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SINOPSE

Apresentam-se aspectos gerais do método de andlise de oxigénio por ati

vagao com neutrons de 14 MeV,

Avalia-se a reprodutibilidade da andlise em Zircaloy e outras matrizes
usando dois sistemas diferentes de irradiagao e trés métodos de normaliza-
: gao. Os desvios-padrao variam de 2%, para amostras de alto teor ou siste -
mas de alto fluxo, a cerca de 50% para uma amostra de berflio contendo 0,2

> Pad )
mg de oxigenio.

Propae—se um método de correggo dos efeitos de auto—absorg;o nos resui
tados da andlise. Os efeitos relativos a neutrons e raios gama e beta 520
determinados separadamente, em funggo da geometria e da composigao das amos
tras, e o fator total de corregao é obtido por meio de um cédigo Fortran.
Determina-se a contribuigéo relativa das emissoes beta 3as contagens. Os rg
sultados de dosagens, efetuadas em amostras com composigges e densidades
muito diversas, concordam apés a corregao com os valores estequiométricos

dentro de l%, embora o fator de correggo possa atingir mais de 20%.

Determina~se o oxigénio em uma amostra composta de ago e 300 mg de boro
obtendo-se, para o teor de 6 mg de oxigdnio (400 ppm), o desvio-padrao de
13% por medidae



ABSTRACT

The general aspects of Oxygen Activation Analysis with 14 MeV neutrons

are reviewed.

The reproducibility of the analysis for Zircaloy and other matrices is
evaluated using two different systems of irradiation and three different
methods of standardization. The standard deviations range from 2% for high
content samples or high flux systems to about 50% for a Beryllium sample

containing about 0.2 mg of Oxygen.

A method of correcting sample self-absorption effects is deécribaﬁ.

The effects of neutron, gamma and beta- ray self-absorption are determined
by means of escape probabilities, and the overall correction factor is
obtained by means of a computer code. A procedure for measuring the beta
contribution to the counts is described. Results of analyses for samples
of composition widely different from the standard are presented;ithese agree
with stoichiometric values within 1%, although the correction may amount to
more than 20%.

Oxygen is determined in a steel sample containing 6 mg of Oxygen (400
ppm) and 300 mg of Boron, with a standard deviation of 13% in each measurg

mente




RESUME

Les aspects généraux de la methode d'analyse de l'oxygéne par activation

avec neutrons de 14 MeV sont révus.

La réprodutibilité de l'analyse en zircaloy et autres matrices est deter
minde dans deux systdmes d'irradiation, en utilisant trois méthodes différen
tes de normalisation des mesures. Les écarts-type varient entre 20% pour des
échantillons de forte teneur, ou bien des systémes & fort débit de neutrons,

jusqu'a 50%, pour un échantillon de beryllium contenant 0.2 mg d'oxygéne.

On propose une méthode de correction des effets d'auto—-absorption datis
les résultats de l'’analyse. Les effets concernant les neutrons et les rayons
gamma et beta sont déterminds separédment, en fonction des échantillons,et le
facteur total de correction est obtenu au moyen d'un code Fortran., On déter-
mine la contribution relative des émissions beta aux comptages. Les résultats
des dosages, effectuds dans des échantillons qui présentent des compositions
et densités trés différentes, concordent aprés la correction avec les valeurs

stoechiometriques & 1% prés, bien que la correction puisse se monter & plus

de 20%.

On determine 1l'oxygéne dans un échantillon composé d'acier et 300 mg de
bore, et on obtient pour la teneur de 6 mg d'oxygdne (400 ppm), 1'écart~type

de 13% par mesure.
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1. INTRODUGAQ

k24
A andlise de oxigénio por ativacac neutrSnica se baseia na reacao (n,p)
do oxigénio,

n + 016——» N16 +p

A segéo de choque desta reagéo para néutrons de 14 MeV estd em t8rno de
40 mo (Ref. | N1 |) e cai rapidamente para energias inferiores. A energia
. ~ - ~ l . . ~ - o N
limiar da reacao € cérca de 10 MeV. O N 5 decal por emissao f3 com meia—-vi-

da de cerca de 7.2 segundos.

As emissoes mais importantes associsdas ao decaimenta do N16 sao as gé-
guintes (Ref, | Al ]) :
68% de 37 de 4.26 MeVe ¥ de 6.14 NeV;
26% de (37 de 10.4 MeV;
5% de /3" de 3.28 MeV e { de 7.12 NeV.
A alta energia da radiagéo gama emitida pelo NlD e seu curto periodo de
desintegragao fazem com que a andlise do oxigénio através da medida dessa ra

diagao se torne um processo simples, rdpido e puramente instrumental.

A técnica utilizada se resume esquemdticaments nas seguintes fases :
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- Irradiacac com ndutrons de 14 WMeV

Transporte rdpido da amostra até o sistema de contagens

- Medida e andlise da rediagao emitida pela amostra

Comparagac com padroes de oxigénio de geometria idéntica &

da amostra.

Esse processo tem sido utilizado em equipamentos projetedos para uso
industrial, principalmente para andlise em acos ( | H1 |, | P3]). Sob o
aspecto da andlise répida de oxigénioc em agos, a comparag50 antre esse mé—
todo e os mais convenciocnais (como a fusao gasosa) tem sido feita em al -
guns trabalhos (STOLL et al. | 51 |, VAN WYk et al. | Wl |, PASZTOR-WOCD
| P3|, HOSTE et al. | H1 |). Os resultados parecem ser equivalentes den -
tro da margem de 8rro devida & prdpria falta de homogeneidade entre &s amos
tras | Wl i. Entre as vantagens do método por ativagéo nota-se principal-
menteia rapidez; a possibilidade de maior precisa?%gela repetiggo das medi
das; a possibilidade de andlise de amostras grendes;c fato de ser realirado

sem problemas na maloria dos materiais.

Os sistemas dasenvolvidos, apresentados na literatura, se distiguem
entre si principalmente no detalhe de posicioiamento s transferéncia cdas
amostras., Alguns sistemas usam transporte e irradiagao simulténeos de uma
amostra e um padrao cu comparador, gue giram durante a irradiagao de manel
ra a receber o mesmo fluxo médio de néutrans ( | L1 |, | P3 ) . Em outro
sistema (] Hl |) a esmostra e o comparador sao também contados simulténea £
mente, Para &sses sistemas & reprodutibilidade tem sido estimada em valo -
res melhores que 1% { §). Entretanto, apresentam o inconveniente de  uma
sensibilidade menor para o mesmo fluxo de néutrons, devido ao fate de ser o
gradiente de fluxo nas proximidades do alvo muito grande. Nos sistemas de
transporte simples, como os estudados no presenté trabalho, a amostra pode

saer irradiaeda mais préxima ac alvo,

A bibliografia sBbre o assunto ja € grande e no presente trabalho in-
dicam-se apenas as referéncias que t&m relacao direta com o texto. Na Ref.

| L2 | encontra-se uma relagao de trabalhos publicados até 1989,

(#) - At$ 30 ou 40 g, dependendo das caracteristicas mecénicas e gsometri-
cas do sistema de transporte de amostras, e da densidade destas.



2. GENERALIDADES

2.1. Irradiagéo
da reacéo

A fonte mais comum de nButrons de 14 MeV é a proveniente

Hla(d,n) Heza . Esta reagéo pode ser obtida em aceleradores de ions positi-

vos, nos quals um feixe de déuterons é produzido e acelerado sob diferenca

de potencial constante, atingindoc um alvo gue contém tritic. Os alvos utili

zados para Este fim consistem de placas de cobre, prata ou ago inoxidével

nas guails se deposita uma fina camada de tit8nio gus retém o tritio por um
processo de adsorgéo, A segéo de chogue da reagéo Ha(d,n) He4 cresce rapida
mente com a energla do dEuteron até um méximo a cérca de 110 KeV.Como o tgé
tic fica retido préximo & superficie da placa, um feixe de d8uterons de 150
KeV produz'boa surgéncia de néutrons. Us pequenos aceleradores de 150 KeV

sac, portanto, apropriados para &ste fim, tornando mais reduzido o custo da

instalagao necessdria. Entretanto, o aumento da tenseo de aceleragac  para

300 ou 400 KV pode, no minimo, duplicar o fluxo, com melhoria corresponden-—

te na sensibilidade da medida do N16 | PL |, além de acerretar maior econo -
mia no consumo de alvos de tritio, em vista da maior penetragac dos déute -

rons na camada de tit8nio.

Os aceleradores em guestao consistem de uma fonte de alta tensao con -

troldvel (valor méximo entre 150 e 400 KV conforme o tipo), uma seggo de al
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ta tensao onde se localizam a fonte de fons e circuitos eletrSnicos associa-
dos, um tubo onde os ions positivos sao focalizados e acelerados e o supor—
te do alve, além do equipamento de wvécuo, sistemas de orientaceo e pulsagao
do feixe, etc. No presente trabalho tOdas as irradiagaes foram efetuadas

com aceleradores de fabricagao SAMES (Societé Anonyme de Machines Electros—

tatiques, Grenoble, Franga)n Nesses aceleradores a fonts de alte tensao &

um gerador eletrostdtico de concepgao original, no qual os sletrons S20

transportados por um cilindro rotativo. Na Figura 2-1 indica-se de forma

esquemédtica o funcionamento désse gerador. A parte no qual é obtida a alta
tensao é uma unidade selada, cheia com Hidrogénio sob pressac. Externamente
situam-se o sistema eletrfnico de excitagao, fornecendo uma tensao conti -
nua de 25 KV, e o de regulagac, que tem por finalidade tornar a tensso for-
necida pelo gerador estdvel®e independente da corrente fornecida (a qual va
ria em fungéo do feixe ifnico obtido no acelerador). Na Figura 2-2 indicam-
-se as partes principais do equipamento, na forma em gue & montado no IPR

(v. ftem 3-2). A forma de montagem com tubo prolongador foi sscolbida devi~-

do a problemas de espago utilirdével : a protecao bioldgica contra n@utrons

cerca apenas uma peguena c@mera onde se situam o alvo com seus dispositi -
vos de contrfle e as sondas de monitoragac. O eguipamento deverd ser breve-

mente instalado em outro prédio, no aqual a protegao envolverd todo o conjun

ta,

Na Figura 2-3 apresenta-se um diagrama detalbado do apardlha, indican-—
do suas principais componsntes (exceto o gerador de alta tansgxo)9 na forma
em que se encontra apds varias camplementagaes e mmdificagaes introduzidas
no equipamento original. Dentro do envdlucro denominado “sletrodo de alta
tensan® localizam—-se a fonte de ions (do tipe Yredio-frequéncia®), os gera-—
dores de extracao e Focalizagéu e um sistema para pulsagac do feixe através
de corte periddico no oscilador de rédio-freguéncia gue promove a ionizagéo

do gé&s no bulbo da fonte de fons.

0 tubo acelerador é mostrado de forma esquemdtica na Figura 2-3,

indicando as lentes eletrostéticaspor meioc das quais o Teixe ifnico € focall

zado e mantido sob agac de campo eletrico asproximadamente constante. A forma
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atual désse sistema resulta de modificagoes introduzidas em 1968 com a fina-
lidade de se obterem correntes mais intensas no alvo gque estéd situado a uma

disté&ncia maior gue a normal, em virtude da montagem com tubn prolongador.

Na regiao prdxima ao alvo situam-se os dispositivos de contrdle do fei-
xe (sondas e vélvula do alvo) e o porta-alvo, que foi também modificado. No

item 3-2 indica-se a geometria da irradiagéo para os trabalhos agul apresen-

tados.

Os fluxos de nButrons de 14 MeV dependem da tensao de aceleragéo e da
corrente de alvo do acelerador (valor méximo entre 0,5 e 2,5 mA). Sua ordem
de grandeza com alvos novos € de lDlD néutrons por segundo (em 4TI ). Devido
principalmente & evaporaggﬁ de tritio gue ocorre durante o bombardeio do al-

vo, o fluxo cai com o tempo de utilizagao déste, de forma aparentements expo

nencial | V1 l.

A blindagem bioldgica dessas fontes de néutrons € feita utilizando-se
édgua, parafina, polietileno e,mais frequentemente,concreto em blocos.Uma es-
pessura de 1,80 m de concreto em blocos proporciona protegao biolégica sufi-
ciente, nas vizinhangas do alvo, para gue se possam empregar os fluxos méxi-
mos obteniveis no acelerador, Se &ste se destina Unicamente & irradiagac de
amostras por sistema pneumético, a blindagem pode se constituir principal -
mente de um reservatdrio contendo pafafina ou dgua, no centro do gual se SiFS
tua o alvo do acelerador U P1 |, | P2 l), 0 volume de blindagem necessério
u]

pode também ser reduzido pelo aumento da disténcia entre o acelerador e

sistema de contagens, e pelo aproveitamento de condigoes naturais do terrsno

na construcao do laboratéric | P2 |,

2.2. Transporte

. - i ~ 16 . .

