o D@ B g= A

Heure—- Hinutes :
I

Jour Hois Anneée

I 2002

Figura 3-10 — Entrada de dados, data e hora de saida das amostras do reator.
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3.3.3 Calibracéo em Canal/Energia com o Software INTERGAMMA

Para a calibracdo em energia de espectros “.SPE” utilizando-se o programa
INTERGAMMA, faz-se necess&rio ativar a subrotinag, tratamento de espectros (F2)
(Figura 3-11), paravisualizar o novo espectro do Eu .SPE (Figura 3-12).

A telainicial do software Intergamma € ilustrada na Figura 3-11. A func¢éo

F2 (tratamento de espectros) |€ e mostra os espectros “.SPE”

4 GAMMA - HAUPT - (O] x|

*xx TNTERTECHHIQUE - PROGRAMME - “IHTERGAMMA® %

F1 ACQUISITIDN

F2 TRAITEMEHT DE SPECTRES

F3 TRAITEMENT DES TRBLES D ISOTOPES

Fi TRAITEMENT DES COURBES DEFFICACITE

F5 TRAITEMEHT DES SEQUEHCES DE PARAMETRES
Fé AUTRES FOHCTIONS

FIH FIH

QUELLE FOHCTION UOULEZ-UOUS ? _

Figura3-11—Telainicia do programa INTERGAMMA.
4 GAMMA, - SPEKTRUM M=

Auto =]

N d 1. i EUMASCH.SPE
T IENE

Ecoulé: 12306
secondes

Canal: 0]

Energie: -12.34

Impuls.: o =
F1 Fz F3 F4 F5 F& F7 Fg8 Fo F19 |t
Aide EfMarg |RPics CalEne|Aire—P|Param |[Traitm Loupe |Suite |1

Figura 3-12 — Tratamento dos espectros.
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Para que sejam selecionados os picos de interesse do espectro “.SPE” faz-se
necessario ativar a funcdo ‘EfMarq” (F3), paraindicar o cana de inicio e fim de selecdo
(Figura3-13.)

4 GAMMA - SPEKTRUM

Mom du spectre : EUMASCHM.SPE
YMaR: LOG

JEcoulé: 12306
secondes

Figura 3-13 — Interval o dos picos escol hidos

S&0 necessarios no minimo 3 picos de energias para calibragcdo canal/energia
por exemplo: para o **Eu: 121,8 keV; 778,9 keV e 1408,01 keV. Paraisto usa-se a funcéo
zoom (F9) e (F4), Em seguida efetuar a calibracio em energia (F5). E necessério indicar a
energia exata dos picos na coluna Nouvelle Energie em keV (Figura 3-14). Quando todos

0s picos estiverem anotados finalizar.

‘_; GAMMA - SPEKTRUM M= E3
Pic canal fAire nette Anc. énergie en kel Houv. énergie en kel
1 172218 243459 Th 493
2 211.353 133381 #4_151
3 246445 7hegn0 111.7%93
i 497254 G06E2 237.568
5 L03.8M1 LNTET) 240879
[ .5 147528 339.618
7 838.811 10063 407 _958
& 06348 1421% 441 527
¥ 120%.778 10987 591,851
10 1479832 36369 724956
11 1548612 7887 758754
12 1593994 20474 78101
13 1775.663 612 870.027
14 1787.568 18381 875,848
15 1974138 26972 966.922
16 2051466 39170 1004580
17 2324190 17245 1088.502
18 2377.992 21 1114.5%0
1% 2611.422 36772 1275.6%1
20 2885620 26910 1407438
Entrez au moins deux énergies ! F1 pour aide

Figura 3-14 - Edicéo dos picos de energia
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Com isto os parametros a, b e ¢ (usados na equagdo da curva de calibragéo

em energia do programa KoL absue, E= ad+bx+c ) séo calculados Figura 3-15.

Détecteur 1

a=-4.417E-D6 b=5_D0476E-01 e=-1.234E+01

Calibration de la chaine d”acquisition avec ces valeurs ? H

Figura 3-15 — Parémetros cal culados pelo software INTERGAMMA

Dentro do diretério “c:\KZERO\calib”, criar um arquivo texto com o0s
valores a, b e ¢ encontrados acima. No nosso procedimento este arquivo tem o formato
“.CAE".

Quando se utilizar o programa RptToSpe, o nome do arquivo de formato
“.CAE”", aparecera na lista de calibracdo em energia, entdo seleciona-se este, e todos 0s

espectros seréo automaticamente calibrados nestas energias/canais.

3.34 Calibragdo em Eficiéncia com o software INTERGAMMA

Para se obter a curva de eficiéncia a uma distancia de 5 cm do detetor foram
utilizadas as fontes padrées de **Am, **Ba, ¥*'Cs, ®Co e a fonte multielementar de Eu,
com os respectivos dados de certificacdo de data e hora de origem e atividades iniciais.

Para criar 0 arquivo de curva de calibracdo em eficiéncia no software
INTERGAMMA, é necessario cumprir duas etapas:

A primeira etapa € o célculo da eficiéncia absoluta sobre todos os dominios
de energia, utilizando fontes padronizadas, de preferéncia monoenergéticas, para serem
evitados os efeitos de coincidéncias de picos. Para este cdculo utiliza-se de uma planilha
modelo no programa EXCEL®.

A segunda etapa € a introducdo dos valores acima obtidos no programa
INTERGAMMA. Ativar a subrotina “Traitment Des Courbes D’ Efficacite’ (F4), (Figura
3-16). Indique as energias, €ficiéncias e incertezas associadas (figura), em todos os

dominios de energias pré-determinadas.



xxx THTERGAMMA - PROGRAMME - COURBES - D EFFICACITE xwx

TRAITEMENT DE LA COURBE SCH.AUS

F1 Edition

F2 Hodifier les valeurs

F3 Uoir la courbe

Fh Supprimer la courbe

F5 Changer le nom de la courbe (=copier)
Fé Changer en mode parabole

F7 Liste des valeurs

Fin Fin

Quelle fonction voulez-wvous ?

Figura 3-16 — Subrotinas para tratamento da curva de eficiéncia.

Hom de la courbe:iCH -AUS Degré de la fenction:3_ Type de fonction:_|
Energie [kel] |Efficac. [¥] Erreur [¥] Energie [keVW] Efficac. [#] Erreur [#]
52.5%0_ 02852 10.M1 64 000_ 01808 _ .32
&0.2%0_ 0.7031_ i0.M1 996,350 0.1631_ .50
6540 0. g610_ .04 10047910 0. 1667 5.25%_
105.310_ 1.0995_ 5.05_ 1112000 0.1552_ 5,35
121.780_ 1.1970_ 5.02_ 1173._080 0.13%6_ 10.13
123.070_ 1.1347_ .02 1212940 0112 .36
b 690_ 0.7537_ S.10_ 1274 4210 0.1283_ 5.12_
28 040 _ 0.6918_ 519 1332_330 01242 10.13
2T6.390_ 0.52a0 10.06 1408030 0.1252 Lo1h
302.850_ 0.5443_ 10.02 2154 000 0.0706_ 6.00_
304 280 0.528%_ S04 4aon_ooa 00407 10.00
356.020_ 0.4531_ 10.M1
383850 0. 4194 10.0%
591,750 0.2595_ 6.16_
661_6h6_ 0.2338_ 10._00
723,310 0.2223 5.3
756.830_ 0.2116_ 6.73_
71e_%00_ 0. 2M6_ .25
§73.210_ 0.133%_ 5.3 4

F1 pour aide

Figura 3-17 — Subrotina para edicdo de energias, eficiéncias e incertezas.



4 SOFTWARE Ko LABSUE

O software ko LABSUE criado e cedido pelo pesquisador Denis Piccot é
utilizado em rotina no laboratério francés Pierre Siie do Centro de Estudos Nucleares de
Saclay — Comissariado de Energia Atdmica — CEA/Fr. Para a adequacdo do software as
andlises realizadas no laboratério de radioquimica do CDTN/CNEN é necessario cumprir
as seguintes etapas de trabal ho:

Transformacdo dos espectros .RPT (Genie 2000) em .SPE
(Intergamma) : Uma vez feita a aquisicdo dos espectros no programa Genie 2000, este
gera espectros de terminagdo .CNF. Em seguida € necessario gerar o relatorio de dados
espectrais na opcado Anayse, Sequence de Analyse, Spectral Data Report. O relatério de
dados espectrais . RPT € salvo automaticamente dentro da opcdo Genie 2000 Repfaile.
Dispondo-se do programa de transformagédo de espectros RPT TO SPE, indicar o caminho
onde estao localizados os arquivos: espectro .RPT, calibragcdo em eficiéncia da geometria
de medida.AUS, e calibragdo em energia .CAL.

Software INTERGAMA (item 3.3.2, p. 37): este programa faz a leitura do
espectro .SPE gerado na opgéo 1. Com a subrotina “Parametros’ (F7) indicar a data e hora

de aquisicdo do espectro e amassa em g da amostra (Figura 4-1).

Détecteur 1 1
Hom du spectre : C:\AHALISES EUMASCH_.SPE
Temps d acquisition : 12306 s Cactif) 12812 s (réel)
Date d’origine : 17.0%.02
heure : 20:18:00
Date de la mesure = 6.12.02
heure : 10:04:43
Poids/volume : 1.000
Unité de poidsfvolume : q
Unité de 1’activité : eq_
Calibration en énergie A : -4 417E-D6
CE=R#*x? +B=*x+[) B : S.0476E-M1
C: -1.234E+M1
Commentaire :
Courbe d’efficacité : 5CH -Als
Table d’isotopes = -HUK
Fichier résiduel (choix) : -HUL
Facteur sigma (1..3) : 2 *ST0HA
4
F1 pour aide F2? pour choisir

Figura4-1 Subrotina pardmetros do espectro a ser analisado.

Software koL ABSUE: dentro deste programa € necessario indicar a data e
hora de inicio de irradiacdo usando a subrotina “ Irradiacdo Normal” (F7) (Figura 4-2) e
indicar 0s passos seguintes do programa:
0s espectros de Au, Zr e Fe quando existentes e 0s arquivos .SPE correspondentes;
0s espectros. SPE das amostras a serem tratadas;

e o0s e ementos a serem determinados.
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Fi Fz2 F3 F4 FS F6& F7 Fa

Deroul . Editeur Irradia- | Irradia-

Aide Quitter DEF des Résultats table tion tion sous

taches isotopes normale Cadmiun

Figura4-2 — Telainicial do Software koLabSue

O software koLABSUE dispGe de outras subrotinas que podem ser utilizadas
como ferramentas Uteis ha andlise por ativagdo neutronica:

Subrotina “Editeur Table |sotopes’ (F6). Fornece todos os elementos
possivels de serem calculados pelo método do ko, seus isGtopos e suas caracteristicas
nucleares. meia vida, energias de decaimento gama, constante ko para cada energia. E
também possivel editar estes valores (Figura 4-4).

O exemplo escolhido na Figura 4-3 é o is6topo do ™Eu.
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— — Isotopes

Isotope

Element
Période
00
E_rieV)
F_Cd
Code_Des.

Commentaire

Attention! Isotope sensible a la température*

L e

Alt-¥ Quitter

Figura 4-3 — Dados isotépicos do ***Eu.

Isotopes

Isotope

Element
Période
09
E_r{eV)
F_Cd
Code_Des. |

Commentaire

‘9" de Westcott legerement different de "1”

Lo e

Alt-¥ Quitter

Figura 4-4 — Dados.
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Os resultados das calibracOes em energia e eficiéncia, serédo apresentados

seguindo a sequiéncia de passos mostrados no capitulo 3.3.1.

5.1 Cdalculo para Determinacdo da Curva de Calibracao em

Energia/Canal

Para a correcdo das energias obtidas no espectro, pela contagem da fonte

padréo de Eu, deve-se editar na coluna novaenergia, os valores reais.(Figura 5-1)

-
"
o
=
-]
=
»
—

B OF B L e ek BDNE DD e O OF B L Pl
|
=
pury
Lal
=]
-

[T g —

20 | 2885.620

Entrez au moins deux énergies !

flire nette

16260
15477
258976
183881
748840
60682
4640
147528
10063
14219
10987
36369
29474
18381
26972
39170
17245
N
36772
26910

finc.

énergie en kel Houv. énergie en kel

94_151 86.500__
237.568 55 700_

441.527 591.700_

781.031 873.700_

ey
=
=
=
w
=
=

1275691 1274500
1407438 140%.000

F1 pour aide

Figura5-1 — Tabela com os picos de energias escolhidos.

Apbs a insercdo destes valores o programa Intergamma, fornece os

parametros da curva de calibragdo canal/energia: a,b e ¢ da equaggo do tipo ax’ +bx ¢

(Figura5-2).

Détecteur 1

a=-7.836E-05

b=7_2757E-01

c=-6.364E+01

Calibration de la chaine d"acquisition aveec ces valeurs ? H

Figura 5-2 — Parémetros de calibragcdo em energia encontrados.