Em virtude do periodo de desintegragac do N ser curto, é necessidric um
sistema de transporte répidcda amostra para irradiacaoc e contagem. Por meio

de um sistema pneumdtico pode-se reduzir o tempo de espera entre irradiagaoc e

contagem a cérca de 2 segundos, o gue & possivel se a amostra fOr enviada di-



retamente ao contador pelo sistema pneumético. Um sistema construido com es
ta finalidade pode ter, entretanto, o inconveniente de restringir as carac-

teristicas fisicas e geométricas das amostras a serem analisadas.
Além da rapidez, o dispositivo de transporte e irradiagéo deve garan -

tir boa reprodutibilidade no posicionamento da amostra em frente ao alvo,de

vido ao fato do gradiente de fluxo ser muito eleavado nas proximidades déste

2.3. Medida da radiacao

FPela ordem de grandeza das radiagaes associadas ac Nle, conclue~-se gue

uma medida seletiva de suawradiagéo gama praporciona eliminagéo da maioria
das intsrferéncias que podém ser causadas por outras atividedes induzidas
na amostra. Com efeito, a radiag%o se constitui em grande parte de ralos ga
ma de 6,1 MeV (68%) e uma fracao peguena (5%) de gamas de 7,1 MeV. A absor-
950 desta radiagéo por um cristal de iodeto de sddio (NaI(Tl)) se faz atra-
vés do efeito Compton e da produgéu da pares, sendo o efeito fotoelétricao
verificado préaticamente apenas para a radiagéo aspalbada por efeito Compton
Verifica-se (por exemplo, Ref, | E1 |, pag. 71) que, para radiegao gama de
6,1 VeV, os coeficientes de absarggo pnor efelito Compton (total) e produgéo
de pares sao da mesma ordem de grandeza. A importf@ncis do processo de produ
géo de pares, nesse caso, Tar com que aparecam no espectro do le em cris -
tal de iodeto de sddio, picos provenientes do escape de um dos gamas de ani ©
quilagéo (6,1 - 0,5 = 5,6 MeV), ou de ambos (6,1 - 1,0 = 8,1 MeV), A grandg
za désses picos e do pico de absorqéo total depende do volume do cristal
utilizado. Se se comparam as formas de espectros obtidos em cristais 3" x 3%
5" x 5" e 8" x 6", verifica-se no caso do cristal 3" x 3" a predomin@ncia do
pico de 5,56 MeV sfbre cs demsis, e pera os cyristais malores um maior nimerc
de contagens passa & ser registrado no pico de 6,1 MeV, sendo gue para o cris
tal 8" x 6" o plco de escape duplo desaparece & o fotopico passa a ter malor
importéncia. Como as atividades cue podem estar presentes na amostra irradia
da té8m guase sempre energiss inferiores &s citadas, o emprégo de cristails
grandes causa grande aumento da sensibilidade de andlise, j& que a infarma -

~ A P 6 . . P
gao sObre a atividade de N~ se situa em uma resgiac do espectro onde ha me -


http://alvo.de

N16
10.402
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5
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Fig. 2-4 - ESQUEMA DE DESINTEGRAC&O
po N

©
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* ° 6 7 Mev

Fi16.2-5 — ESPECTROS DO N'  (cCrogquis)
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nor interferéncia(Figura 2-5).

Podem ser também utilizados para contagem os cintiladores plésticos, de
custo inferior, mas gue fornecem espectros de forma menos favordvel (l P1 l,

|11 |).

0 registro e anédlise dos pulsos obtidos pelo contador podem ser feitos de
vdries formas, dependendo do equipamento disponivel, No caso de se dispor de
analisador multicanal, pode~se efetuar a medida pela anélise da curva de de-

caimento ou por espectrometria.

Neste Gltimo caso, nao hé& rnormalmente necessidade de decomposigéo do es
pectro complexo da amostra: porgue a Ccntribuiggo do le se situa em geral
em uma regiao do espectro na qual a interferencia tem forma aproximadamente
linear. 0 aspecto especial a se considerar é qus, como se trata de uma meia-
~vida curta, a Corregéo das perdas devidas ao tempo morto do analisador nao
pode ser realizada com pracisao suficiente pelo processo de contagem em "tem
po real” | Jl l. A contagem pode ser feita utilizando um cronometro exterior
que mede o "tempo ativo", isto é€,aguéle durante o qual o analisador estave

disponivel para classificar e armazenar um pulso.0 valor da "atividade ini-

cial" corrigida é dada pela expressac (Ref. | .l |, pag. 19)
ATM ~
NF - 1 N ©
Al = \] - e (2—1)
™ - ATA
1 -e
onde
N? = ndmero de contagens registradas no intervalo total TC de conta
gens; "
TA = "tempo ativo"medido;
™ = TC - TA, onde TC & o tempo total de contagem;

A

constante de decaimento.

~

0 valor N' corresponde ao nimero de contagens devidas do NlD em uma regi
ao prefixada do espectro, escolhida por inspecgéo do espectro complexc da amos

tra, na qual nao h& interferéncia de picos com energia compardvel ou superior
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&sdos picos do le. Basta portanto integrar as contagens no intervalo escolhi
do e subtralr uma regiéo trapezoidal que representa uma estimativa do "back -
ground"(para gue se possa estimar com precisao suficiente éste trapézio, colg
ca=-se um limiar inferior algo abaixo de 4 MeV). Para a medida do NlG, 0 pro -
cesso consiste entao em registrar os espectros, escolher uma regiao fixa, sub
trair o "background" considerado como superficie de trapézio e calcular a"atl

vidade inicial" corrigida, através da fdrmula (2-1).

Se se dispoe apenas de analisador monocenal podem-se efetuar contagens
simples de "amostra" e "background"” ou mesmo levantar a curva de decaimento ,
utilizando um "“timer". Sendo o discriminador colocado acima de 4,5 MeV, em
grande parte dos casos as atividades interferentes sao despreziveis ou tém pe
riocdos longos em relaggo ao‘NIB, e se reduzem a um "background"” constante. As

poucas interferencias possiveis sao mencionadas no capitulo 5.

2.4. Normalizacao e comparaqéa com padroes

Para que a ralagéo entre as atividades na amostra e no padréo possa re -
presentar uma medida da respectiva relagéo de teores de oxigé&nio, € necessid -
rio .que seja realizada elguma forma de normalizacao das condigoes de irradi-
agao e contagem, Os métodos pars a normalizagéo podem ser compreendldos atra-
vés do exame das expressoes tedricas apresentadas a seguir, qgue constam na 1i

. . . . {©
teratura de Fisica Nuclear e Radioquimica.

Suponha-sg gue uma amostra com nb dtomos de um dado isdtopo esteja sen-
do irradiada sob um fluxo de @ néutrons por cm2 e por segundo, dando lugar &
Formagéo de um radioisdtopo através de uma reaggo nuclear cuja segéo de cho -
que é 0 cm2° 0 valor instanténeo do nlmero de Atomos produzidos por segundo

serd ”00-@, e em um intervalo de tempo dt serao produzidos
dN =n_ 0p (t) dt  4tomos

e s2 a amastra for irradiada durante um tempo tI (Figura 2-4), a contribuigéo
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dN
dt

Tig. 2-4 2%22

J

de dN no instante tI serd

av' = v e Nl - E)

&

onde A & a constante de desintegrecac do nuclideo formado. O nimero total
de dtomos do nuclideo no tempo tI serd portanto
tz
.\J; =7 Ng e-/\ tr g (t) e At ge (2-2)
o
Por outro lads, se entre os instantes de fim de irradiagéo e inicio de con-
tagem decorrer um intervalo td’ e apds a amostra for contada durante um in-
tervalo tc' o nimero de &tomos gue se desintegrarao durante o tempo de con

tagem serd :

N e A t (1 - E_AtC)

Se o rendimento total do processc de contagem (isto é,v a probabilidade de
uma desintegrag:éo resultar em uma contagem Dbservada) Forr‘fz, o nlmero de

contagems registradas durante a intervalo tC serd
- At - At
s =N Ny e d( 1 - c)

e substituindo N; por seu valor dado por (2—2),

. (&
S =}’LO§ g e-AtI i\j B(t) e At dt:j e—ktd(l - B‘Atc)

(2-3)

©
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No caso em que a fluxo pode ser suposto constante, a integragac de (2-2)

fornece

Nt = EEE%:“Q““ (1-e )

e (2-3) toma a forma mais comum
g g Xt A X
5 = Wft, _sz_i_ﬁ_ (1-e 1 D1 - e 7% (29)
PN

Observe-se que em (2—3) e (2—4) 0 valor S deve ser corrigido dos efeitos de

) e

Id

auto-absorcao(V. Cap. 4).
0 rendimentotyi-se coﬁpSe dos seguintes fatores :

E = probabilidade da radiasgac interagir no cristal cedendo uma
guantidade mensurdvel de energia (do tipo calculado por

HEATH | H2 |).

A = corregac de absorgac nos absorvedores e no revestimento do
cristal.
~ ~ ~ P
FC = carrecac de auto-absorgao da radiacao na amostra (V.capitu
la 4..
g = "Branching ratio" da radiaggo medida (Fragéo dos casos emg

gue o decaimento dé lugar a essa radiagao}.

P = eficiéncia ao nivel do discriminador : relacao entre os

pulsos contados e o espectro total devide & radiagéo medida

0 teor de oxigénio de uma amostra serd obtido através da relagéo

“o(amostra) N Sa / fa (2-5)
"o (padrao) sp / fp

onde os fatores de normalizacao f podem tedricamente ser obtidos de (2-3) por
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H4 evidentemente interSsse em procurar tornar as condigaes de irredia-
géo e contagem idénticas para amostra e padréo,.de modo gue o fator de nor-
malizagéo se torne mais simples. Na maioria dos trabalhos publicados até o
presente, o fator de normalizaggo se reduz a uma medida de fluxo ou de ati-
vaggo de le. De qualquer forma, a dificuldade de se obterem condigoes per-
feitamente idérticas para amostra e padrac se reflete em &rros de normaliza

cao.

Suas principais origens saoc as seguintes :

2.4.1. Variacoes no posicionamento da amostra e do padrao

0 fluxo de néutrons tem uma variacao espacial grande nas proxi-
midades do alvo, e se a amostra e o padrac sao ativados em irradiagoes
separadas & necessario gue sejam colocados em posicoes idénticas em re

lacgao ac alvo e ao dispositivo que fornecerd a medida do fluxo para nor

malizagao.

0 posicionamento exato é, entreténto, dificultado pela necessi-
dade de um transporte répidoc ao contador. Alguns sistemas de andlise
realizados (Refs. | P3 | e | L1 |) permitem irradiscac simulténea de
‘amostra e padrao ou comparador através de um dispositivo que os faz gi
rar ocupando geometrias equivalentes durante a irradiagéou A rotagao
pode também impedir que uma regi%o da amostra seja mals ativada que ou
tra. Tal dispositivo pode ter o inconveniesnte de reduzir a sensibilidg

de da andlise, gue diminui ré&pidamente com o aumento da disténcia en -

tre a amostra e o alvo.

2.4.2. Variagoes temporais e espaciais no fluxo de n8utrons

As variacoes temporais sao devidas tanto & corrente de déuterons

gue atinge o alvo guanto & distribuigao nac uniforme de tritio neste.Se

&sse efeito for importante, a expressac (2-4) sé seré vélida como  uma

aproximagao, e serd conveniente fazer & normalizagao das contagens por
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alguma medida gue seja proporcional & ativagéo total sofrida pela amos-

tra. No presente trabalho @sse tipo de normalizagéo é usado(item 3-2)

As variagaes espaciais foram estudadas por MOTT e ORANGE \ M1 ‘.
Esses autores verificaram que um feixe pouco focalizado no alvo e um sis

tema de irradiagac simulténea com rotagao fornecem resultados mais re-

pradutiveis.

2.4.3. Mzdida dos tempos

A incerteza na medida dos tempos tI,tDe tc ocasiona €rros cujo va
lor relativo pode ser avaliado a pértir da expressao (2-3). Como os tem
pos sao de ordem de segundos, o érro devido &s suas incertezas sd pode
ser tornado desprezivel quando se dispoe de reldgios eletrfnicos acopla
dos ao sistema de irradiag%o e contagem., E passivel simplificar o equi-
pamento necessdric, utilizando agpenas um "timer®. 0 problema deixe de
existir se a normalizacao & feita através da contagem simult@nea de um

monitor ou padrao de oxigénio ({tem 3-2).

2.4.4, Instabilidade nos sistemas de contagem e medide de fluxo

As condigoes de discriminagao adotadas podem ser alteradas entre

uma e outra irradiacao devido a variagoes de ganho do sistema eletrSni-
: G =

D

CcO.

2.4.5, Distribuicac nao homogénea de oxigfnic na amostra

Seu efeito, combinado com & variacgec espacial do fluxc de néutronsg
pode ocasionar diferengas aprecidveis. Alguns autores wverificaram grande
variagao nos teores encontrados analisando diferentes fragoes de uma amos

tra pare eliminar essa fonte de érro ( | P3 Iy fvi )

2.4.6. Erro sistemdtico devido as diferencas de auto-absorcao

Os érros mencionados acima sao todos de caréter aleatdrio, e podem
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ser reduzidos por determinagaes repetidas. Entretanto, poderd haver um

érro sistemdtico se as caracteristicas de absorgao de néutrons répidos e
raios gama e beta forem considerdvelmente diferentes da amostra e no pa-
drac. A avaliaggo e corrquo désses érros no sistema instalado no IPR &

objeto do capituloc 4 déste trabalho.

o
[6)]

Frro aleatdério inerente ao Processo

Além dos 8rros de normalizecao referidos no item anterior, deve-se levar
em conta a existéncia de flutuacoes devidas ac processo de desintegracao radio-
ativa. Esse processo ssgue uma distribuicéo binomial, e pode-se demonstrar (Ref»
| F1 |) que a distribuicao das contagens observadas & também tinomial com vari-
ancia

- At

¢t = [1 - N-e ) (2.8)

onde N € a média ("valor verdadeiro") das caontagens, tC & o tempo de contagem e
Wl_ € o rendimento definido no ftem anterior. Observa-se nessa expressao que a

variéncia se aproxima de N nos seguintes casos :

a) A\tc—~$ O (tc muito menor gue & mela vida tl/2 =Ln 2/ A );

b) YZ — 0 {rendimento muito pequenc);
e s2 aproxima de zero se

’Y\_-——ol com tc grande (rendimenta muito grande e tC = 6 t}/o)'

No caso da andlise de oxigénic, o processo mais simples de medida da ra-
diagaoc € através de uma contagem global (Du de uma soma de canals em “"multisca-
ler"), g 0 tempo de contagem serd igual & védrias vérzes a meia vida. Portanto,
mesmo que o ndmero de contagens seja alto, a vari@ncia da distribuigac de Pois~

s0nN
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nao serd vdlida a menos que se recaia no caso b). 0 rendimento pars a conta-
6 ., . ~
gem do N~ & cerca de 20%, portantoc serd necessdric usar a sxpreassac (Zmﬁ)ps

re se estimar a variéncia.
Vamos supor o caso simples em que se obtdm uma contagem 5¢Y @ se conhace

D do bsckground no masmo intervalo de tempo tc,de modo gue a con-

tagem liguida de N16 & obtida de

o vaelor

§' 8 uma varidvel alsatdria constituida da auperposigéo das varidveis aleatd

rlas 5 e D, isto &
¢ = § + (fé + D + cfa
(as barras dssignam os “velores verdadeiros” de D e EJy 2

G2s) = @ %s)+ §0)

Utilizando a férmula (2.8) e chamando

- At .
g = 1- MQ-e £y (2.8)

tem-sa , ©

3 s e
G “(8*) =Sg + D (2.9)
A estimativa de D é em gerel obtida através de uma contagem SB durante

um tempo tB’ logo

(2.10)
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Lembrando que as estimativas 8" 8 D em (2.7) S80 independentes, pode-se

escrever

T3s) = 03s)+ (30

e substituindo (2.9) e (2.10)

t
T3s) = Ba+ (1+——)7D
B
Nossa estimativa da variéncia de S seré portanto,
N2 %
J(s).=5g+ (1 + g‘*3 D (2.11)
) B
Usualmente tomaremos tg = tc; 2 NEesse caso,
2 .
() = sa+ 20 (2.12)

Para aplicar essa expressac ao caso das medidas relativas, volitamos a
(2.5) para escrever uma expressac para o teor de oxigénio obtido por médias

de contagens simples :

T o= K (8a / fa)médio (2"13%
(sp / fp) médio
ou
- . «
T = K L Sa /[ fa | nsdio (2.14)
sp / fp

{1

onde Sa, Sp se referem a contagens simples de amostra e padréo, e fa, fo ao

respectivos fatores de normalizacao.

Pode-se mostrar que, se nao houver correlagao entre os valores de Sa/fa

e Sp/fp em (2.14), essa expressao conduzird & mesma varifncia que (2.13), is
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to e,

' - 2, | 2
a Zg) v L 0 “sa/ra) , » a ”‘(sD/;p) (2.15)
2 a (sa/fa)” p (sp/fp)"

Se observarmos,por outro lado, aue uma medida de S/f estd sujeita a duas
flutuagaes independentes, isto éa devida & estatistica de contagem e a devida

a0 processo de normalizagéo, tem-se,
2 2 2
@ “(s/£) =0T, (8/7) + ¢, (8/7) (2.186)

Aplicando a expressac acimd a cada térmo de (2.15), chega~se a :

2 2
2 1. C
a Z(T) ~ 1 [ OﬁegSa . CHZ] L n (2.17)
T n 5 n
a a P

onda Cn é um coeficiente de variacao global devido ao processo de normaliza-

gao, gue se8 mantém aproximadamente constante em um dado sistema e sob condi-

coes definidas de funcionamento. Supoe-se neste caso que o padrao forneca
¥*

contagens suficientes para que o érro de ‘'estatistica" seja desprezivel. Su

poe-se também gue nao haja correlagao-estatistica { entre o©s desvios,.
das respectivas médias) nos valores de Sa/fa e Sp/fp. Esta Gltima condigao
ocaorre, como se maostra no capitulo 3, principalmente se o feixe do acelera-

dor pode ser mantido suficientemente estdvel s homogéneo.

Aplicando finalmente (2-12) a (2-17) tem-se, para o caso de contagens

globais

(2-18)

+ C 7 +

T2 na L S 2 n np
a

T2% o 1 [ 8-a+ 2 C,

* - £ também o processo de normalizacao. Em caso contrério, existe ainda a

parcela 6-28 (f)/fz.



3, SISTEMAS DE ANALISE - PRECISAQ

»

3.1. Sistema do Centro de Estudos Nucleares de Grenoble

Apresenta-se, a segulir, um estudo de reprodutibilidade da andlise de
oxigénio em amostras de zircaloy em forma de placa de superficie quadrada
(18,6 x 18,6 x 4,0 mm). €sse tratbalho foi realizado em 1968 no Centro de
Estudos Nucleares de Grenoble, Franca (Groupe d'Analyse par Activation -

Sectiaon d' Application des Radioéléments).

No processo aplicado correntemente nesse laboratdrio,faziam-se irra-
diagaes separadas de amostra e padréo, sendo a normalizagéo realizada a
través da irradiagao de pastilhas de cobre juntamente com a amostra (Hefs,
| A3 | e | PL|). O cobre sofre a reacao

2
Cu ~(n, 2n) Cuﬁ“,

sendo o© Cu62 emissor de pdsitrons com meia-vida igual a 9,8 minutos. Medin
do-se os gamas de aniquilagao (511 KeV) resultantes, tem-se um nimero pro-
porcional ao fluxo de néutrons rdpidos, uma vez qhe a segéo de chogue des—
sa reagao cresce rapidamente nas vizinhangas de 14 MeV. Nos trabalhos de
rotina no laboratdric eram usadas pastilhas de cobre de lD.mm de difimetro

e 0,25 mm de espessura, do tipo convencionado para medidas de fluxo ( Ref.

J
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| H3 |). No caso presente foram utilizedos detetorss especiais de 0,20 mm

de espessura e com &s dimensoes da face da amostra, situando-se entre esta

e o alvo de tritio.

0 sistema de andlise estd esguematizado na Figura 3-1, e a geametria

de irresdiacac na Figura 3-2,

0 equipamento utilizado foli o seguinte :

a)

b)

Acelerador SAMES de 400 KV - 2 mA, 0s fluxos produzidos eram da or-—
dem de 1011 n/s.

Dois cristais NaI (Tl), de 8" x 6" e 3" x 3", utilizados respectiva
mente para a medida do le e Cu62. Cada cristal possuia seu sistema
de amplificagéo e discriminagéc independente, para que pudessem ser
adotadas condigoes diferentes de discriminagao.

Os pulscs provenientes de cada uma das cadelas de contagem eram en-—
viados através de uma chave seletora a um analisador multicanal IN-

TERTECHNIQUE (400 canais).

Um programador eletrfnico gue comandava as operegoes de irradiagao,
transporte (sistema prneumdtico a ar comprimido) 2 contagem de amos—

tra, sendo possivel prefixarem-se os tempos de irradiacao, espera e

contagem, assim como tempo de cada canal quando o multicanal traba-g

lha como "multiscaler®.

A amostra era enviada em um “rabbit" de polietileno e P.V.C. (Figu—
ra 3-2), A amostra era fixada na extremidade do "rabbit", e o dispg
sitivo de irradiagao = construido de tal forma que as faces da amos
tra e da pastilha de cobre  ficavam paralelas ao alva do acelera-
dor. A operagéo de irradiagéo gra determinada pela abertura de uma

vélvula gue intercepta o feixe de ions do acelerador. Apds a irradi
agéo, amostra e monitor eram retirados manualmente do "rabbit", A

amostra era colocada sObre a superficie do cristal de 8" x 6" e a
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FIG. 3-1 -~ Sistema do C.E.N.G. (Ref. |P1])
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pastilha de cobre em um receptdculo de "plexiglas®™ de posigéo Fixa(pg
la aniquilagéodos pésitrons no plexiglas, funcionava como fonte apro-
ximadamente puntual de gamas de 511 KeV, situada s8bre o eixo geomé -

trico do cristal montado horizontalmente, a 14 cm de sua superficie),

e) A saida dos resultados era cobtida através de um impressor digital.

Para estimar e reprodutibilidade, partiu-se da hipotese que o 8rro rela-
tivo devido ao processoc de normalizacao & sensivelmente constante. Este &rro
pode ser estimado experimentalmente se se dispaem de contagens suficients -
mente altas para que a contribuigac das flutuagoes estatisticas se torne des
prezivel. No casoc presente, & relagéo entre a atividade devida ao N e

background é alta (cérca de 50 para a taxa inicial). Das férmulas (2.11) e

(2.16) do item(2.5) conclue-se que

onde A é g"atividade normalizada", SO o valor medio de uma contagem de N

e Cn o coeficiente de variacao devido ao processo de normalizacao(= (fn/Ao).

Supondo gue as contagens globais de Nl6 tenham valores em t8rno de 30,000

e que ( G‘n)/AD esteja em tdrno de 2%, verifica—se que a segunda parcela
©

acima & de ordem inferior & primeira.
Por outro lado, se o €rro relativo & constante, a transformacao
X = KlogA

faz com que as distribuigoes relativas a diferantes amcstras teaham a mesma va

riéncia e se aproximem de distribuicoes normeis (Ref. | 81 I).

Utilizaram-se trés amostras com teores de oxigénio entre 1000e 1300 gpm .

A medida fol feita contando-se os pulsos entre 4,8 a 8 MeV e subtraindo o back
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ground medido apds a contagem do cobre (cérca de 3 minutos apds o fim da ir-

radiacac). As amostras foram irradiadas durante 15 segundos em fluxos da or-
11 ~

dem de 107~ n/s, e para manipulacac das amostras adotou-se um tempo de espe-

ra (entre irradiacaoc e contagem) de 14,3 segundos.

Registraram—se cowntagens em intervalos sucessivos de 7,3 segundos. Para
cédlculo das atividades normalizadas utilizou-se a soma de 5 contagens suces—
sivas, o que corresponde a uma contagem global de 36,5 segundos. Os resulta-
dos das medidas, nesse caso, sao gquivalentes aos que se poderiam cbter com
um analisador monocanal. Para a normalizacgao em relagac ao fluxo as léminas
de cobre foram contadas dentro de um intervalo de energla fixo, em t8rno do

pico de 0,511 MeV, estabelecido préviamente usando uma fonte de Na22n

&

Os resultados das medidas sao indicados nos guadros 3-1 e 3-2, refe-

rentes a duas séries de medidas realizadas em dias diferentes.

bdckgvovna S

FIGURA 3-3 - Sequéncia de contagens
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Nesses quadros : (Figura 3-3)
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QUADRO 3-1
REF. 099+ s 5 sc Mc A X Sy X

AMOSTRA 1 3 32841 3186 113922 4950 1,384 142 -9
7 32131 3135 113216 5274 1,460 164 13
10 32793 3195 111813 5158 1,478 169 18
13 31048 3021 110995 5235 1,427 154 3
16 27898 2878 99279 5223 1,408 148 -3
23 30951 3015 110087 5098 1,398 145 -6
26 30114 2930 110832 S224 1,384 141  -10

- 151
AMOSTRA 2 21 27350 2858 108883 5040 1,234 92 -3
24 24357 2356 100988 5172 1,209 82 -13
27 27213 2548 114166 5270 1,220 86 -9
4 30005 2919 117869  S080 1,259 100 5
8 25032 2422 99475 5159 1,259 100 5
11 28289 2746 114351 5225 1,256 99 a
14 25948 2514 104814 5245 1,289 100 5
17 20884 1977 83124 5294 1,259 100 5

95
AMOSTRA 3 6 25739 2493 109937 5189 1,177 7D -5

9 29925 2881 125177 5227 1,199 73 3 ©
12 25841 2473 104737 5153 1,219 85 11
18 25391 2458 107360 5240 1,198 78 3
22 26962 2615 116095 5244 1,177 0 -5
25 25987 2516 112984 5288 1,178 0 -5

78
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QUADRD 3-2
REF. DOs. g 5 Sc Mc A X d} X
Ne,
AMOSTRA 1 3 29301 2822 1848 4950 4,333 125 9
7 26281 2338 95028 8274 1,311 .8 2
10 31529 3084 119307 5158 1,320 120 4
14 24052 3288 129837 5245 1,311 124 8
18 31937 3092 124978 5240 1,297 113 -3
21 33059 3032 118604 5040 1,310 117 1
24 32324 3082 121984 5172 1,255 112 =4
27 27441 2645 1070665 5270 1,301 114 =2
31 30248 2950 119135 5268 1,303 116 O
34 25588 2867 115262 85205 1,297 113 -3
37 30434 2934 120008 5254 1,290 110 -6
116
AMOSTRA 2 6 25705 2571 114782 5189 1,162 €5 2
8 27360 T 2873 116951 5159 1,179 72 8
11 27128 2614 118343 5225 1,154 &2 -2
16 25235 2418 108177 5223 1,200 75 1
19 28794 2780 1253582 5260 1,158 63 -1
22 29088 2716 123084 5244 1,187 63 -1
25 28928 2677 124183 5268 1,135 g5 -9
29 29592 2889 130926 5229 1,146 B9 -5
32 26825 2592 119213 5226 1,133 g4 =10
35 26377 2542 112495 5255 1,189 75 1l
38 25683 2495 114265 5248 1,143 88 -8
64
AMOSTRA 3 5 28093 2719 123913 5101 1,120 50 &)
9 23386 2528 120075 5227 oo a4 o
12 26054 2518 i1i872 5183 1,270 €3
17 264585 2585 122368 5254 1,148 g i5 O
20 27524 2510 117374 5189 ENR SRS 45 1 ’
23 27850 2425 119083 SIS 1,038 16
26 286256 2362 116918 5224 1,112 45 2
30 25142 2418 110783 85237 1,143 58 14
33 24899 24600 1iR055 5249 1,087 35 -3
35 26425 2345 112869 5126 1,059 29 =15
39 19714 1873 50642 5171 30 =14

1,07

44




Sc = contegem do dosimetro de cobre

massa dos dosimetros de cobre (em 10"4 g)

Mc =

A = (s.Mc)/sc (em unidade arbitréria)
X = 1000 logA

5)( = X";Z

Baseando-se nessss resultados, o desvio padrac da X & estimado por

[{ Z\J é\‘z

= )/

S n -K

= 8,3

(n = nimero de medidas = 52; K = nimero de estimativas de média = 6).