A planilha Excel (Tabela 5-1) é utilizada para o célculo das eficiéncias nas

diferentes energias. Neste trabalho utilizou-se das fontes de **Am, ¥Ba, ®Co, ™Ey,

ey e ®’Eu para o céculo de eficiéncia a 5cm. Os resultados encontrados s3o
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posteriormente inseridos no programa Intergamma, através da subrotina F4(tratamento de
curva de eficiéncia) seguido da funcdo F2(modificar os valores) como mostrado
na (Figura5-4).

A curva de calibragdo em eficiéncia obtida neste trabalho € mostrada na

(Figura 5-5) e o polindmio de 6° grau correspondente € mostrado na Figura 5-6.

5.2 Célculo para Calibracédo da Curva em Eficiéncia na Geometria5cm

Tabela5-1 - Planilha Excel® do célculo da calibragdo em eficiéncia na geometria 5cm.

Isétopo Data de origem |Hora de origem| Data de medida| Hora de medida Dt em dias Meia Vida em dias Lambda Energia CPS
“TAm 1/1/1982 12:00:00 23/8/2002 15:25:37 7539,14279 158007,15 1,0336 59,59 324,757
Ba 1/1/1982 12:00:00 23/8/2002 14:12:18 7539,09188 3835,13 3,9063 80,99 251,323
Ba 1/1/1982 12:00:00 23/8/2002 14:12:18 7539,09188 3835,13 3,9063 276,39 44,212
Ba 1/1/1982 12:00:00 23/8/2002 14:12:18 7539,09188 3835,13 3,9063 302,85 104,424
Ba 1/1/1982 12:00:00 23/8/2002 14:12:18 7539,09188 3835,13 3,9063 356,02 294,475
Ba 1/1/1982 12:00:00 23/8/2002 14:12:18 7539,09188 3835,13 3,9063 383,85 39,126
cs 1/1/1982 12:00:00 23/8/2002 15:54:41 7539,16297 11023,25 1,6065 661,646 487,882
®co 1/1/1982 12:00:00 23/8/2002 13:47:53 7539,07492 1924,87 15,1020 1173,08 34,892
“co 1/1/1982 12:00:00 23/8/2002 13:47:53 7539,07492 1924,87 15,1020 1332,33 31,063
Ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 1727,63 1,3669 86,54 17,15
°Ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 1727,63 1,3669 105,31 14,648
ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 3137,50 1,1878 123,07 30,644
ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 3137,50 1,1878 248,04 3,183
ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 3137,50 1,1878 591,75 0,865
ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 3137,50 1,1878 723,31 2,964
ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 3137,50 1,1878 756,88 0,635
ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 3137,50 1,1878 873,21 1,496
ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 3137,50 1,1878 996,35 1,142
ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 3137,50 1,1878 1004,79 2,023
Eu 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 3137,50 1,1878 1274,42 2,995
’Eu 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 4784,775 1,1195 121,78 28,485
’Ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 4784,775 1,1195 244,69 4,763
’Ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 4784,775 1,1195 344,28 11,753
’Ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 4784,775 1,1195 444 1,16
’Ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 4784,775 1,1195 778,9 2,403
’Ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 4784,775 1,1195 964 2,191
’Ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 4784,775 1,1195 1112 1,763
’Ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 4784,775 1,1195 1212,94 0,168
?Ey 5/7/2000 12:00:00 23/8/2002 10:04:43 778,91994 4784,775 1,1195 1408,03 2,182

(continua)
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CPSat, Erro estatistico % | Atividade x fator de Incerteza relativa | Incert-tot % | Eficiéncia log ener log rend
emissdo do gama da fonte %
335,6772 0,4 1,18E+05 10 10,01 0,2852 4,08748777| -1,25440588|
981,7416 0,5 1,40E+05 10 10,01 0,7031 4,39432569| -0,35232109|
172,7051 1,1 2,91E+04 10 10,06 0,5940 5,62181291| -0,52086121]
407,9109 0,7 7,49E+04 10 10,02 0,5443 5,71323763| -0,6082042]
1150,3060 0,4 2,54E+05 10 10,01 0,4531 5,87498691| -0,79170295|
152,8377 1 3,64E+04 10 10,05 0,4194 5,95025185| -0,86902674]
783,7890 0,2 3,35E+05 10 10,00 0,2338 6,49473067| -1,45335754]
526,9404 1,6 3,78E+05 10 10,13 0,1396 7,06738805| -1,96929117|
469,1147 1,6 3,78E+05 10 10,13 0,1242 7,19468457| -2,08553134]
23,4416 0,6 2,72E+03 5 5,04 0,8610 4,46060673| -0,14970573]
20,0217 0,7 1,82E+03 5 5,05 1,0995 4,65690838| 0,09482352]
36,3982 0,4 3,21E+03 5 5,02 1,1347 4,8127533| 0,12641042
3,7807 1,4 5,46E+02 5 5,19 0,6918 5,51359002| -0,36842175|
1,0274 3,6 3,96E+02 5 6,16 0,2595 6,38308425| -1,34918817|
3,5206 1,8 1,58E+03 5 5,31 0,2223 6,5838379| -1,50391705
0,7542 4,5 3,56E+02 5 6,73 0,2116 6,62920472| -1,55293216
1,7769 2 9,66E+02 5 5,39 0,1839 6,77217608| -1,69336556
1,3564 23 8,32E+02 5 5,50 0,1631 6,9040986| -1,81331863
2,4029 1,6 1,44E+03 5 5,25 0,1667 6,91253384| -1,79156452]
3,5574 1,1 2,77E+03 5 5,12 0,1283 7,15024645| -2,05312832]
31,8876 04 2,66E+03 5 5,02 1,1970 4,80221614| 0,17983216
5,3319 1,0 7,07E+02 5 5,10 0,7539 5,4999921| -0,28250078
13,1569 0,6 2,49E+03 5 5,04 0,5289 5,84145528| -0,63694696
1,2986 29 2,91E+02 5 5,78 0,4466 6,09582456| -0,80613843]
2,6900 1,6 1,21E+03 5 5,25 0,2216 6,65788267| -1,50676166
2,4527 1,5 1,36E+03 5 5,22 0,1808 6,87109129| -1,71018448|
1,9736 1,6 1,27E+03 5 5,25 0,1552 7,01391547| -1,8632637|
0,1881 7,8 1,33E+02 5 9,26 0,1412 7,10080244| -1,95760449|
2,4426 1,2 1,95E+03 5 5,14 0,1252 7,24994684| -2,07786742]
(continuagao)
0,5
0 ‘ P .o
0 2 4 6 8
-0,5
_1 1
-1,5
-2
-2,5

y =0,02807596x° - 0,93656249x° + 12,75415641x" -
90,21717136x° + 346,34362510x° - 674,33135374x +

507,05045493

R?=0,99515286

Figura 5-3 — Curva de €ficiéncia obtida através da planilha Excel®



Hom de la cnurbe:gfh -AUS Degré de la fonction:z3_

Energie [keV] Efficac. [#] Erreur [¥]

£9.590_ 0.2852_ 10.M
80.990_ 0.7031_ 10.M
86.540 0-8610" 5.0k
105_310_ 1.0995~ 505
121,780 1.1970° 5 02
123.070_ 11347 5.02_
248690 0.7539 T
248040 0.6918 519
276390 0.5940" 10.06
302850 0.5443" 10.02
344280 0.5289 5.0
356020 0.4531° 10.07
383.850 0-4194 10.05
591750 0.2595_ 6.16_
6616046 0.2338 10.00
723 310 0.2223° 5.3
756880 0.2116_ 6.73
778900 0.2216 L.o5”
873.210° 0.1839 5.39

Type de fonction:_

Energie [keV] Efficac. [#]|Erreur [¥]

964.000_ 0.1808_ .22
996.350_ 0-1631_ 5.50_
1004. 790 0-1667 .25~
1112.000 01552 525
1173.080 0.1396_ 10.13
1212.940 0. 1412 9.26_
1274420 0.1283 5. 12°
1332.330 0.1242~ 10.13
1408 .030 0.1252° 5.1
2754000 0.0706_ 6.00_
4000000 0.0407" 10.00

F1 pour aide

Figura 5-4 — Entrada de dados para a calibracgo em eficiénciano INTERGAMMA.

Degré=3

Courbe d’efficacité: SCHM.AUS

1.00— : :
. oL 4 N Energie en kel: ¢]
Efficacite | -~ % Efficacité en ¥%: 0.0000
en ¥ ] I
0.75— | %
0.50—
0.25— |
G-GO_IIIII|IIII|IIIIIIIII|IIII|IIII|IIII|IIII|IIII|IIII|II
Q 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 Z000
Fl :Degré +1 F2 Degré -1 F3 Degré opt PiCompar.Polundme -
3 ,Paget! Curseur A droite + ,Paged! Curseur A gauche Energie en kel
F9 ! agrandir 17é&chelle en x t: agrandir 1'échelle en u Fin : Fin
Fli10o ! réduire 1°'échelle en x +: réduire l'échelle en y Posl: Marker sur ©
L ! Changer mode lingaireslogarithmigue

Figura 5-5 — Curva de calibragéo em €ficiéncia gerada pelo INTERGAMMA.

EDITION DE Ln [:I]UIE D'EFFICACITE 5CH.AUS du 27.02.2003

1046226
Fonction 3-&me degré
Efficacite=exp(+ 1.439E-01*LOGCED"3 - 2_B34E+00=LOGCED "2 + 1.737E+D1=L0OGCE) "1
- 3.404E+01=LOGCEY D )
Erreur =expl(- 4_555E-02*LOGCEY"3 + 9_17SE-01=LOGCEY "2 - S_@32E+00=L0OGC(EI*1
+ 1.361E+01=LOGCEI "D 3
He Energie[kel] Effi.[¥] Eff.cale-[¥] Delta[#] Sigma[#] Sig.calc.[¥]
1 59.57 0.2852 0.5812 103.8 10.M1 5.95%
2 &0_2% 07031 0_8155% 16.0 10.M1 5.01
3 g6.50 0.8610 0.8%66 -0. 504 487
i 105.31 1.0995% 0.%464 -13.9 5.05 454
5 12178 119710 0.9777 -18.3 5.02 437
[ 123.07 11347 09788 -13.7 502 436
7 bLT ) 0.7%3% 0.7655% 1.5 5.10 h.1?
] 24804 0.6918 0.7578 9.5 5.1% h.1?
b 27639 0.5%40 06948 17.0 10.06 424
11 30285 0.5443 0.640% 17.8 10.02 428
11 3428 0.528% 0.5665% 7.1 .04 437
12 35602 04511 0_5475% 0.8 10.M1 &4l
13 38385 0.4194 0.5060 0.6 10.0% 13
Continuer avec RETOUR ...
—

Figura5-6 - Equacdo da curva de eficiéncia a 5cm encontrada pelo INTERGAMMA.
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5.3 Célculo dos Fluxos Térmicos e Epitérmicos do Reator
TRIGA utilizando o software koLABSUE:

Considerando a equacdo 43, foram realizados os procedimentos abaixo para
o célculo dos fluxos térmicos e epitérmicos do reator TRIGA do CDTN/CNEN a poténcia
de 100 kW:
Irradiag@o de 8 horas ininterruptas de monitores de fluxo Au e Zr em 8 posi¢Bes simétricas
damesa giratéria do reator ;
Em cada posi¢céo foram colocadas em media 10 mg de um fio de liga de Au e Al com teor
de 0,1% em Au, e 50 mg de uma folha de Zr de espessura ;
Apos irradiacdo e decaimento de 3 dias, estes monitores foram colocados um a um sobre 0
detetor na geometria de 5cm e feitas a aquisicdo dos espectros em tempos de contagens
suficientes para que os picos de *Zr e ¥Zr tivessem contagens equivalentes, fato que é
importante para a estatistica de contagem. S80 necessarios pelo menos 10000 contagens
em cadapico;
Transformag&o dos espectros CNF em RPT (Genie 2000) e em .SPE (RPT TO SPE);
Os parametros a (alfa) e f foram calculados diretamente pelo programa kLABSEUE, a

partir dos espectros acima .SPE, e sdo mostrados a seguir:

12/ 1/2003 19:16: 4

CONDI TI ONS D' | RRADI ATI ON

| sot ope Rai e ganma Asp Err(2s% efficacit,

Au198 411.8 8. 981079E+0008 0.80 4. 05E-0003

Zr 95 724.2 3. 784956 E+0004 2.03 2. 23E- 0003

Zr 95 756. 7 4. 556172E+0004 1.71 2. 14E- 0003

Zr 97 743.3 4. 647723E+0004 0.70 2.17E- 0003
Tir(H  AspAu/ Eff f a Epi / Rap

12. 0000 2.22E+11 35.19 -0. 06796 1. 7600
Fl ux neutroni ques en n/cnR/s

Ther m ques Epit her m ques Rapi des

5. 119E+0011 1. 455E+0010 8. 265E+0009




Chemin des spectres ...traiter

C:\ | NTERPC\ MAT+ Rl ~1\

Nom du fichier du noniteur d' or

C. \ | NTERPC\ MAT Rl ~1\ PCS1- AU. SPE

Nom du fichier du noniteur de zirconium

C:\ | NTERPC\ MATe Rl ~1\ POS1- ZR. SPE

POS1- AU

Date de sortie de pile : 17/ 9/2002 20:18: 0

52

Dat e de conpt age : 23/ 9/2002 8: 7:30
Quantit, d'echantillon : 0.012000 g
Detecteur : 1 Bi bl i ot hsque
nouveau.lib
keV/ Canal : 0.4872600
O f Set :  2.5682000 keV Fenetre en energie : 2.0 keV