Com &sts valor de desuic padrao a distribuicao de c{% foi testades levan
do-se suas fregqunclas em um pepel no qual as ordenades tém valor proporcic
nal &s frequincias acumuledas da distribuigao normel. 0 resultadc asté apre
santado na figura 3-4na qual a reta tregada corresponds & diatriuuigga noyr=
mal. Verifica-se assim a validade da hipétess acérca da consténcia do érro

relativo,

3

Py o » ~ - -
0 coeficients de varisgao das atividades normalizadas obtém-ss dg

5 /1000 = log(l + §,/A) = 8,3 x 1067°

S, /A = 1.9%% .
"JA/ r° ©
8 o intervalo ds confianga para sssa sstimativa a 95% cbidm-ce da distribul

~ 2 ~ .
cao de )L a 458 graus de liberdade. Ssus extrsmos correspondsm a

¢
S x = Sx 45 =
57
[} .
5 L= Sx 46
29

s -~ ~cl
obtendo-ss respectivaments, pela masma Tdrmula de conversao, os valorss 1,58%

e 2,4%.
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Como se executam irradiagoes separadas de amostra e padrao, se for usa-
do um padraoc de forte teor de oxigénio (como o plexiglas) a reprodutibilida-

de para os teores poderé ser estimada em

1,%% x \,vr; = 2,%%

Essa avaliagéo é feita supondo que as medidas de amostra nao tenham cor-
relagac estatistica com as medidas de padrac. A correlacao estatistica entre
medidas vizinhas nao foi verificada (note-se que os dados vizinhos nas tabe -
las nao corraspondem a medidas vizinhas). Verifica—-se, por outrc lado, que nao
hé& correlagéo gntre os valores de SC e de § , o que mostra a validade do pro-
cesso de normalizagéo. Isto se deve, a nosso ver, principalmente & boa estabi
lidade do feixe do acelerador. Outro fator gue influiu nos resultados foi o]
cuidado especial na fixag%o dos detetores nas amostras; varias medidaes fei -

tas anteriormente acusaram desvios-padrao maiores gue d%r

3.2. Sistema do IPR

0 sistema instalado no Instituto de Pesquisas Radicativas tem as saguin-

tes caracteristicas bésicas :

A - Irradiacac : Acelerador SAMES, 300 KV, com corrente total de 1 mA

P T S TG AR B0 SO
@
(corrente de alvo méxima 0,65 mA). Seus aspectos ge -
rais foram descritos no item 2.1, A geometria de irraediagaoc € mos-—

s ~ * - - ~ 4
trada na Figura 3-5. V8-se nessa figura a valwula do alvo {(com a
gual se interrompe a irradiacao sem cortar o feixe de ions ) e o por

ta alvo de refrigeracao anular, gue permite irradiaceo mals prdxima

ao alvo. O projeto e execugao da védlvula do alvo foram faitas em C

]

]

laboragao com Oswaldo Belém Machado , E.Demas Filho e Virgilio M. A

drade & Silva. 0 porta—-alvo de refrigeragao anular foi projetado em

colaboragéo com Antenor Alves Rezende , e exscutado por Edson da Co

I

ceicao Rezende.

B - Transportador preurdtico de amostras : (Figura 3-6). Foi construido
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um prototipo em P.V.C., no gual a amostra € movida por sucgéo de ar.
Em sua presente forma, o sistema transporta amostras cilindricas de
11 mm de difimetro x 20 a 22 mm de comprimentc,colocadas em "rabbits"
especiais de P.V.G. da qual sao retiradas manualmente para contagem.

0 tempa total de transporte ao contador é cérca de 7 segundos.

C - Contagem das amostras : Cristal 8" x 5" (Harshaw) montado vertical —

mante em castelo construido com tijolos de
chumbo, em formato cibico (52 cm de aresta externa). As amostras sao
colocadas s8bre a superficie do cristal. O projeto e instalagéo do
sistema prneumdtico e contador foram feitos entre 1987 e 1959, e se
devem principalmente a Virgilio M. Andrade, Humberto A. Silve e Ante

nor Alves de Rezende.

@

D - Normalizacao : Fol construido para &sse fim um monitor fixo gue mede

a ativacao da N16 (ftem 3.2.1.). No presente trabalho
estuda-se também a utilizacao para 8sse fim do monitor de fluxc de

C-Zns ({tem 3.2.2.).

E -~ Monltoracao de fluxo : Feita através de monitor especial de C-ZnS

(Ref. | F2 |)gue & sensivel apenas aos néu -

trons provenientes da resgao deuteran-tritio.

3.2.1. Utilizacao do Monitor de Plexiglas

N

©

Esse monitor se baseiam no trabalho de GILMORE e HULL | G1 |. e s
assemelha ao construido por V.M.ANDRADE | A4 | no C.E.N.G.(Grenoble).
Consta de um cintilador pldstico cilindrico, de 8" de di8metro por 3"de
comprimento (Figura 3-7), envolvido por plexiglas formando uma camada de
1/2" em sua volta. 0 cintilador pléstico tendo baixa eficiéncia para ra-—
diagéo gama, segue-sg gue a maior parte de suas contagens seré devida as
particulas emitidas pelo N & formado na cobertura de plexiglas, qgue

possue 32,0% de oxigénio em massa,

Na montagem inicial havia-se omitido a placa de plexigias que se

situa entre o cintilador e a fotomultiplicadora, temendo gue a existén -
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cia de duas superficies de contacto pudesse causar mau acoplamento 6ti-
co. Ao se estudar a resposta do monitor apds irradiagao com nEutrons de
14 MeV, verificau-se pela andlise da curva de decaimarito a existéncia

de uma atividade com meia-vida estimada em 145 segundos, além da ativi-
dade devida ao N16 e um "background" constante. Supoe-se que essa ativi
dade tenha sido devida ao A128, gue pravém da reagéo (n,p) com o 5128 e
amite particulas @ " de 2.87 MeV; tem meia-vida de 2.4 min. e segéo de
chogue relativamente alta (entre 220 e 440 mb, (Ref. | N1 |)) . Com a
colocaggo da placa de 1/2" entre a fotomultiplicadora e o cintilador es
sa atividade nac foi mais constatada, e o monitor passou a medir apenas

1
oN & e um "background" constante.

] Vs '% . o

N2 ” PN
I ’////,,//////' J
s I I
2
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FIGURA 3-7 - Monitor de Plexiglas

Este monitor funciona efetivamente como um comparador. E mantido
em uma posigéo fixa préximo ao alvo, sendo portanta irradiado simultd@ -
neamente & amostra. Durante a irradiacac é necesséric gue o funcionamen
to da fotomultiplicadora seja interrompido por algum processc, devido &
sua saturagao decorrente dos protons de recuo no cintilador. No caso

presente isto € obtido pelo desligamento de -sua alta-tensao.

0 sinal do monitor € enviado a um analisador monccanal gque € aco



plado ao mesmo "timer" gue comanda a medida da atividade da amostra.Cg

: N . 6 ~
mo o monitor mede sGmente a atividade ds N7, a relagao entre as duas

contagens de amostra e monitor obtidas simulté@neamente forneceré uma

medida normalizada de atividade. Nao hd necessidade de nenhuma normali

zagao adicional referente a tempos de irradisgao, espera e contagem, e

to

dessa forma o equipamento eletrdnico se resume em um "timer" e dois
nelisadores monocanal. 0 monitor mede uma grandeza proporcional & dada
pela férmula (2.3) do item (2.4) e nao um fluxo integrado cuja valida-
de tedricamente s6 se aceita pela aproximagao de "fluxa constante". No
trabalho de V.M.ANDRADE | A4 | & feita uma estimativa tedrica do érro
a gue essa aproximagéo pode levar, uma vez gue por variocs motivos 8

praticamente impossivel obter-se um fluxo efetivamente constante no a

celerador,

fo

Por outro lado, para gue o0 monitor sofra a mesma ativagéo da
mostra & necessério que o fluxo de ndutrons seja interrompicdo antes
que a amostra saia da cémara de irradiacan. Em nosso sistema isto pode
ser obtido ou pelo simples fechamento da vélvula do alvo ( cam manuten
gao do feixe de déuterons) ou pelo corte do feixe (desligando—se 0 ge-
rador de alta tensao ou baixando a zerc o potémcial de extragao). Esta
segunda alternativa &€ usada nos trabalhos anteriorss ( l Gl I e f A4 ]%
devido ao fato de que a incidéncia do feixe de déuterons na place metd
lica da vAlvula do alvo dé lugar a uma acumulagao de deutdrio e conse-
guentemente & reagéo "déuteron-deutéric", produzindoc n€utrons de erner-"
gias entre 0 e 3 MeV, com um fluxo que € apenas 2 crdens de grandeza
menor gue o obtido nos alvos de tritio (Refa l A5 D, Embora a ensrgia
dos néutrons nao seja suficiente para induzir a rea§éo do oxigénio,sua
presenga dard lugar a um background bastante alta. Entratanto, o corte
do feixe tornou-se pouco préatico em nosso caso, principalmente por pro
blemas ligados a um defeito apresentado pelo gerador de alta“ten8505 0
gual nao nos foi possivel corrigir antes do térming do presente traba-—
lho. A préatica de cortar e restabelecer o feixe de fons, além de au -
mentar o tempo de operagéo por medids,tornava o tempo Gtil total de oge

ragao extremamente limitado em virtude do referideo defeito. Por outro
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lado, mesmo em condicoes normais de operagac a estabilidade do feixe &
obtida apds alguns minutos de oparagéo continua; a racampmsigao'do fei-
xe apls cada medida dificilmente poderia lavar a uma uniformidade de
irradiagao. A influfncis da instabilidade do feixe na reprodutibilidade
dos resultados fol constatada por varies pesquisadores (ﬂor axemplo
MOTT e ORANGE | M1 |; MORGAN e EHMAN | M2 |)e é confirmada no presente
trabalho,

Proucurou~se wverificar o comportamento do monitor em contagens
feitas na presenga de feixe, para vérias condigges de altawtensgm( 950,
1050, 1150 e 1250 volts) s limiar inferior (de 0.5 a 8 volis), sendo o
limiar superior mantiﬂo em 10 volts. Para céda caso fol verificada ini—
cialmente a curva de decaimento, constatando-se sempre a presenga Unica
do N16 e em background dependente do feixe. Em seguida foram feltes me-
didas utilizaendo-se a contagem ds N16 de uma amostira de plexiglas como
normalizagao ( isto &, usando-se o processa de meneira inversa). s re-
sultados para alta-tensao de 1080 V sao indicadas como ememplo no qua
dro 3-3. As experiéncias foram feltas em 5 séries, em dias diferentes,
variando-se 0s valores de HT e limiar de maneira & se verificar uma
possivel dependéncia da ordem das medidas no resultado (por exemplo, de
vido a uma ativaggo progressiva do monitor). No guedro 3-3 tem-se :
©
87 = contagem do monitor na presenga do feixs (sem irradiaqgo

do alvo).
Bf = wvalor correspondente do backgrouhd na presenca da feixe,
Bs = valor correspondente do background sem feixe.
5 = §' -~ Bf
# = contagem da amostra de plexiglas feita simulténeamente a

8% , tomando como unidade 50,000 contagens.

s/¢

i
E

contagem liguida normalizada de monitor.

0s dados apresentados e as demais medidas feitas lavem &s saguin

tes conclusoes

A - A dispersao apresentada sm medidas feitas com falxe ( valares
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QUADRC 3-3

s

COM HT = 1050 V

LIMIAR EXPERIENCIA .
INFERIOR  SERIE N®  MEDIDA N° B Bg S P s/

1.0V 1 3 54673 12370 2562 42303 0 1.54 27400
5 5 140759 51190 18589 89569 1.72 52100
1,5V 2 4 82605 3642 7533 75062 1.08 69500
2.0V 13 54928 22593 4646 32335  0.83 38900
29212 22162 2091 7050 0.43 16400
5 6 44186 10046 644 34140 1.42 24040
2.5 V 32491 10906 870 21585 0.91 23700
3 6 40765 10096 1500 30669 1.35 22700
3.0V 1 14 39261 11899 673 27352 1.38 19800
4 5 16132 10238 268 5894 0.51 11500
5 9 21608 4988 67 16620 1.13 14650
5 16 24089 4801 79 19288 1.58 12200
4.0V 1 13675 2234 40 11441  1.54 7420
5 10124 1551 23 8573 1.73 4955
5 15 10881 2084 21 8597 1.65 5087

5.0 V 3 7 W54 2397 30 5057 0.85 @ 59500
4 5075 1922 33 3153 0.66 4636
5 11 5624 991 18 4833  2.07 2240
5 12 5621 1116 26 4505 2,19 2080
5 13 5512 1189 21 4323 1.90 2275
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de S/ﬁ) em dias diferentes sé pode fornecer uma ordem de
grandéza do 8rro estatistico em cada caso. 0 background
sendo grande e extremamente dependente das condigaes de
feixa, NAo podem ser comparadas medidas feitas com dife-

rentes condigoes de alvo.

B - Fatfres tais como variacoes de ganho do sistema se tornam
irrelevantes no caso, uma ver que sd deverao ser compara-

das medidas feitas em tempos prdximos.

" C - Apenas o background na ausfncia de feixe parece indicar
um crescimento progressivo na irradiageo, porém com valor
pegueno em relagao &s variagoes do “background" na presen

ca do feixe,

D - Embora a dispersao nos valores de S5/ seja grande para
dias diferentess, seus valores para medidas prdximas no

tempo apresentam relativa uniformidade.

Esta Gltima conclusac nos levou a tentar a utilizagao do moni

tor funcionando sem interrupcaoc do feixe de déuterons.

-
N
J

0 equipamento eletrdnico modular utilizado é da marca NUCLEARY

CHICAGO e consta do seguinte :

a) 2 conjuntos constituidos de "Strobed Single Channel Analy-
ser" n® 27354 e "Printing Scaler" n? 27109, comandados por

um "Printing timer/scaler™ n? 27108.

b) Dados enviados a uma impressora TELETYPE através de "Power

Matrix" n? 27505,

c) Alta tensac da foto alimentada por uma fonte N.C.n2 27452,
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3.2.2. Reprodutibilidade - "Sistema 1"

Designaremos por "Sistema 1" o dispositivo descrito, wtilizando

o monitor de oxigénio. Alguns resultados de medidas iniciais estac in-

dicadss no

guadra 3-4. Essas medidas, e as gue se seguem, foram feitas

com as seguintes condicoes

A - Contagem de amgstra : Janela colocada entre 4,5 e 8 MsV., Ve

rificou-se inicialmente a linearidade
do analisador através de medidas con gerador de pulsc, ten-
do sido dada como satisfatdria no intervalo entre zero e

5,5 volts. A calibragao foi feita utilizando-se os picos de

&

0.899 e 1.837 MeV dao YBB. Escolheu~-se préviamente um valor
de alta tensao (865 volts) tal que o intervalo de interésse
para limiar inferior (3.5 a 5 MeV) estivesse abaixa.de 5,5
volts, O limiar superior é pouco importante, podendo ser co

locado entre 7.5 e 8.5 volts.

Cordigoes do Monitor de Oxig8nio : Alta tensac = 1050 volts

g janela entre 3.5 e 10
volts (valores escolhidos em Funggo da érro estatistico, le

vando em conta flutuacOes observadas de "backgraund).