Q keV/ C**2):-1.4240E- 0008 Sensibilit, RechPic: 3.0

Courbe d' efficacite : c:\kzero\effi\5CM aus
Tenps de conpt age

Reel : 901 secondes
Actif: 880 secondes

Fenetre en energi e de 60 kev ... 2000 keV

Np It Energie Aire BdFond Fwhm Canal Can.G L Cps/ Sec 2S%

Fit
1 6 69.06 3226 14481 1.31 136.46 132 15 3. 666 11.1
2 6 70.94 5072 12653 1.17 140.31 132 15 5.764 6.9
3 0 80.11 1893 15140 1.14 159.14 155 9 2.151 19.0
4 0 411.72 278145 17588 1.43 839.72 835 12 316.074 0.4
5 0 574.31 26 63 1.70 1173.43 1171 7 0.030 94.8
6 0 675.87 1339 131 1.75 1381.86 1375 14 1.522 6.0
7 0 703.07 15 19 1.16 1437.69 1435 7 0.017 94.7
8 0 906.17 6 6 2.46 1854.56 1852 6 0.007 141.4
9 0 936.02 4 3 1.48 1915.83 1914 6 0.005 158.1
10 0 969.60 7 0 1.91 1984.75 1981 8 0.008 75.6
11 0 1087.72 187 11 1.90 2227.20 2221 13 0. 213 15. 4
12 0 1189.37 6 0 1.13 2435.83 2432 8 0.007 81.6
13 0 1460.80 30 2 1.84 2992.99 2989 10 0.034 38.3

Au198 Peri ode =2.69 D F. Decr =4.107 Code. Des =1

Ener gi e E I nt. Rel Aire Ef f Teneur 25% LdD
(keV)  (keV) nette (ppm (ppm
411.80 -0.08 100.0 278145 4.05E-3 1.00E+03 0.4  2.55E+00

Teneur reconmandee : 1.00E+03 ppm+/- 0.4 %en O




PCS1- ZR

Date de sortie de pile
Dat e de conpt age
Quantit, d' echantillon : 0. 058200 g
Detecteur : 1

keV/ Canal 0. 4872600

O f Set . 2.5682000 keV Fenetre en ,nergie
RechPi c:

Q keV/ C*2):-1.4240E- 0008 Sensibilit,

Courbe d' efficacite
Tenps de conpt age

Reel : 4496 secondes
Actif: 4356 secondes

Fenetre en energi e de 60 keV

Np It Energie Aire BdFond Fwhm Cana
Fit
1 0 74.94 1182 61685 0.94 148.53
2 0 111.70 1621 59598 1.32 223.96
3 0 132.97 7281 71979 1.36 267.63
4 0 136.39 820 51352 0.92 274.65
5 0 218.82 2995 53728 1.40 443.82
6 0 254.14 16093 51445 1.33 516.31
7 0 272.28 2659 51042 1.13 553.54
8 0 294.30 809 39339 1.04 598.72
9 0 343.40 492 25628 0.84 699.50
10 0 345.53 549 25882 1.29 703.86
11 0 355.36 18161 49618 1.43 724.04
12 6 400.48 1790 23372 0.97 816.66
13 6 401.91 448 23421 0.97 819.58
14 7 480.80 888 29220 1.26 981.50
15 7 482.04 3522 28944 1.26 984.05
16 0 507.63 27343 50871 1.45 1036.57
17 0 513.45 2318 35782 1.27 1048.51
18 0 602.40 6992 19903 1.80 1231.08
19 0 658.08 438682 14179 1.58 1345. 36
20 0 672.08 179 3485 1.56 1374.10
21 0 690.56 1066 5608 1.62 1412.03
22 0 698.94 470 3088 1.48 1429.22
23 0 703.71 4366 6737 1.88 1439.01
24 0 724.16 50342 7568 1.67 1480.98
25 0 743.35 343526 7672 1.64 1520. 36
26 0 756.70 60599 3445 1.68 1547.78

2000 keV
Can.G L Cps/ Sec
146 9 0.271
221 9 0. 372
263 11 1.671
273 8 0. 188
440 10 0. 687
512 10 3.694
550 10 0. 610
596 8 0. 186
696 6 0.113
701 6 0.126
720 12 4.169
813 11 0.411
813 11 0. 103
977 14 0. 204
977 14 0. 809
1030 14 6.277
1045 10 0. 532
1224 15 1. 605
1338 16 100.708
1371 7 0. 041
1406 12 0. 245
1426 7 0. 108
1432 15 1. 002
1474 15  11.557
1513 16  78.863
1541 15 13.912

17/ 9/2002 20:18: O

20/ 9/ 2002 10:24:59

Bi bl i ot hsque
nouveau. Li b

2.0 keV
3.0

c:\kzero\effi\5CM aus
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25%

59.
42.
10.
78.
22.

4.
24.
69.
92.
83.

3.
24.
97.
54.
14.

OCWORNORAWNAOFRPORPRODOWUAOINWWNOONO-N



g

27 0 765.80 5933 2361 1.63 1566.46 1560 14 1. 362 3.5
28 0 796. 46 195 1642 3.77 1629.37 1625 12 0. 045 60.5
29 0 804.53 2496 2067 2.03 1645.95 1639 14 0.573 6.5
30 0 829.93 675 1143 1.66 1698.07 1692 10 0. 155 16.1
31 0 832.64 53 800 1.85 1703.63 1701 7 0.012 154.4
32 6 854.90 1137 1075 1.62 1749.32 1744 15 0. 261 10.1
33 6 857.01 115 737 1.05 1753.66 1744 15 0. 026 69. 2
34 0 909.04 686 1592 1.71 1860.44 1854 16 0. 157 18.1
35 0 971.54 854 987 1.89 1988.73 1983 14 0.196 12.5
36 4 1021.37 2939 615 1.79 2091.00 2084 22 0. 675 4.4
37 4 1024.52 3107 604 1.84 2097.48 2084 22 0.713 4.2
38 0 1110.50 326 535 2.02 2273.96 2267 13 0. 075 22.9
39 0 1116.71 221 717 2.10 2286.69 2279 17 0. 051 36.8
40 0 1148.16 6050 615 1.86 2351.25 2344 15 1.389 2.8
41 0 1268.58 359 269 2.09 2598.43 2591 16 0. 082 16.7
42 0 1276.31 1937 240 2.01 2614.29 2606 16 0. 445 5.1
43 0 1295.74 8 67 0.28 2654.17 2652 4 0.002 311.2
44 0 1297.99 102 167 1.75 2658.80 2655 10 0. 023 40. 8
45 0 1305.79 22 174 0.70 2674.81 2671 12 0.005 174.9
46 0 1362.79 2253 240 2.03 2791.81 2782 18 0. 517 4.6
47 0 1368.88 91 141 2.49 2804.30 2799 11 0.021 42.5
48 0 1402.17 49 111 2.29 2872.63 2869 8 0.011 66. 7
49 0 1460.95 126 124 1.99 2993.28 2988 12 0. 029 30.7
50 0 1515.61 249 208 2.37 3105.49 3098 15 0. 057 20.7
51 0 1592.87 29 64 1.75 3264.08 3261 11 0. 007 87.0
52 0 1629.50 59 85 2.24 3339.27 3334 17 0.014 51.3
53 0 1681.33 12 45 2.27 3445.67 3442 17 0.003 173.4
54 0 1750. 65 1634 48 2.14 3587.94 3581 15 0. 375 5.1
55 0 1763.94 21 17 2.58 3615.23 3611 10 0. 005 69.3
56 0 1782.20 1 12 0.19 3652.72 3653 5 0.000 745.0
57 0 1826.62 10 1 0.90 3743.91 3741 8 0. 002 72.7
58 0 1851.71 421 25 2.17 3795.40 3789 15 0. 097 10. 3
59 0 1980.73 3 5 2.97 4060.25 4060 6 0.001 240.4
Zr95 Periode=64.03 D F.Decr = 1.028 Code.Des =1
Energi e E Int. Rel Aire Ef f Teneur 25% LdD
(keV)  (keV) nette (ppm (ppm
724.20 -0.04 81.1 50342 2.23E-3 9. 87E+05 1.0 7. 70E+03
756. 70 0.00 100.0 60599 2.14E-3 1. OOE+06 0.9 5. 04E+03

Teneur recommand, e :

9. 97E+05 ppm +/ -

0.9 %en Zirconium

Zr 97 Peri ode = 16.74 H
Energi e E Int.Rel
(keV)  (keV)
254.20 -0.06 26.9
355.40 -0.04 43.0
507.70 -0.07 100.0
602.40 0.00 28.0
703.70 0.01 20.0
1148.00 0.16 50.2
Teneur reconmand, e :

F. Decr = 13.093
Aire Ef f
nette
16093 7.03E-3
18161 4. 80E-3
27343 3. 21E-3
6992 2. 68E-3
4366 2. 29E-3
6050 1.48E-3
9. 65E+05 ppm +/ -

Code. Des

Teneur

(ppm

. 58E+05
. 89E+05
. 57E+05
. 05E+06
. 07E+06
. 18E+05

OrRr Pk OOoo

1

25%

No N Wk
W N oW

ENENE NN,

LdD
(ppm

. 66E+04
. 88E+04
. 96E+04
. 95E+04
. 87E+04
. 72E+04

3.4 %en Zirconium
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5.4 Calculo do Fluxo do Reator com Método Tradicional — Planilha
Excel®

Os céculos para a determinacdo dos fluxos de neutrons térmicos e
epitérmicos do reator TrigaMark |, sdo feitos tradicionalmente através da planilha Excel.
Utilizando-se dos procedimentos descritos no item 5.3, faz-se necessario
editar manuamente:
dados espectrais dos monitores de fluxos: *®Au, *zr e *®zr;
os tempos de irradiagcdo e decaimentode contagens;
energias e &reas correspondentes;
equacao da curvade eficiéncia.
Os cdlculos dos fluxos de neutrons térmicos e epitérmicos efetuados neste
trabalho através da planilha Excel sdo mostrados abaixo. Em destaque estdo indicados os
valores de dfa, f e osfluxos.

EXPERIENCIA PARA DETERMINAGAO DOS PARAMETROS NA MESA PARADA FLUXOS TERMICOS E EPITERMICOS, ALF,

Amostras de Au P1 0.1% de Au em Al
Massa em g 1,20E-05
1,20E-02
Amostras de Zr P1
Massa em g 5,82E-02

Tempo de irradiagéo: 8 horas
Poténcia: 100kW

Data: 17/09/02 - inicio: 8:18h - fim: 20:18h
Inicio da contagem: 19/09/02

Tempo de contagem: 1800 s

Geometria: 5 cm (detector DEN-UFMG)

Isotopo Energia Area T.C. T.R. TD Lambda Diade cont Hora de cont S D C w

Au-198 411,8 293000 879,8 901,3 475650 2,97682E-06 | 23/9/2002 I 0,08216 | 0,242701 0,99866 | 1,21E-05
Zr-95 724,2 50400 4355,8 4495,5 224699 1,25293E-07 | 20/9/2002 I 0,003602 | 0,972239 0,999718| 5,82E-02
Zr-97 743,32 345000 4355,8 4495,5 224699 1,15018E-05 0,281977 | 0,075437 0,974587| 5,82E-02
Zr-95 756,73 60700 4355,8 4495,5 224699 1,25293E-07 0,003602 | 0,972239 0,999718| 5,82E-02

-1,81E+01 1,32759E-08

Tesp Energia In (En) In(Eff) Eff KO sigma 0 lo Er alfa Qo
0,000892

1,35E+09 411,8 6,02E+00 -0,91 0,004026836 1 9,87E-23 1,55E-21 5,65 15,7

5,50E+04 724,2 6,59E+00 -1,48 0,002270861 9,32E-05 5,30E-26 2,87E-25 6,26E+03 5,97

6,36E+04 743,32 6,61E+00 -1,51 0,002213241 1,30E-05 2,13E-26 5,28E-24  3,38E+02 280

6,63E+04 756,73 6,63E+00 -1,53 0,002174538  1,15E-04 5,30E-26 2,87E-25  6,26E+03 5,97
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Qo(alfa) lo(alfa) so so (alfa) Isotopo a b eq num f den f f R Cd

15,67589 1,55E-21 17,23153 17,20493 Au-198 1,13585329  1,18E+00 -1,41E-04 2,63E+01 0,845038659 | 3,11E+01| 2,98E+00
5,926416 3,16E-25 6,252416 6,203841  Zr-95
278,5508 5,96E-24 315,4618 313,8272  Zr-97
5,926416 3,16E-25 6,252416 6,203841  Zr-95

M Energia gama ab isoto R térmico  epitérmico| ind esp R2 relacdo gLu Isotopo
196,97 411,8  0,9556 1 1,1472E-10 | 7,72E+11 2,48E+10 ] 0,0281  7,00E+35 0,00E+00 0 Au-198
91,22 724,2 0,442  1,74E-01 4,7794E-14 5,43E+35 0,00E+00 Zr-95
91,22 743,32 0,979 0,028 1,5886E-13 4,49E+36 0,00E+00 Zr-97
91,22 756,73 0,548 0,1738  4,8484E-14 5,51E+35 0,00E+00 Zr-95

5.5 Comparacao de Amostras de Referéncia

Ser&o apresentados nas Tabela 5-2, Tabela 5-3 e Tabela 5-4 os resultados
obtidos na aplicacdo do software KoLabsue, das amostras de referencia Milk Powder
(IAEA), Soil 3 (IAEA) e GBWO083 (IAEA)

Tabela 5-2 Comparagéo de resultados obtidos entre o software KOLabSue e amostra certificada da AIEA

Resultado Software

Elemento K OL abSue Valor Certificado Intervalo de Confianga

(ppm) (ppm) (ppm)
Na 4550423 4420 4090-4750
K 15000+915 17200 16200-18200
Ca 10000£4730 12900 12100-13700
Br 10,240,5 NC NC
Zn 43,0+2,0 38,9 36,6-41,2

Amostra de referéncia |AEA — Milk Pawder A-11
NC — Nao certificado
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Tabela 5-3 - Comparagéo de resultados obtidos entre o software KOLabSue e amostra certificada da AIEA

Resultado Software KOLabSue Valor Certificado Intervalo de Confianga

Elemento (ppm) (ppm) (ppm)
Na 6.460 + 52 6690 6360 7020
K 10.200 + 2.650 8740 7920 9570
Ca 108.000 + 13,800 111.100 107,200 — 115.000
s 370+0,14 3,91 3,64-418
cr 31,5+ 6,5
Fe 11,500 + 1.150
C 3,08+ 1,00
As 3,37+ 0,56 32 30-34
Br 5,20 + 0,80 5,63 484642
Rb 38,7+38 36,9 36,9-40,6
S 0,69 + 0,12 0,56 0,46 — 0,65
Cs 15402 138 124-151
La 20,6+ 0,5 225 21,6—235
Ce 454437 455 43,9-47,2
Nd 19,4+ 20 215 20,0— 23,0
sm 3,83+ 0,07 3,83 353413
Eu 0,56 + 0,11 0,66 0,64— 0,67
Yb 205+ 0,30 1,89 177201
Hf 7.88+ 0,60 91 8,51 — 9,69
Th 6,22 + 0,60 7,02 654—7,5
U 281 +0,47 23 208-2,52

Amostra de referéncia lAEA — Soil 3
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Tabela5-4 - Comparagdo de resultados obtidos entre o software KOLabSue e amostra certificada

daAlEA.
Elemento Resultado Software KOLabSue Valor Certificado
(ppm) (ppm)

K 15.600 + 1870 15.700 £ 1570
Ca 41.900 + 4.600 47.900 + 3350
Sc 9,19 + 0,06 10 + (NC)
Cr 110,00 £ 2,97 120+ 12
Fe 25.700 * 462 29.700 = 2.079
Co 11,8+ 6,0 130+£12
Zn 288+ 20 260 + 20
As 11,7+ 0,3 106+11
Br 6,15+ 0,56 ---

Rb 70,5+ 9,7 NC

Sr 46,6 + 10,6 ---

Zr 224 + 58 ---

Sb 554+0,10 ---

Cs 48+04 ---

Ba 714 + 47 NC

La 31,8+0,2 NC

Ce 63,0+ 10 ---

Nd 223140 ---
Sm 535+0,02 ---

Hg 3,39+ 0,64 2,15+0,13
Th 11,2+ 04 116+1,0

U 3,77+0,19 NC

Amostra de referéncia IAEA — GBWO08303 — Polluted Farmland Soil
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6 DISCUSSAO

Para a otimizagdo da técnica de andlise por ativagdo neutronica instrumental e
adequacdo do software koLabSue — método paramétrico do ko, no laboratério de
radioquimica do CDTN/CNEN, foi necessario o cumprimento de diferentes etapas de
trabal ho:

g ustes das partes eletronicas dos diversos equipamentos,

calibragdo em Energia/canal;

calibragéo da eficiéncia absoluta do detetor GeHP,

adequacdo dos espectros .CNF gerados pelo programa Genie2000 da CANBERRA
para espectros .SPE(Piccot,1987);

insercdo da curva de calibragdo em energia/canal no software INTERGAMA,;

insercdo da curva de calibragdo em eficiéncia no software INTERGAMA;

entrada manual dos paréametros do espectro INTERGAMA: data e hora de aquisicéo e
massa da amostra;

célculo do fluxo do reator TRIGA,;

céalculo dos pardmetrosf ea;

geracdo de resultados através do software koLABSUE.

Os resultados apresentados nos itens 5.3 e 5.4 dos fluxos de néutrons

térmicos e epitérmicos do reator TrigaMark |, sGo comparados na Tabela 6-1.
Tabela 6-1 -Comparacdo dos resultados encontrados pelo software KqLabsue e a Planilha Excel

Resultados obtidos pelo| Resultados obtidos pela
software KoL absue planilha Excel
f 35,19 31,1
dfa -0,06796 0,00892
Fluxo de néutrons térmicos 5,119E11 7,72E11
Fluxo de néutrons epitérmicos 1,455E10 2,48E10

O vdor de alfa tem que estar entre -0,1 e 0,1 e o valor médio do fluxo
» 6,6 x 10™.
Em funcdo da complexidade dos célculos das equagBes envolvidas no

método paramétrico do ko, mostrada pelas cap.2.1.1, a utilizac&o da planilha Excel® exige
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um conhecimento e experiéncia muito grande, para néo introduzir dados de maneira errada,
causando erros nos resultados. A utilizagdo do software keLABSUE simplifica e otimiza o
método paramétrico do ko para obtencéo dos resultados.

As Tabela 5-2,Tabela 5-3 e Tabela 5-4 mostram uma boa correlagéo entre os
resultados encontrados nas amostras de referéncia com os valores certificados e ou.estdo
dentro dos intervalos de confianca. Além disso, foram encontrados alguns elementos que
ndo sfo citados ou certificados pela IAEA. E caso, por exemplo, dos elementos Br, Sr, Zr,
La, Ce e Nd encontrados na amostra GBW80303.

Além dos excelentes resultados acima o software koLABSUE permite
também a visualizac8o dos dados de caracteristicas nucleares dos elementos, tais como:
isotopos, meia vida, energias, fator ko, Qp, podendo-se ainda incluir ou editar outros
elementos se necessario.

A escolha dos is6topos de maior interesse pode ser determinada em uma
sub-rotina do programa koLABSUE, 0 que permite o estudo de apenas alguns elementos
quando necessério caso contrario a andlise serd feita em fungdo de todos os elementos

contidos no programa koLABSUE.
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7 CONCLUSAO

Tendo em vista os resultados apresentados no capitulo 5 pdde-se avaliar os
célculos gerados pelo software koLABSUE através da comparacdo das calibragdes em
energia/canal, e em eficiéncia, com os calculos efetuados tradicionalmente através de
planilha Excel®.

Dentro dos objetivos da pesguisa e dos resultados encontrados, expostos
nesta Dissertac&o, conclui-se que:
Através das andlises de materiais de referéncia foi confirmada a eficiéncia do método de
INAA utilizando-se o software koL abSue ao se encontrar resultados em concordéancia com
os resultados certificados em amostras de referéncia da | AEA.
O software koL abSue € mais uma ferramenta de calculo para determinacéo de elementos na
INAA em uma determinada amostra, de uma maneira mais pratica visto que é possivel
fazer a analise quantitativa de varios elementos simultaneamente, presentes em uma
amostra.
A adequacdo do software koLabSue as condigbes de trabalho do CDTN/CNEN
possibilitard a aplicagdo da INAA envolvendo menor tempo de célculo e, principalmente,
minimizando os riscos associados & inser¢éo de dados manualmente na planilha Excel®.
A utilizagdo do software KoLabsue permite em uma Unica irradiagdo de 8 horas fazer
andlises de elementos de Ty, média e longa o que acarreta uma economia substancial uma
vez que ndo € necessario irradiacOes parciais de 4 horas e 16 horas convenciona mente
utilizadas para meia-vida média e longa respectivamente.
O software KgLabsue permite efetuar com facilidade, seguranca e certeza os célculos
béasi cos para utilizagdo do método paramétrico K: alfa, f e fluxos.
Pelo fato de podermos tratar os dados espectrais diretamente através do software
KoL absue, tem-se a certeza de minimizar os erros que podem ocorrer quando séo inseridos
manual mente no célculo convenciona através da planilha Excel.
O KoLabsue possibilitou também a determinagdo de elementos ainda ndo considerados nas
andises por ativagdo neutrénica instrumental do CDTN/CNEN. Estes elementos sdo: Nd,
SmeYh.
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Anexo 1 — Especificacdes do Detetor de Ge Ultrapuro - HPGe

|Em DETECTUR HFFECEFICATION AND FERFOEMANCE DATH

Feamidicatione

DETRCTOR MODEL __ GOl HERLAL WIUMINER 100704
CHYCRTTAT MOGEL _ TEL FEEAMFIIFIER MOUEL _ 20305], -

Thr prerchicsn spscificntion mod thereforn the werramied pesfiemanes of b5 detistor sre am Folloes:
{Elertrie cocling may degradi pesformiatos by 58 much oe 1075
= Badsviien Fificiemy L

Antive Volume
[Riasduiljs W PWEDM i 108 ReY
Re¥' (FAWTR g 1,53 MoV
fen'd CFWHR =t
e (FWTA =l
Pk / Compton ___ 11 Orpestal well Sacsrtsr mm  Cryosiet well depth im
Cronatat daerieiion B ronria —

Phyaizal Characteristica

. o [ ] T Wohimne ™
Langsh - Well Dl mm
Mhstapes (Faimn wissdoe g mm Wall Thamtstar fiEn

Thegietn woltage ___ (6 Ve

Herommended hias veltegs 1 13000 Vs

Lesknge cirmint w8 recommemded blas [

Prosmplifier test poiot soliege o recomamendsd voltags  [S1A6 L

Hesclution ard Bifisiancy

Tsirtops i e
Enenry [HeV) {F 1252
FWER (V) (] 18
FWTM Fah 142 5.4
Poak | Cepnplon 478
Rl Effsdamay % 141
Cosl Down Thma _ 4 heears.  Crrostat Hitrogen Cossmgeion Tabs <08 Liters por Dap.
Tested by Lt}

Dister Thgesczsitarr [, 1960
Apperavad by ﬂugm 'ii‘,.,gﬁ..-L_‘ e, L Dpceciare B, 1900

i Hesearch Prrkesy, Merlden CT. [LE.A 064580 Tid. S05%-208-255 1 Fax 00-250- 10T



Anexo 2- Modelo de Detetores de Germanio Ultra Puro (HPGe)
e Eletronica Associada

A ionizagdo produzida pela radiacdo nos detetores semicondutores é
coletada como pulso elétrico, amplificada e registrada ou contada em um multicanal. O
tamanho do pulso elétrico coletado no eletrodo do semicondutor € proporciona a energia
depositada pelaradiacéo, a qual o cristal foi exposto inicialmente (Knoll, 1988).

Os Detetores de germanio séo diodos semicondutores que tém uma estrutura
P-1-N (positivo, intrinseca e negativa) na qual aregido Intrinseca (I) € sensivel a radiacéo
ionizante, particularmente aos raios X e gama.

Sobre uma polarizagdo reversa, um campo elétrico é estendido através da
regido intrinseca ou das regides vazias. Quando fétons interagem com o material dentro
das regides vazias do volume de um detector, portadores de carga (buracos e elétrons) séo
produzidos e arrastados rapidamente pelo campo elétrico para os eletrodos P (positivo) e N
(negativo). Esta carga que é proporcional & energia depositada no detector pelo foton é
convertido em um pulso de voltagem por um pré-amplificador sensivel a carga.

Devido a propriedade de baixa banda de lacunas (“band gap”) — 0,7eV; a
operacao do detetor de Ge a temperatura ambiente € impossivel, porque nesta temperatura
ocorre correntes de fuga que induz ruido, interferindo na resolucdo dos picos de energia do
detetor (Knoll. 1988). O Nitrogénio liquido com temperatura de 77 °K, € o meio
refrigerante comum para tais detetores, conseguentemente o detetor deve permanecer
montado dentro uma camara de vécuo preza ou inserida em uma garrafa de nitrogénio
liquido chamada de “LN2 Dewar”. A superficie do detetor, regido muito sensivel, fica
assim protegida da umidade e contaminantes.

A Figura A2-1 mostra as véias geometrias de detetores que estdo
disponiveis pelo fabricante CANBERRA, e suas faixas de energias de trabalho. A Figura

A2-2 ilustra o desempenho em eficiéncia de cada um destes detetores.
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Figura A2-1 — Geometria dos detetores.
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Figura A2-2 - Curva tipica de €ficiéncia absol uta para varios detetores de Ge (modelo CANBERRA)

No presente trabalho o detetor utilizado foi do tipo Ge ultrapuro — GeHP,
modelo GC 1020 da CANBERRA, com 14,1% em €eficiéncia para o pico de energia de
1332 keV do *Co.