Tempos de operacao : Como fol visto, nao hd nesse sistema

nacessidade de se estabelecerem tempos
rigidos para irradiagao, transporte e contagem, No caso de
amostras de alto teor, considerando gue o background para
contagem entre 4.5 e 8 MeV é muito pequeno no cristal de
NaI(Tl) (1 c/segundo ou menas), os tempos sac escolhidos em
Fung50 da contagem do monitor, cujo background € alto. Nos
exemplos dados a seguir o tempa de irradiacac variocu de 7 a
20 segundos e o tempo de contagem foi fixado em 30 segundos.
0 témpo de espera decorrido entre fim de irradiagéo e inicio

de contagem € cérca de 7 ssgundos.

Nessas medidas verifica-se a grande dependéncia entre a reprodu—

©
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QUADRO 3-4
REPRODUTIBILIDADE EM PLEXIGLAS

3.4.1. Condigoes instaveis de feixe

Sa X B 7 AS B A s jAlest:)
34 700 27 172 5 290 21 882 1.69 ’
29 300 23 088 5 476 17 612 1.66
26 200 23 532 5 163 18 369 1.43
57 200 48 594 8 456 40 138 1.42
65 790 50 203 9 730 a0 473 1.62
66 100 50 085 8 407 4] 678 1.59
56 000 47 151 7 464 39 687 1.41
54 300 a6 045 ., B 322 37 723 1.44 1,53 7.8%
3.4.2, Condicoes estdveis de feixe
5, (i B e A=Sp/B R s/Alest.)
67 600 62 820 8 400 54 420 1.24
44 200 42 256 8 349 33 907 1,30
69 300 62 027 8 422 53 605 1.20
72 000 63 216 8 213 55 003 1.31
75 800 84 508 8 000 56 508 1.5
67 100 60 950 8 000 52 950 1.27
63 000 56 429 7 540 48 889 1.29
68 200 58 857 7 962 50 895 1.34
68 600 58 701 6 799 51 902 1.32
64 900 56 044 6 955 - 49 089 1.32
57 500 51 391 6 581 44 810 1.28 1.29 3.3%
SA = contagem liquida da amostra
QJ = contagem total do monitor
BF = background estimado do monitor
gn = g; - BF
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tibilidade e a estabilidade do feixe. Infelizmente, devido ac defeito

mencionado no gerador eletrostdtico do Acelerador, raramente podiam ser
obtidas boas condigoes de estabilidade. Com sfeito, o gerador sé forne-
cia tensac estdvel em perfodos isolados de no médxime 50 minutos, o que
reprasenta pouco mais que o tempo necessério para que o feixe assuma ca

racteristicas ideais, com o acelerador funcionando normalmente .

Entretanto, verifica-se gue a dispersac entre duss medidas toma-
das sucessivamente nao ¢ tao grands; adotando-se a prética de se medi -
rem amostra e padrac sucessivaments, aos pares, os resultados de teor

(proporcional & relagao entre as atividades normalizedas) apresentam

desvios—-padrao aceitdveis.

No guadro 3-5 apresenta-se a medids da relagao entre as ativida-
des normalizadas de duas asmostras ( Ti 02 a8 HQO). A amostra de HZD nes
se caso é considerada arbitrériamente como padrac (nac hd diferenca ope
racional entre amostra e padrao no processo de medida). Cada valor de
Ti O? é comparado com a média dos dois valores vizinhos do padrac de
édgua. Esse processo permite obier valores confidveis para a relacao en-
tre as atividades, embora haja grande variagéo nos valores das ativida-
des normalizadas "A" (note-se cue as condigaes de discriminacen e alta
tensao nac foram modificadas entre as séries de medidas). Mesmo dentro
de uma série de medidas, a dispersac entre as atividades normalizadas é
muito maior que & verificada nos velores de T. Istoc mostra gue existe
forte correlagac positive entre medidas wvizinhas. Como esta correlagac
depende Obviamente das cmndigaes do feixe, a reprodutibilidade nao pade

ser medida por uma estimativa conjunta de vérias amostras, como foi fei

to no ftem 3-1.

Outras séries de medidas foram efetuadas de forma semglhante para

o estudo apresentado no capitulo 4, As estimativas ds desviOmpadréo se

mantiveram em t8rno de 4%,

©
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QUADRQ 3-5

MEDIDAS DE RELACAQ DE ATIVIDADES - "SISTEMA 1"
Tio, (1) / w0 (2)

Ti0, (1) / H,0 (3)

DATA REF 1 A Ry T
8.9.71 (2) 3.50
'él 1.824 3.41 0.535
(2 3.32
1 1.849 3.33 0.555
Ez 3.33
1 1.724 3.21 0,537
(2) 3,09
(13 1,722 3.12 0.553
(2 3.14
(2) 3.12
(1) 1.712 3.10 0.553
(2) 3.07
(1) 1.437 3.02 0.47
(2) 2.96
(1) 1.590 2.87 0.554
(2) 2.78
9.9.71 (2) 2.72
(1) 1.454 2.69 0.541
(2% 2.66
%1 1.534 2.67 0.575
2) 2.67
(1) 1.470 2.76 0.532
(2) 2.84
(1) 1.383 2.7 0.496
(2) 2.75
(1) 1.448 2,68 0.541
(2) 2.61
6.9.71 (3) 3.20
(1) 1.650 3.07 0.537
(3) 2.93
(1) 1.568 2.92 0.544
(3) 2.90
(1) 1.647 2.86 0.575
(a) 2.82
(1) 1.597 2.85 0.561
(3) 2.87
(1) 1.508 2.81 0.536
(3) 2.75 '
) (1) 1.457 2.75 0.536
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3.2.3, Andlise de teores médios e baixos em berilio metélico

No guadro 3-6 estao indicados os resultados de algumas medidas
feitas em amastras de berilio metdlice de 11 mm de didmetra por 22 mm
de comprimento. Essas amostras foram préviamente analisadas no labo-
ratérioc de C.ENGELMANN | £2 I por ativaggo com raios gama obtidos em
acelerador linear,e seus resultados saoc indicados na Gltima coluna do

guadro 3-6,

€sse quadro indica o 8rro tedrico O T/T calculado de

]
ju
92

i
>
0
Zes
o
w
o
o

+ b4 + + 2 + 2C
(3-1)

sendo Sa’ Sp e f respectivamente as medidas de amostra, padrao e moni
tor. Cn é o rro de normalizacao (f{tem 2). As trés primeiras parcelas

sao calculadas pela expressao {2-17)

A
T “s Sg + 20

"~ 2
8 8

) onde g= 0.8
©

0 érro de normalizagéo § suposto igual a 4%. Aplicando a expres

sao aos valores encontrados nas medidas acha-se

AN .
T 0.8 5, + 20 4
e + 16.4 »x 10
T

5
Sa

Na férmula (3-1) nao se leva em conta a correlacao existente en

- —-—
tre Aa e Ap, e portanto os valores obtidos para 7T/ T devem ser maio
" -

res que os reais. A incerteza indicada nos teores corresponde & um 8r-

(#) - No caso da amostra "B&", a diferenga € desprezivel devido & gran

de predominéncia do 8rro de sstatistica de contagem.
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QUADRO 3-6

ANALISE DE OXIGENIO EM BERILIO - "SISTEMA 1"

DATA

AMOS TRA T=A4 /A T St1/T  &1/f  VEOR OBTIDO
2
x10°  x 10° (1) (2)  (3)(ppm)

TEOR

FORNECT
D0 ppmT

13/8
17/8

16/8

17/8

18/8

13/8

16/8

18/8

B 5.4

m=4.624 g 5.3
5.1
5.1
5.2
5.4
6.0° 5,36 5.86  5.8% 10.800 * 230

B 3.11
m=4,590 g  2.72

2,62 2,81 7.8% 6. % 5,720 * 150

By 0.01 93
m=4.577 g 0.0316
0.01 75
0.0258
0,0232
0.0195
0.07258
0.0348

0.0464 0.0771 35.4% 49% 55 g

11000

5950

49

(l) _ ST/:?;\:( Tmax., — Tmin. ) /?

VN
~ /5.0 + 2D g
(2) - 1 /T mﬁm?#mmm.+ 16,4 x 10
5
)
(3) = Teor (ppm) = T x 0,235 X 105

massa da amostra
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ro padreo da mddia.

Us teores foram calculados par comparagéo com um padrao de ple—~

xiglas de mesmas dimensoes das amostras de berilio.

3.2.4. Utilizacao do monitor de fluxc (C-2n%) - Sistema 2

0 mornitor de G-ZnS, realizado por C.A.FEU ALVIM ! F2 I, baseia~
-58 na contagem de particulas alfa obtidas por reagges ng carbono (grg
fita) por uma pelicula de sulfeto de zinco gue atua como cintilador.Co
mo as reagéss sap de limiar alto, o detetor assim construido apresenta
"background” préximo de zerc na auséncia de nSutrons de 14 MeV, com um
limiar de apenas 0.5 volts, e bea estatistica de contagem (1000 a 10000
c/segundo) para os fluxos normalmente obtidos no acelerador. Sua res -
posta aoc fluxo de ndutrons de 14 MeV é imediata, nao se tratando por -

tanto de um detetor de ativagéo como 0 monitor de plexiglas.

Sua utilizagéo para normalizagéo de medidas de N16 foi prevista
na Ref. | F2 |. Para que o fator de normalizagao leve em conta as va -
riagaes de fluxo durante a ativagéo, é necessdric aque suas contagens
se jem forneclidas em curtos intervalos de tempo (1 a 2 segundos), para
que se possa obter uma expresséo aproximada da integral contida na fé@
mula (2-2). Por outre lado, como o “background" do monitor é quase nu
lo na auséncia de feixe, e sua discriminagéo g peguena (cohtagem inte-
gral ecima de 0.5 volt), o mesmo sistema gque recebe o sinal do monitor
pode receber, no momento da contagem, o sinal do contador de N 6, apos
passar por analisador proprio onde sao estabelecidas suas condigaes de
discriminagao. Durante tfda a operagac o feixs iBnico do acelerador se

mantém inalterado. A saqufncia de cperacoes é a seguinte :

AY » ' »
a) A amostra & enviada com a vdlvula do alvo fechadas;

b} A irrediagac é determinada pesla abertura e fechamentc da vél

vula;
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c) Apds o fechamento, a amostra é trazids de volta pelo pneumé-

tico;
d) 0 sinal do analisador referente ao N16 é ligado.
Se 8sse sistema 8 acoplado a uma impressora rapida, obtém-se no
fim da sequéncia uma série de contagens com uma parte inicial represen
tando as medidas de fluxo, seguida de uma série com valores iguais ou

préximos a zero s finalmente as contagens relativas ao decaimento da

amostra.

Essa sequéncia € representads na Figura 3-8.

\
\

I
>

W
I il L )§

Q§ N
\
1

=

e ?3

O

FIGURA 3-8

A rnormalizacao em relacao ao fluxo & obtida pelc fator @q(quan-

tidade proporcional & ativagaa de Dxigénio).

Da Figura 3-8 tem-se :

M1 Ny
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~ ) 16
Pondo)&A:Cl ( A ™ 0.096 para o N )

vem 3

po=e 't 2. e ! (1)
A

A =

No caso presente € necessérioc normalizar as medidas em relsgao
também 2o tempo de espera, referindo-as por exemplo ac instante t1 de

fim de irradiagac. Isto & obtido através do fetor ry ¢

AALN, C, N
r, = e = - e 17 (3-2)

Uma vez que se dispoe da curva de decaimento, a medida da ativi-
16 . . P Jy
dade de N pode ser obtida por soma de canalis, por andlise grafica ou

por anélise de minimos guadrados. Sendo essa medida designada genérica-

mente por <( ., a atividade normalirada seréd dada por

oy - Ty
@

A (3-3)

n

Optou-se no prasente trabalhe pela andlise por minimos guadredos

ponderados., A expressec matemitica a ser ajustada no caeso de andlise de

oxigénio é : ©
- At
A
fi =Xy @ » o (3-4)
onde
t, = (i~1).40 + = (3-5)

e onde A & a constante de desintegracao do Nli g B é& o instante, den

e

tro de um intervalo de contagens, rno gual a taxa de contagens € igual

taxa média no intervalo (Ref. | Jl |, pég. 9).

0 problema pode ser linear ou nao linear conforme se suponha a
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‘constante ;\ conhecida ou ela seja tembém estimada. Embora dispondo de
um programa para o casg nao linear (Ref. ‘ HS 1)v decidiu-se verificar

o funcionamento de um pfograma utilizando valor Tixp para ;\ . Com efel
to, a solugéo no caso nao linear & obtida por método reiterativo sxigin
do que todos os dados sejam guardados na memdria do computador, enguan-—
to que no caso linear os coeficientes das "equacoes normais" para célcu
lo das estimativas podem ser obtidos por_acumulagéo em maguinas calcula
doras programdveis de peguens memdria, que s pretende utilizar futura-

mente nesse sistema.

As estimatives de o, (V'atividade inicial”) e <Xi?(“backgraund")

sao forrnecidaes psla minimizagao de

K]
1 2
0= 2 == (Y, -6 (3-6)
¢ =1 i
substituindo acima a expressao de Fi e mantendo >\ constante, as egua-
gSes
o Q Q
-0, -22..9¢ (3-7)
Oy Oy
sap lineares e seu sistema fornece as estimativas de of ;e ol 4 6
& & 5

Apds determinados c(_l a o<2, o cédlculo da guantidade

2 Q @,

52 - - (3-8)

fornece uma indicagéo da qualidade de ajuste e, conforme o caso, de al-~
gum érrg nos dados. Seu valor deve estar préximo de 1, e a probabilidade
de ocorrféncia de um dado valor pode ser encontrada com auxilio de dis -

tribuicio de X ° (Ref. | M3 |).

Fol escrito um programa FORTRAN que analisa tambdém o decaimento
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com interfer@ncia de Boro (cepitulo 5). £ste programa (em forma ainda

provisdria) é apresentado em apéndice,

0 "Sistema 2" consta do seguinte equipamento : os pulsos, devi
dos & amostra, contados no cristal NaI(Tl), sao discriminados por ana
lisador NUCLEAR CHICAGO (V. Sistema l)e enviados a um "Scaler-Timer"
HEWLETT PACKARD mod. 5201L, passando antes por um alergador de pulso
ORTEC (Linear Gate stretcher mod. 442). 0 "Scaler-Timer' recebe e dis-
crimina os pulsos do monitor de fluxo, e comanda as contagsns e o re-

gistro no Registrador Digitel HEWLETT PACKARD n? 552A.

3.2.5. Reprodutibilidade do "Sistema 27

P2

Como exemplo de bons resultadeos conseguidos com 8sse sistema,
indica-se nc gquadro 3-7 uma série de medidas comparetivas com seguén-—
cia semelhante & do gquedroc 3-5, A finalidade da expsriéncia, no qua-
dro 3-7, é medir a relacao ( T ) entre a atividaedes normalizadas de
amostras de Caa(POa)2 e 0 H 000 . A rotina de medidas & feita
de maneira semelhante ao apresesntade no {tem 2.2.2. Na 48 ceoluna do

I . 2
quadro 3-7 indicam-se os valores obtidos para o indice de ajuste "S™"

férmula (3-8).

Nas demais séries de medidas (feitas para o estudo de auto-ab%
sorgéo, cap. 4 ) verificam-sa desvios-padrao entre 3 e 4,5%. Também
no caso do "Sistema 2" foi verificada a influéncia da instabilidade do
feixe na reprodutibilidede. Note-se entretanto que em nenhuma das me-
didas efetuadas o feixe pbde adguirir suas condigaes ideais, devido

aos problemas jd mencionados com o gerador eletrostédtico.

3.2.6. Comparacao entrs os sistemas estudados

Sob o ponto de vista de sensibilidade, rota-se grande superiori
dade do sistema do C.E.N.G. Com =feito, em condigoes normais de opera-

cao, a atividade especifica (contmgens por grams de oxigénio) é cBrca



QUADRD  3-7

MEDIDAS DE RELACAD DE

ATIVIDADES - “SISTEMA 2°

c&aipaa)g (1} fcj H-COGH {2
d o o

DATA REE A g~ A, ¥ T
13.9. 70 (1) 0.8367 0.892 1.036 0.866
(marnal {2) 1.036 1,511

(1) 0. 9503 1.346 1.057 £.300

(2) 1.077 1,703

(1) 0. 9164 1.388 1087 0.856

(2) 1.0%6 1,213

(1) 0.8560 1.094 1.033 0.829

(2) 1.010 0.547

(1} (.8233 0.776 1,010 0.815

(1) 0.8794 1.286 1,086 0,832

(2} 1,086 0.877

(1)  ©.8857 1.560 1.086 0,817

{2} 1,072 1.123
13,9.70 (2) 0.4210 (0.985
(tarde] (1) 0.3579 G. 742 0.4167 0.872

(2)  D.4124 1,001

(1) 0.3484 1,316 0.4145 0.842

(2) 0.4166 1.591

(1) 0,3432 0. 944 0.4102 0.835

{2) 0,4037 1.266

1) 0, 3225 1,114 0.2387 0.842

(2} 0.3713 0,647 0,846

Uhservacoes:

v . -
1) Desvioc pedrao estimado = 2,52 x 10

foeficiente de variascao = 3.1%

Ossvio padra

2) 32 coluna -

3) 49 colune -

colung -

D
133]
>

o da média =

7.5 x 10

4
-t

B e ;Cil estimado considerando }km 0,056 s

L, Ty
7
o) _31-‘(-‘ L]
o 1 N
T e .
ARy st
va Qx“ 3

SATIRE



- 50 -~

de 50 veres maior oue a obtida no sistema do I.P.R. Isto se deve em par

te &s condicoes do acelerador (tenmsdo, corrents de fons e suparficie do

alvo maiores) e principalmente & geometris de irradiacso mostrada na
fig. 3-2, Tal geometria é, portanto, indicada se héd interésse na deter-

minacao de teores baixos de oxigénic (de valor inferior a 500 ppm ou 5

mg)e

Quantc & reprodutibilidade para altos teores, nue é extremaments
dependaente das condigoes de estabilidads do feixe, as diferzncas entre
0s sistemas em si nao sac tao importentes.B evidente aque para teores mais

baixos o sistema mais sensivel proporcions melhor precisac.

Deve-se notar cue o método de normaliracso empregado no trabalbo

feito no C.E.N.G. exige oue os tempos de ilrradiacgao, espersa & contagemn

se jam bem medidos, o nue implica na necessidade de instalecao de uma
eletrdnica mals sofisticada. Os trabalhos realirados no I.P.A. foram

feitos empregando mddulos eletrénicos de uso corrente em outras aplica-
qaes. Por outro lado, o tempo necessério a uma medida & um pouco supe -
rior no método do C.E.N.G. (cérca de 3 minutos). Com os métodas desen -

volvidos no I.P.R. pode-se efetuar uma série de medidas com o tempo mé-

dio de 2 minutos por medida.

Comparando os dois métodos de normalizagéo empregados no I.P.R.,0
verifica~se que o uso do monitor de C-ZnS proporciona resultados algo
mais precisos e confidveis gue o monitor de plexiglas. Entretanto, para
utilizaggo em rotina sdomente poderd ser mais vantajoso se houver acopla
mento a um sistema de computaggoa Em caso contréric, o usc do monitor

de plexiglas proporciona maior facilidade na obtencac dos resultados.




4. EFEITO DA AUTD»ABSOHQRD NOS RESUL.TADDS DE ANALISE

4,1, Processo teGrico de correcao

As diferencas ds atenuagao de neutrons, raios gama =2 particulas bsta en-
tre amostra e padrgo podem causar erros sistemdticos nos resultedos da andli-
se. A seguir serd estudado um critério de correggo para esse efeito, aplicd -
vel as condigSBS (geometria das emostres e sistema ds medida) adotadas no IPR,
e seré verificada experimentalmente a justeza dos resultados corrigidos, atra
vés de relagaes antre medidas de amostras cujo teor de oxigenio € conhecido
com preciséo,

@

Este problema, no caso de andlise de oxigénio por ativagamy fol estudado
por diversos autores, entre os quais ANDERS e BRIDEN | AS |, NARGOLWALLA et
al. (] N2 |,] N3 |), GIJBELS et al. | G2 |, Na primeirs dessas referencias pro
cura~sz obter uma corregéo automdtica para neutrons, usando na normalizagao
um pegueno cintilador gue mede o fluxo de neutrons na "sombra"” da amostra.Nas
referencias |N2| e |N3], determinam-se "difmetros efetives" para absorgao de
neuvtrons e raios gama supondo que esse efeito possa ser representado por uma
Fung§0 exponencial, como é te8drica e experimentalmante demonstrado para o ca-
so de um fluxo monodirecioral. Em | G2 | tamtém se usa a AProximagas exponen—

cial,
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Ny

Problema semelhante foi estudado por J. MENDONGA DE LIMA | M4 | aplicado
& medida de fluxg ngo reator TRIGA do IPR. Para a geomeiria de seus detetores
(pastilhas de NHaBr com 1,26 cm e 1,45 cm de difimetro e espessuras 14 e 450
mg/cmz), verificou-se que a Funqgo exponancial nao representa adeguadamente a
atanuagao de neutrons 8 railos gama, se sao utiliéadus rno cédlculo os valores
tabelados de seggo de chogue e as dimensoes reais do detestor. Neste caso,a in
terpolaggo proposta por GILAT e GURFINKEL ! G3 [ entre os valores tedricos de
probabilidade des escaps de neutrons para as geometrias de cilindro infinito e

plano infinito forneceu excelente concordéncia com as medidas experimentais .

A probabilidade de escape é definida da seguinte forma [CASE,DE HOFFMAN
e PLACZEK, l Ci l) ! se um neutron gue nasce em um ponto ¥ de um corpo absor-
vedor finito tem uma probapilidade P ( ?’} de escapar do corpo, g se 0s neu -
trons nascem do interior do corpo com uma distribuicas isotrépica qo( T ),a

probabilidade média de escape (Po) é

,ij q ( ;? ) P( ;P} d¥

orpo o
0=
f o, (¥) of
/ COrpo

Por outro lado, demonstra-se gue se um corpo estd imerse 2m um “banho iso

P (a-1)

tropico" de nsutrons e fgm ¢ a densidads média de neutrons no interior do cor

po, tem—se

P .-="'Q"‘
o

ondeje; g a densidade de neutrons na auséncia do corpo.

(4-2)

As probabilidades de gscape em meio puramente absorvedor sao deduzidas

tedéricamente na Ref. | Cl |, para vérias geometrias de absorvedor.

Como se supog gue os neutrons se distribuem isotropicamente, hd excelen-
te analogia sob o ponto de vista geométricec com o caso da auto-absorgac de
raios gama emitidos por uma amostra ng momento da contagem, Para a irradiacaos

com neutrons produzidos em acelerador a analogia &€ mais falha, devendo-se po-
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rém levar em conta que se tratam de medidas relativas nas quais a geometria de
irradiagao € constante, e portanto seus efeitos se tornam pouco importantes,co

mo se mostra na Ref. | A6 |.

As probabilidades de escape deduzidas em | Cl | sao fungoes da grandeza
adimensional a/{ , onde a & uma dimensao linear do absorvedor e Q & o caminho
livre médio da particula no meioc. O valor 1/{ representa a probabilidade da

particula percorrer uma unidade de comprimento no material do absorvedor.

No caso de neutrons,; os valores experimentais sao geralmente dados como

segoes de choque microscdpicas ( , definidas de forma que

50 o

onde V é o vaolume da amostra, 6§_é a secao de choque do elemento i e Ni g€ o
nimero de dtomos do elemento i na amostra. Por outre lado,

M., . n,
N, = Ny e (a-a)

1 Q
iy Mgy

ande ND € o nimero de Avogadro, Mai é a massa atlmica do elemento i s ny g um
nlmero gue representa a proporggo de dtomos do elemento 1 na amostra. 0 fator
gue multiplica N0 em (4-4) representa o nimero de &tomos-grama do elemento i
contidos na amostra. Essa expressao 8 valida tanto para compostos puros como
para misturas 8 0s valores ng nao sao necessariamente normalizados. Por exem -

plo, em uma mistura de 60% de Fe com 4% de Fe, 0, ter-se-ia :

Fe + 3‘0) 3,8 Fe + 1,2 0
5 8 5

0,6 Fe + 0,4 (2

2
e os valores n, serac respectivamente 3,8 para o Fe e 1,2 para o dgénio.

Substituindo (4-4) em (4-3) obtém-se :

2o, 0y

1 ;E: i i
—— 2 =/Q°ND° -
4Q Eai ni Mai

(4-5)
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onde/O = massa sspecifica da amostre Lg/m 1 N = n? de Avogadro=5.024 x l023

2
Gﬂ = seg.ao de choque microscdpica em cm’.

L
No caso de radiagan geme os valores experimentels se acham tabeledos sob

forma de coeficiente de ebsorgac de masse !;M/p), definidos de mansira que

[H

1 TS |
oo fi= 045, L (a-6)

onde i@ i é a densidade do elemsnto 1 ne amcstra, cuja expressac &

. M
f) /’\ cwszacarcn mwﬁ%m (a-7)

n M

m»’f"

3

ondep . ni e Mai tem o mesmo significado dss expressoss anteriorss, aplicando-
=58 portanto a mosma observagao enterior guanto ao cego de misturas. Bubstituln

do-se {4-7) em (4-8) obtém-se, pere radiacas gama 3

1 /{5 o) i
X Coaa " Mai

Pare particulas beia, o cosficients de a{us::mﬁ:ﬁm depends sensivelmente apg-

nas de densidade, podendo~se aplicer s formuls empirica (EVANS % £l |.pg 528

. . 1,14 ©
M= 2. 17/(E (4-9)
s {j b e A
onde Emax 8 a energlie wixims 08 ra 3;@-@59 hete emitida, em MeV. No caso pressnts,
£ = 10,4 , &
max
! = (a-10)
e = 1,178 , =30
§

- ‘ . -l :
cuja dimensao serd, coms nos casos antsriores, om desds que f@ ssja dado em

o

Na Fig. 4~) apresenta~se & distribuicsc teorica de ersrgias da parcicula

tata cudse ensrgla méxima & igual & 10.4 ¥eY. Verifica-ss qus a pfapgwwad de srer
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glas emitidas entrs 4.5 e 8 MeV corresponde a guass 50% do total, sendo portan
to importante sua influBncia na contagem de le obtida nessas cnndigaes de dis

criminacao,

Sob o ponto de vista da auto-absorcac, pode-se escrever a expressao se -

guinte para a atividade normalizada de uma amostra :

A= (KM Pon) . (Rg Pog * RaP ) (a-11)

op

onde Pon’ PD e PD sa0 respectivamente as probabilidades de escape de neu -

g ]

trons, gamas e betas respectivamente; M 6 a massa de isdtopo alve (no caso
16 .

N ); Re e Hﬁ represantam as probabilidades de uma contagem ser devida a uma

emissao gama e beta respectivamente.

A relacao entre as massas de oxigénioc de uma amostra e outra (ou de uma

amostra e um padrao) serd, portanto,

M A Pén Péx rr PS@E (4-12)

: - —
M A P LPOK +r Poﬁ]

onde

= 4-13
r =Ry /Ry (4-13)

©

A corregao do efeito de autowabsorgao deverd ser obtida através da expressao

(a-12).
As curvas de probabilidade de escape para trés formas geomdtricas de abe-

sorgac (esfera, cilindro infinito e lamina infinita) sao representadas na fi-

gura (4—2), A probabilidade de escape para lamina infinita & dada (RBF. ! Cli)

P ¢ (x) = 1 [M}Immm . Jf emxuu—-ﬁ du] (4«-1&}
© X 2 4

por :
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a . v e
onde X = === , sendo @ & espessura da lé@mina, Para cilindro infinito tem-se :

£
Poc(x) = “%“ x4 2 {M [Klfx) Il(x) & KD(x) Iu(xi} - 1}.+

Kl(x) Il(X) _
+ - Ko(x) Il(x} + Kl(x) Im(x) : (4-15)

~ ~ a
onde Kn(x) e In(x) sao fungoes de Bessel, e X = m?ma; sendo a nesse casoc o

raio do cilindro.

Essas probabilidades poderao ser obtidas ou através das férmulas (4-14) e
(4-15), au por interpolacao nas tabelas existentes na Ref.| C1 | (nessa refe -

réncia os valores tabelados sao as probabilidades de colisao Po=1- Po)o

A curva 4 da fig. 4-2 representa a interpolagaa proposta por GILAT e
GURFINKEL | G3 | para se obter P_no caso de um cilindro de altura d e raio R:
. P d . P
R od. + f

P = oC (d»lé)
o R + d

Essa expressac pode ser conside:ada uma média pondersda pelas superficies do
cilindro. Para se obterem PoQ e poc o parémaetro a € obtido, segundo os mesmos

autores, de
a = D4 (4617)

levando~se assim em conta o fato de que os malores percursos possivels das par
ticulas nos absorvedores infinitos inexistem no cilindro finito.

Uma justificativa adicional, & aplicacao do processc acima descrito & geo

~

metria de amostra estudada, encontra-se na Ref. [ GL ]v pg 42 ¢ so se determi-

traedro) conclue~se que P depende fortemsnte do volume do corpoc e pouco de

o]
sua forma., 0 cilindro seria nesse caso assimilado a uma gsferea de mesmo volume,
nara a gual os valores de Po sao tabelados., Verificou-sz gque, psra o cilindro
estudado, uma curva de PO obtida desta forma, em funcas do raio do cilindro,es

td muito préxima & curva relativa a cilindro infinito, e, consequentemente,prd
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xima também & curva interpolada (Fig. 4-2). Esses argumentos reforgam a hipdte
se que; nNo caso presente,a aplicacgaoc das curvas 4 ou 2 da Figura 4-2 devae le -
var a resultados muito prdximos aos que seriam obtidos com um tratamento mate-

mético meis exato da geometria estudada,

Quanto aos parmetros experimentais utilizados, escolhem—-se para os neu —
trons as secoes de choque ("removal cross sections") compilades por AVERY et
al. (Ref. | N3 |) e por ZOLLER | Z1 |. As segoes de chogque de remogdo sac usa—
das com & mesma finelidade do presente trabalho nas Refs. | N2 |, l N3 | e
| G3

de 9 MeV, um neutron que tenha sofrido anteriormente qualquer interagao difi -

. 0 motivo da escolha é que o limiar da reagac Dls(n,p)Nl6 gstando acima

cilmente poderd induzir essa reagéo. Os coeficientes de absorggo de massa para
gamas de 6 MeV sao obtidos em tabelas existentes em ETHERINGTON [ E3 lp HUBBEL

| Ha |, e outros.

A fim de se obter o fator de corregao indicado na expressao (dwlZ) g ne -
cessério ainda conhecer-se o valor de 1 dado por (4-13). Este velor pode ser
obtido experimentalmente através da determinagao da curva de atenuaggo da ra -
diaggo emitida pelo N16 am Fungao da espessura de um absorvedor qualguer. Com
efeito, se uma amostra de autuuabsorgéo daesprezivel é colocada em uma posig50
fixa em relagam ac cristal e faz-se variar a espessura X de um absorvedor si -
tuado entre este e a amostra, a relaggo entre uma contagem reallzada com 0 ab—
sorvedor e outra em sua auséncia, conservando-se as demais condigaes, pode ser

(i
escrita

c;x = Rﬁ-F@(X) + Ry (x) (a-18)

Q

Com um absorvedor de densidade suficiente pode~se obter uma curva em gue
se verifica a atenuagao total das particulas beta e uma regiéo saguinte repre-
sentando somente a atenuacac da radiaggo gama, Na figura 4-3 indica-se grafica
mente o resultado dessa medida (a ser descrita com detalhe no item seguinte) .
Verifica-se o comportemento sensivelmente exponencial da atenua§5a gama. 0 ajus

te da funcao exponencial acs pontos situedos nesta regiac fornece a estimativa
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de Ry (valor da fungao em X = 0), 8 consequentemente

1 -~R ‘
L (4-19)

Ry

1]
=

Jé& que Fl(3 + R(

4.2, Medida de r (relecao de atividades beta/gama)

As experiénclias foram realizadas com dois tipos de amostras : tubos de po-
lietileno (20 mm de comprimento, 10 mm de dimetro) contendo dgua destilada, e
l&minas retangulares de plexiglas de 1,5 mm de espessura, medindo 20 mm x 10 mm.
As amostras foram colocadas em um suporte, situando-se sGbre o eixo do cristal
a 3 cm de sua superficie. Considerando-se as pequenas dimensoes das amostras e
da distancia adotada em relaggo & superficie do cristal (5" de difmetro), supoe-—
-8 que nao ha ja variagéo importante no valor de r, em relag50 a medidas feitas

com a amostra colocada s8bre a superficie do cristal.

Foi escolhido como absorvedor o ago inoxiddvel em forma de placas gquadra -
das (16,88 % 0.03 cm de lado), tendo sido suas espessuras (em g/cmz) determina—

das por pesagem e medida das superficies.

Para determinaggo da relacao Cx/Co (Férmula 4-18) usau-se o seguinte pro -
cesso @ antes de cada irradiagéo o absorvedor era colocado s8bre o cristal;aéés
a irradiagao a amostra era contada por 4,1 segundos; terminando essa contagem o
absorvedor era retirado, enquanto o "timer" permanecia comandando contagens su-
cessivas de 4,1 segundos. Foram levadas em conta na medida a 12 contagem(com ab

sorvedor) e a 33, 43 ¢ 52(sem absorvedor).

Como se trata de equipamento monocanal(descrito no item 3.2.1.), deve-se
levar em conta na correcac de decaimento o tempa de bloqueio do contador duran—

te o registro das contagens. Na unidade de gque dispunhamos esse tempo era igual

a 3,10 segundos.




Chamando

A = contagem inicial liquida
B = soma da 32, 42 e 52 contagens
t = tempo de cada contagem (4,1 sagundas)
T = tempo total entre os inicios de duas contagens = 7,2
segundos
tem-se
A=KA(L-e Y
o
-3 - - -
B« KB_s ""m[(l-e My om AT - am Ay,
+ e‘"z}\T(l - e“%t) ]
e
C A
>
a SO - B . W1 € NI uz) (a-20)
c B
o o
onde
G e M

0 fator de correcao do decaimentc sm (4-20) depends do conhecimento da
meia-vida do Nle, cujo valor médio,obtido em mais de 80 andlises de curvas de
decaimento utilizando dados de excelente estatistica de contagem, & cérca de
7.2 segundos. A variaggq deste valor entre 7,185 2 7.25 segundos corresponde a

+ . ~ -

um erro de cfrca de -~ 1% na determinacac da relacao expressa por (4-20).
Na fig. 4-3 apresenta-~se graficaments o resultado das medidas efetuadas.
Para cada espessura de absorvedor & tipo de amostra realizaram—se 4 a 6 medi-

das,

0 ajuste da funcas exponencial gue representa somente a atenuacgac de ra-
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diagéo gama foi efetuado levando em conta espessuras de abscrvedor superiores
a ? g/cmz, As medidas foram reslizadas em diversas condigSes de fluxo, levan-
do a variagaes ponderdveis na precisac de cada dado. Por esse motive foi ne -
cessério estimar a variénciavdos valores obtidos afim de estabelscer os pesos

para ajuste.

Chamando cada valor experimental

A, . ,
= K e * )
Yig =BT (4-22)
i

onde o indice i se refere a um valor de espessura utilizadc {Xi) e j & medida
efetuada para esse valor, tem-se, considerando desprezivel o background nas

(%
medidas’ :

g SR WY L (4-23)

onde £ é o coeficiente de variagac devido a outras causas que nao a estatisti

ca de contagem. Substituinda (4-22) em (4-23) obtem-se

2 . ‘
2 214 v 2 a-24
G0y ) oy 1+ vy g/K+ Ay E7) (a-24)
e os pesos sac dados por :
5 - ©
- = : 1=
Wy = A“/Y]._\j {1+ i/ Ay & ) (4-25)

Cade ponto no gréfice (Fig. 4-3) é determinado por média ponderada de

acordo com a expressan

Y, = (4-28)

(*¥) -~ 0 background nas medidas esteve entre 1 & 3 c/seg, enquanto os valores

Aij varisram de 180 a 3000 c/s.
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0 ajuste de minimos gquadredos fol feito peslo método de Gauss-Seidel ,ubili

. . 4
zando programa existents no IPR. Trata—se no caso de ajustar a fungao Ry.e’

aos dados experimentals, determinando os peramstros Rg e/ﬁ,a Isto & obtido to

]

mando-s2 os dois primsiros termos do desenvolvimento de Taylor dessa funoso, a

cujos paramstros se atribuem sstimativas inicisls, e oblendo-se, atraevés oo

&

solugao das equagoes normais do método de minimos guaedrados, os ecréscimos &
‘serem dados 8s estimativas dos parfmetros. 0 processc reiterative continua até
[
-5 s
gue os acrescimos se tornem menores gue 10 7 vezes os valores dos respectl -

vos pardmztros.

AMOSTRA ﬁgmrdenada na origem) M (x 102) 5:(%)
H,0 0,858 % 0,007 3,118 ¥ 0.080 i ness
PLEXTGLAS 0,618 = 0.012 3,180 ¥ 0.087 0.9797

Esses resultados forem obtidos supondo-se & = 0,9% (Verifice-se gue a va~

)

. ~ \ o .
riagao de £ entre 0 e 2% leva a diferenges menores que 1% nos valores dos

metros). Note-se que (b (que representa a inclinagao da curva no gréfico
~logaritmico) nao é significativamente diferents nos dols casos. A diferenca
nos valores de Fig s@ deve, evidentements, & predominancia do efeito de avin -
-absorggm beta na emostra de dgua,

Baseando-se no valor de Ry obtido pare & 18mina de plexiglas, snoontra

-se o valor de r igual a 0.22, para as nossas condicoes de medida {gmoms

cristal utilizedo e discriminagao).

(*) -~ var pg. 47,
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4.3, Verificacao sxperimental do

ar amos by codn teny de oedgloio

tle ativi

Fess verificacen conai

é bem conhecido, = se dete:y

gescorbecldo @ wue pac

analogamsnte ao caso de uma amostre de

guida é aplicado o processn e cn resul tados san

relacao das masses de oxigdnic previam

G

4.3.1. Preparc das amostras {Quedrn 4-2)

e

0 material pere as amostras fol escolhido entre subst8nclas pu -

ras gue apresentam basixo conteudo de uwidads o, de preferencis, granulo

metria fina que permits bos Campamtag:m com pre ssoes nao muito grandes.

Foram fabricados tubos especiais de polietileno de forma cilindrica com
10 o de difimetro e 20 wo de comprimento, Oa bubos 8 serem wtllizados

pare as emostras forem irrediados apds limpeza, e a medida da ssu oxigd
nio comparada com uma amostra de plexiglas com as mesmas dimansoes ex -
ternas (11,6 mm cde difmetro e 22 mm de camprimento) dos tubos,. Us res ul
tados mostraram gue & guantidade de osdgdnio nos tubos devs ser am bo -
dos os casos infarior & 0,6 wmg., Pare compactacac dos materiais nos tu -

hos e selagem destes por aguecimento, fol construids ume matriz gspecial

em aco inoxiddvel,

s a llu tlusrers

‘Az substBncias foram deixadas

mo uma hors anies de colocageo nos ftubos {exceto o dcido ben

foi. mentide em dessecador)., A colocacan fol feita por camedas de cercs

de 4 mm & uma pressao de 7.6 kgjcm“w Apgs selagem por aguecimenio as ex

mowm cayafing, Medidas feitas  em

tremidedos ddog tubos fo e

mostraram diferencga significa-

B

s prote

tubns varinsg com & sem =

tiva, irndicando gue qualonuer sumento no teor residual de oxiginlo deve

sar {nferior a .2 mng.

As amostras 4,0 foram obtides por injegan sm tubus previaman-

te selados, & & amosies ronsiste an ue cilindeo colocado

dentro de um tubo de polist




QUADRO £-2 - CARACTERISTICAS DAS AMOSTRAS E

PROBABILIDADE DE ESCAPE

DENGI-~ TEQR

AMOSTRA MASSA DADE DE OXI P Por po@
(1) (6  (u/mn) seNiOpyy  (2) 7" (3) (g (s)
\ C \

Ca3(904)2 0.6789 0.4587  4l1.27 0.9915 0.9905 0.9915 0. 7692
Ti0, 1.7075 1.1537  40.05 0.9816 0.9789 0.9803 0.5667
H,0 1.4900  1.0000 83.81 0.9546 0.5536 0.9826 0.6030
Fe, 0, 1.9498 1.9669 30.06 C.9816 0.9786 0.9765 0.5320
CHCOOH 1.3629  0.9209 26.20 0.9683 0.9645 0.9849 0.6232
PbDZ(I) 72.052  4.7649 13.38 0.9652 0.9597 0.8975 0.2131
PbOZ(II) 7.267  4.8769 13.38 0.9844 00,9589 0.8954 0.2087
PLEXIGLAS 1.5299 1.1924 31.96  0.9531 0.9489 0.9803 0.5582

(1) - Geometria da amostra: 10 mm de Gifmetro, 20 mm de
comprimento )
©
(2) —~ Probabilidades de escape para neutrons de 14 MeV,
calculadas usando 58@595 de chogue de remogéo de

AVERY et al. | N3 |[.

(3) - Idem, calculadas usando dados de ZOLLER | Z1 |(se-
cao de chogue para o Hidrogenio dada por AVERY et
al.).

(4) - Probabilidades de escape para raios gama de 6 MeV

(5) - Probabilidades de escape para reios beta de 10,4

MeV.
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4.3.2. Medidas, célculos e resultados

0 método de medida com os sistemas 1 e 2 asté descrito no cap. 2.
Os tempos de irradiacac foram de 8 a 20 segundos. Com o “"Sistema l"[moné
tor de plexiglas) cada medida de radiagao se constitui de 3 ou 4 conta -
gens de 30 segundos, para boa avaliagéo do background do monitor. Com o
"Sistema 2° (monitor de C-ZnS) o decaimento da amostra foi seguido  por
55 segundos (o background do contador NaI(Tl) era desprezivel em relacac
as contagens de Nl6), sendo fornecidas, para andlise da curva, 25 conta-
gens de 2 segundos de duraggo g representando cada uma um intervalo de
2.2 segundos, em virtude do tempo de blogueio do contador entre uma e ou

tra contagem ser igual a 0.2 segundos.

Para cdlculo do fator de auto-absorcao foi realizado um programa
'processével em computador IBM 360, que recebe na entrada os seguintes da
dos : densidades da "amostra® e do "padrgo", comprimento, raic e respec-
tivas composicoes, fornecendo na saida o fator de corregac que deve ser
aplicado a um resultado de andlise, Os dados de massas atdmicas, secgoes
de choque e cgeficiente de absorqéo Jjé se acham incluidos. A sequéncia
de cdlculos € a s~guinte : calcula a pela férmula (4-17), em seguida PUQ
e Poc para neutirans, gamas g betas pelas Formulas [leﬂ) e (&alSLas pY -

babilidades interpoladas pon” P e F’D{j pela férmula (4-16), & finalmen

arx
te o fator de auto-—absorcac pela fdrmula (4-12), usando para r o valor
0.22. Calcula tambdm o fator de auto-absorcac no caso de medidas fef%as

com absorggo total de betas(correspondendc a r = 0).

A fim de se verificar tambdm a validade do método com absorgaoc to
tal de betas, algumas medidas relativas foram repetidas utilizando-se 0
mo absorvedor de betas uma pilha de placas de plexiglas totalizando 10am

de espessura.

Os resultados de tddas as experiéncias feitas estao resumidos no
quadro 4-3, onde se faz a comparacao dos valores experimentals corrigi -

dos de acordo com a teoria, com os valores estequiométricos praviamente
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QUADRO 4-3 - COMPARACAD DE MEDIDAS DE ATIVIDADE

RELATIVA COM 0S RESPECTIVOS VALORES ESTEQUIOMETRICOS

AMOSTRAS A/A® VALORES CORRI- M/M*
GIDOS
(1) (2) (3) (4)

1 - SEM ABSORVEDOR

Ti0,/H,0 0.53 % 0.005 0.524  0.525 0.517
Fe,0,/C.H 00N 1.64 % 0.03 1.66 1.66 1.641
Ca, (PO, ),/H,0 f 0.431 ¥ 0.004 0.399  0.399 0.410
CHSCOOH/H,0 G.278 ¥ 0.003 ©  0.272  0.273 0.270
Ca (PO, ),/C HCODH 0.846 I 0.008 0.799  0.796 0. 784
PO, (1) /CH COOH 2,29 ¥ o.o2 2,73 2,73 2,642
PO, (1)/Ca,(PC, ), 2.6 ¥ 0.03 3.33 3,35 3.368
PO, (11 ) /PLEXIGLAS 1.68 < p.02 1,95 1.95 1.988
2 - COM ABSORVEDOR
PO, (T )/CHgCODH 242 I o030 2.66 2.67 2,642
Pu0,(1)/Cay(PO, ), 2.92 I p.03 3.31 3.33 3.366
Po0,(I1)/PLEXIGLAS 1.85 < o0.02 2.00 2.00 10988

(1) - Relacoes experimentais de atividade das amostras e respec

tivos desvios-padran,

(2) - Valores em (l), corrigidaos usando segSGS de chogue de

AVERY et al |N3|

(3) - Valores em (1), corrigidos usando segoes de choque de

ZOLLER | Z1 |

(4) - Relagaes entre as massas de oxigénio das amostras[basea -

das nos valores estequiométricos).




conhecidos. Verifica-se concord8ncia dos valores corrigidos com os este-
quiométricos, dentro de uma margem de 2%, devendo-se notar que a corre -

cao assume valores de até 22%.

Observa-se também a importéncia do efeito de auto-absorgao de par
ticulas beta, que nao € levado em conta nos trabalhos existentes na bi -
bliografia, guando hd grande diferenga de densidade entre a amostra e o
padréo. Esse efeito pode ser constatado diretamente no quedre 4-2 pela
comparagao dos valores expsrimentais A/A' relativos a medidas realiza -

das na auséncia e na presenga de absorvedor.

©



5. INTERFERENCIAS

Segundo HOSTE et alw~] H1 ], devem ser considerados dois tipos de inter
feréncias na andlise : as diretas, causadas por isdtopos cujas radiagaes nao
podem ser evitadas pala discriminaggo, e as indiretas, quandc & amostra posg
sue elementos gue se ativam intensamente e que, embora nao contados, ngodem
produzir efeitos de saturacao e "empilhamento” nos detetores e nos circuitos

> ~ (%\
eletrfnicos.Estas Jltimas sao raramente significativagw

As interferéncias diretss consideradas importantes na bibliografia(ﬂefs,
lHL [, [ A3 ], | M5 ], | P3| e outres) sao apenas as da Fluor, Boro e ele

mentos fisseis.,

A - ©
A interferéncia do Fluor € a mais séria devido & reagao .
19 1
Fr9 (n, o) N
Na Ref. | Hl | observe-se gue, em condicoes normais de medida, 2.44 mg

de Fluor produzem a mesma atividade cue 1 mg de Oxigénio, o que estd em desa
cOrdo com os valeres calculados (a partir das secoes de chogue publicadas)

por um fator de 3.

A maioria dos autores indica como sclugac para essa interferéncia a de

(#) -~ Em nosscs trabalhos sdmente foi verificado 8sse efeitc em amostra de

F92 G? irradiada com fluxo alto e tempos de irradiaceo excessivos(cég

ca de 40 seg por irradiacgao).
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terminacac separada do Fluor pela resgac F g(n,p} 019, tendo o O meia~vi

da de 29 segundos e dando lugar a snergia gama de 0.2 e 1.37 MeV. A ativida
de de .15 devido ao Fluor seria entao celculada e subtraida da atividade to
tal. Recentsmente, TAKADA et al. | Tl | useram pare o Fluor a reacac

Fl9 (n,2n) F189 contando os gamag de aniauilaggo obtidos (meia-vida = 12 mi.
nutos], e evitando o processc de subt:agao através de medidas relativas en-
tre a amogtra, um padrgo contendo Oxigénio e Fluor = um padr§0 contendo Oxi
g8nio sem Fluor. Oesve-se notar sntretanto gue . nanhum dfsses métodos poderd
ser considerado geral devido as inOmeras interferfncias gue podem existir

, . 19 18
nes regioes de ernergia em gue devem ser contados o O ou o F .

A interferercia do Boro & devida principalmente & desintegracac
do Bell(maiamvida = 13,56 seg.) provenients da reagéo 81*(n,p)eell s
com segéc de choque de 4 mb. Sob o ponto de vista de interferéncia as ocor-
réncias mais importantes no decaimento do Bell s80 ( Ref, | A2 [) ¢ gamas
de 8.00, 7.30, 6.74, 5.019 e 4,44 {com provabilidade total de clrca de

10h), B de 11.5 NeV (61%) e 9.3 MeVv (29%).

Se o transporte da amostra for multo répido, poderd estar presente tam
» .,8 M o N ~ ‘11 ,.8
Bém o L~ {meia-vida de 0.84 segundos) provenisnte da resgas 8 (n,e Jii~
: .8 . ‘o - -
§ = 30mb, 0Li" decai emitindo £ de 13 eV (o0%9, 6 & 3 MeV,

©
5.1, Dosagem de Oxigénio na presenca de Born

Para essa dosagem tentou-se a utilizagsc do "Sistema 2" descrito no ca
pitulo 3, através de uma cpgao no programa descrito no item (3.2.4.). Os da
dos de contagem sao neste caso ajustadeos & funcso

- 0,056 t, - 3,051 t,
i - 1 ~

2

. . s - P e i6 .
onde a primeire parcela se refere & contribuicac do N g a segunda a do Be

11
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(X =o0.051 s73).

Os primeiros resultados demonstraram a possibilidade de se detetar com
precisao a presenca do Boro com atividade duas ordens de grandeza menor
(o gue corresponde, como se verd, a quantidadesde oxigénioc e Boro na mesma
ordem de grandeza). Na Figura 5-1 mbstfa—se um decaimento resclvido  pelo
DrOgTamﬁiim que 0<2 g 10—2c(1. Nessa Figura tragou-se a reta correspondig
te ao Be baseando-se no valor estimado de«aiz , € se obteve a reta do N

por subtragao de pontos.

Para verificar o comportamento do processo no caso de teorss médios(da
ardem de 1000 ppm), uma amostra de ago colocada em um tubo de polietileno
foi irradiada préviamente, medindo-~-se seu teor por comparaggo com um padréo

de Fe, 8] Em seguida foram colocadas guantidades variéveis (0.22 a C.32g)

3
de Bora metdlico (Padrao NBS) no tubo, juntamente com a amostra. As dosa -
gens foram feitas em comparagac com Fe, 03, pelc método descrito no ftem
3.2.4, . 0O contador de NaI(Tl) foi blindado com uma chapa de plexiglas de

1 cm de espessura.

As 5 medidas feitas apresentaram uma dispersac (s) de 13 e forneceram
como resultados 6.12 mg de oxig8nio na amostra, o gue estd em bom aclOrdo com
os resultados obtidos na aus8ncia de Boro. Note-se gue os valores de C(l o

11 . .
16 e Be™, tiveram valores proxi-

&K, correspondentes &s contribuigoes de N

mos em guase todas as medidas, sendo que a relagéo entre as massas de Dxigg
s . —2 ~

nioc e de Boro na amostra mixta € de 2 &8 3 x 10 7, o gque estd de acOrdo com

os resultados de WOOD | Wl

°
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6.CONCLUSOES

.

Verifica-se que o método de andlise de oxigénio por ativaggo proporcio
na resultados justos e com bom nivel de precisac em diversas matrizes (sao
utilizadas no presente trabalho amostras contendo Be, Zr, Fe, Ti, Ca, P,Pbh,
Ce H). Qualguer composto(*) pode ser utilirado como padréo para andlise de
uma dada amostra, desde que seja adotado um processo eficiente para corre -
gao do 8rro sistemético devido &s diferencas de auto-absorgao entre a amos=—
tra e o padrao. Neste caso deve ser levada em conta a auto-absorcao de n8u-
trons (14 MeVv), gamas (6,1 MeV) e betas (10,4 MeV). O método de corregao

proposto no presente trabalho foi verificado através de 1l séries de medidas

em
~ . . . . .

fungao do conhecimento preciso de seu teor de oxigénio. Os resultados cor:£(>

relativas entre 8 amastras de diferentes substéincias, escolhidas apenas

gidos indicaram, em todos os casos, concordé@ncia dentro de um desvio-padréo
(l a 2%) com os valores préviamente conhecidos, devendo-se notar que os €r-
ros sistemdticos verificados nos resultados nao corrigidos variaram de 0 a
22%. Conclui-se assim gque os fatlres ds auto—absorgéo parscem SEr os unicos
elementos a influirem na justeza das andlises. Por outro lado, como dependem
tanto da composigéo guimica da amostra quanto da densidade de cada componen

te, a corregao deve ser feita mesmo quando se escolhem padroes com composi-—

gao guimica semelhante & das amostras.

0 método de andlise pode ser realizado utilizando equipamento simples

de contagem (contadores e analisadores monocanal) desde que se disponha da

( * ) - A nao ser gue contenha F, B ou elementos fisseis.



- -

fonte de n8utrons de energia acima de 10 MeV e um sistema de transporte ré
pido entre o irradisdor e o contador. Devido & rapidez com gue os resulta-
dos sao obtidos, podem ser atingidos bons niveis de precisgo através da re
petigao das medidas. Nos sistemas estudados o desvio~padr50 por medida va-

ria de 2 a 4% para amostras de alto teor.

No sistema protdStipo instalado no I.P.R., em que a normalizaggo das
irradiacoes é feita através de monitores fixos, verifica-se grande influén
cia da estabilidade do fluxo de néutrons na precisao dos resultados. Essa
influéncia parece ser devida & distribuigao espacial do fluxoc, uma vez que
as variagoes temporais sao levadas em conts no fator de normalizagao. En-
tretanto, pode-se chegar a uma reprodutibilidade melhor que 4% em condi ~
gaes altamente desfavordveis, através de um esquema adequado de operagao .
em gue saoc feitas irradiagaes de amostra e padrgo alternadamente. Dentro
désse esguema um resultado de teor de oxigénio demanda o tempo de oparag%o
de 4 minutos. Os monitores para normalizagao das medidas sao utilizados

sem necessidade de corte do feixe de deuterons do acelerador durante os pg

riodos de contagem.

0 limite de sensibilidade desse sistema € melhor que 0.2 mg de oxigé-
nio (para 8sse valor, uma determinacac pode ser feita com 50% de é&rro;.Por
comparagao com medidas realizadas no Centro de Estudos Nucleares de Greno-
ble (Franga), em cujo sistema as atividades obtidas sao cérca de 50 vezes
maiores, observa-se a grande influfncia da geametria de irradiaggo das amgs”
tras (a forma destas e sua situacao em relacaoc ao alvo do acelerador no mo
mento de irradiacac) na sensibilidade do método. Tal diferenga de sensibili
dade faz com que um dispositivo de irradiagéo e transporte do tipo de Gre-
noble seja aconselhdvel se houver demanda de andlises para balxos teores
de oxigénio, Entretanto, se o interesse se concentra em tecores acima de 5mg,
um dispositivo mais simples como o do IPR proporcicna resultados satisfatd-
rios. Neste dltimo caso parecem interessantes os sistemas de transporte du-
plo com rotagao da amostra e do padrao (Refs., | L1 | e | P3|), cue devenm

apresentar melhor reprodutibilidade. Em funcac da demanda futura de analises
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e da necessidade de um servico de rotina, os dispositivos de transporte, po
sicionamento e normalizacac deverao ser modificados no IPR, visando uma me-
lhoria de reprodutibilidade e sensibilidade, além de maior automatizacao na

obtencao dos resultados. )

Uma vantagem do método jaz no grande poder de penetracac das radiagaes
utilizadas (néutrons de 14 MeV e gamas de 6 MeV, com alcances efetivos supe
riores a 30 om). Isto torna possivel sua aplicacac a meterisis nao homogé -
neos (como minerais) eliminaido efeitos granulométricos ou superficiais sem
reqguerer preparo quimico ou fisico das amostras - sendo portanto o processo
adaptdvel & andlise continua, ou em grandes volumes, de materiais oxigena -

dos.
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