As especificagfes do detetor sdo mostradas no Anexo 1.

O criostato consiste de uma camisa de vacuo onde é acondicionado o
elemento detector mais uma garrafa (de parede dupla, a vacuo) separando o recipiente do
nitrogénio liquido “criogénio”. Em aguns casos, a camisa do detector e a garrafa estéo
permanentemente conectadas. Estes sGo chamados criostatos integrados “dipstick”. Os
criostatos tém uma camisa de vacuo do detector com um “dipstick” igual o dedo frio que é
inserido no pescogo da garrafa.

O elemento detetor é sustentado por um suporte, o qual esta eletricamente

isolado, mas, termicamente conectado a um dedo frio de cobre. O dedo frio transfere o



calor do conjunto do detetor para o reservatorio de nitrogénio liquido. O suporte do detetor
€ sustentado por um estabilizador anti-microfénico. O suporte do detetor assm como as
camisas de vécuo exterioras (ou tampa) sdo finas para evitar a atenuagdo dos fétons de
baixa energia. O suporte é geramente feito de aluminio e tem 1mm de espessura. A tampa
também é em alumino com 1,5mm de espessura. A face do elemento detetor esta
localizada tipicamente 5mm a partir da tampa, por isto deve-se ter cuidado para evitar
empurrar a tampa contra 0 conjunto do detetor. Dois tipos de criostatos, modelos
CANBERRA, sdo mostrados na Figura A2-3.
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Figura A2-3 - Tipos de Criostatos (Modelo CANBERRA)

Hé& dois tipos béasicos de pré-amplificadores em uso nos detetores de Ge.

1- Os pré-amplificadores sensiveis a carga, empregados em restauracao de qualquer carga
dindmica (realimentagdo RC). Mais comum, usado na maioria das aplicagbes de
Baixas Taxas de Contagem. Abaixo de 50K CPS

2- Os pré-amplificadores que se utilizam do método de reinicio de restauracdo de carga
para descarregar o integrador. Estes reinicios podem ser com luz pulsada de um
emissor Optico de luz (LED) ou com um interruptor a transistor. Especial Para atas
taxas de Contagem — Acima de 50K CPS

O diagrama em bloco mostrado na A2-4 descreve a realimentagdo RC

convencional no pré-amplificador. A carga do detetor € coletada no n6 de entrada do



primeiro amplificador de fase ndo balanceado, que tem um capacitor como o elemento de
realimentacdo (com um resistor em paralelo). O equilibrio do amplificador é restabelecido
guando as mudangas na saida tornam necessério injetar carga oposta no né "A" da Figura

A2-4 através do capacitor de realimentacao.
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Figura A2-4 — Circuito tipico de realimentagdo RC

O resistor de valor alto (Ry) descarrega o capacitor de realimentacéo (C;) em
funcdo da constante tempo RiC; . O limite da taxa de energia do pré-amplificador é
inversamente proporcional a0 valor do resistor de realimentacdo como € mostrado na
Figura A2-5.
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Figura A2-5 — Pré-amplificador com realimentagéo RC.

A saida do integrador é diferenciada e passa através de um amplificador que
tem ganho ajustivel. A saida € dividida e aimentada com 50 e 93 ohms para a
temporizac8o e energia de saidas respectivamente.

O resistor de reaimentagdo nos pré-amplificadores RC € uma fonte de

ruido. Para detetores de baixa energia onde o ruido €eletrénico é o principal fator de



resolugdo, a eliminagdo do resistor de realimentago € desgjdvel. Sem este resistor a saida
do pré-amplificador é uma funcdo de degrau a degrau sucessivos construidos até o limite

de faixa da saida do amplificador, Figura A2-6.

Figura A2-6 - Circuito pré-amplificador reiniciado a Pulso Otico/Transistor

O pré-amplificador € reinicializado pela luz incidente de um LED proximo

Um circuito mono estavel gera um pulso de gatilho de duragdo variavel que
pode ser usado na porta do ADC (conversor analdgico digital) durante o intervalo de
reinicializagdo/recuperacdo se for necessario reduzir contagens espurias no sistema.

Pré-amplificadores RC podem ser saturados quando séo operados a taxas de
altas energias (Figura A2-5). O transistor de reinicio do pré-amplificador (TRP)
virtualmente elimina o travamento uma vez que € capaz de descarregar o integrador
rapidamente (<2 ms) e sem transientes longos que ocorrem na reinicializagdo. O pré-
amplificador de pulso ético (PO) e o TRP tém o diagrama de bloco muito parecido, mas o
TRP é projetado para detetores que operam a taxas de energia atas enquanto o pré-

amplificador de PO opera melhor com detectores de energia de ultrabaixo ruido.

M o6dulo Amplificador
O moédulo amplificador (Figura A2-7) empregado tem as seguintes
caracteristicas:
unipolar, bipolar, e portas de saidas integradoras;
porta integradora de resolugéo otimizada versus ganho;
compatibilidade com circuito RC e pré-amplificadores reiniciaveis por pulso;

restaurador do disparo da linha de base com sintonia automatica;



Restaurador simétrico de base de linha selecionével.
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Figura A2-7 — Painel Frontal e Traseiro do M6dulo Amplificador

Os a justes necessarios no amplificador para o seu funcionamento correto
sd0 0 gjuste do formato do pico, a base de tempo e o pdlo zero mostrados nas Figura A2-8,

Figura A2-9, Figura A2-10 respectivamente como na visto natela do osciloscépio.
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FiguraA2-10 — Pdlo Zero - Saida Bipolar (6V)



Sensor de Armar elnibir a Alta Tensdo

Detetores mais modernos podem ser equipados com um sensor de
temperatura interno e circuitos associados que podem ser usados para desabilitar a corrente
de polarizagcdo no caso de aguecimento acidental do detector. Esta fungdo também é
provida de um monitor de nitrogénio liquido (LN2) separado, como no Modelo 1786 da
CANBERRA.

Em qualquer outro caso, a razdo para escolha de tal protecéo é a seguinte:
guando um detector € aguecido, 0s espacos moleculares que normamente atuam como
uma bomba ou absorvedor a vacuo, liberard os gases que acumulou ou bombeou quando
fria. A elevac@o de pressdo resultante pode conduzir a uma descarga elétrica dentro do
circuito de alta tensdo dentro do criostato e desta forma danificar o FET dentro do pré-
amplificador.

O Modelo 1786 (fabricante CANBERRA) sente o nivel de nitrogénio
liquido no Dewar e prové uma adverténcia antecipada de tal forma que LN2 pode ser
reposto antes do detector comegar a esquentar. O sensor interno ndo pode reagir até que ele
Se aguega, assim, a0 mesmo tempo em que isto prove uma protegdo adequada para o FET,
ele pode ndo prevenir com o tempo restante se por acaso um reabastecimento ndo ocorra

imediatamente.

Fonte de alta tensdo

A fonte usada em nosso trabalho € uma fonte CANBERRA modelo 3106D
projetada para operar com detetores semicondutores. Ela é particularmente adequada para
uso com sistemas detetores de alta resolugdo. Foi projetada para aceitar todos os tipos de
detetores requerendo tensdo de polarizacdo acima de 6KV e uma corrente acima de 300mA.
A tensdo de saida desta fonte é gjustavel continuamente de + 30V DC até + 600V DC. Para
detetores de baixa tensdo, tem uma saida secundéria na faixa de + 3V DC até £ 600V DC.
Um voltimetro de trés digitos e mostradores de tensdo de saida com uma resolucéo de 10
Volts na saida normal e 1 Volt na saida secundaria. Sua polaridade é selecionada
internamente.

Este modelo de fonte ir4 resistir a qualquer condig@o de sobrecarga ou curto
circuito por um periodo indefinido de tempo.Uma entrada inibidora esta disponivel para
um rpido desligamento da fonte. Esta unidade pode ser programada internamente através
de um “jumper” para recomegar a operagdo antes de remover o defeito ou inibir ou para

requerer um reinicio (“reset”) manual. O tempo de subida na saida de 5 segundos protege



os pré-amplificadores e detetores de excessivos surtos de corrente enquanto estiver
carregando.

O médulo de dta tensdo € basicamente um amplificador DC/DC que
converte uma baixa tensdo DC de entrada em uma ata tensdo DC de saida. Esta tenséo de
saida é altamente regulada e filtrada e, pode ser gjustada pelo controle de tensdo no painel
frontal. A amplificacdo da tensdo € uma funcéo de um controle de tensdo o qual executa as
funcbes de controle e regulagdo. Uma amostra de tensdo € comparada com uma tensdo de
referéncia em um circuito sensivel a diferenca de tensdes. O controle de tensdo para gjustar
e manter a altatensdo de saida fixa é controlada por este circuito. A Figura A2-11 mostra o

painel frontal da fonte de alta tens&o.
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FiguraA2-11 — Painel frontal da Fonte de Alta Tenséo




Anexo 3 — Certificado de Calibracéo da Fonte Padr&o de Eur épio.
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Anexo 4 —Manual de Operacao do Software KoL abSue.



AVERT| SSEMENT

Dans |' itat actuel de davel oppenent de ce logiciel la correction des
ef fets dus aux coi ncidences vraies n'est pas effectuie. Cela affecte
sensi bl ement |a pracision de |la teneur daterm nie par |a mthode du
Ko pour un certain nonbre d'isotopes.

De ce fait, il est recommenda de travailler avec des angles solides
de datection faibles ( Sources iloignies du ditecteur d' au nmoins 5

cm
si non plus).
MENU GENERAL
Permet de choisir parnmi 8 fonctions 1 |'aide de la souris ou des
clas
de fonction ( F1 1 F8 ).
FONCTI ON " Ai de"
Pernmet d' appeler un texte d aide. |l est recomranda de ne pas
nodi fi er

| e texte sans concertation praalable avec les utilisateurs.
Cliquer sur FICH ER, puis QU TTER pour retourner au menu Ko.

FONCTION "Quitter"

Pernmet de quitter le menu ganaral du | ogiciel

FONCTI ON " DEF"

Permet de visualiser et accessoirenent de nodifier les fichiers de
travail du programme. A chaque fichier correspond un N° | ogique ( de
11 12 ). Seul ce numiro est reconnu par le logiciel ce qui pernet
de changer le nomd' un fichier sans nodifier |e progranmre.

Fonction attribuie 1 chaque fichier

N° | ogi que
1 : Fichier rasultat de |a recherche de pic.
2 : Fichier contenant la table des isotopes et les
paramttres Ko correspondants.
3 : Fichier rasultat des isotopes silectionnis et des

donnies correspondantes fournies par |a recherche
de pics.



est

besoi ns.

DGs.

4 : Fichier texte contenant |es paramttres suivants:
- pourcentage mninun du total des intensitas d
am ssion sal ectionnies pour un isotope;
- nonbre de pariodes maxi mum
{ Ces 2 paramitres pernettent de calculer la pro-

babilit 1 de prasence d'un isotope dans | e cas de
la salection automatique }

- chemin des spectre 1 traiter;

- extension des pectres 1 traiter

- Asp_O;

- Efficacita O correspondante;

- tenmps d'irradiation en secondes;

_f,

- al pha;

- rapport flux n.therm ques/flux n.rapides;

- flux n.therm ques;

- flux n.apithern ques

- flux n.rapides;

5 : Fichier contenant les rasultats |lorsque |'option E

choisie dans |le fichier OUTPUT. TXT;

6 : Non attribua pour |le nonent;

7 : Non attribua pour |e nonent;

8 : Non attribua pour |le nonent;

9 : Fichier texte d'aide 1 |"utilisation du | ogiciel

10 . Fichier texte du r asultat du daroul enent des t 1ches;
11 : Fichier spectre 1 traiter;

12 : Fichier de la courbe d'efficacita.

FONCTI ON " Daroul enent des t tches" |

Pernmet de visualiser |e diaroulenment des appels aux diffarents
nmodul es

dont est conposis ce logiciel. En effet, le menu ganaral est |e chef
d' orchestre qui appelle les fonctions au fur et 1 mesure des
C est ce qui se nome un "shell" (programme fils) en term nol ogie

Chaque appel est donc rapertoria par

sa date et heure d' exacution ( Cette date et heure apparait
aigal ement sur le listing de sortie sur inprinante);

| e nessage " Exacution du programme" suivi de la t 1che 1

ef fect uer;

aventuel | ement un nessage d' erreur DOS ( Voir liste un peu
plus loin dans le texte );

puis le " nessage Exacution conpl 1te " si le shell s'est
passi correctenent.

Dans | e cas de traitement de spectres en saquence, |e nomdu fichier
apparait avant |'exacution du nodule " Entute de spectre ".



POUR QUI TTER LE FI CH ER DE DEROULEMENT DES TACHES :

Ciquer sur Fichier, puis Quitter --> Retour au nmenu ganaral

MAI NTENANCE DE LA TAILLE DU FI CHI ER :

EDI TI ON

MAI N-

La taille du fichier augnmente en fonction des appels effectuas.
Il faut donc de tenps 1 autre effacer le dabut du fichier en
sil ecti onnant une partie du texte avec |la souris en maintenant
| e bouton gauche enfonca et en le relachant lorsque |a partie
de texte silectionnie convient.Il faut alors cliquer sur

puis COUPER et enfin rapondre QU 1 |a question ENREG STER

TENANT lors de |la sortie de |' aditeur de texte.

LI STE DES MESSAGE D ERREUR :

No

de |'erreur

2 Fi chier introuvabl e

3 . Chemin d accTs introuvable

4 : Trop de fichiers ouverts simultanaiment
5 : Accts au fichier interdit

6 Identificateur de fichier invalide

12 : Code d'accts fichier invalide

15 : Numuro d'unita de disque invalide

16 : Ne peut suppriner le rapertoire courant
17 : Ne peut renommer de di sque 1 disque

100 : Erreur disque en lecture

101 : Erreur disque en acriture

103 : Fichier non ouvert

104 : Fichier non ouvert en lecture

105 : Fichier non ouvert en acriture

106 : Format numrique invalide

150 : Unita de disque protigie en acriture

151 : Unita de di sque non reconnue par |e syst ne
152 : Unita de disque non prute

153 : Commande i nconnue

154 : Erreur d'intagrita des donnaies |ues

155 : Taille de la structure de comunication-di sque erronnaie
156 : Erreur de positionnenment des t utes du di sque
157 : Type de support magnaitique inconnu

158 : Secteur non trouva

159 : Erreur inprimante : datection de fin de papier
160 : Erreur d' acriture sur paripharique

161 : Erreur de lecture sur paripharique

162 : Erreur lixe au matariel

200 : Division par zaro

201 : Erreur de daipassenent d'intervalle

202 : Dabordenent de pile

203 : Dabordenent du segnent de tas

204 : Oparation sur pointeur invalide

205 : Dabordenent en virgule flottante

206 : Dabordenent inverse en virgule flottante

207 : Oparation en virgule flottante invalide

208 : Cestionnaire de recouvrenent de partiels non install 2
209 : Erreur de lecture du fichier de recouvrenment des partiels
210 : Objet non initialisa

211 : Appel 1 une muthode abstraite

212 : Erreur d'enregistrenment de fl ux



213 : L'indice dans la collection est hors des limtes
214 : Dabordenent d'une collection

FONCTION "Rasul tats"
|

Cette fonction pernet d' aditer les rasultats grTce 1 un iditeur de
t exte.

L' aditeur utilisa actuellenent est celui du TURBO PASCAL car c'est

le
seul qui pernette d' aditer des gros fichiers. La consultation des
pages

de rasultats peut utre effectae 1 |'aide de la souris et de
| ascenceur
ou bien 1 |"aide des fl 1ches vertical es
Si on dasire inprimer la totalita du docunent,il faut cliquer sur
D rilel puis@ Print §.
Si on dasire inprimer une partie du texte seulenent, il faut
sil ectionner
le texte 1 inprimer avec la souris en cliquant au dabut de la zone
et en
ne relachant le doigt qu' 1 la fin de |la zone. La zone 1 inprimer
appar ai -
tra en gris. Pour |"inprinmer, il suffit d'appuyer sur |es touches
CTRL , Ket P.
Pour retourner au menu principal, il faut cliquer sur
D rilel puis @ Exit T
ou bien d' appuyer sur les touches : At et X

FONCTION "Editeur de |a table des isotopes" |

Permet |la visalisation et |la manipul ati on des donnies de la table

des
i sotopes. L' appel de cette fonction fait apparaitre une fenutre
cont e-
nant une liste d'isotopes que |'on peut faire glisser en cliquant
sur
un ascenseur. G ng actions sont possibles 1 ce nonent en cliquant
sur
un bout on
Edi ter : Edite |"isotope salectionna ( Un double cliquage sur
I"iso-
tope salectionni a le mune effet);;
I nsarer : Instre un nouvel isotope dans |la table;
Supprimer : Supprime |'isotope silectionni;
Sauver : Sauve |la table nodifi e
Energies : Edite une nouvelle fenutre contenant la liste des
ainergi es
correspondant 1 |'isotope silectionni. Cette fenutre
con-
tient elle-mune des boutons identiques pernettant |es
mj_

mes actions, mais sur |' anergie sialectionnie cette fois.



FENETRE "Editer”

Visualise |les paramitres relatifs 1 |'isotope tels que
- le nomde |'isotope
- I"alament 1 1'origine de la formati on de cet isotope
- la pariode

- la valeur Qo
- I"anergie effective de rasonance { E r(eV) }
- le facteur de transm ssion"Cd" pour les irradiations
sous
cadm um { F_Cd}
- le code de dasintagration { Code_Des }
- un conmentaire

Cliquer sur le bouton @ Suite @ pernmet d' aditer des paramttres
suppl a-

nmentaires lorsque | e code de dasintagration est diffarent de "1".

Tous ces paranmtres sont susceptibles d uvtre nodifi is sauf | e nom de
K

i sotope. Pour ce faire, on clique sur I'item 1 nodifier. Le
paramtre

apparait sur fond vert. La frappe d' une nouvelle val eur entrainera
le

renpl acenment de |a val eur existante.

Cliquer sur le bouton 8 Sauver @ pernet de sauvegarder |es nouvelles

val eurs dans la collection en minbire vive de |'ordi nateur

Cliquer sue | e bouton § Fermer § efface la fenutre avec contrale des

nodi fications aventuelles. Ciquer sur le petit carra vert en haut
et

1 gauche de la fenutre a la mume action

FENETRE "I nsarer™

Fait apparaitre une fenutre vide contenant les intitul 1s des
par anmtres

1 renseigner. Un contrqle de validita est effectux sur chaque
entrae.

Il n"est pas possible de quitter si tous |les chanps de donnies ne
sont

pas renseignas.

L'action de cliquer sur les diffairents boutons est |a mune qu' avec
ceux

de la fenutre "Editer".

FENETRE " Suppri ner"

Supprinme |'isotope de la liste en minoire. Une fenutre de
confirmation
avite | es suppressions intenpestives.

FENETRE " Sauver"

Sauve | es nouvelles valeurs dans |a table sur disque.



FENETRE " Ener gi es”

Edi te une nouvelle fenutre contenant la liste des inergies
correspondant

1 |"isotope salectionni. Cette fenutre contient elle-munme des
bout ons

i dentiques pernettant |es munes actions, mais sur |'inergie
sial ectionnae

cette fois.

Le paramitre associ 1 1 chaque inergie est |la val eur Ko.

POUR QUI TTER L' EDI TEUR DE LA TABLE DES PARAMETRES Ko

Il n'est pas possible de quitter |' aditeur Ko si toutes les fenutres
n' ont

pas it fermmes. Pour effectuer rapi denent cette action, on peut
cliquer sur

le petit carra vert en haut et 1 gauche de la fenutre active jusqu' 1
ef f ace-

nment de toutes les fenutres.

ATTENTION'I!Y Il peut arriver que la table soit datruite lors de sa
mani pul ation. Si cela devait arriver, on peut restaurer la table
pracidente sous DOS en procadant conme suit:

- se mettre dans le rapertoire contenant |a table;
- copier le fichier avec son nom suivi de |'extension OLD,

Exenple : le fichier table atait BIBLKO.LIB donc
on tape :
copy BIBLKO.OLD *.LIB
et le fichier sera restaur a1 dans sa version pracaidente

FONCTION "lIrradiation nornmale" |

Pernmet le traitenent des spectres avec |a mithode du Ko | orsque |es
achantillons ont ata irradi as de mani tre classique, c'est 1 dire
sans
acran de cadmium Un certain nonbre d' icrans apparai ssent pernettant
de renseigner la procadure automati que de traitement. Il sera
touj ours
possible de renonter 1 |'acran praciadent en utilisant |la touche
"Dabut".

[1] Ecran pernettant d' entrer la date et |'heure du daibut

dirra-

diation. Les fichiers spectre contenant |a date et |'heure
de

fin dirradiation, |le programe sera donc en nesure de
cal cul er

le tenps d'irradiation

Les fl tches et la touche entraie pernettent de se dapl acer
dans



les diffarentes fenutres de cet acran. La touche effacenent
arri tre datruit le contenu pracadent pernettant

| "introduction

[2]

cal -

d' un

en

"non",
[3]

Si ce

sera

existe

f.

spec-

feuille

du

[ 4]

sera

des
par am-
pr o-

riac-

spec-

[5]
faits
paramitres

[ 6]
fichiers

alter-

de | a nouvel |l e val eur.

La touche FIN pernmet de passer 1 |'acran suivant.

Pose | a question de |'existence d' un spectre d' or pour le

cul de |'"Asp_Or. La raponse O pour "oui" inpose |le choix

nom de spectre dans un rapertoire et |'entrae de |la teneur

OR en %de |' achantillon irradi 2. Si |la raponse est N pour

on passe 1 |'acran suivant.

Pose | a question de |'existence d' un spectre de zirconi um

spectre est le seul qui pernette de nonitorer |la manip, i

utilisa pour le calcul de |"Asp_O. Si un spectre d' OR

conjointement, |e programre calculera | es val eurs pour o et

La raponse O pour "oui" inpose inpose le choix d un nom de

tre dans un rapertoire et |'entraie de |' apaisseur de |la

de zirconiumirradi ae pour tenir conpte de |'affaiblissenent

flux des neutrons apitherm que dans |' achantillon
Si la raponse est N pour "non", on passe 1 |'acran suivant.

Pose | a question de |'existence d' un spectre de fer. Si ce
spectre est |le seul qui pernette de nonitorer la manip, i

utilisa pour le calcul de |I'Asp_O.
La raponse N pour "non" inpose |'entraie du rapport du fl ux

neutrons therm ques sur le flux des neutrons rapides. Ce

n'est utile pour le calcul des teneurs par |a mithode du Ko

prenent dit, mais pour un cal cul annexe des teneurs par |es

tions 1 seuil
Si la raponse est O pour

oui "i mpose |l e choix d un nom de

tre dans un rapertoire, puis on passe 1 |'aicran suivant.

Cet acran peut exister ou ne pas exister suivant |es choix

praal abl enent. 11 pernet |'introduction manuelle des

manquants tel o, f , Asp_ O ou efficacita pour |'Asp_O.

Cet acran pernet de salectionner dans un rapertoire les

1 traiter. La frappe sur |la barre espace a une fonction



sous

[7]

obtenir

mani -

une
m ni mun
i sot ope
[8]
paranmtres

pour -

sal ectionnaes

de la fonction en train de s'exacuter. S

jours possible de revenir aux

native pernettant la sailection ou la diasilection du spectre

| e curseur suivant son itat. La touche FIN permet de passer

|' acran suivant.

Cet acran pernet de daterminer les il aments dont on veut

la teneur ou la limte. La salection s'effectue de |a mune

re que |'acran pracadent.

Si on ne sail ectionne aucun il anent, |le programme itablira

probabilit d' exi stence des isotopes gr 1ce au pourcentage

du total des intensitas d' am ssion silectionnies pour un

et au nonbre de pariodes maxi mum

Cet acran pernet justement de donner une valeur 1 ces

Si on tape "I", on peut entrer |la nouvelle valeur pour le

centage mninmun du total des intensit s d' ami ssion

un i sotope.
Si on tape sur

u", c'est le nonbre de pariodes maxi num qui

Les acrans suivants rappellent les choix effectuas. Il est

acrans pracadents par |la

af fi chage du dernier acran, on passe au cal cul s proprenent
aux diffarentes t 1ches est matarialisa par |'affichage
un spectre est concerni

son noms'inscrit en vert en haut de la fenutre.

Sortie des rasultats sur inprimnte

Un tableau rappelle I es conditions dirradiation ce qu
que | es paramitres sont corrects par rapport
position d'irradiation dans un racteur donna.

Une partie de |'histoire de chaque spectre est ensuite

dans un cartouche. La plupart des intitul 1s sont sans

pour
peut
utre changa.
[9]
t ou-
t ouche
"Dabut".
Apris |
dits.
L' appel
|* acran
par
le traitenent,
[1]
per net
de varifier
| a
[2]
i mprine
anbi guot a

sauf :
keV/ Canal
O f Set

B de | a courbe de calibration en
A de |la courbe de calibration en

anergi e;
ainergi e;



Q keVv/iC**2) . Cde la courbe de calibration en ainergie;

avec Energie(en keV) = A + BX + CX?

raf arence

noi ns
va-

utili-

Fenutre en inergie
Nonbre de keV de chaque cot 1 de |' anergie de

pour daterm ner si cette raie est prasente ou non;

Sensibilita RechPic :
Paramitre pernettant de nodifier la sensibilita de

recherche de pics.Plus cette val eur est grande,
les petits pics sont datectas et inversenment. Une
leur agale 1 3 devrait utre |le plus courament

Sae.

[3] Les rasultats de |a recherche de pics apparai ssent ensuite

Np

It

Energi e

Aire

BdFond

Fwhm

Canal

Can. G

L

Cps/ Sec

?5%

Fit
daconvol ution

i daal ,
noi ns

diffi-

La fenutre en inergie pour |la recherche est indiquae.
Signification des sigles en ent ute des col onnes :
N° du pic dans |'ordre des ainergi es croissantes;

Nonbre d'it arations dans |l e cas de daiconvol ution
de multiplet ( O dans le cas d'un pic sinple );

Energi e du pic en keV,

Aire nette sous |e pic;

Bruit de fond sous le pic ( lineaire avec des bornes
dialimtaies par nobyenne glissante sur trois canaux de
chaque cot 1 du pic );

Risol uti on du pic en keV;

Canal somet en canaux ( barycentre );

Canal gauche de |a zone pic;

Largeur en canaux de |la zone pic;

Nonbre de coups par secondes

Erreur statistique en %avec ? intervalles de confiance
Chi2 = indicateur de la qualita du fit d' une

de multiplet ( devrait vtre agal 1 "1" dans le cas
mai s est fortenent influenca par |e contenu plus ou

i mportant des canaux de |la zone 1 daconvol uer d' op

culta 1 interprater);



[4] Les rasultats du traitement des isotopes silectionnis sont
di s-
posis come suit

1) Une ligne rappelle
- le nomde |'isotope
- sa pariode
- le facteur de daicroi ssance depuis la sortie de pile;
- le code de dasintagration ( permet de calculer |'Asp
de |"isotope suivant |a conplexit a1 de son schama de
dasintagration ).

2) Suivent des colonnes dont les intitul as ont la
signification

sui vante :
- Energie(keV) : Energie de |'isotope trouvaie dans |a
tabl e
des i sotopes;
- 8E(keV) : Diffarence en keV entre |' anergi e datectae
par
la recherche de pic et celle de la table
des
i sot opes;
- Int.Rel : Intensita relative d' am ssion photoni que
La
val eur 100 est attribuie 1 la raie gama |a
plus amssive de |'isotope;
- Aire nette : Aire du pic bruit de fond soustrait.
Cette
aire est celle daterminie dans le
spectre
au nonent de |a nesure
- Eff : Efficacit a1 absol ue de datection pour |la
raie
gamma ( de 0 1 1). Cette efficacita est le
pro-
duit de |'efficacita intrinstque du
dat ect eur
par |'angle solide de ditection;
- Teneur (ppn) : Teneur en ppmde |' al ament 1 |'origine
de
la formation de |'isotope;
- ?2% : Erreur statistique en %avec ? intervalles
de
confi ance
- LdD(ppm: Limte de ditection en ppm Cette val eur
est
daternminie par la formule de CURRIE avec |le
bruit de fond sous le pic sur une |argeur
de
3 rasolutions. Elle est cal cul 1e avec un
inter-
val | e de confiance de 95%
3) Les valeurs ou valeurs limtes de chaque raies gamm de
I"iso-
tope sont utilisies pour diterm ner une teneur recomendaie
ou

une valeur linmte recommendae



- Teneur recomendie : Cal cul xe sur |a nmoyenne des

val eurs

daitermi nies ponderaies par les intensitas
relati-

ves d' ami ssion. Les valeurs s'aicartant de
pl us

de 10% de | a noyenne sont rejet aes et le
cal cul

est effectua de nouveau.

- Valeur linmte recommendie : C est |la plus basse des

lim-

tes daterminies. Le programme indique cette
va-

| eur | orsque aucune teneur n'a it cal cul xe(
pas

de pics ) ou lorque la teneur a it retenue
sur

un seul pic et qu'une limte a ata trouvae
pl us

basse sur un autre pic.

En tout aitat de cause, cette valeur n'a qu'un intarut
i ndi ca-
tif.
4) Commentaire (facultatif)
Rappelle I e commentaire inclus dans |a table des

i sot opes.

FONCTION "lIrradiation sous cadmiun |

Pernmet le traitenent des spectres avec |a mithode du Ko | orsque |es

ichantillons ont atax irradi s sous icran de cadmium Les acrans du

di al ogue avec |'oparateur sont adapt as 1 ce node d'irradiation.

La possibilita de calculer o et f n'existe pas dans ce node de
fonction-

nenment. |l faut donc les introduire manuel |l enent.

La sortie de rasultats est la nune qu' avec |'irradiation nornale

Seul , un comentai re suppl anentaire indique si |'isotope est
favori sa

avec ce node d'irradiation



Anexo 5—Relatério de dados espectrais.



Channel Data Report 11/ 02/ 2003 14:19: 45 Page 1

ER R Ik Ok kR Rk b O R Sk I A O

i SPECTRAL DATA REPORT  *¥****

R I Ik S S S S S S R I R Rk o

*ok ok Sanple ID: Eu a 5cm Rk

El apsed Live tine: 1556

El apsed Real Tine: 1569
Channel | ------ |------- |------- [------- |------- |------- |------- |------- |
1 0 0 0 0 0 0 0 0
9: 0 0 0 0 0 0 0 0
17: 0 0 0 0 0 0 0 0
25: 0 0 0 0 0 0 0 0
33: 0 0 0 0 0 0 0 0
41: 0 0 0 0 0 0 0 0
49: 0 0 0 0 0 0 0 0
57: 0 0 0 0 0 0 0 0
65: 0 0 0 0 0 0 0 0
73: 0 0 0 0 0 0 0 0
81: 0 0 0 0 0 0 0 0
89: 0 0 0 0 0 0 0 0
97: 0 0 0 0 0 9 659 877
105: 844 865 838 788 817 763 796 793
113: 834 842 752 770 791 816 860 879
121: 850 824 836 832 790 880 785 809
1209: 778 820 835 852 860 869 846 911
137: 854 921 922 944 974 931 1008 977
145: 1132 1244 1143 1026 1109 1247 1254 1161
153: 1074 993 1066 1003 1078 1140 1099 1124
161: 1098 1146 1125 1163 1253 1246 1331 1244
169: 1425 1512 1650 2288 6587 12367 8967 3054
177: 1241 1018 1002 1020 1079 1086 1113 1148
185: 1183 1138 1181 1216 1233 1251 1230 1289
193: 1288 1287 1326 1303 1297 1278 1317 1348
201: 1340 1325 1376 1393 1327 1244 1330 1328
209: 1352 1539 3618 9168 9867 4527 1530 1042
217: 948 1073 1069 1078 1057 993 989 1005
225: 998 994 1061 1049 1068 1051 1060 993
233: 1054 1063 1057 1113 1057 1068 1098 1102
241: 1183 1167 1317 2216 7995 18590 17825 17322
249: 20685 12222 3103 736 466 475 398 428
257: 402 414 384 404 409 410 395 394
265: 421 375 439 407 397 404 357 396
273: 407 387 391 368 415 382 419 398
281: 337 414 411 388 429 385 436 399
289: 393 408 373 414 402 425 412 431
297: 433 377 449 438 448 401 423 405
305: 423 448 423 409 407 410 408 382
313: 427 419 420 455 403 384 420 421
321: 412 418 380 424 383 418 402 385
329: 418 438 395 396 442 415 413 425
337: 417 396 430 419 406 410 423 418
345: 427 418 407 422 427 379 435 417
353: 405 419 428 416 394 399 397 442
361: 426 428 396 406 413 434 444 444

377: 440 408 427 422 445 474 502 435



385: 433 397 401 433 418 435 428 404

393: 393 432 420 472 438 429 384 424
401: 423 385 374 420 398 410 401 363
409: 363 359 348 392 381 340 385 377
417: 411 383 361 385 342 383 366 353
425: 345 371 348 346 386 390 328 377
433: 361 321 342 325 353 343 377 360
441: 379 362 339 320 386 326 311 342
449: 361 337 305 296 338 328 342 346
457: 300 341 334 319 293 327 295 346
465: 331 297 333 341 311 306 281 303
473: 316 339 279 295 288 285 288 308
481: 301 311 273 322 291 320 267 301
489: 296 302 342 298 296 321 359 514
497: 1503 2886 2740 1234 434 323 545 1400
505: 2045 1509 646 310 268 250 273 286
513: 287 297 295 259 267 249 285 271
521: 222 260 282 227 246 262 249 270
529: 238 265 247 225 264 226 253 282
537: 224 264 274 229 285 259 266 245
545: 270 241 270 265 238 251 268 312
553: 255 293 266 242 254 271 269 257
561: 260 261 249 257 253 245 263 233
569: 261 228 231 240 245 247 240 219
577: 219 260 243 235 245 243 215 257
585: 251 236 220 242 244 229 228 243
593: 236 235 249 241 218 237 222 230
601: 252 258 339 334 275 268 215 211
609: 267 251 238 241 208 269 241 219
617: 225 213 233 247 247 210 246 252
625: 237 231 244 242 209 237 230 217
633: 237 240 226 252 228 250 234 233
641: 222 227 223 224 238 233 229 238
649: 210 193 244 228 250 230 211 221
657: 223 255 222 252 202 239 231 207
665: 233 218 233 228 197 226 237 244
673: 217 213 221 220 208 225 225 207
681: 199 227 223 243 235 234 241 212
689: 246 185 217 239 217 247 220 219
697: 233 234 258 608 2367 5420 6504 3678
705: 1139 323 179 182 168 178 192 197
713: 190 164 167 169 170 180 172 163
721: 156 181 187 171 178 162 176 169
729: 179 162 186 157 149 169 183 175
737: 165 148 181 163 164 174 160 154
745: 166 176 182 195 227 318 360 292
753: 226 164 165 180 169 176 166 153
761: 153 173 175 172 153 178 176 157
769: 143 172 149 184 187 142 182 166
777 157 200 211 168 170 144 169 157
785: 180 188 163 172 161 182 178 185
793: 171 154 149 138 183 179 155 141
809: 163 176 164 158 151 160 186 164
817: 164 173 200 212 193 163 146 169
825: 170 158 156 158 146 157 164 166
833: 146 163 135 146 173 279 476 596
841: 419 258 164 161 170 155 153 169
849: 149 185 163 171 150 127 165 149
857: 159 134 152 158 146 150 145 155
865: 149 153 138 125 129 150 137 167

873: 149 140 171 139 149 144 129 135
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889:

897:
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969:

977:
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1105:
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1129:
1137:
1145:
1153:
1161:
1169:
1177:
1185:
1193:
1201:
1209:
1217:
1225:
1241
1249:
1257:
1265:
1273:
1281:
1289:
1297:
1305:
1313:
1321:
1329:
1337:
1345:
1353:
1361:
1369:

137
149
135
228
131
138
140
164
127
151
140
148
148
141
151
165
140
144
124
147
139
133
152
145
144
127
154
128
137
132
132
130
143
146
179
144
136
138
139
164
151
293
121
135

157
112
102
100
126
105
115
102
109
105
105

91
130
112

98

95

150
134
155
421
147
137
120
152
146
151
123
126
165
137
143
139
146
156
126
150
155
127
159
133
162
160
146
131
119
137
162
145
142
139
183
143
111
126
143
126
122
451
119
126
111
115
101
107
120
108
112
107
114

95
103
111
116
108
116
110
121

165
134
158
643
148
154
157
125
148
154
143
118
155
146
151
155
130
138
161
160
161
146
168
147
155
165
148
139
140
117
139
136
152
123
164
136
129
124
149
139
116
368
123

90
119
130
110
105
101

91
112
122
112
106
112
119
118
128
132
107
120

155
144
126
381
148
126
146
118
160
140
131
135
143
150
172
141
152
142
170
155
160
119
138
128
133
146
141
142
140
145
129
130
148
111
138
125
131
115
181
136
121
212
127
109
105
105
104

95
114
106
114
116
116
124
112
104
117
111

99

96
128

147
139
159
239
152
146
144
152
128
143
153
149
130
118
179
153
118
151
158
139
155
142
136
162
131
149
141
134
114
158
140
118
143
126
141
131
109
145
179
151
135
134
112
114
105
129
118
102
109
119
108
105
103

95
135
105
104
113
106
107

92

133
144
158
155
145
135
147
139
137
130
142
154
111
121
187
152
155
154
149
126
147
136
137
137
132
122
136
134
131
138
130
137
138
143
140
119
127
102
217
157
117
117
114

95
118
109
113
110
123
107
112

98
106
112
112
108
136
117
129
111
111

150
131
172
132
156
154
132
150
137
132
153
143
132
135
221
153
150
151
144
147
142
130
154
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141
128
121
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137
122
116
144
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145
131
131
145
134
171
167
146
106
110
108
124
115
101
107
128
116
116
123

95
101
105
110
126
122
126
117
117



1377:
1385:
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1401:
14009:
1417:
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1433:
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1457:
1465:
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1545:
1553:
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1625:
1633:
1641:
1649:
1657:
1673:
1681:
1689:
1697:
1705:
1713:
1721:
1729:
1737:
1745:
1753:
1761:
1769:
1777:
1785:
1793:
1801:
1809:
1817:
1825:
1833:
1841:
1849:
1857:
1865:

104
108
95
98
173
203

103
86
96

105

104

116

1398
99
90

101
94

103

103

108

109

116

100
87

107
86

539

102
103
86
93

88
88
68
71
70
63
94
92
79
92

77
81
74
78
358
120
81
85
69
65

60
57
74
59
36

92
126
108
109
169
209

104
109
94
118
125
130
1059
95
103
103

100
81
100
119
96
78
105
83
96
886
110
95
110
80
97

96
94
68
83
86
75
83
78
56
91
70
76
91
80
71
259
241
78
76
64
74
71
60
64
78
55
54

119
138
107

98
154
161

95
104
110

98
104
137
504

91
107

79
102

96

81
102
141
103

84

91
101
106

1089

87
105
102

76

84

83
111

86

83

75

75

70

74

80
109

79

79

64

81

65
156
425

92

79

73

70

94

59

60
130

48

48

109
136
109
100
121
135
106
107

97

88
103
103

185
90
87

127
87

100
98
97

266

121

135

118

102
77

910

102
87
98
98

82
103
71
73
91
81
72
76
65
95
66
77
76
74
76
115
635
63
70
77
73
100
66
49
99
54
60

118
139
95
100
89
101

97
106
97
117
107
174
128
108
95
104
95
99
103
109
347
88
110
89
96
100
499
113
103
82
87
77

84
86
73
81
90
80
79
81
89
107
84
69
86
66
107
86
661
65
75
58
61
79
74
72
91
55
59

126
128
89
98
104
102

93
94
98
95

258
100
98
83
118

109
92
89

346
94
91

106

106

105

210

81
97
87
87
75
78
81
77
87
72
83
94
83
67
91

93
82
70
159
73
456
63
79
73
72
85
52
76
74
55
50

104
137
110
103
116
102
97
96
94
97
117
113
670
87
95
86
95
109
105
91
112
272
113
115
101
79
138
119

86
114
95
71
72
69
89
81
67
79
65
71
77
86
74
78
78
90
63
225
68
273
67
51
65
64

47
69
74
55
59

113
106
98
144
174
109
102
114
102
92
107
143
1147
110
110
91
107

102
109
108
171
116
105
99
76
249
103
102
97
74
75
82
81
99
79
69
62
72
86
100
73
71
66
76
81
63
80
335
81
109
62
79
54
61
59
52
75
54
55
42



1873: 46 51 53 52 48 51 56 67

1881: 55 74 79 90 73 68 40 54
1889: 61 56 50 51 49 52 66 81
1897: 63 57 60 53 49 46 63 63
1905: 50 58 59 60 61 51 49 51
1913: 48 55 38 56 61 40 35 57
1921: 61 47 45 45 37 66 57 51
1929: 49 56 38 54 62 49 49 54
1937: 56 47 57 59 43 51 50 57
1945: 49 50 59 65 57 48 49 55
1953: 44 61 63 56 62 48 47 60
1961: 49 55 39 49 56 40 33 47
1969: 51 72 97 195 443 674 945 734
1977: 483 222 90 48 48 68 44 53
1985: 45 58 45 54 55 42 54 52
1993: 63 48 61 47 42 41 44 54
2001: 35 43 40 49 47 55 62 46
2009: 50 43 51 58 44 45 52 46
2017: 40 46 46 48 38 52 55 39
2025: 52 52 40 57 52 55 49 57
2033: 50 53 54 56 62 107 211 378
2041: 465 428 262 147 77 70 59 57
2049: 47 48 42 56 51 55 121 257
2057: 527 761 835 590 354 144 67 59
2065: 49 46 46 37 45 50 40 44
2073: 42 51 58 40 43 42 43 49
2081: 51 50 54 60 50 39 51 44
2089: 61 32 61 39 46 42 50 35
2097: 43 50 57 47 55 48 38 42
2105: 52 53 41 42 54 40 61 43
2113: 52 54 33 50 53 41 53 38
2121: 31 54 62 47 55 46 53 42
2129: 51 55 47 58 55 48 40 47
2137: 39 47 55 53 35 74 60 58
2145: 53 65 55 64 58 56 60 50
2153: 47 53 56 40 48 52 48 48
2161: 38 53 49 50 37 51 48 45
2169: 44 46 58 43 42 38 36 48
2177: 39 41 51 39 38 45 49 34
2185: 44 38 37 38 40 36 32 45
2193: 34 35 38 41 43 34 30 36
2201: 35 38 40 49 41 43 41 36
22009: 32 42 39 34 34 47 42 32
2217: 46 34 35 48 76 146 301 474
2225: 518 458 300 137 64 59 80 87
2233: 120 114 80 66 45 23 32 43
2241: 38 31 25 42 42 27 28 39
2249: 41 35 40 32 34 35 27 41
2257: 28 33 36 30 30 38 35 33
2265: 47 40 36 27 39 31 41 53
2273: 47 42 92 189 375 574 682 586
2281: 334 168 59 38 40 27 28 33
2289: 28 27 39 33 36 25 40 34
2297: 31 36 32 32 26 34 45 42
2305: 34 34 35 25 32 35 40 44
2313: 33 50 41 33 34 26 28 34
2321: 32 36 27 21 31 37 22 29
2329: 26 27 32 28 37 36 29 30
2337: 29 26 35 31 34 36 32 35
2345: 18 18 24 30 25 37 35 22

2353: 28 24 31 21 29 20 20 19



2361: 37 34 34 27 30 29 28 36

2369: 37 24 37 34 26 24 29 33
2377 34 32 28 24 40 19 33 29
2385: 24 31 23 26 43 33 35 34
2393: 21 31 24 22 27 32 31 30
2401: 27 27 27 28 34 35 37 32
2409: 17 27 28 25 28 34 24 25
2417: 27 31 31 24 26 29 24 27
2425: 26 21 23 30 30 21 26 22
2433: 28 21 30 26 26 23 29 24
2441: 15 19 30 22 25 23 31 12
2449: 21 20 21 19 19 18 15 13
2457: 15 22 16 16 21 21 18 18
2465: 19 12 17 23 21 14 16 24
2473: 18 21 25 15 16 19 14 10
2481: 13 21 38 45 72 75 61 42
2489: 29 29 19 19 15 20 18 15
2497: 17 13 20 19 12 21 14 17
25065: 17 17 16 12 19 19 23 13
2513: 17 21 20 11 13 14 20 8
2521: 17 14 22 18 11 15 13 16
2537: 9 14 15 17 13 15 17 18
2545: 17 15 13 13 14 14 19 31
2553: 27 43 34 26 19 21 11 16
2561: 18 16 22 15 12 16 13 10
2569: 6 7 22 18 21 14 10 12
2577: 12 15 13 20 9 13 9 14
25865: 18 9 15 9 15 8 17 12
2593: 12 17 15 9 15 10 10 13
2601: 9 19 13 8 19 17 36 107
2609: 227 471 820 1002 973 639 344 125
2617: 35 10 8 12 13 5 7 6
2625: 5 10 8 4 10 8 2 12
2633: 10 4 7 11 12 7 7 7
2641: 9 9 7 2 10 5 7 10
2649: 12 17 13 12 12 12 8 6
2657: 4 10 12 29 50 64 67 46
2665: 42 19 6 9 2 8 9 7
2673: 4 7 11 2 3 4 8 8
2681: 5 4 8 6 1 5 3 4
2689: 2 10 5 5 7 4 3 10
2697: 2 5 2 8 2 2 6 9
2705: 5 3 6 7 3 5 3 6
2713: 4 5 3 5 3 4 3 6
2721: 2 6 3 6 8 2 2 4
2729: 2 6 5 7 2 3 8 2
2737: 2 6 6 1 3 5 1 5
2745: 7 8 4 1 4 4 5 6
2753: 3 7 2 5 7 6 3 5
2761: 6 15 8 2 6 4 4 4
2769: 4 2 3 2 5 3 6 5
2777: 3 3 3 4 2 5 0 2
2785: 2 3 5 1 4 5 3 3
2793: 4 3 6 4 8 3 3 3
2801: 2 5 7 4 5 2 5 7
2809: 6 2 7 4 1 3 4 2
2817: 7 3 4 4 2 4 3 8
2825: 5 4 2 4 3 4 4 1
2833: 8 5 6 4 8 1 2 7
2841: 3 3 6 2 2 6 4 4
2849: 5 4 6 3 5 2 8 6



o <

3
11

0
10

2857:
2865:

—
i

3

2

2873:

w3413020111271302
<

DA MON—TAA OO0 v

69

VDO AAANTONNMOMNANO
1 1
_/

MNMITTONOONMM—ANOWOON

© i
Lo]

NONOMNMeEMITAAIOOWO AN
< — -
o™

NI NOAOAMMANNO®OO -0
[(oNep}
i
OCOMANN—TATNO—AdAAdAA—"1O0O0ONON
© N

i

42230220125“100

23
268

2881:
2889:
2897:
2905:
2913:
2921:
2929:
2937:
2945:
2953:
2969:
2977:
2985:
2993:
3001:
3009:
3017:

o

o

o m

—

— O

(@R

— O

M O

3025:
3033:

13m100110239120121

OcrdcdNMOOHOMAL MM HO O

—

OO OO0 O0O—1O0ONMN-—1O100O0

NANNAMTOOANNOMA—A—AOO

ONHOOAAA O A MMITOONOO

010M11120115302000

3041:
3049:
3057:
3065:
3073:
3081:
3089:
3097:
3105:
3113:
3121
3129:
3137:
3145:
3153:
3161
3169:
3177:

o o

— N

o o

o

—

o o

—

— O

3185:
3193:
3201:

O NOO-1OONM-—AONOO-HOO

N

02001000”001011000

lOOOOOOOHZOOOOlllO

O —H1 OO —10O0OM~NM-—AO0 101000

OCOO0O-H1000 0O 10O0WO—1ON-"10-HO0O

A OO0 0O0MUOVWOONOOOOO

N

000201011”&00101001

OOllOOlllWOlOOlZOO

3209:
3217:
3225:
3233:
3241:
3249:
3257:
3265:
3273:
3281:
3289:
3297:
3305:
3313:
3321:
3329:
3337:

3345:



OO0O"10O0O-10000O0O0OHOOOOOOO

OO0OO0OH1000O0O1000O0A—"1O"100O0

A NOONOO-1OOO-1OOOOOOOO

O O0O—T1O0OO0O—10000O0O0O0OH0O0O0ONOO

A O NOOOOOOO0OO10O0O1H0O00O00O0O0O0O

OCOO0Odd 1000101010000 O0O-

OO 10000000010 H0O00O0O0O

OO0 O100O0ONOO-HOOOOOOO

3353:
3361

3369:
3377:
3385:
3393:
3401
34009:
3417:
3425:
3433:
3441:
3449:
3457:
3465:
3473:
3481:
3489:
3497:
3505:

N

o N

[@2ql]

N

o

— N

o

o -

3513:
3521:

A0 00000 O0OONATTOOOO0OO0O0

OO0 O0OO0OO0OO0OO0OONOOOOODOOO

Od1O0O0O-10000Ad+1000OCO0O0O0O

ANOO-d1O 100100000000

OO d 1000 O0ON-d10000O00O0O0O-

AT OO0 1000010100000

QOO0 O0CO0OO0O0O0OHOHOOOO-HO

NO-d1OOO0OO0OO0OO0OO0OAd-100O0OA—H0

3529:
3537:
3545:
3553:
3561.:
3569:
3577:
3585:
3593:
3601:
3609:
3617:
3625:
3633:
3641:
3649:
3657:
3665:

— O

o

o o

o o

o o

o o

o o

o o

3673:
3681:

[ejojojojojoojojojojololoNololl Nall

T O O0O0O0OO0O-d1O0O100O0O0O0OO0OO0OO0O

OO0 O0OO0DO0OO0O0O0OO0OHAMNOOO

[ejojojojojojeojojojojololol, NoloNole)

OO0 0000100 dd100O00O0O

[cloojolool_NoNeojojojojolololoNeNe)

QOO0 O0O0OO0OO0O0OHOOOOOHO0OO

OO0O—1000O0O0DO0O0OO0OO0O-H0O0O0OO0OO0OO0O

3689:
3697:
3705:
3713:
3721.
3729:
3737:
3745:
3753:
3761
3769:
3777:
3785:
3793:
3801:
38009:
3817:
3833:

3841:



OCOO0OO0O0O0OO0ONOO1TO0OHdH1O0OO0OO0OO0OO

OCO0OO0OO0O0OO0OO0OH10OO0OO0OO0OO0OO0OOMHOOO

O 00000000 O0O-HOOOOOOOO

1O O00000O0O100H00O0O0O-10O0O0ON

ojeojojojojojooojololoojloloNal, No o)

OO0 00O00O0DO0DO0O0O0OO0OO0OOHO0OO0OO

OCO0OO0Od0 1000000 O0ONOOOOOO

OONOOOOOOOOOOOOOHOOO

38409:

3857:

3865:

3873:

3881.:

3889:
3897:

3905:

3913:

3921:

3929:

3937:
3945:

3953:
3961:

3969:

3977:

3985:
3993:

4001:

N

o

o

—

o

o

—

N

40009:

o

o

o

o

o

o

o

o

4017:

OO 1100000

OCO0O—HO0O0O0OO—H0OO0O

e oNeoloNoloNoNoNa)

O-HOOHOO A

1O O d—dd+d0O0

OO0O-HO0OO0OOOOO0O

OCO0OO0O-H0O00O0O-0

OCO0OO-+H100O0O0O0OO0O

4025:
4033:
4041:
4049:
4057:
4065:
4073:
4081:
4089:



