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HISTÓRICO 1 GUISA DE INTRODUÇÃO 

Nos últimos anos o Instituto do Pesquisas Radioativas da Univer

sidade Federal de Minas Gerai's tem devotado uma grande porção de seu traba. 

lho '*a pesquisa de métodos de análise e a análise rotineira de minérios 

de urânio e tório, principalmento ligado a um programa de pesquisa geológi 

ca e de mineração da Comissão Nacional de Energia Nuclear. 

Quando da formação do Grupo de Medidas ?£sicas da Divisão de Ci

ências dos Materiais o diretor do Instituto, Prof» Milton Campos, procurou 

..incentivar e apoiar o Grupo inclusive oferecendo recursos da Administração, 

caso necessário. Taiabém sugeriu e propôs que o Grupo abordasse o problema 

do análise do urânio e tório pelo método do3 neutrona retardados* 

Vale citar este incentivo e apoio, — que se tomou material por 

diversas vêaes,— pelo fator psicológico positivo que reavivava 03 brios do 

Grupo nas fases em que o projeto parecia não ter possibilidade de chegar a 

termo» 

Constituía o.Grupo de Medidas Físicas os Engenheiros João B» de 

Siqueira, Arysio N. dos Santos e o autor. Mais tarde quando o Grupo foi 

dosracmbrado com a saída do eng& João B. de Siqueira cuja presença era re

clamada em setor de maior importância, o Grupo tentou se reorganizar em 

torno deste trabalho passando o mesmo para a responsabilidade do autor que 

o pretendia para trabalho experimental de tese, enquanto o engfi Arysio N. 

dos Santos assumia a sua orientação, como professor do Curso de Ciências e 

Técnicas Nucleares, Do Prof, Arysio N, dos Santo3 foi recebida nao so a 
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orientação mas, também uma colaborarão constante e efetiva durante todo o 

desenrolar do trabalho. 

Colaboração não faltou durante 03 trabalhos experimentais e veio 

de todas as Divisões do I.P.R. Do outra seção de nosua Divisão(Metalurgia 

Física) recebemos cádmio de pureza nuclear; da Divisão de Radioisótopos, em

préstimo de aparelhos; da Divisão de Segurança e Radioprotegão3 o emprésti

mo dos detetores de BF^ e f o n t e 3 radioativas, além de um serviço do monito

ração de radiação e, em particular, um mapeamento feito com filme dosimétrico 

pelo enga Delmiro S. Andrade na câmara de moderarão do neutros; da Divisão 

de Química material, drogas e um trabalho tedioso de correcção de padrões 

líquidos; da Divisão de Reatores, o serviço de irradiação ¿ 0 amostras,e em 

particular, a ajuda pessoal e prestimosa do engfi J". Mendonça de lima nas 

longas operações de irradiação; da Divisão de Matérias Primas, uma colabor^ 

ção incessante de todo seu pessoal em assuntos que iam desde sugestões de 

calibração até series inteiras de dosagens por fluorescência de rai03-X,for, 

necimento e preparação do material, não podendo deixar de citar nominalmen

te 03 engQ3 Luiz de 0. Castro, Hertz F. Batista, Maria José C, Mendes e em 

particular o eng» Clécio C. Murta que entra muitas outras coisas incansável 

mente fez e refez inumeráveis padrões, nas mais diversas formas, composição 

e concentração. 

A estes e aos citados anteriormente ficam registrados 03 agrade -

cimentos e reconhecimento do autor, pois à sua colaboração é devido qual -

quer mérito que possa ter este trabalho. 



C ONS IDERAÇ 0£3 PRELIMINARES 

1.1. COMPARAÇXO DOS MÉTODOS ANALÍTICOS DE JR&NIO E TÓRIO 

Para fazer uma comparação dos métodos analíticos de urânio G to -

rio podemos classificar 03 métodos era geral em dois grandes grup03t 03 meto. 

dos químicos e os métodos físicos» 

Métodos químicos - Os método3 químicos são caracterizados pela -

transformação química do material: .a ser analizado, chegando normalmente à 

separação e purificação de um composto do elemento em questão. Ha casos em 

que é suficiente eliminar ou minimizar 03 elementos interferentes na medida 

final. 

0 método químico gravimétrico - Merece uma citação a parte pois é 

o único método absoluto de analise. Consiste na separação e purificação de 

um composto do elemento analizado que é finalmente dosado por pesagem. Sua 

precisão Q limitada apenas pela extração e purificação de um lado e pela p£ 

sada de.outro. A qualidade da extração e purificação exige pessoal altamen

te especializado e trabalho criterioso, mesmo porque, uma variação na compo 

sição da rocha,frequentemente implica em mudança de técnica. A pesagem é 

tecnicamente limitada pela quantidade de material. Para precisão de 1% se

ria necessário tratamento da ordem de 1 kg de minério pobre, ainda que eco

nomicamente viável. l 3 t o implica num volume grande de reagentes caros» 

Em resumo: o método químico gravimétrico éua.método demorado e 

caro, que exige pessoal altamente especializado, se bem que d* grande preci

são e o único absoluto. 
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Os outros métodos químicos trabalham com bem menor quantidade de 

material, sendo por isto mais baratos. Isto só e possível substituindo- se 

a pesada final por uma comparação cora um padrão. Se de um lado isto signi

fica maior facilidade na técnica, pois basta que os elementos interferentes 

na comparado sejam eliraiaados ou minimizados - ou seva, o problema de ex -

tragão e pureza não á tao crítico - por outro lado perde-se o caráter abso

luto e, possivelmente, se introduzem erros sistemáticos-, alar- do que a preci

são fica frequentemente limitada pela precisão do método de comparação. % 

tes métodos são chamados de volumétricos, potenciométricos, polarograficos , 

colorimétrieos, de espectrofotometria, de c;/c<~oto£.;-af-:., de fluoroscopia, dc-

espectrometria de massa, de analise por ativação, etc» conforme o tipo de 

comparação empregado. ' Sem dúvida, a analise por ativação é a mais específ¿ 

ca, a que atinge melhor precisão típica, e também devido à sua ampla gama 

de concentração a mais desejável para centros de pesquisa que possuam ura re_ 

ator nuclear. • ' 

Resumindo: mesmo o método químico finalizado com analise por ati

vação é ainda demorado e relativamente caro e exige pessoal especializado ; 

erros sistemáticos podem ocorrer e sua precisão não pode ser melhor que a 

das-contagens. 

Entre os métodos fisicos, 03 de deteção da radioatividade natu -

-ral, como a alfa-autoradiografia, gama-radiometria e a contagem de alfa,sao 

long03, levando dias para determinação de conteúdo pobre e sua precisão di

ficilmente chega a melhor que 15$. Além disso, oferecem pouca discrimina -

ção entre o urânio e o tório, 

A espectroscopia de emissão (espectrógrafo de arco) também é pou

co sensível e leva a pequena precisão. 0 mais prático dos métodos físicos 

certamente é o da fluorescencia de raios-S. Este método envolve uma certa 

manipulação da amostra para a preparação dos tabletes, 03 quais exigem uma 

homogeneidade na granulação, na compactação,.& nas dimensões para resultados 

reprodutíveis. Seu maior inconveniente é sem dúvida as interferências da 

matriz que tornam a precisão da análise suspeita, particularmente quando se 

63tá operando com amostras de composição muito variadas. Neste ponto é de 

lastimar que a3 máquinas normais de raios-X não sejam capazes de excitar as 

camadas K dos elementos mais pesados, como o tório e o urânio, região e3 t a 

que favoreceria sensivelmente a análise quanto às interferencias da matriz. 
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Neste panorama, a analise por ativação ¿ 0 3 r.eutrons retardados de 

fissão, que apresenta o aspecto pouco prático de ser necessário o uso de 

um reator nuclear, torna-se, num centro que possui um reator em utilização 

disponível, muito convidativa, pois, tem a seu credito várias vantagens. --¡1 

sencia quase total de manipulação de amostra,- basta que a amostra caiba no^ 

tubos comuns de polietileno usados como invólucros de irradiação. Em casoà 

excepcionais se poderia usar apenas o tubo externo de jlástico que comporta 

maior volume, ou mesmo 03 tub03 de alumínio que têm ai:-ia maior capacidade. 

0 resultado e dado diretamente em conteúdo (massa) de urânio., assim, para -

se obter a percentagem basta apenas uma pesada. 

Apresenta sensibilidade para dosagem de urânio ate 1y^g. É extr^ 

camente linear até lQ^jxg* Para amostras muito ricas pode-se levar à faixa 

linear pela diminuição da massa da amostra ou ainda pelo abaixamento do flu. 

xo, pois, também a dosagem é linear com o fluxo, e a nac-linearidade manifes

ta-se primeiro com o tempo morto do contador. S isento de interferência de 

matriz porque a fissão S especifica do urânio e do tório e outras reações 

que produzem neutrons retardados podem ter seus efeitos controlados» Aléa 

disso a discriminação do urânio e do tório é fácil, pele razão de cádmio, A 

precisão é muito boa, sendo limitada pela estabilidade do fluxo do reator 

que no nosso TRIGA é de 1%. Mesmo assim pode ser melhorada, monitorando-se 

-o fluxo integrado no tempo de irradiação, com um elemento padronizado, o só

dio por exemplo» 0 tempo dispendido na análise á curto. Ótimos resultados 

são obtidos com 1 minuto de irradiação, 15 segundos de espera © 1 minuto de 

contagem; totalizando apenas 2 minutos e quinze segundos que numa sequência 

de amostras pode ser efetivamente reduzido à metade porque as operações são 

independentes. Isto apenas para uma medida? pois a determinação da razão 

de' cádmio exige outra medida. A razão de cádmio nem sempre precisa ser fei

ta, quando se quer dosar apenas o urânio e se sabe de antemão que o conteú

do de tório não é aberrante, já que a sensibilidade do urânio é muito mai

or» • 0 método se presta assim a dosagens expeditas de triagem nas quais até 

a pesada pode ser feita posteriormente quando valer a pena* 0 ensaio é 

não-destrutivo, podendo-se repetí-io na mesma amostra quantas vezes for ne

cessário, bastan<!o para isto uma espera de três minutos entre duas análises 

completas. Inclue-se ainda como vantagem,a possibilidade de se poder auto*. 
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matizar as operações usando-se o transportador pneumático de amostras coman 

dado pelo marcador de tempo da eletrônica de contagem.. Isto trará ainda 

maior precisão na medida do tempo de irradiação e espora, e elimina a neces. 

sidade de pessoal especializado, exceto, evidentemente^o necessário para cO£ 

trolar o reator nuclear. Influencias espúrias são efetivamente ausentes u-

ma vez que se conseguiu um sistema praticamente sem contagem de fundo. 



1.2. . OS MÉTODOS DE DETECTO DE NEUTRON3 

Uma vez decidido fazer-se • a analise do tório e do urânio obser

vando-se os neutrons retardados de fissão, torna-se necessária a escolha de 

um método de deterão de neutrons 9 conveniente e compatível com a experiên

cia, uwa, irradiação no reator torna1 radioativa a amostra,que é#em ge-

ral^maa matriz de composição variável e complexa. 

]£ ponto capital diferenciar a radiação de neutrons, das outras ra

diações induzidas na matriz. Como a detecção de neutrons se faz indireta -

- mente, ou seja, por sua conversão em radiação ionizante, há que se cuidar 

que a radiação convertida se distinga das outras radiações de mesma nature

za induzidas na matriz. 

k conversão de radiação de neutrons em energia radiante segue 

très processos básicos. 

1 - Recuo de um núcleo com que o neutron colida. 

2 - Emissão de partículas carregadas por meio de reações nuclea -

oleares. 

3 - A produção de núcleos radioativos causada por qualquer reação 

nuclear inclusive (n, ) (Radioatividade induzida). 

Medida por recuo de protons - No primeiro tipo de conversão, o re

cuo de protons é um tipo proeminente pela grande energia que os protons po

dem adquirir. 

Neste caso os detetores principais são: câmara de Wilson com hi -

drogênio o emulsões fotográficas; câmaras de ionização, e cintiladores orgâ 
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nicos. 

Cs cintiladores orgânicos são os detetores :r̂ .is eficientes e de 

fácil manejo, Como estes cintiladores são sensíveis a outros tipos de ra

diação que no caso serão possivelmente mais abundanteJ/ somente serão úteis 

cosi o uso Ce diíjcrirair.ador ¿ 0 pulsos e analiso cstatl̂ ticc.* 

• As câmaras de ionização poderiam ser uma resposta ao problema no 

caso do neutrons de al«a energia já que as radiações gama e beta são fraca 

mente ionizantes quando comparados com o proton, não fossem elas tão ien -

tas com tendência à saturação por largura de pulso, 

A câmara de Wilson fica eliminada por se prestar a contagens in

dividuais sendo, portanto, pouco indicada para sucessão rápida de eventos* 

As emulsões fotográficas são trabalhosas mas bem seletivas* 

F-eações nucleares - A reação (n,tf) Iá7 e muito eficiente p* 

ra neutrons lentos cu devidamente termal!zadcs* Usado na câmara de ioni

zação ou mu.! contador proporcional como trifluoreto dw boro, forma um dete

tor muito seletivo. Também vidros dopados com boro formam cintiladores 

-uito seletivos. 

Uma possibilidade imaginada, mas não encontrada na bibliografia, 

seria a de dopar emulsão fotográfica com boro para se observar os rastros 

característicos das partículas formadas*, Este seria também um processo mui, 

to seletivo* 

A fissão e outro processo incluído nesta classe de detetores por 

reações nucleares e evidentemente pelos pulsos enormes de ionização será o 

mais seletivo dos métodos. 

Radioatividade - A radioatividade induzida por neutrons e outro 

processo a se considerar. Além de ser de bai::a eficiência não é seletivo 

pois o resultado seria mascarado por todas as radiações da matriz, Mas po 

dê-se imaginar um elemento no qual seja induzido uma radiação beta-mais e 

uma geometria apropriada para deteçao de destruição de par de elétrons " o 

que aumentaria consideravelmente a seletividade, mas ainda comprometida 

com as radiações capazes de formação de par.no local de contagem, como os 

gamas muito energéticos, 

Enfim, como 03 neutrons serão provavelmente -;̂ inoria na radiação -

induzida deve-se dar ênfase na escolha do método dc deter-ão, primeiro à 

seletividade, depois à eficiência intrínseca do dc-tetcr© 

http://par.no
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Cem o critério ca seletividade praticamente amarramos nossa esco

lha dentro da classe dos detetores cujo principio de funci02.amer.t0 é uma re 

ação nuclear. 

Dentre os detetores baseados em reação nuclear de neutrons temos 

que decidir entre a caiçara de ionização com trifluoreto de borOj, o contador 

proporcional com trifluoreto de boro e a câmara de ionização com urânio(câ

mara de fi-sac), 

£3 ta última, « já foi dito, e a mais seletiva, mas sua eficiência é 

baixas os dois primeiros não tão seletivos mas de eficiência :.:alor(da ordem 

de pÔ S de eficiência intrínseca) • De modo ene o critério cia seletividade • 

quando confrontado com a eficiência deixa um impasse* Temos que entrar na 

operação e na eletrônica associada para uma decisão finais 

As câmaras de ionização têm tendência à saturação pela largura 

dos pulsos cuando estes são frequentes* Considerando que a v;.eia-vida efeti 

va dos neutrons retardados é muito curta isto parece um argumento sério con 

tra a utilisacão destas câmaras* ?or outro lado a eficiência dos contado -

res proporcionais é relativamente baixa para gamas, alem disso 03 pulsos e— 

létricôs, provenientes da deterão dos gamas tem. sua aiiplitudo uma ordem de 

grandeza menor que cs pulsos da deteçao de neutrons. 

Alem disso, o uso de discriminação por forma de pulso permite uma 

- discriminação de neutron contra gama da ordem de 1 .C00 s 1 3 mesmo em lar

ga faixa de energia (100 XèV a 10 MeV) e em regime de pulso rápido ( ~ 50 Ns 

de duração)* 0 pulso rápido é desejável por permitir dita velocidade de 

. contagem» Com pulsos mais largos e faixa de energia mais estreita é talvez 

possível melhorar de uma ou duas ordens de grandeza a discriminação» Uma 

discussão mais detalhada desta parte está no projeto da eletrônica associa

da* Não podemos deinnr de considerar também algumas técnicas simples, que 

no fundo constituem simplesmente as boas normas de contagem, por exemplo, o 

uso de uma blindagem de chumbo de cerca de 2 cm de espessura eliminará to -

dos os alfas e betas e suas radiações secundárias e atenuará considerável -

mente 03 gama (um fator de ~1C0) sem afetar 03 neutrons apreciavelmente, Ê 

possível portanto, em princípio pelo menos, elevar v. seletividade dos conta 

dores proporcionais com trifluoreto de boro a pé de igualdade com as cama -

ras de fissão* Como já têm a seu favor, a eficiência, sua escolha parece na 

tural. 

http://funci02.amer.t0
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titulo de ilustração, a tabela I ofereço a comparação feita por 

G-c I-raysse num anteprojeto de doteção de neutrons térmicos para um estudo • 

experimental de es^ectrosccoia de neutrons nor tem-; o de vôo na Euratont (Is— 

praj. 
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2«1- O PRINCÍPIO DO MÉTODO 

Fundamentalmente, o método é um processo de ativação. Contudo,di^, 

tingue~se da ativação em geral por se medir o fluxo de neutrons retardados. 

Esta diferenciação que à px-imeira vista poderia parecer qualitativa ou aca

dêmica leva na pratica a caracterizações interessantes* 

. Primeiro^ que sendo a natureza da radiação neutroaica diferente 

das demais radiações pode nos levar a empregar um método de deteção especí

fica, que teria não somente alta eficiência em detrimento das entras radia -

coes como também uma conversão em pulso elétrico de natureza tal,que penai-

ta o reconhecimento dos pulsos provenientes da deteção de neutrons, dos ou -

tros pulsos elétricos correspondentes à deteção de radiação de outra nature. 

za. 

Esta ligada a este raciocínio a escolha do detetor proporcional 

contendo BF^* £ste detetor de paredes metálicas relativamente grossas é in 

sensível a radiação ionizante— beta (+) e (-) e alfa — incapaz de pene -

trar seu interior. Por seu turno a radiação gama é altamente penetrante e 

por isso mesmo de baixa eficiência. Contudo, seria ingenuidade confiar ap£ 

nas na baixa eficiência da deteção de gama para separá-la da deteção de neü 

trons uma vez que gama é uma radiação muito abundante em qualquer material 

ativado ao passo que neutron é uma radiação modesta, quando presente. Con

fiamos mais na análise doo pulsos obtidos, que têm forma e amplitudes dife

rentes, para discriminar as duas radiações. Discriminação esta, diga-se de 

passagem, que provou sor absoluta na prática, como será descrito na teoria 



da operação mais adiante.. A deteção específica de neutrons e a chave de u-

ma analiso limpa por ativação. 

-y Ka um segundo fator oferecido pela natureza que é a raridade das 

reações nucleares que produzem neutrons. A ativação que leva a emissão de 

neutrons è característica quase"exclusiva dos nuclídeos fissionáveis ; com 

exceção de alguns nuclídeos leves capazes de emitir neutrons, somente al

guns produtos de fissão tem tal propriedade. Mesmo reações dentro da cama 

ra de contagem que levam à produção neutrons prontos são raras, e exigem 

condições especiais para se realizarem. Estas fontes espúrias de neutrons 

não prejudicam a medida, e são mais largamente discutidas, sob o título de 

interferências, mais adiante. 

São muitos os nuclídeos passíveis de fissão induzida por irradia

ção de neutrons, contudo, do ponto de vista de analise de minério, somente 

os naturais têm interesse. ,£ste conjunto engloba o elemento tório que é rao-

noisótópico (Th 2^ 2) e o elemento urânio, constituído principalmente de 

representa apenas 0,72$ da abundância isotópica. Outros elementos p„* 

sados susceptíveis de fissão induzida formam núcleos compostos de energia .7. 

cima do espectro energético dos reatores, tornando sua probabilidade di fig, 

são nula. 
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Tanto o IT ? como o Th têm seção de fissão nula na região de £ 

nergias baixas, apresentando um lindar de fissão en torno de 1,2 MeV para o 

U 2 ^ e 1,9 MeV p a ra o Tb
2^ 2. Ja o U 2 ^ tem a seção de fissão característica 

de l/VT nas energias baixas com uma ressonância em 0,3 eV, Enquanto que o 
TT2 33 2 32 
IT e Th" têm, mesmo acima do limiar de fissão uma seção de fissão infe— 

O "2 c 

rior a um barnj o IT 3 apresenta uma seção de fissão de 578 barns â energia 

de 0 ,025 eV— que é o valor convencional para se tabelar as seções de cho -

que térmicas, isto faz corresponder uma:, seção de fissão para o urânio natu

ral de barns nas energias térmicas. Estas considerações têm releva na~ 

medidas, uma voz que se utiliza reator térmico para irradiação de ativa? . r« 

Se' se trata do um minério de urânio em que o tório não esteja anomalr-,;:>-

te presente—com isto queremos dizer um minério que não contenha vinte ou 

mais vezes menos urânio qu© o tório-— podemos avaliar o conteúdo de urâr.io 

cora apenas uma medida, pois podemos desprezar a atividade do tório compara 

da a do urânio. 

Em qualquer caso, quando se tratar de conhecer tanto o con-



teúdo de torio como o de urânio, ou ainda quando se quizer o conteúdo de u-

rânio com maior precisão serão necessários duas medidas^ a primeira de ati

vação total e a segunda para se determinar a razão de cadmio da mistura, ãO 

que, se poderá calcular a proporção dos elementos* ?ara isto, na fase de 

calibração, foram feitas as razoes de cadmio do urânio natural e do tório -

para o espectro de neutrons do nosso reator, 

fragmentos de fissão* Ha no processo da fissão a formação de nu-

clídeos, aos pares, com massa em torno da metade da massa do núcleo fissio-

nado, alem das mais diversas partículas emitidas* Estes fragmentos de fi¿c*¿ 

não-simétrica, são distribuidos, em massa,em torno da massa média que © l i 

geiramente menor do1que a metade da massa do núcleo fissionado. Em suas ca 

racterísticas gorais as curvas do produção(probabilidade) de fragmentos de 

fissão dos núclideos fissionâveis são bem semelhantes entre si,apresentando 

duas corcovas razoavelmente simétricas e suaves,exceto pelos pontos era tor

no dos nuclídeos de números mágicos, (Fig. l) 

Entretanto, número de massa por número de massa,elas não podem co 

incidir já que partem de núcleos com diferentes massas* Pode haver até va

riação de cem vezes na probabilidade de produção de um certo nuclideo para 

fissões de diferentes origens. Mesmo para um mesmo núcleo fissionado, a din. 

tribuição de fragmentos será diferente, para diferentes energias do neutron 

causador da fissão, É importante ter este fato em mente para se entender a 

variação da vida média dos grupos de /neutrons retardados, para diferentes 

classes de fissão como veremos adiante. 

Os elementos fissionâveis tem na constituição de seu núcleo uma 

proporção de mais ou raenoa 2, ó neutrons para cada proton, ao passo que os e 

lement03 correspondentes à meia massa dos fissionâveis guardam uma propor -

ção de 2,3 neutrons para cada proton nos espécimens estáveis. Reste caso a 

fissão, mesmo com a perda de um ou alguns neutrons prontos^, levará & forma

ção de fragmentos ricos em neutrons, 

0 processo de emissão de neutror.3 é um processo rápido, mesmo na 

escala nuclear. Quando o núcleo excitado é de vida longa, outros processos 

radioativos - emissão de beta o gama - entram em competição com o de emls -

sao de neutron, inibindo-o. Kao e de se esperar que haja um núcleo radioatj. 

vo de vida longa emissor do neutron. , Por outro lado, para compensar o dese 
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quilíbrio causado por um excesso do neutrons a radiação beta e mais economy 

ca pois além de consumir um neutron cria um proton» üm decaimento típico • 

de um produto de fissão seria: 

T e ^ 5 ^ - J p $ Xe 1 3 5-ÍL- C s 1 3 5 Á Ba 1 3> (e£tável) 

Os neutrons retardados que encontramos nas cinsas de fissão são 

também de emissão praticamente instantânea. 0 seu retardo provem do fato -

de estes neutrons se originarem de um decaimento por emissão de neutron de 

um núcleo produzido a partir de ura decaimento beta de certos-fragmentos de 

fissão., 
/ W 87 A / ' * 

Vejamos um caso especxfico, o Br . Sste rmcüdeo pede em cerca 

de dois terços dos casos, decair com emissão de beta(< 2 >6 XeV) para o ni -
87 

vel de 5.4 MôV do Kr que por sua vez decai para o estado fundamental cor. 
a emissão de um ou doÍ3 gamas. Eni pouco menos de um terço dos casos o Br° 

87 „ 

decai diretamente para o estado fundamental do Kr com a emissão de um /2 

de 8 MeV, Era aproximadamente 2% dos casos, contudo, a radiação beta e apro 
S'y 

xiraadamente 2,6 MeV e o estado excitado do Sr formado se desintegra em 

tempo muito curto e~. Kr e neutron de 0,3 MeV. Como esta desintegração | 

muito curta comparada com a meia vida do B r ^ o efeito aparente I que a ra-
87 

diação de neutron tem a meia vida do Br ou seja 54? 5 s*(?igu2) 

Como o Br Ü / r não e o verdadeiro emissor do neutron dizemos que 

ele é* o precursor do neutron-retardado, pois a sua meia vida e que rege a 

emissão dos neutrons* 

Não são muitos os precursores que foram identificados d© maneira 

irrefutável, mas acredita-se que naja mais de vinte precursores responsáveis 

pela emissão de neutrons retardados nas cinzas de fissão.^ 

A tabela II demonstra os precursores identificados e alguns nrová-
(5) 

veis com suas meia vidas. 

É conveniente agrupar os fragmentos de fissão e dar a estes grupos 

uma meia vida equivalente. Como já foi dito, a abundância relativa dos pro

dutos de fissão variam com o núcleo fissionado e com a energia do neutron 

que provocou a fissão. Assim a produção dos precursores,e portanto, dos ner. 

tron3 retardados varia em atividade e em meia-vida de acordo com o núcleo 
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"\ .'~\ _ n t —l»03cE. „ . . /'"v," 

onde S'e a energia em Me". Isto leva a um valor médio de energia de 1 . 9 8 

KeV. 

Ja 03 neutrons retardados apresentam u:.: espectro discreto de ene^, 

gia» A tabela V nos da a energia media por -grupo d*, neutrons» 

segundo o Argonne National Laboratory a existência dos ne-u -

trona retardado» Q ccnbüciea c^ôrimoatalflar.tc dosdo 1939 c o roconhocimen

to dos grupos do neutrons foi feito logo a seguir» Kas> a julgar pelo Nu

clear Science Abstracts o uso da ativação ão omissão do neutrons retardados 

de fissão como método de analise e compara ti va:..onte r̂ oe.v-..,. JUaial, em Is

rael, parece ter sido o primeiro a lançar o método coso analítico para ele-

mentos fissionaveis cm 19 ol, 

iCo ano seguinte apareceu um estudo completo sobre a analise de a-

tivacão de urânio nor meio de contagem dos neutrons retardado- feito por 

uma equipo do Cak ^iago National Laboratery- . nci.no trabalho foi deter

minado a concentração de urânio por este método cm miaériOj granito, sedi -

mentos marioimos^ tecidos biológicos* grafita e ligas metálicas para reato

res. 

fissionado e com a energia do neutron causador da fissão» 

-"-s tabelas III e IV fornecem a distribuição probabilística dos 

neutrons retardados e as correspondentes meias vidas nara os núcleos em 

ĉa es tao» 

Os neutrons pontos de fissão são emitidos com uma distribuição -

contínua de energia e sua distribuição normalizada è dada "o-aia fórmula em-

pirica: 

http://nci.no
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UC> ----- v 

M E I A - V I ^ I 

! \ & J 

: 2 ; 22,72 

6,22 

¡ ~* 
; 2 3>o 

5 ; " 0^610 
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; 6 0 ,230 í O^OCOoo ! 
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i 

retardcvdos ¿o 'C' proveniente da a is são i.-iw^ida por espectro 

prontos da fissão.» 

GRUPO ! MS IA-VIDA 

; ( s. ; 

J. 
^ - -„•- ir. 

; 2 ; 21,84 i 0^00351 ; 

; 6p CO 

; ; ; 2,23 
1 

j 
0,496" - f 

i 0,179 

Neutrons TOtardados do b crocusidos oor lassao 
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Neutrons retardados do Th provenientes de ¿issao• incásica por espectro 

de neutrons prontos de fissao. 

GRUPO 
¡ 

MEIA-VIIi 

"•'111 ^ — i 
, ( Neutrons/fi 7 s:>. ; J 

1 
i 
s 56,03 . i 

3 
0 , 0 0 1 6 9 î 

•i 

2 1 20,75 

3 
0 , 0 0 1 6 9 î 

•i 

j 
1 

. 5» 7^ • í 0 ,CC76y 1 

i 

i 
i 

2,16 : 0,02212 i 
1 

5 
! 

' \ 
i 

0,571 1 
1 

6 
1 

0,211 i 0,00213 j 

Neutrons retardados de u proveniente de fissao induzida por espectro 

de neutrons prontos de fissao» 

GRUPO 
( S ) j (Neutrons/fissao) ! 

1 52,38 

2 s 21 ,50 

3 i 
5,00 

4 
Í 

i 
1 

1,93 

5 t 0,490 

6 1 0,172 

0,00054 

0 ,00564 

0 , 0 0o6 7 

o , 0 1 5 9 9 

0 , 0 0 9 2 / 

0 ,00309 
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Snergias medias dos grupos de neutrons retardados para a fissao do o 2 3 5 . 

1 U¿tU í V 
j 
i 
i 

i Ü 
• 

.Hughes et. al. ̂Burtrv et. al. Ba.tche.lor 

i 
] 

1 250 ± 60 300 - 60 250 - 20 

2 560 i 60 670 i 60 460 - 10 

3 430 ̂  60 650 ± 100 405 - 20 

4 620 * 60 910 i 90 450 - 20 

5 420 i 60 400 - 70 

6 
1 i 



3.1. A APARELHAGEM SXPERIKENTAL 

Foi construída urna câmara de moderação de noutrons usando—se uma 

caixa metálica cilíndrica contendo parafina ( 95 Kg). As dimensões exte^ 

nas da caixa metálica' perfasiam 50 era de altura por 50 cm de diâmetro. A 

parto externa desta parafina foi convertida em blindagem de neutrons térmi

cos pela adição áe ácido bórico à sua constituição» Ara i*£o., ie^»sê soli

dificar primeiro uma camada de 5 cm de espessura de parafina borada sobre 

as paredes laterais internas e o fundo da caixa* Uma ves completada esta 

mada de parafina borada,aplicou-se sobre ela outra camada de parafina pura-

para sua proteção, para então se promover o enchimento paulatino do volume« 

DeU-se bastante atenção a esta fase da construção da aparelhagem,já porque 

a blindagem e de bastante importância não 30 pela proteção dos operadoresf 

como pela necessidade de diminuir a contagem de fundo - a máquina e projeta 

da para operar na vizinhança do reator nuclear onde ha sempre alguma radia

ção neutrônica - já porque a contaminação do núcleo de parafina pura pelo 

boro pode levar a seria perda de eficiência, Uma vez preenchido o volume 

plicou-se uma camada de 5 cm de espessura de parafina borada na parto 'supe

rior. 

Üma vea oompletado o volume de parafina de moderação e blindagem 

procedeu-se a um furo cilíndrico, no eixo da câmara de moderação, de 5cm de 

diâmetro e 29 cm de profundidade» Este oríficio ê o poço de contagem e a-

brigará a amostra» Suas paredes laterais foram revividas de chumbo de 1c:-. 

de espessura e o fundo com 1,5 cm do mesmo material,, com a finalidade de r . . _ 
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<3 

A 

0 

lhorar a discriminação entre neutrons e gamas.' 

A 16 cm aparte um do outro, foram colocados dois contadores de neu

trons simétricos em relação ao poço de contagem. Estes contadores são do 

tipo proporcional de trifluoreto de boro (BF^) enriquecido 96;$ em B^, e com 

pressão de 4-0 cm de Kg, Seu comprimento total e do 40 cm e foram completa -

mente mergulhados na parafina da câmara de moderação ..penas aflorando na su

perfície superior* Seu comprimento útil de contagem ó* de 30 cm. A tensão 

de operação deve ser de 2200 V num platô que-vai de 2 1 0 0 V a 235CV. Os con

tadores forem devidamente testados em suas características, a fig. 3 m o s -

tra o resultado» 

Os contadores são alimentados pela fonte Philips FW 4022 de alta 

'tensão regulada, e sua resposta e recolhida por ura pre-amplifieador que foi 

necessário construir-se especialmente, devido às exigências de discriminaçãov 

Na'teoria da operação se darão mais dados sobre os requisitos e projeto do 

pre-amplificador. íste pré?amplificador é por sua ves alimentado por uma 

fonte de baixa, tensão Lambda LH 124 FM e sua saída levada a um scaler-timer 

H? 52O IL o qual foi escolhido pela simplicidade uma ves que ele incorpora 

um analisador de pulsos elementar. 

Não fazem parte essencial do sistema, mas foram usados durante os 

testes para maior conforto,e garantia das medidas, um osciloscópio Tektronix 

545B e registrador digital HP 5é2A. (Fig.4) 

Cálculo da blindagem de parafina borada. 0 fluxo e atenuado expo

nencialmente ao atravessar a camada de parafina borada 



IO 1.6 1.8 30 32 2 4 KV 

?ig . 3 - C A R A C T E R Í S T I C A S DO DETETOR DE N E U T R O N S B F 3 

( A ; P A T A M A R DE C O N T A G E M (cpm) 

(B) A M P L I T U D E D0$ P U L S O S DEVIDOS A N E U T R U M S (mV) 
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nd = TT.—£ " õ^—ZT 4->''~J x ^ & m ^Z^r 
r 760 x IO"*4 x 6,03 x 10° 0 f> 

Para uiaa atenuação de 10° 

f 
d = 2,35 x IO"2 g/cm2 x 13,S2 = 325 mg/em" 

Foi usada esta proporção do "boro na camada de blindagem., com uma 

tendência de concentrá-lo • mais, na parta mais externa» A atenuação preten 

dida que à primeira vista pode ser considerada exagerada mas ceve-se levar 

em conta que se pretende não somente'blindagem da radiação de fundo coso 

também radioproteçao dos operadores. (Figo) 

Para se testar a blindagem foçam colocadas as duas fontes de Ame 

rício-Berilio no seio da câmara de moderação. A surgência total das fon -
r 6 ' « 

tes é de 4? 80 x 10 neutròns por segundo. A radiação de fuga mostrou ser 

principalmente gama e em dosagem compatível com o trabalho contínuo na vi

zinhança da fonte» Foi, ainda, requisitado um serviço especial da Divisão 

de Segurança e Radióproteção a qual fez um mapeamento' com fijme dosimltri-

co e filtros colocados em contato com as paredes externas da câmara de mo

deração por 72 horas» Os filmes reveleram a homogeneidade da blindagem e 

confirmaram a segurança de operação» 

Localização dos detetores - Os detetores devem, evidentemente , 

ser colocados na região da câmara moderadora onde o fluxo de neutrons tér

micos I maior, para se obter uma melhor eficiência de contagem,» Para fa -

sermos uma escolha, devemos ter uma idéia mais precisa da distribuição do 

fluxo na câmara moderadora. A solução do problema global incluindo os pró, 

prios detetores é* em si trabalhosa envolvendo cálculo numérico de computa

ção, pois de maneira alguma poder-se-á considerar a. perturbação dos deteto 

res ao fluxo neutrônico desprezível, já porque seu volume representa uma 

fração ponderável do volume da região de moderação, como também constituem 

partes altamente absorvedoras de neutrOns pela própria natureza de sua fun 

Ção. 

Não pretendemos, portanto, dar a este problema maior relevância 

do que ele merece. Fosse a parafina do interior da câmara de moderação 
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a camada de p a r a d i n a horada do seu exterior, um mate'..¿_ cue permitisse ~m 

trabalho plástico de reconstrução e remodeiamento fácil, c mai* pratico se

ria obter a localização dos detetores pelo métcdo experimental ¿e tentati -

vas: com uma fonte constante de neutrons no poço de contagem e com os dete

tores colocados em diversas posições sucessivas, poderíamos localizar a po

sição dos detetores de maior eficiencia de contagem. Contudo a nossa expe

riencia com a construção da própria cámara de moderadlo nos mostrou que a 

parafina, ao contrario do que imaginávamos, não é fao-1 de trabalhar em re

modelação. Ela não -cem uma grande latitude de termoplasticidade que serie, 

desejável c ainda oferece não só um grande calor latente de fusão como uraa 

má condutividade térmica. Estes fatores são todos desfavoráveis para uma 

remodelação. Acresce-se a iste o risco constante do contaminação permanen

te da massa moderadora pelo boro contido na camada externa de blindagem. 

Após este julgamento, foi considerado inconveniente razer-so a determinação 

do posicionamento dos detetores experimentalmente.. 

Para se avaliar teoricamente a posição ótima dos detetores foram 

feitas algumas conjeturas a respeito do fluxo de neutrons térmicos na câma

ra de moderação» Como se pretendia fugir do cálculo numérico por achá-lo 

pretensioso para um fim tão modesto, recerreu-se às formas analíticas de mo 

dex-açSo. A teoria da idade de neutrons devida a Fermi mostra-se fraca para 

meios moderadores hidrogenosos, e isto centralmente porque a lei de ?ick 

não é válida no hidrogênio, pelo menos para altas energias de neutrons. A 

razão deste fracasso é a característica iacomum da seção de choque do hidro 

gênio associada ao fato de os neutrons perderem uma porção apreciável de 

sua energia a cada choque com o hidrogênio. Realmente, a seção de choque de 

espalhamento do hidrogênio e" constante na região de 1 eV a 10 Kev, mas, pa

ra energias mais altas cai rapidamente. 0 caminho livre médio dos neutrons 

será l/ 2^>s (S) onde JL^(S) I a seção de choque macroscópica na energia 3* 

Como a cada choque o neutrón ganha uma unidade de letargia, pois o incre -

mento médio da letargia per colisão do neutrón com his_rcgera-c é y= 1, a e-

nergia do neutrón é estatisticamente decrescida de um fator ce e ( ̂ 2,73) 

Na região de alta energia a variação da seção de choque de espalhamento 

com a energia é bastante rápida, como foi dito, isto implica numa variação 

de caminho livro médio também rápido, entre duas colisões sucessivas. Na 

realidade, os caminhos livres médios nas colisões subsecuentes é tão dimi-
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nuido que o caminho livre médio anterior a primeira colisão e praticameu. ¿ 

determinante do percurso total efetuado pelos neutrón^. 0 f̂u.-'.< ce neu-

trons térmicos e portanto razoavelmente descrito peaa aasaracuaçao espa~'— 

da primeira colisão dos neutrons. 

l\o plano, equatorial ola amostra podemos grosseiramente associa..-

ta distribuição espacial a uma simetria cilindrica e o ivuxo aera a ¿ora 

^(r) = A 

e s o ^ 

27(v 

onde A é uma constante a ser determinada pela surgência da amostra e JL/(2o) 

a seção de choque macroscópica de espalhamento do hidrogênio para neutrons 

de energia 2 , energia de emissão, e rc, o raio do poço de contagem. 

Esta aproximação significa fazer o fluxo independente da idade do 

neutron no meio hidrogenoso? como é aparente na expressão do fluxo. Ainda 

assim é conveniente usar a idade do neutron equivalente, como um parâmetro 

para mais comodamente se comparar com os dados experimentais. Da expressão 
2 

acima espera-se uma idade de neutron equivalente da ordem de 40 cm para 

neutrons de fissão. Esta .estimativa é pobre pois considerando-se que 

carbono das moléculas de parafina agirão corr.o refletor, um decréscimo à o 

ate 35$ pode ser esperado, levando a idade dos neutrer-s para 2 5 cm , quando 
e 115' \ s í ' medidos pela ressonância do indio, In (1,4? eV). 

De fato, estes dados experimentais se referem a neutrons de fis -

são, que como dissemos anteriormente têm ura espectro de energia bastante a-

iargado com valor médio de energia em torno de 2 MeV. Como estamos interes, 

sados em neutrons retardados temos que considerar que sua energia gira em 

torno de 0,5 MeV, A idade equivalente dos neutrons não tem, neste cálculo, 

a celebrizada propriedade aditiva que a torna tão conveniente. Teremos que 

voltar aos princípios pára calcular a nova idade. Indicamos eue a seção de 

choque de espalhamento sofre com a mudança de energia de 2 XeV 'oara 0, 5>IeY 
(2) * * 

um aumento por ura fator de 2 , Isto apenas para indicar a direção de v a r i a 

ção da idade equivalente. Um cálculo mais preciso que levaria uma integral 

ponderada sobre o espectro de energia dos neutrons não será feito por f a l t a 

de significação pois à medida que a idade equivalente se torna menor a apro 

ximação que nos levou à expressão do fluxo de neutrons térmicos anterior se 
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torna cada ves riais pobre• Por outro lado apenas nos interessa a caracterís 

tica quase exponencial da distribuição espacial do fluxo» Dela poderíamos 

inferir que a posição ideal dos detetores é a mais próxima da fonte possível. 

Contudo, não levamos em consideração na estimativa da distribuição espacial 

do fluxo, a perturbação causado p e l o 3 próprios detetores que como já foi assi, 

naiado, são volumosos e fortemente absorvedores de neatroas. 

Para um critério de até que ponto é possível aproximar os deteto -

res da fonte sem prejudicar sensivelmente a temsaiização deve-se recorrer a 
(IO) 

novos dados experimentais. 

A fig. 6 nos mostra como a espessura das parede.; de um poço de pa

rafina influe na termalisação dos neutróns. A curva A mostra como o fluxo 

termalizado cresce com a espessura da parede de parafina. A curva B indica 

o comportamento da espessura do fundo do poço como refletor do fluxo térmlccv 

Vemos que em ambo a os casos o fluxo térmico cresce abruptamente com a espes

sura das paredes para finalmente manter-se constante independente da espesst-, 

ra. As curvas apresentam um joelho nítido para. espessuras em 5 , 5 cm o que 

nos leva a considerar que espessuras maiores que estas têm comportamento an?_ 

logo a uma espessura infinita» 2 de se esperar que a introdução de materi -

ais absorvedores de neutrons alem desta região não prejudique a termalizaçao 

dos neutrons provenientes'de fontes colocadas no poço a"--, parafina» Outros d_ 

..dos importantes são fornecidos peia curva 0, da fig- 6 , a qual descreve a 

transmissão do fluxo através de certas espessuras de parafina. Vemos que pa 

ra uma espessura igual à espessura de joelho da curva de termaiizaçãu,ha um 

decréscimo de pouco mais de 20$ do fluxo térmico. Esta perda de 20% quan

do se escolhe a distância igual à espessura de joelho da curva de termaliza-

ção para a posição dos detetores e amplamente compensada pela garantia de 

que,-estes detetores não estão prejudicando a termalisação. Realmente, a per 

da não é tão severa uma ves que a curva C nos dá «o fluxo que chega radialmen 

te da direção da fonte, e é portanto essencialmente uma medida de densidade 

de corrente de neutrons, enquanto que ao se mergulhar o detetor na parafina, 

ele recebera também a contribuição do fluxo proveniente da corrente de neu -

trons radial para dentro. Este é um raciocínio simplista pois na realidade 

os detetores funcionarão como um sumidouro de neutrons provocando uma consi

derável depressão no fluxo. -



Pig.6 - Variação da termalisação de neutrons cora a es

pessura da parede de parafina. 



Considerações para o ante-projeto - Ja ficou bem assinalado, pagi -

nas atrás,que é ponto chave uma discriminação eficiente entre a radiação ga

ma e a radiação, de .neutrons. Quanto a amplitude dos pulsos, prevista teori

camente e confirmada experimentalmente, não há margem para preocupação, A RI. 

quesa de radiação gama e que pode causar o fenômeno estatístico de empilha -

mento» 0 detetor de trifiuoreto de boro é* ura contador proporcional e como 

tal tem uma eficiência intrínsica de deteção gama pequena, mas finita:da or

dem de l/ó« Para amostras ricas em alumínio, sódio e outros elementos forte

mente ativáveis, o fluxo de gama será muito mais intenso que o de neutrons . 

Se de um lado, os pulsos devidos aos gamas são.pequenos, - cerca de vinte vê -

zes menor que 03 devidos aos neutrons - por outro lado, a sua abundância oca

siona o fenômeno de empilhamento no circuito do pré-ampliador que pode exce

der o limiar da discriminação. 

Numa distribuição de Poisson, a probabilidade de um empilhamento 

de ordem n, isto e, a probabilidade de n pulsos coinciderem no tempo, forman 

do assim um pulso maior com uma amplitude n vezes a amplitude do pulso isola 
, (li) 

do, e da4a por! . 
,—' n — x 

n (n J ) ^ 
o o - n 1 

1 + n Q S ( n - 1 ) I 

o 
e 
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onao 4 e a largura ao p-euso e :i0 o numero u« eo , a 

Para uma daaa j^x-^gem n 0 o efe: to ao aa ra . a* ,->ra / e 

representado pela raaão. 

o 
e 

Gado vemos que a largura do pulso toma um papel capital me. prcabilidaã . 

empilhamento. Logo, o tempo de duração do pulso deverá ser tão curto q.x..-

tc possível, compatível com o tempo de subida do detetor, que e da ordem ao 

1 US, e o da eletrônica complementar - totalizador, discrimanador, etc-,além 

dc considerações de relação sinal/ruído. 

0 totalizador escolhido foi o íl? -52 GIL, que já incorpora ura dis -

criminsdor, com um u • »Vv 'Cc:;alução gic -d. d„, C. 1 • . Este tempo de re

solução dita o •• ..... a ^ ô i t â v » . para a Lea»;., .'a c.c . . a a relação si -

nal/ruido át:. e obtacia quando a constante de *tempe v, ar..-jnciagao é 

feita igu: „ constante de tempo de integração. Quando o circuito de ampli 

ação e ba-tante rápido, predomina a constante ,de tempo cevada ao tempo de sji 

bida do detetor. 

0 tempo de subida = 2,2RC = 2,2 /\M - 1/U<> , donde 7 ( N T« 0,5/i5. 

Ora fazendo ^IN? = / DIF = RCDIF teremos R C D I ? «» 0 , 5 y - s .Vejamos que 

probabilidade de empilhamento obteremos» Para o caso pessimista de uma a -

mostra de alumínio de aproximadamente uma grama, e um tímpo d.- irradiação 
* i á 12 ' 

de 6O3 a IcO 7A aa ;,. :eav.ia (o que corresponde a ..... . Yuxo <p 5 0 10 n/cm""/ 

a atividade ós . caaaa a t.r-,. &, radiação gama será da . c ò pCmj-i *» 2 x IC''„ 

Ora, com uma eficiência intrínseca na deteção de apenas 1% e com uma efici

ência geométrica aproximada de: 

2ÍÍR X h 

onde D ó o diâmetro do detetor, h comprimento eficaz do w^a ter e R a dis -

tância da amostra aos dois detetores. 

Temos, portanto uma eficiência global de O/La, Teremos então 

2 x 10° pulsos p -r :.0...̂ o devido à radiação g,„ra a .... .....lidado de empi 
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Lhamento, supondo o limiar apenas 10 vezes a altura do pulso de gama, fica 

^xioV^cO, 5/*s 

n 

2 x IO 6 s" 1 (2 x ioV^x O p S / ç g ) " " 1 .axioV 1^ 
# : . Q 

1 + 2 x 10°S xO , 5 /S (10 - 1 ) I 

?.. 0,1 S" 1 

Vemos que a probabilidade de empilhamento é bastante baixa mesmo 

para um fluxo intenso de gamas, e pode ser ainda consideravelmente dimunui -

da uma vez que o llaaar . . . . w „~r elevado de alguma.; v*zes a amplitude dos rai 

os gama sem p-...̂  contagem dos neutrons. Levantar o l_alar de algumas 

unidades sigau_f-.ee. --aduzir a probabilidade por várias poaenc-.... ae 10. SÓ 

para se ter uma ideia, quando o limiar é dobrado no exemplo acama a probabi-

lidado de empilhamento vai- a ICT^ S~ . 

Experimentalmente foi testada esta probabilidade do empilhamento 

com uma amostra de I0g de alumínio que foi ativada a 500 mCi. Foram regis

tradas 100 contagens. Entretanto» deve-se notar cu© o alumínio comercial 

contem urânio **" na ordem de ppm, o qual deve ser o responsável pela mai

oria da contagem* Ainda que não fosse, esta perturbação m_nima uma vez 

que correspondo a um conteúdo de ó̂ KJf de urânio, a.julgar peia calibração 

posterior, e isto,. para 10 gramas de alumínio, o que em termos de análise 

seria um desvio menor que 1 ppm» 

Especificações do pré-ampliador. Como ficou dito o pré-ampliador 

deverá ter um tempo de subida inferior a l^uá „ Como se deseja operar dir£ 

tamente o discriminador; que exige em torno de 0,5 Volta na entrada, e onde 

tem uma impedância da 500 _c , o pré-ampliador devera ter ta. ganho adequado. 

C. 
_.n 

onde V.... e o sinal de entrada em volts, 

Q , a carga coletada por pulso, 

C..̂  , a 'eitância total de entrada, 

http://sigau_f-.ee
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fator do multiplicação do detetor 

o número de pare~ do ion formados 

a carga de um elétron. 

0 fator de multiplicação do detetor, quando este é operado a vol

tagem máxima permissível é da ordem de ICC vezes» 0 numero de elétrons li

berados pela reação B10(n,cf) lá/, com energia E = 2,73 MeV, é n = S / W, on

de W é a energia média dispendida na ionização que e da ordem de 30 eV. Don. 

de podemos estimar n = 2,7 x 10 ó / 30 ~ 10 5 pares. 

A capacitancia do detetor é desprezível,(da ordem de 2p?) mas a 

capacitancia dos cabos difici-mentô é menor que 20 p? (o cabo tem mais ou 

menos 30 cm de comprimento a 20 pf por • , ¿ , é um cabo de 50 A ) e na entra

da do prô-ampliaáor eacctram: uma capacitancia aa ordos- de iOpP* A capa

citancia total de ontrada a-ra em torno de 30 p?. 

Assim podemos calcular o pulso do entrada a partir da formula an

terior. 

i n 
-LQ :-i.--y ~ 50 mV 

5,0 x 10"*"^ 

Com uma constante de tempo de diferenciação igual à da integração a ampli-j 

de do pulso é reduzida de e" « i J . Logo o ganho necessário e 

„500, m¥_ , -1 _„ -— . Q. » 2 7 vezes 
50 mV 

Podemos, em vista do resultado,, decidir por ua. ganho de 60 véza-s o que impli

ca em pulsos de saída máximos em torno de 1 Volt. 

A diferenciação e feita na saida do pré-ampliador com um capaci -

tor. A carga do pré-ampliador é,à entrada do discriminador, iî  = 500^,dc_i 

de, C c = T /íL ** 5 x 10" 7/500 « 1000 p?. 

Para garantir uma única diferenciação no circaito, a constante .a. 

tempo da entrada do pré ain Cin deverá ser muito maior que T . C c „ 
sin ** 30 p? obtaaoe 1 > T /c i a « 5 s 10~ 7 / 3 x 10*"11 « 1,7 x 10**=1? -
Então ?--}:ri > 17 ---m.» -'b.-.-.-sa então, = ICC L " , que assim pode-se us---



-37 

e taabea I Q = fi> 1^ = 250 x = 750/*A 

Isto nos cÂ = — í — = §¿-2— = 6 S 0 - ^ 

Usa-se o 'valor :als próximo das resistências .x-mercisisi ú-O-Q. * Com et . 

valor 11^ = .150 ;•: 6S0-^~ r/OfCfl:' é r-ĉ essirio' uma realimentação de :..-.is 

ou menos 6 veses p..ra se obter Kj_n li.-'-

Tomemos = '— R~ = 4^ X 650 - 1 = _>C -~C -*1 

transistores do -*\II:qZ.O ná entrada, por o.-.usa üí. baixa impedância. A possibi

lidade do se usar um ?i-T (Transistor de efeito de campo) foi encarada pela 

possibilitada ¿ 0 ;:v£Í__ima relação sinal-raio* Mas* como o sinal ! relativamen 

te grande <s o ?_E é muito sens-vel a variações do alta tensão, a escolha re

caia em transistor cosxua do tipo 2_í 3391-v o;ae tea alto ^anbo da corrente •, 

bailio r u i c O ; janho-ve zes-largura-de-faixa apropriado (100 Y.z/s)> baixo custo 

o excelente confiabilidade. Por simplicidade, os outros estágios terão o mes_ 

mc transistor. 

Ainda c requerido; Sealiraeutacno negativa ebu^dante para ma-cr estabilidade 

de ^anho. Acoplamento cent-nuo entro 03 estú^iosj para r..ir.i.r«i sar o tc. .v-o de 

recuperação de sebr^onr^us* x̂ltragero intorua da alta tensão para-evitar 

sumbidos e interfer eneias da rode. Isolamento co alta tensão de requintada 

qualidade para evitar pulsos espúrios devidos a descau*£a corona» S, fi- ...1 -

isente» se^uide?de emissor com uma corrente de 10 mA capas de fornecer os 

5 volta 1ii__.ci1r.os do discrir»i::&dor {?-±xi ~ 500 ¿1 )_ 

Projeto do pré-ar.vpliador. Cori estas especificado33 o projeto :ã 

esta suficientemente amarrado para o calcule direto das exponentes. 

A o f . .;.-so ao diagrama esquemático do circuito para: o símbolo dos 

elementos; U'-o»'v) 

13 estagio: 

Tomemos R-^ = = 0^5 V e' V C i ? 2, 5 ? 

?, *"! * 1 - ~ 5 
então temos I r - • • ~|S ' — — — * — = 5 ^ A 

Bi 500S 

http://1ii__.ci1r.os
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o _,. -._„. ¿O 

7„ = —• 

2 ____ 2¿G.{ 

_/v / 0 

1 v 2E¡j//3 EQ • 1 + 5S0 /2p0 3 3 0 

-5' = « . _~ « iv v_-._.. 

0 gacho ¿o oatügi© o G,r_ = ^ 11-" = 44 vesos 
v2 

2 0 ,- _ ^ . ^ 

Tccor-03 Vs-, = 2-5*/ 

Para nao carregar o ostagio antsr_.or & E-. = >__.... , 
y t. 

Lr.'tao = <»---—-—'•»••-'•'- ss ü00_f2. o Cetra ves tc"i_c~_o¿ óSOi-qu© o o 
"2 250 2 

•p _ r,-. ^ _ ^ ^ • , r , 1 ] ¡i • 1 1 , ,| , 1 1 , 1 f¿ ¿»5 »\ 
ÜWWU.UV^» ^.-r-i "** — ~ / ,i..S> 

"2 E--., 630 n 

-JO-I,.-

"2 2,5 
620/2 = 47 

_ _ . v c : : ? , 5 

G. = -' :- - *T~~— = = 7 V53e3-
-JA-** ~~* 
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-¿0 

; rocjLrr;_.cc v...l:r -.ara - vera tar/a... 'cairia impedância do 
** • c " 

Cia..v.a __a_> ««vucj e_apaaaar aa _-_aa_.waoocc _a-._Qi_.aaa par a .- . ,— 2C0 cH. 

_ L 1 » 4;7..-"_ ca aoja It' >> "̂ "jo ** ̂ 0¿1. líâo i_a pra.icauonta restrição a RJ, 

• ~r -ro j—ao^ 

_a_a -* 

a~ > > 13 

íví,1V.MUU ~ — V w _ - _ W _ _ — ~ — W I _ »-'.- ~" — /_-_•—•—• o Á W'«i'_l__V—• """ X _-—'* Vj 
l_i ' - _ - . , , . £-

_j_>__._ 

i.arc: lo o ciacaiá- o:r.o ca con;va.áô  o _v-;a_io estágio apareço 

CC-.Í no.j_.io *.', _>™'o i a_.avj __.i . rac c© -—-acraâ c »̂-;,> o... aara sanar a aa—aca. 
" ' tu • 

Cervo V-, d -c-ca a.avcr Í£;aal a l7,- s rciaa-aa I- vara lai : __a_.WW.-ilo 
„ "2 ..... ,. \1 , „,, ,„,.% 
**" CwvJ1 *• ___.,.*»..,,, *2. u_,i-«,i.^«iuJ *_•—. CiĜ v _».C-w---*'ii-*t-''w C0C«wOv 'J*.'-^.S;^ 

"2 7 • L2-
_õi.uC—vv -<p -.̂ a-w-̂  - xa wO a_. — ^^T^A" 

W_ w w 

Ti.-ao IU = ^•"*"'— 2- 2,9 X-a = 20 p Tecemos o valor cosua li 
. 2 2-5 

= 25 - - li _: C,i6 ^ 7"/ 

"5 ""3 ' "Í> > °* 

c portanto; 

' o - r>̂ .T? -r. — inA —',7 

» - _ - _ - - - — X / O 1Ü.Í 

•'^ T " T O 

2 

http://_a-._Qi_.aaa
http://no.j_.io
http://__a_.ww.-ilo


OPERAÇÃO 

0 . .._.ri..1 a ser a:'..ali_.aão e primeiramente epi-br-mio _ fira d© C& 

ber no pceV.,no V . I 0 0 do polietileno qu© è receptáculo próprio pura ser I3 

vado a ir_..uiaca.o r.o reator* n amostra asr.:•._*. preparada-, dev_= ser pesada 

para so oo-ter o contendo do urunao era termos eu r : — 0 . 0 material* Qua.noo 

o mu _• cr iu_- es ca na ~oru\a c g _-c.- pesais0^ ror...u__._,en wo.̂  u.. . 2rn„_aj o que -.c_i ̂  

nsco o e ont oui: c ., rrunio por simples rc_,ra-dc-tree_. ja c_ue se usa padrão 

de uma srar-. -st..- ..asso da pesarem é essencial para o connec^ue-nto acur_ 

do da porcen*tnpcr'; ao uramo ne amostra© 

Contudo, em operação da triage*;;:-, basta uma avaliação do peso 
- •.. , . . . . . .,, . 

aea::cnc.a pesarem para operação postemor cput-uao se user necessário 

o conhecimont: acurado _.o conteúdo de urânio,. 

C tu*.i do polie-'—ono, uma vos contendo a m . o . e fechado o 

colocado ' • - ̂ nterr.o de polinti'reno, cuo é padronizado para irradi^, 

coes na mesa giratória do reator© Notû-se eue a mesa g'iratorua ó o lugar 

apropriado para irradiações manuais *9 o tubo contrai do reator é uraa r_. 

riao de fluxo mais forte^ o que seria desejável, mas o fato de conter* 

iua torna a descida da amostra rcais lenta- o que diminui a precisão da 

dlda do tempo de irradiação. Por outro lado, se se retira a agua do tp, 

bo central, ele toruu-so portador de intensa radiagao neutronica const_ 

tuindo assim, uma desnecessária fonte de p_.riculosid-.de a seule dos opero-

dores. Quando se procure. - recisuo na medide. tem cpue _,_, t„r em mente, 0 -

http://Qua.no
http://p_.riculosid-.de
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da cue a f l u t u e d c./b.l..-.tice. -a conta p%.. c ra-stiva:...,nts menor para con 

•vagens mais cle.̂ ..... Isto i-s leva a do_.ovar o mu.., -rio flu-co, ursa ves 

rua a a ti: d/ d_J proporcional -o ilumc do r.putrous. __._tu a - razão por 

que oo t„ - tr„_oo o com c ro_,-or operarão — ...... 

w '.„u. do poi oi—¿'.-0 o deso_ao p̂ ,_a presa a.'._a:..a---:a a^o a ia_̂  
•* • 

' su giratória* Procura—ao _?_--.cr teta descia com vo—ociauae nomcrenea pois 

cronometra-,.o o tempo de irrodiaoao' com o a._-_.Iio do soa: do cboquo ao tu 

to de pcli.otileu_< com o o'.-a o da mesa gir_.tc.r-.a* aeeaeop_.a-se a presa auto 

maiica do tubo de p-~.iotilo.-0 uma ves que --te atin̂ n; o e._..e a-, mesa -5-rp_. 

teria o bovunta—se a presa a uma altura capas de livra—ao iuu-_o de nep̂  

trone pai * no .̂_a n-w _.c a n i v - .̂»̂ _oTw-i.aam_-..«c* 

..lipune instantes antes de se completar db so0"undos de irradia -

cão, a presa automática e novamente descida e acopla..... ao tubo ao polieti, 

leno, para que ao se completar os 60 segundos de irradiação,^ possa o tubo 

de poliotileno ser rapidamente levantado para fora do fluno neutronico o 

dai, susir ate o anterior _.o reaoor onae e pego por garras manuais ae K a 

iij_p'Uj.aQao a a—-. _<—a e _ c v w - ^ — ca-**--!*-* i.. .̂o..̂__,-̂o— 

C crcuomoiro, rua mio deve ter tido ".•ravado. ainda usado para 

marcar mais ruiu.,*, somandos de espera au _.cs vis - w ia a ar a apurel-iegera ele 

tromea iniciar a conterem* Assim, aos 7p sejamos apos o : eio da irrj_ 

a—açao a a— se o _»n_.eio a— contagem, i-sta espera c.e se"unao_ o uecessa — 

1'j.a, qaar.de aiis na o seja, r-ra se unüormisar os intervalos ^e tempo da 

operação ae transporto aa amostra ativaaa^da saída do reator -te a, câmara 

do contar me., 

Veremos mais adiante que a espera pode traser alpum beneficio à 

estatística da contagem © também diminuir certas interferências». Na reald, 

uaee, este método de cronometraçao esta longe de ser o ideal.; o desvio da 

tempo de irradiação c jo.-jado no tempo do espera, issim^ so o desvio de tpm 

po de irradiação for na direoélo de uma menor irreib*., _.'e_ o tempo de es": •; 

ra scra maior, -.sto sipni*_._.u quo alem da ativação ser ..̂ ner, ainda hdv--

ra um maior aeeaimentc da atividade antes ae se começar a contagem, os £ 

d ei tos dos dssvi.es .. o acurul". 

—*a> e a-á-i-a. . ....... o mete. i mais • -co, _̂ eue na o 

~uer nou--\. oper • j_o de c:.c '."atrelem associai-. - r̂ t irada da amostre. 

Í . . U - : J do reator, .parentemento, a urdia fee. . i. se sanar este 

http://p-~.iotilo.-0
http://qaar.de
http://dssvi.es
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defeito, G automatizar a opcrac_.o * 

0 cuidado cu 3 so deve ter p a r u uini...isur o deovio correspondo^ 

t o a c o t a i:vaotcrrúiiiacão c o d o procurar levantar o tubo de polietileno 

tão euutomonto aos 60 ..aguados de irradiação quanto for possível e ao me£ 

no tempo tão d e p r e s s a quanto for compatível com o método usado para RECO 

inor a pro>.-a auuoma«i*.ca-",. 

Ibiporimen-talmeate, ficou v e r . - . - q . . - . . ^..^..V- manter-se ?2 

tinòiramento e s t a c p o r n p i o uo-ic-ro de u... _._:sviq *.e •-___, segundo* 

C sistema clv-ti-v.-rico fica pr-.parado p a r a idu.or . . . n.^na no mo 

do de operapao de ia.,po pre-^stabeieciuo» .io se a_/r os cuin-e segundos de 

espera* o to__.l_sador aeve sor dispareuc manra--.mene,, para _niciar a CGIYC_i 

geva. Co:.O o meio ..o operação e o de tempo prc-estaooieeaec, se comp.___ 

tar 60 segundos ue contagem, o • totalisai^r interrompe a oe.._„gem e tr-rp̂  

icre o numero ao pu_.scs cornoaaos para a 'mneu-ena* impressora que o impri—o 

deixando o totalisador livre para ser sarado para nova eoneigem© 

o tubo de polietileno é então retirado da e_-...ara de contagem e 

colocado om lugar protegi..- ̂ ura acabar ie esfriar sua ••/idade» 

Doutro do r i a i s dois minutos a atividade a „ ez—a^-o de noutrons 

retardados ;/ _._.ta suficientemente decaída a ponto d.o per...-/_-ir nova anál_4 

so no .aã . c r i a - ; s o -or o caso, 

Resumimos os processos radioativos da analise no seguinte qua 

dro de temposi 

60 segandos3 • irradiação, ativação 

15 segundos; espera 

60 segundos; conoagem 

Vcmcs T/.o uma ves iniciada a contagem . ereô eru, o sist_i 

ma esta livre para irradiação de nova amostra pcd._--~.o-se coa isto, inter, 

calar-se no tempo, as analises sucessivas, o que permitira reduair por ura 

fator de dois, o tempo gasto efetivamente por analise» 

http://pcd._--~.o-


TEORIA DA OPERAÇÃO 

..uma analiso por .ativação de r o m ™ ; tomos d oi.; objetivos •. C03 

flitantcss a reuuçao do tem_.o ue analiso o a preoaŝ -o wt-utistica das cori 

tageus. 

0 tj-.:.;0 do irradiação para ativação deve atender a necessidade 

da rcdupao do o ao analiso de um lado e a precisão estatística do ou

tro, Como ;.a analiso riais simples dos neutro ms retardados não se pod© fg_ 

gir de atribuir um ninirao de seis grupos d. m.. vida devamos anal_ 

sar a contribuição de cada grupo para a ativação» 

A formação de núcleos ativados e proporcional à densidade de i_.. 

são, que e produto da seção de choque macroscópica de fissão pelo fluue 

de neutrono, pois os núcleos precursores de neutrons retardados são prccu 

to de fissão. À?_è\a do mais. cada grupo -i do neutrons retardados tem seu 

rendimento característico Y ± a Contudo, 03 núcleos formados estão &a cons

tante decaimento donde, ao cabo de ura tempo de irradiação ¿ 0 o número de 

núcleos ativados do grupo i o proporcional a 

onde, ̂ / = e a seção macroscópica de fissão 
-r 

(2) - o fluxo de neutrons 

J- - o rendimento do grupo i de precursores 

/. - a vida media do grupo em questão 
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Podamos com a expressão acima calcular a ativação era função do 

tempo de irradiação. Uma anulase completa deve levar em conta que Os rcü 

¿imontos Ú também a vida média dos grupos dependem da energía do neutrón 

incidente causadoras, fissão. Contudo, a fissão termieu do u ̂  nao semen, 

ta e predominante como é bem representativa para cálenlos aproximados. A 

lem do fator variável com o tempo de irradiação na expressão da ativida

de, há um outro fator característico de cada grupo de neutrons retardados 

que e o produto /f 7¡ 

D03 dados da tabela dos grupos de neutrons retardados da fissão 

térmica do podemos calcular 

¥[ 7 l = 0.0413 

X ZT = 0,1154-

Y} T¡= 0,0273 

X Z > 0,0207 

)'} 7£ = 0,0010 

% Tí- 0,0002 

Vemos que há um predomínio nítido do grupo 2 no número de ato -

moa precursores quando da saturação, pois serão proporcionais a )j 7\ . 

Antes da saturação diminuem com o fator (i " e ~ ) . 

Alem da possibilidade de. ser o maio populoso, com uma irradia

ção mais demorada, o grupo 2, com sua meia-vida de 22,72 segundos, sobre

vive bem ao tempo de espera estabelecido na técnica usada, ao passo que 

o grupo 3 já sofre um decaimento maior que duas meia_.-vad.__5 a os grupos 4-

e 5 e 6 estão praticamente extintos. 

A contribuição maior para a contagem será a do grupo 2 e 1, ne__, 

ta ordem. Devemos, portanto, ter um tempo de irradiação suficiente para 

ativar plenamente os grupos 2 e 1, Podemos, com a ajuda do fator (1"*«^!) 

calcular a percentagem da saturação atingida pelos vários grupos cora tez 

pos diversos do irradiação. E obtemos. 

http://meia_.-vad.__5


TEMPO b¿ IRRADIADO 
(min.) 

GRUPO 1 GRUPO 2 í QUIROS GRUPOS 

i 

i/2 j 31 S ^ t 

1 52 £ Èi% 1 100 $ 

2 | 77 i 97 S5 ] 

Para tempos de contagem longos teremos que, as irradiações de um 

minuto apresentarão 22 % a mais de contagens que as irradiações de 1/2 n£ 

nuto, ao passo que as irradiações de dois minutos não oferecerão mais que 

17 % sobre as irradiações de um minuto, e estão a menos de 8 % do máximo 

possível, ou seja, com tempo de. irradiação longo e tempo de contagem muito 

longo. 

Para tempos de contagem curtos, os neutrons provenientes dos gru. 

pos de meia-vida mais curta são contados predominantemente, exceto, eviden 

temente, polo fato dos grupos terem já decaídos durante o tempo de espera. 

Com a espera padronizada de 15 segundos há um nítido predomínio dos nep, 

trons do grupo 2. Isto faz com que a escolha do tempo de irradiação recaia 

em um minuto. Escolha esta, que de maneira nenhuma é definitiva para uma 

rotina, mas apenas uma maneira de padronizar 03 tempos para que se possa fa. 

zer calibrações e a partir destas calibrações construir padrões apropriados 

para a técnica de comparação, a qual permitirá uma liberdade na escolha dos 

tempos da análise. Realmente, usando-se a irradiação manual, como se faa 

presentemente na mesa giratória, os tempos escolhidos estão seguraraentepr^ 

ximos de otimização, mas a ressalva fica valendo para o caso de se usar o 

transporte pneumático"como será discutido mais adiante. 

Para concluir a discussão, consideraremos a importância do tem,, 

po de contagem usando este mesmo calculo para o ir ^ 

Partindo do rendimento e da percentagem da saturação—conside -

rando o tempo de irradiação como sendo um minuto-—obtemos a produção rel^, 

tiva de cada grupo. Podemos, então, calcular o decaimento simultâneo global 

do3 seis grupos. Com isto, obteremos os seguintes resultados: ate os quin

ze segundos correspondentes à espera, desintegram-se 50,0 % dos nuclídeos 

precursores formados; nos trinta segundos seguintes, há a desintegração de 

27,8 %; nos seguintes trinta segundos, encontram fim mais 11,2 % dos n£ 
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I TEMPO D2 CONTAGEM 
\ (min.) 

ií ÚMERO DE NSUTROnS 
f 55 ) -

1 

\ 2 _ 111 •'• V - ' j O 1 

Vemos que, se estendendo o tempo de contagem por um minuto ha. 

verá.ainda?40 % mais de contagem do que a realizada em pC segundos. So 

tanto, a contagem feita durante dois minutos nao chega a acrescer 20 % à 

contagem de um minuto. Podemos concluir que este minuto adicional não 

rá suficiente para modificar sensivelmente a estatística da contagem. Q.uaj. 

quer tempo adicionai de contagem apôs estes dois minutos so encontrará 

3,4 % de nuclídeos precursores de neutrous retardados sobreviventes e i£ 

to não enriquecerá a contagem por mais de 7 %« 

No esquema de uma irradiação de 60 segundos de duração, seguida 

de 15 segundos de espera, o tempo de contagem mais apropriado será segura 

mente um de 60 segundos de duração. 

cieos precursores; enquanto que no3 sessenta segundos seguintes, 7,6 ¡£ 

dos nuclídeos precursores deenem; sobrando então, apenes 3,4 % deles, pa. 

ra decair num tempo indefinidamente Irrigo . Podemos reorganizar estes r& 

sultados da seguinte forma: consideremos que temos um tempo de espera 

prô-õstabôleeido da 15 segundos; a porcontagoia doa niutrokis retardados qua 

surgirão durante o tempo de contagem será de acordo com o seguinte quadro 



Y_.Cr.IA DA OPSRAÇ-tO 

r̂ T.-rdZA.ViO DO TFXPO DS' «.SPERA 

Dissemos na descrição da sequencia de operações da análise que 

retirada da amostra do reator e um ponto critico. Não somente porque eia 

constitui o término da irradiação, a qual não levando a amostra à satura 

cão devo, por Í3so, ser bem cronometrada, mas- também. porcucyo desvio co 

metido no tempo de irradiação força automaticamente um desvio no tempo de 

espera porque o disparo dos contadores está amarrado com o início da irra 

diação, e os efeitos desses dois desvios são acumulativos. 

Chamaremos este desvio de indeterminação na marca inicial do 

tempo de espera, e estamos interessados em conhecer a flutuação na conta 

íem devida a esta indeterminação. 

Faremos este calculo para o ÍT % Os outros eloa.cntos fissior/p 

veis são bastante similaresyo que justifica a ausência de um calculo esp£ 

ciai para eles; alem do fato de que o efeito do é.via de regra, precio 

minante por sua alta seção de choaue de fissão» 

A ativação para um determinado grupo de neutrons retardados pode 

ser descrita por: 

Ni = K ü ^ Ç ( 1 - e f i ) ^ 

onde 0 •- o. fluxo de neutrons 

G~c - a seção de choque do fissão 

J\ = a vida média do grupo 

lo = o tempo de irradiação no reator 

http://Y_.Cr.IA
http://eloa.cn
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hl Li 
ó'1 c± /"acode 

0 que significa que • os grupos de neutrons retardados^tomados ds 

per si,tem um desvio relativo independente do tempo de espera ?_„ Porem,qu^n 

do temos os seis grupos ativados simultaneamente, o desvio relativo do 

conjunto será: 

f Cj f_ Aí, 9* *f % (l-S-yn) Yj ? e- H 

X = o rer.dimen.to da reação que corrias; ao emissor de neu-

trons 

Esta atividade quando e medida por um contador, aparece como: 

c S m - k t e t n O - * ~ % / r Ú Y ? £ ^ • 

onde?? e a eficiência do contador. Realmente, ̂  dependeria do grupo po^ 

que a eficiência está ligada k moderação dos neutronsyque por sua voa-, 

depende da energia dos nesmos7 o portanto,,do grupo a que pertence». A di_̂  

cussão da dependência da distribuição especial do fluxo com a energia dos 

• neutrons — e a distribuição espacial do fluxo de neutrons está diretamen

te ligada ao caráter geométrico da eficiência—foi feita no estudo dã ca 

mara moderadora. Contudo, cremos que a variação devida a ?J é desprezível 

e.não a levaremos em conta. 

Se introduzirmos um tempo de espera 7^ 

Q CU - yfc _ * > Ç O - e - % ^ ) Y ^ e ' % ¿ 1 * 

'um desvio no tempo de esperaZ-jJnos da um desvio na contagem do 

Ao passo que c desvio relativo é 

http://rer.dimen.to
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crever 

< T A ^ : l / - r , , , , 

û — ~ - - - - . 

1 'n ( i - e T ' / T i ) Y í e -
T t / T í 

Escolhendo previamente o tempo de irradiação Tc = cOs, podemos e£ 

( t- e e a expressão para o desvio relativo se reduz a 

L 

á - " ; ^ t 

i-i 

Com o processo de irradiação e cronometragem manual verificou -se 

experimentalmente ser possível manter um desvio na marca do tempo de espera 

da ordem de-^^ = 0.1 segando» 

Com ôste desvio e o auxilio da formula acima vemos como o desvio 

relativo de contagem depende do tempo de espera. 

Para tempo de espera nulo, T- = 0 ; <-> = 0,S7 % 

para tempo dô espera T- =$s; 6 - 0-47 % 

para tempo de espera T^ =10s• 6 = 0,36 £ 

para tempo de espera T^ =lps; <S= 0-.31 % 

para tampo de espera indefinidamente 

longo 0,12 ^ 

Este último desvio relativo é também o desvio relativo correspon

dente ao primeiro grupo de neutrons retardados, o de vida média mais longa, 

e é devido exclusivamente ao fato de que a atividade medida não é* constante 

com o tempo, mas decai exponencialmente com ele, e portanto, sua medida d_= 

pende do instante em que é feita. 

Como o desvio relativo decresce com o tempo de espera^poderia 

recer que o tempo mais longo é o tempo ótimo; contudo, deve-se ter em mente 

que as meias-vidas em jogo são curtas e que qualquer espera é perda sub* 

tancial de contagem. Levando em conta apenas estes dois fatores, chegaria 

mos à conclusão de que o tempo ótimo de espera é aquele que ocasiona um de_̂  

vio relativo igual ao inverso-da raiz quadrada do número de contagens; isto 

faz com que os desvios devido ao tempo de espera e o desvio devido à flutua 

gem estatística da contagem sejam iguais, condição., es o^ necessária para ür£ 

nimo desvio médio quadrático. 0 inconveniente deste critério é que o tempo 

de espera depende do conteúdo de urânio, na amostra. Assim, uma amostra de 
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uña grama ce rocha corroendo até 1000 p. p_ m 0 de uranio tem sua contagem o 

tima sem tempo de espera algum. Ao passo que uma amostra de 2000 p. p. ra. 

possivelmente se beneficiaria com um tempo de espera de 5 segundos» 

Para amostras mais ricas o tempo de espera podido seria progredi 

sivãmente maior, mas a melhoria do desvio relativa torna-so cada vea mais 

exigua para que se justifique uma preocupação maior com a questão. Por ou_ 

tro lado a estabilidade do fluxo no reator TUGA é garantida dentro de 1% 

e o rendimento de neutron3 retardados é proporcionai ao fluxo, ou seja, of_ 

ta estabilidade se reflete diretamente nas contagens. Aliás, com a sequen 

cia de experiências realizadas, principalmente com padrões puros, livres 

de qualquer tipo do interferência, nos leva a acreditar que pelo menos a 

longo prazo (horas) o nas condições atuais do reator — é de se lembrar que 

pelas recomendações do fabricante, o reator já tem idade para uma limpeza 

total, incluindo desmonte das partes-— esta estabilidade de 1% não é co_x 

seguida e fica muito a desejar, Note-se que; invertendo a ordem de dados e 

respostas, este método é, sem qualquer duvida, mui "to apropriado para medir 

fluxo térmico de neutrons* 

Estando já limitado pela estabilidade do reator, e inútil procj; 

rar minimi_.ar; além de certo ponto razoável, aqueles desvios que já contri, 

buem com uma fração pequena do desvio total; mesmo porque estes desvios de 

origem independente se somam quadráti carnente o qu£ faz com que os desvios 

maiores sobrepujem completamente os menores. 

Vemos, a partir desta discussão, que um pequeno tempo de espera tem 

algumas vantagens na estatística das contagens. Para se obter resultados 

comparativos é necessário que se padronize este tempo de espera. Nesta fa 

se iniciai de testes, calibração e experiência, julgou-se conveniente fa 

ser este tempo de espera, 1 5 segundos, uma vez que o transporte da amostra 

era feito manualmente, do reator para a aparelhagem de contagem, Este tem 

po de espera poderá ser diminuido ou mesmo eliminado no caso de se autcira 

tizarem as operações, usando-se o transporte pneumático. A técnica mais 

recomendada sera a de rodar um padrão entre as amosor_i¿¿o isto será sempre 

necessário, . afim ds se r-io;-. i ¿orar o fluxo de neutrone do reator. Uma ves 

que cs padrões conhecidos sejam contados cva igualdade de condições com ao 

amostras, os conteúdos de urânio destas e daquelas serão proporcionais ac 



numero de pulsos contados, respectivamente, isto inçou completamente de

monstrado com a linearidade do método tanto em relação ao fluxo como em r£ 

Lação ao conteúdo de urânio» 



Como o resultado final da medida o um certo minoro do pulsos cou

tados durante um corto intervalo de tempo^ este resultado tora valor ato o 

ponto em que pudermos garantir que 03 pulsos correspondem as partículas do

se judas© 

Ku sempre uma margem do contagens osp-uriaa que mesmo — 

ausência da amostra. I a contagem de funde. Como ai a-nibcm possibilidade 

do que outras radiacocs> que não as focalizadas^ 30 façam registrai* nos to-

taiisadores» 

A construção desto conjunto detetor fel naraleular^snto felis em 

relação à contagem do fundo0 2 isto seria o uatui-al ..o se esperar pois um 

graúdo esforço foi investido na discriminação de neutro as das outras "parti-

cuias5 e neutron não o uma radiação abundanto cemo radiação do fundo» All__ 

do .caio, devido aos escrúpulos Co proteção da saúde dos operadores;, a blin

dagem do sistema foi supor--climensionadae Para 30 ter uma ideia destas pre-

caucoo3, basta ref eri;-so aos testes de blindagem descritos na " Aparelhagem 

Itcperimontal15, paginas atras. 

Quando o aparelho esta colocado ;:unto às capelas do sistema pneu

mático a contagem de fundo o de 3 a 4- p-alsoe por m_n_.to0 Colocado o apar_ 

lho às margens do reators a contagem do fundo sob© pai u 14 pulsos por minu

to» Nas medidas normais das amostras rotineiras nem se fas a correção de 

contagem de fundo uma vos que a contagem total so oleva normalsiento pola e_ 
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oo. seje, o número de neutrons = 1 ; 5 2 10' :•: 6¿7 10 ~" = 10*"'' m/s durante a 

cor.cages norte.-, ce Ov/ o v-^ooeceóí o jí ce créerons/ g" , y ' ° eos •-'0 mesmo eau-" 

eulo vemos para 1 eg de la e 1 'eg de Boj c-u soja 1CC0 ppn de cade, ubtome¿ 

0 S 6 contagens, l e i outras peole"~res> o fenómeno so sere apreciável para too-

ros mues o--evacos tanto ce o e ce—o cie --Co 

ITs caso do cauterio. Se temamos a parafine na ferie. (CIí-,)_i ^ 

par^ us*a orst.cn ce granéesete o.oos oís - - v . — xanssa ¿̂c_̂e-'-_— _a. ?-g co nee-̂  _ 

genio, i aluniancia relative isotcpicû natural do decirlo à de 0,0155-

cue fas par na capar ca masse co me e or aao r corn 1̂  S gree—s, v a . ; COÕI & •.- ̂  —• 

— X,> m oar.* nevera corea, ce ne reações ¿ y w --g --a 

Cetro olcmento do interesse e sem dúvida o -l""*-,. pare o qua. 
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Como a energia ao seu gama já o relativa-ae_.ee baiaaa cxaente pode 

interagir cor, o berílio. 

Calc-.lar.os a ativação . 

r °* Mo ^jzj^kjuLiél - - - ---3 ? 
A 23 

í Ã £ V = I O " 1: 4 3 2 IO" 3 11 ¿0 = 2 SÓ s 10^ átomo, do -U
2"/g 

1 atividade e, " ^ - f r = ^ A ^ I L B ^ = 1 Q 9 { , 0 s C i 

dt. 2,3 x 60 

A seção de choque para a reação ( ̂  ,_a) o ^ a = 2 msaini uemos então 

¿1! ^ 1.3 s 10"*^ n/^ /mg^cu soja, 

1,9 x IO 9 x 1,3 x 10~ 6 = 2,5s IO"* a/s/ '¿0 

e ao intervalo de contagem teremos 

2^5 2 IO 3 x 60 = 1,5 x IO 5 neutrons. 

Isto para uma graaa do alumínio,, Se supusermos o aluriínio presen 

te em alguns porcento, e a eficiência dos fotoneutronsy baiini^nercue a maior 

parte da radiação I perdida por geometria da amostra^ a radiação dos foto -

neutrons mal competirá cora a correspondente de aautrons retardados õje i^*de 

urânio natural. Veja a discussão da eficiência absoluta do detetor. 

Esta ultima fonte de neutrons Al - Be não causa preocupação pois 

seria necessário tanto o alumínio como o berilio comparecer coza relativa a-

bundancia na amostra. Contudo,a fonte de neutrons Ka~ -D depende apenas do 

sódio uma vez epae o deuterio está sempre presente. LeciiLiu>sô que seria ú-

til fazer U E teste com o sódio. Tomou-se 5 gramas de carbonato de sódio p& 

ro (P.A.) e precedeu-so à análise, como se fosse eiii _ ib.-sv> dando os r_esmos 

tempos de irradiação, espera e contagem de uieu aníliacenusto "."ao se obser 

vou contagem alguma adicional à escassa contagci: Ac 1 - v.lc_, 

http://relativa-ae_.ee
http://Calc-.lar.os
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Testes desta natureza são fáceis de serem realizados e na reali

dade são os mais efetivos pois dizem realmente se há ou não contribuição 

para 'a contagem, nas condigões de operação* Uma sequencia deles foi cor_'__ 

da para verificar os tipos de invólucros que eram empregados, ou seja, os 

tubos de polietileno, tubo externo do acrílico. 

Vez por outra, os tubos vão marcados com tintas ou amarrados com 

fitas adesivas de diferente natureza. Todas estas variações usuais foram 

testadas em vazio e mostraram não contribuir para a contagem. 
28 * 

Ao teste com $00 raCi de Al já se referiu na parte da constru

ção do equipamento eletrônico, em face do problema de empilnamento de ga-

ma Q T 

Mais ou menos surpreendente, foi o resultado dos testes com o. 

agulha de rádlc-22i$ de 5 mCi. Esta fonte deu uma contagem de ordem de 

50' cpm. Como este foi um dos primeiros testes feitos? antes mesmo de se 

ter uma ice—a mais nítida da sensibilidade da maquina para deteçãode ura 

nio e antes mesmo de estar definida a sequencia de tempos de operação, pa. 

recia o preeáncio de sérios problemas com a radiação gama. Xas, finalmen

te, comparando os resultados obtidos de maneiras as mais diversas, parece 

insofismável que a fonte de rádio produz neutrons. Seria possivelmente a 

traves de uma reação (oc.n> na platina do envolucro da agulha de radio, 

Sm condiçÕDs comuns de contagem, estes neutrons são completamente mascara, 

dos pela alta atividade da fonte, por serem uma minoria, com a alta dis -

criminação do conjunto detetor, esta minoria se manifesta» 

Do ponto de interferência na medida, as reações (<^,n) como 

sugerida acima, assim como as reações (p»n) não são de nenhuma importãn -

cia. As radiações alfa e proton são radiações prontas quando induzidas e... 

reator, iío caso da radiação alfa dos elementos radioativos naturais pesa

dos já discutido desde a comparação dos métodos de análise que esta radia 

ção' é* pequena para constituir problema na análise de rochas naturais. 
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5 . 2 . I ^ T S R F S R S N C I A S I I ; OUTROS NEUTRONS RS TARDADOS 

Quando foi abordado o princípio em que se baseia o método, fi -

cou dito que ha cusse uma exclusividade de emissão do neutrons retarda -

dos para os produtos de fissão. Alguns nuclídeos leves são exceções conhe

cidas a esta regra, e são apresentadas na tabela Vil» 0 mecanismo de emig, 

são do neutros e semolhanto ao dos neutrons retardados de fissão. Consti -

tuem os nuclídeos Li e a os precursores dos neutrons retardados capa -

ses de serem formados numa Irradiação em reator. Ambos, decaem por emissão 

beta e o núcleo composto formado, emite ui. ueutron pronto. A emissão do-

neutron e uma reação de segunda ordem, e como o praticamente instanteneeua 

meia vida eficaa dos emissores dos neutrons é a meia vida dos- precursores. 

São as duas reações: 

n evidente que, sendo neutrons retardados não haverá moio de dis

tinguí-los dos outros, uma vez formados. Podemos,, contudo fugir da inter

ferência esperando alguns segundos para fazer a contagem. Um secando é su

ficiente para reduzir a contagem dos neutrons provenientes do Li 9 a um na

da; ao passo que 17 segundos já representam quatro me;._.s vidas dos neutrons 
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KÜCLÍDS03 LEVES PRECÜR3S0R33 D3 NEUTRONS RETARDADOS 

PRECURSSOR 

He* 

Li 9 

12 
Be 

«16 

H 17 

EMISSOR 

Li 

Be 

B" 

K 
16 

0 ,17 

MEIA-VIDA (s) 

0,122 

0,176 

0,011 

0,74 
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17 
provenientes da reação do 11 . Esta possibilidade de um tempo de espe

ra entre a operação de irradiação de amostra e o inicio das contagens e 

a arma usada para contornar estes neutrons retardados de fontes espúrias» 

Ssta técnica se encontra pormenorizadamente descrita na parte da teoria da 

operação. Aqui estamos interessados em Sabei* a Grlgèul doi-sGé nielídêOe de

vida curta, e quando podemos esperar a sua interfertância/para ver até que 

ponto é eficaz a técnica da espera. Então, vejamos o mecanismo de formação 

do N 1 7. 

17 17 

No reator, o N pode ser formado por irradiação direta do 0 se

gundo a reação: O*7 (n,p) N 1 7 (Q = -7,9 MéV). Esta ativação é normalmente 

pequena pois a participação do 0̂ "7 no oxigênio natural é de apenas 0,039 % 

além do mais a reação exige neutrons jnuito - energético e mesmo sem conside

r a ? & rasderacão, ap§na§ uma pequena fra$5© d©§ ngutroríg â@ £í$mQ %M sa^r-

gia maior que 7,9 MaV. Sendo uma reação relativamente Importante era reato

res encontramos sua 3eçao dé ativação efetiva CTa = 5̂ 2 x 10"^ barn 

para o espectro dó fissão. Portanto, em cada grama de oxigênio teremos 

3,9 x 10"^ g de O 1 7, o que corresponde a Z2 - O a Jfe,^^ ^ x 1 Q-4 -
A ' 

Z « 5 > 2 X 1 0 " 3 Q * 6 > Q 3 X X ° 2 3 * 3 ' 9 X 1 Q " 4 =7,2 x 1 0 - n c a 2 / e 

17 

r>C 12 2 / 

Com um fluxo ̂  = 10 neutrons/cm/5, esta seção macroscópica nos 

conduz a uma atividade de saturação de :A=^27=1012x7,2xlO **=72 neutrons/s 

Com uma eifeiência global de deteção da ordem de 1 % teremos uma contagem 

Inicial de 43 cpm. Dando um tempo de espera de 15 segundos e contando per 

60 segundos, a contagem total será: 

o- / ' N O . « « NO R Ws&- ~ 2p u í s o s 

Outro mecanismo de formação do no reator, e indireto, 

através da reação: 

Li 6 (n, CC ) H 3 (Q = + 4,8 MeV*) 

Num segundo passo, o H 3 ou trício t é capaz do duas reações qu„ 

levam ao N^"7. 
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~~ 5 (t,p) H 1 7 ( Q = - 0,15 KaV) , 

0 1 S (t,«) N 1 7 ( Q'= + 3,8 MeV) 

Para termos uma ideia do rendimento destas reagões^precisamos 

primeiro calcular o rendimento de trácio formado a partir do lítio»0 Ai° 

constitui 7,4 % do lítio natural e sua seção de choque ds absorção 

O" a = 910 b. \ ób grama de lítio natural tora a seção macroscópica para a 

reação (n, oi" 

Com ura fluxo j$ = 10 neutrons/cm /$ a densidade de reação se-
12 

ria 4 = 6,7 x 10 encontros, exceto pelo fato de que tal seção de 

choque impõe forte depressão ao fluxo e grande auto-biindagea» Na segunda 

etapa, consideramos o com sua abundância isotópica natural do 0,20 % 

e o N ^ comparecendo com 0,37 % do nitrogênio natural» Mesmo de posse 

das seções de choque para a reação com o trício, o cálculo do rendimento 

do N x 7 torna-se impraticável pois, ao contrário dos neutrons, as partícu

las carregadas sofrem perda de energia nas camadas eletrônicas dos áto -

mos. Assim sendo, o trício é freado por esto processo e finalmente morro 

em sua maioria capturando um elétron orbital e transformando-se assim num 

átomo de h . Essencialmente e a própria natureza do trício que impede a 

reação pois seu fluxo © comparável ao fluxo neutrõnico local. Isto, asso

ciado à baixa abundância isotópica dos elementos em jogo, explica a fraca 

atividade das amostras que contem lítio» 

Nas rochas, o oxigênio e sempre abundante, podendo mesmo consta 

tuir grande parte de material» Mas oxigênio em si tem influência despr^s£ 
* 17 •* 

vel pois depende de seu Isótopo.0 que e escasso e tem uma seção de atl 

vação efetiva muito pequena, pois a reação (nfp) que êle sofre tem o lim:̂ _ 

ar elevado. Mas a presença abundante do oxigênio, garante a obtenção do 

N através do lítio. Apesar do isótopo ativo do lítio comparecer com app 

nas 7,4- %, sua seção de choque compensa amplamente esta deficiência e o 

rendimento final só é pobre pela natureza do trício como partícula de bom; 



63 

bardeio» A outra reação produtora de neutrons retardados se da com o pre

cursor Li 9. Esto nuclídeo é formado no reator a partir da reação, 

Be 9 (n,p) Li 9 (Q = - 13,3 MeV) 

Aqui aparece outra vez a interferência do 1 crilio; já havíamos 

discutido sua capacidade do dar fotoneutrons, para o que,, aliás, e o nu

clídéo mais apropriado, pelo baixo limiar: 

n) 3 3 ( = 1,67 MaV) 

Mae voltemos a produção do lã por ativação neutronica» Podemos 

» ^ "7 1^ 

comparar esta reação diretamente a produção de NIJ"' a partir de 0 » Se 

do um lado a produção do li? e beneficiada pela abu.....anciã isotópica, por 

outro lado a seção de ativação eficaz fica automaticamente prejudicada.pa 

Io limiar elevado da reação* A energia de 13,3 MeV o realmente - cauda da 

curva de probabilidade de emissão dos neutrons de fissão» Eafium. não p^ 
9 

demos esperar que o rendimento para Li seja muito maior que o rendimento 
para Além do mais, o Li 9 tem a meia vida muito menor para o N"^» Além 

9 ^7 * " 

do mais, o Li tom a meia vida muito menor que o ü* , donde a técnica do 

tempo e mais eficiente para ele» Sob o ponto de vista de interferencia^Li7 

não constitui problema e mesmo em presença abundante de berílio pode ser 

superado com a técnica do tempo de espere •» 



n ? E ^ s l ; c IAS NAS MEDIDAS 

5.3. T y ? ^ ? ^ N C T ^ T H - OUTRAS CAUSAS D£ D^SVU 

Vimos como radiações de outra natureza, bem como neutrons d. 

tra origem, poderiam influir na analise. Contudo^ mesmo a ativação pee . ̂er 

modificada por elementos contidos na própria amostra., Esta modificação se 

daria por perturbações locais no fluxo de neutrons térmicos devidas a ditos 

elementos, á claro que alterações no fluxo de neutrons rápidos também sao 

prejudiciais a contagem, mas na analise do urânio são de ráenos» importância, 

além do que o fluxo de neutrons rápidos é menos susceptível a perturbações, 

uma vez que os elementos têm pequena seção de choque a altas energias. Con 

tudo, na análise do tório ou numa medida de razão de cádmio teríamos que fi 

car atentos a tais fatores, principalmente à presença de elementos fortemen 

te moderadores, "k o caso do hidrogênio; se bem que o hidrogênio não ocorra 

em abundância em rochas, a ressalva ainda vale para o caso de se pretender 

estender o método a soluções aquosas. 

A perturbação do fluxo de neutrons térmico^ _„ ^a em dois cami

nhos opostos; de um lado alguns elementos perturbadoras provocam grande ab

sorção e consequente depressão no fluxo térmico e ca outro, outros elemen 

tos perturbadores causam a moderação do fluxo rápido e consequente axacer. 

bação do fluxo térmico. Da mesma natureza que a absorção de neutrons ter..vi 

cos e a depressão associada e a auto-blindagem no Z . Esta auto- blina.,rem 

se manifestará como uma saturação das contagens, o p .a acontece com urea eran 

de concentração de uranio. Contudo, nas concentrareis de minério pobre não é 

relevante, o que se pode fácilmente inferir do est^eo da linearidade d¿. mé

todo que sera apresentado mais adiante. 



E L E M E N T O S QUE A P R E S E N T A M seção D E CHOQUE E L E V A D A na região térmi

CA causam S U S P E I T A NA P R E C I S Ã O DA medida, quando PRE^e vtes NAS rochas a ser 

analisadas, EMA inspeção NUMA tabela, D E S E Ç Ã O D E CUORAE dos elementos NA r» 

G I Ã O T É R M I C A NOS CA UMA O R I E N T A R Ã O nas P O S S Í V E I S I N T E R - E R E N C I A S . ALGUNS nu— 

b 

clideos DE S E Ç Ã O D E CHOQUE E L E V A D A como o He e P LI , D E V I D O A S S U A S abun

dância s I S O T Ó P I C A S naturais baixas, não C A U S A M efeito notável* E S T A também 

E a razão P E I A qual a auto-blindagom do u na o e proemine outros ele

mentos QUE NAS proporções isotópicas naturais têm GRANDE se ião de choque co 

MO o gadolínio (4-6,000 barns), samário(5.200 bsrns) e o európlo(/e300barns ) 

S A O suficientemente raros para não causar apreensão. Por isso veremos o ca

S O do boro (759 barns) E DO cádmio (2.4-50 barns). PODEMOS calcular o efeito 

da depressão local DO fluxo devido ao absorvedor espalhado homogeneamente 
(16) 

na amostra. 
f = 1 9_ No ' - m Q-

S 1f r*(r + h) A 

NOS cilindros de polietileno de raio interno r - 0,70 cm, a amos -

tra de uma grama tem uma altura típica de h = 0,5 cm. COM as dimensões acima 

a depressão torna-se expressa por 

S = 0,257 _n_ o-
•\ 

cr expresso em barns. Depressão esta que corresponde a uma diminuição D E 

contagem de 1,0.S ou Q9$o% para 1 mg de boro ou de cádmio na amostra, respeç 

tivamente. C S elementos seguintes na escala dos absorvedores de neutrons 

térmicos(Ir, HG, In) já apresentam uma ordem de'grandeza a menos na sua per 

turbação e nao precisam ser considerados. 

A exacerbação do fluxo térmico a custa da moderação de fluxo de nau 

trons rápidos pela amostra é mais rara. Contudo, o caso de soluções aquo -

sas foi estudado experimentalmente pela necessidade de um padrão gravimétri, 

co na forma de solução. Há um aumento de 5?0^ na ativação de uma amostra de 

2ml de solução e os pormenores experimentais são descritos na parte perti -

nente à calibração. 

Podemos esperar desvios de outra natureza NA M E D I D A . 

Mesmo sem contar erros grosseiros devidos a MA técnica (como tu -

bos do irradiação contaminados de urânio) podemos E S P E R A R que haja varia -

Ç Õ E S de tubo para tubo D E V I D O A sua espessura;sendo O material do tubo or

gânico, S E U poder moderador ^ considerável e poderá reedificar a razão 
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de fluxo rápido para fluxo térmico de neutrons. Foram fsitas amostragens 

de vários tubos e notou-se que sua tolerância o suficiente para não causar 

problemas dessa natureza© 

Quando e feita a rasuo de cádmio para se discriminar tório de u-

rânio há a possiolidade da espessura do filtro de cádmio influir na razão 

ou mesmo que a depressão do fluxo local provocada pela presença do cádmio 

pudesse ser fortemente dependente da massa do cádmio.. Contudo, foi obser

vado que o fluxo de neutrons rápidos-—que e o que interessa na medida se 

gunda da i\_são de cádmio — não é afetado a ponto de transtornar a medida, 

podendo assim, haver uma tolerância das dimensões do filtro de cádmio—den 

tro de limites razoáveis, pelo menos—sem prejuízo da medida* 

Outras flutuações comuns nos sistemas de contagem, as variações 

de'geometria, não afetam o sistema, provavelmente porque a datação do neu-

tron se faz a uma distancia relativamente grande da .̂mostra o depende da 

prévia termalisaçaob 0 contador em si, e robusto, nao e sensível a vibra

ções o praticamente não apresenta problemas de envelhecimento* 

Uma outra fonte de pulsos espúrios é devido a parte eletrônica,» 

•Ainda que as fontes de alta tensão pré—amplificadores e amplificadores s& 

jam da confiança, introduzindo ruídos desprezíveis, toda vez que se opera 

com tensões acima de 2 10/ e alta amplificação tom-se problemas com conec

tores e cabos* Ambos devem ser de alta qualidade*, Mesmo com conectores o 

cabos escolhidos aparecem efeitos de envelhecimento com rupturas e efeito 

corona. Uma manutenção cuidadosa s requerida,principalmente no que se re

fere a limpeza das partes de alta tensão» Poeira, umidade e pequenos grãc-

zinhos de material estranho são capazes de fazer o sistema disparar pulsos, 

as vezos, em profusão* isto não oferece maiores problemas de confiança uma 

vez que se teste frequentemente a contagem de fundo* Como o sistema é fei- . 

to para baixa contagem de fundo, qualquer contagem espúria desta natureza 

é aparente. 

C próprio fluxo do reator não e estável, o desejável para medi

das por ativação de grande precisão. Além de pequenas flutuações a curte 

prazo há uma tendência continua para diminuição do fluxo a longo prazo» As 

pequenas flutuações a curto prazo só podem ser remediadas com uma monitora 

cão local do fluxo durante o processo mesmo da ativação* bata.operação, 

ainda que-facilmente realizável por moio de sen teste.eunho padronizado, que 
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seria irradiado juaiamente com a amostra e cuja ativação seria medida, pos

teriormente, e necessariamente uma complicação a mais na analise que tal-

ves não se justifique dado o estreito limitadas flutuações do fluxo, Ja u-

ma tendência de modificação do fluxo a longo prazo pode ser facilmente com. 

trolada i^zendo-so periódica verificação uo flano por meio do padrões de ji, 

ranio, usando o próprio me todo dos neutrons retardados. Isto e realmente a 

técnica adotada; de tantas em tantas analises faz-se correr também um pa -

drão que monitora Pauxo» 

?iu-lm te, podemos dizer que ainda com a contagem de fundo pra

ticamente inexistente1-—mesmo com o sistema de contagem ao lado do reator, 

que e a situação mais desfavorável, a contagem de fundo não chega a uw e— 

quivaiente de 1 jxg de 'urânio na amostra -— ha a se considerar o desvio os-

tatistico da contagem, que e a limitação ultima de toda analise por ativa-

ç.ão. 



TÉCNICA 

Ja vimos na discussão do câmara moderadora que a distribuição ca 

fluxo de neutrons termallzados pode ser apropriadamente representada pela 

distribuirão da primeira colisão dos neutrons com o hidrogênio, quando o 

meio é hidrogenoso* Ora, a função da distribuição a - probaoilidade de pri

meira colisão dos neutrons pode ser descrita para o sistema em foco, como 

V (r, = u para R < r Q 

- _ -a. ^ i>ara r > * 

onde r e a distancia do ponto considerado a amostra emissora de neutrons re 

tardados, r^ e o raio do poço e 2 é a seção macroscópica de espalhamento 

eficaz para o meio 

Ficou discutido também ao se tratar da câmara moderadora, que La 

fortemente dependente da energia inicial dos neutrons e que o considerável 

o efeito de refletor dos núcleos de carbono* Como a -seç.".o ds espalhamertt: 

e um dado experimental, usaremos o resultaao mais aprontando de que dis

pomos para a situação» 

A idade, a ressonância do In, para os quatro grupoe ae neutrons 

retardados de maior vidaf o 7,1 cm"", 9*2 cm ? 5, 6 cm • e 9> 6 cmT* em ordem cb: 

c r e s c e n t e ce 'úsn^~v-cma 

Oo estudo dos tempos de irradiação, espera e contagem podemos 

preender que a contribuição dos varies grupos para a contagem e da orce::: de 



22^ para o grupo 1, 72% para o grupo 2 * 6;; para o grupo 3, sendo que os d-

mais grupos concorrem com contribuição desprezível. Isto faz com que a ida.-

de efetiva, à ressonância do In, seja para efeito da contagem 

? = (0,22 :•: 7,1 ••• 0,72 x 9 / - v C.,06 x 8,ó) cm' 

? - 8 ,6 cm2 

0 a distribuição de probabilidade'da primeira colisão dos neutr 

podemos tirar a seção macroscópica eficaz de espalhamento» 

i / 2 \ 1 / 2 ^ e „ r „ J . 2 * * 2 
= - ~ - < r > ^ — ^ r ^ a/- V ^ - a , ó c m 

^n* — o — - j j O ^ o / ci 
2 

o x tí„o cm 

^ L - = 0a19ó cm""" 

Calculemos a fração de neutrons que atinge o volume ocupado pelo 

detetor» Esta implícito neste cálculo que o detetor se comporta como o meio 

moderador, o que e uma hipótese grosseira, mas em termos de distribuição de 

fluxo trata-se de uma perturbação de ordem superior ao efeito da primeira 

colisão» 

'1 JY 4 Tf ^ 

onda V e o volume do detetor,, Considerando uma variação do fluxo aoenas ao 

longo de seu comprimento, toT.os: 

?„ = e^*o / -Â-â ~ - . jff 
~ú U & a V cof-Q' co/ô' 

* ~ 27^ . L a . / £ a/ cos 3' • f r, - e ~ o 
'o 
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9 

• £ a 2 - £ a / - - T a 0' V2 

^ „ ^ u - v o j R t - u au 

2a Vã™ C7 

.--Tia - r ) 3? J - , - r a ^ 
x 

Usando os dados 6a câmara moderadora, obtemos; 

? 3 ^ 0,0^05 

Como são dois detetores» a probabilidade d.; um neutron retardado 

emitido peia amostra atingir qualquer um dos detetores é-

? 2 - 0,031 

Como vemos, a distribuição geométrica do fluxo nos leva a uma efi 

ciência muito baixa, pois considerando eue a eficiência intrínseca de um óie. 

tetor 3 ^ e em torno de J+ojo, cotemos: 

1\ 0,031 x 4.6> = 3,7^ 

Como o B"1"̂  tem uma característica de captura de neutrons típicam^n 

te de xA/^l sua seção de captura eficaz é praticamente independente do esp̂ ec 

tro de energia dos neutrons na região de energias baixas© 

0 urânio natural contém "? =• 0S72% de Ü^** e a seção de fissão 

te-mi ca do ü*,*yj o Ç" = 573 barn, de modo que uma mas-a m - 1 mg de U^C^ com 

relação isotópica nubural, no reator TRIGA a 100 KW, ou seja, num fluxo de 

onde R Q o raio do detetor cilíndrico, a e a distancia do detetor à amos

tra emissors de neatrons e 2 9 o angulo que a partir da amestra subtende 

o comprimento do detetor* 

Como a distribuição cai rapidamente com d crescente podemos 

escrever 
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* - 1 1 / 2 c , í , / 

neutrons térmicos de Ç - 5,̂ 7 x 10 n/cm 3, cara ao cabo de Tr-60 S 

de irradiação, precursores de neutrons retardados cm numero de 
e 

<Vvb) 

= " 0 " ^ 23 -22 11 
d- 6,02 x 10 ̂  x 0,0372 x 573 x 10 x 5,S7xl0±J' 

233 + 16 x a/3 

* £ Í >í a - «-

= 50,3 x 10 ̂  f Yi í 1 ~ i 

i 

onde )i e o rendimento de neutrons retardados do grupo i, por fissão, o ; 1 

a vida média do grupo i, tal como foi descrito no estudo da .otimização c.o_ 

tempos de operação. Cem o tempo de ativação de 60 segundos, o termo exponcg, 

ciai afetará somente os dois primeiros grupes, reduzindo—lhes o rendimento 

global a $3% e 84? dos rendimentos de saturação, respectivamente 

7 = 50,6 x IO 5 (0,53 x SI x 52 v C,ác x 31. d x 3~,ó + 9,00 x 310 + 

3,32 x 624- + 0,877 x 182 0,333 x óo, 10"*̂  

p = ĝ 2 000 precursores de neutrons retardados 

dos quais apenas 4-6,6% decaem durante o tempo de contagem, 'o que com efiei&n 

cia de contagem de ^a 

0 = 352 000 n 0,4-66 x 0,037 pulsos 

0 = 14,700 pulsos 

Experimentalmente se obteve uma contagem de 16,300 pulsos o que 

corresponde a uma eficiência de 

• \xp = 

Podemos dizer que a concordância é boa, e.... .aso querendo dizer 

que os principais fatores foram levados em considev- .ow Sem dúvida, a bai

xa eficiência de contagem é devida principalmente a iistrib „ pTo do fluxo 

de neutrons na câmara moderadora, ù verdade que algu~ es upru. .. ..ações foram 
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feitas e que certos fatores não foram tomados em conta. So consideramos a 

moderação até a ressonância do In (1,4-6 e V ) . Saíste ainda a termalizaçao e 

a difusão térmica, cujas tendências são no sentido de nivelar o fluxo, con 

tribuindo, portanto, para um aumento de eficiência, uma voz que a primeira 

colisão se dá, mais abundantemente, na parte mais centrai» me:/'v prejudi. 

cando a difusão térmica, temos a absorção de neutrons pelos núcleos a^ hi

drogênio. ?or outro lado, ainda como efeito secundário da difusão termine, 

encontramos uma depressão do fluxo de neutrons térmicos na vizinhança doe 

detetores, o que, longo de significar uma diminuição de contagem, mostra eg_ 

mo o poder absorvedor do detetor se manifesta alem de suas fronteiras geo

métricas, o que é equivalente a dizer que suas dimensões eficazes são mai

ores que suas dimensões geométricas. Este ultimo efeito já foi de urna cer 

ta forma levado em consideração na hipótese.inicial de que poderíamos cal

cular o fluxo de neutrons supondo o meio homogêneo, mes :.o com a presença do 

detetor, pois na realidade» 'não há praticamente primeiras colisões no dete 

tor, e sim, na sua vizinhança. 
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6.2. CALI5RACÃ0 

Uma vez funcionando a aparelhagem, tentou-se a calibração da meã, 

ma» Foram seguidos os passos de calibração usados na técnica de espectro -

metria por fluorescência dos raios-X»t20> 

Depois de uma série de testes de Interferência de outros elemen

tos em matrizes sintéticas ficou comprovado que para os materiais normal -

mente submetidos à análise de rotina (rochas uráníferas de Araxá, Poços de 

Caldas, Bambuí e Nordeste Brasileiro) não havia interferência notável na & 

nálise» 

A seguir foram feitos testes de linearidade de resposta, ainda 

com as técnicas referidas acima» Para esta final dade pesou-se nitrato de 

uranila, padrão espec;. o-iétrico da companhia John.; . -iatthey, "Specpure" 

com certificado * aná-ise garantindo impurezas inf-.ri- & 10 p» p. ia. , 

era quantidade s-ficiente para dar em balança de sensibilidade constante, 

desvio de ordem de uma parte em mil. Ao material assim pesac:- -dicionou-se 

quantidades conhecidas de silica rooidá» de alta purez^ .dente d̂e 

cristais de rocha de boa qualidade e já amplamente ncstad. , técnica de 

fluorescência dos raios-X» A amostra obtida era homogeneizada em vibrador 

eletro-mecânico e novamente moida em gral» A porções pesadas desta mistura 

era adicionado novamente silica em diversas proporçc ara se obter os pa 

droes sintéticos de 25, 50, 75, 150, 250, 500, 750, . , nu . 

A esta técnica que doravante será referida, neste trabe. no diluição 



era fa36 sólida, se deve.o conhecimento da linearidade de resposta deste mg. 

todo de analise.A linearidade do método pode ser julgada pelos dados apre

sentados na seção pertinente a resultados, Como as quantidades empregadas 

de nitrato de uranila eram conhecidas por pesadas, a máquina teria sido 

considerada calibrada sô hão fSsee pelo ir. ver ei. .e .... Linha de Verifi

car a razão pela qual certos padrões químicos de ou .r .w . ocedencias não 

se comportaram bem na técnica de fluorescência dos raios-l. Diga-se de pa,s. 

sagem, que a razão desce mal comportamento não che^úua ser determinada,ma3 

o uso de material proveniente das companhias químicas Baker, Merck e Carlo 

Erba mostrou todos eles darem resposta linear; porém, não havia concordân

cia entre os padrões das v a r i a i procedências, 

Como os desvios entre os vários padrões estavam muito acima de 

qualquer possível má técnica química, como se pode constatar nas páginas 

de resultados, a suspeita recaiu sobre algum aspecto físico, em particular 

mesmo, sobre a proporção isotópica dos constituintes do urânio, já que tam, 

bem o desvio era grande demais para ser considerado como perda de água de 

cristalização ou de erro de pesada; mesmo o preces^> de diluição em fase 

sólida não poderia ser o responsável por tal discrepância x-a ves que a li 

nearidade era boa. Sob esta suspeita também ficou o padrão Johnson & Matthey 

e com ele a primeira coloração, 

Era nece.a.ario ter urânio de alta pureza e de sabida composição 

isotópica natural, £ste material pôde nos ser oferecido por K.F, Batista, 

na forma de ttj Og, beneficiado no3 laboratórios do I.P.R, a partir de min£ 

rio brasileiro. Decidiu-se que uma nova comparação entre os padrões seria 

feito na mesma forma química e foi escolhida a forma de Og por ser mais 

estável, Para isto foram levados a ignição os vários padrões, incluindo uma 

pastilha de urânio metálico natural da firma Reactor 3: periments, em cadi

nhos de porcelana virgens. As várias amostras de ül Og assim obtidas foram 

pesadas e sofreram o processo de diluição em fase sólida. 0 resultado da &, 

nálise de ativação pelo método dos neutrons retardados foi coerente em si, 

porém era necessário ter a confirmação por outro método, A fluorescência 

dos raios-X chego, a dar um fator de dois entre certos ^"droes, Como as vá 

rias amostras de °g eram provenientes de calcinação c-, substâncias q. 

micaraente diferentes (nitrato, metal e oxido) supos-se que deram produto 

de granulação ou ;b. na de aglomeração diferente ^ue prejudicavam a ação aos 
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raios-X ou que sofriam diferentemente a ação da Homogeneização. Esta hipó

tese era endossada pelo fato de que as amostras provenientes de nitrato de 

uránila eram coerentes entre si, Note-se que nesta etapa do trabalho elimi, 

nou-se, por escrúpulo, a passagem do padrão pelo gral. Tentou-se uma con -
> 239 ' 

firmação pela analise de ativação com contagem dos gamas do SP em muiti 

canal. Ssta análise confirmou que os raios-X estava:., se.do oe alguma forma 

descaminhados,mas mão teve precisão suficiente para garant-er t, homogeneida 

de da diluição em fase sólida. 

Decidir-se então, que a calibração final seria feita com urânio 

em solução aquosa. Ssta vinha sendo evitada pelo forte poder moderador da 

água. As várias formas qurnicas seriam primeiramente levadas a forma de 

U,,0 , então pesadas em quantidade suficiente para se obter boa precisão, 

daí solubilizada e diluida a concentrações convenientes. Com o aso de 

temunhos, verificou-se que a precisão atingida era mais pobre que alguns 

porcentos. Atribuiu-se a discrepância a fatores inerentes a técnica volum^ 

trica, porisso, a tentativa seguinte foi feita apenas com pesadas. Separa

ram-se três frações de U^Og sabidamente de abundância isotópica natural, u. 

ma proveniente do I.E.A., de Sao Paulo , e as outras duas de tratamentos ¿1 

ferentes, mas ambas beneficiadas no I,P,R, Usou-se para pesagem uma balan

ça do tipo automático cujas sensibilidade, reprodutibilidade e correção, fo 

ram testadas em toda a faixa de utilização, com a ajuda de pesos de balança 

analítica. Três erlenmeyers de 50 ml foram cuidadosamente lavados, secados 

e marcados, e a seguir pesados em sequência e a -sequência das pesadas rep£ 

tida três vezes» não apenas pela média, como também para evitar erros gro^, 

seiros de leitura. Cada ura dos vidros recebeu uma porção das frações de 

U^Og respectivamente. Tomou-se o cuidado de não deixar o óxido tocar os gar 

galos e as paredes do vidro, procurando-se depositá-lo diretamente no fun 

do do recipiente. Procurou-se colocar cerca de 100 mg de óxido em cada vi-

dro, porem, não houve tentativa de levar exatamente a uma quantidade pre

determinada, evitando-se assim complexidade nesta operação de carga. Os ó-

xidos foram pesados por diferença, em sequência^e a sequencia repetida cln, 

co vezes, 

A seguir fez um ataque dos óxidos com 4- ml de HNO^, P,A,, medi

dos com pipeta ae 2 ml; aqueceu-se ligeiramente para favorecer a reação 

finalmente, diluiu-se cada porção com J+Q ml de água bidistilada medidos 
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com pipeta de 20 ml. Uma vez homogeneizada, a solução foi pesada por dife

rença em sequência e a sequência repetida. Durante esta operação observou-

se a velocidade de evaporação da água, e verificou-se ser desprezível nes

ta fase de operação. Levaram—se 2 ml de cada solução para tubos de polietj. 

leno próprios para irradiação, os quais tinham sido previamente, cuidadosa 

mente lavados, secados, marcados e pesados. Cs 2 ml de solução foram medi

dos com pipeta de 2 ml e pesados por diferença, em sequenciará a sequencia 

repetida. O3 tubos foram então fechados e lacrados cem cera de abelha. 

Os padrões assim preparados foram levados a análise por ativação 

pelo método dos neutrons retardados e analisados em sequência a a sequên -

cia repetida cinco vezes. Resultou numa concordância entre os padrões, com 

uma variança de duas partes em mil. 

A seguir mediu-se o aumento percentual do fluxo térmico as expen. 

sas da moderação do fluxo de neutrons rápidos pela á,v-&. Foi usada a ótima 

solubilidade do nitrato de taranila; colocaram-se num tubo de polietileno de 

irradiação alguns grãozinhoo de nitrato de uranila e seu conteúdo de urâ -

nio foi medido por média de análises de ativação pelo método dos neutrons 

retardados; a seguir 2 ml de água foram adicionados a estes ^rãozinhos de 

nitrato de uranila no tubo de -polietileno, o que os dissolveu. Procedeu-se , 

novamente à análise por neutrons retardados, agora simulandc—se a situação 

dos padrões. C aumento percentual do fluxo térmico pela água e necessário 

para uma completa calibração. 

A calibração do tório é bem mais simples por ser o tório um ele

mento monosoitópico e também por ser menos sensível a ativação de neutrons 

retardados. Pode-se analisar diretamente quantidades de óxido ou sais de 

tório gra.-des o suficiente para pesadas com precisão, ou seja, a calibra -

ç.ão do tório dispensa à fase de diluição. Foram pesadas e analisadas dire

tamente porções de até 0,500 gramas de ThQ^. 

Para completar as calibrações é necessário ainda o elemento dis

criminativo entre o tório e o urânio: a razão de cádmio para o tório e o ü 

rânio. Foram utilizadas para este fim urna cápsula de cádmio cilíndrica de 

10,0 mm de diâmetro interno e 1,0 mm de altura util e todas as paredes de 

1,0 mm de espessura. A quantidade de urânio (ou tório) foi medida pelo prn 

prio analisador sendo para isto encapsulada por fita adesiva de modo não 

se perder material ao levar-se a amostra para a cápsula de cádmio. As a; 



lises do urânio e tório, tanto sem blindagem como,com blindagem de cádmio 

foram feitas por media de várias medidas e repetidas para diferentes quan

tidades de material, A razão de cádmio para o tório ficou sempre determina 

da com menor precisão que a do urânio por ser o tório sensivelmente monos 

afetado pela ativagão. 
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6.3. DISCRIMINAÇÃO 5MTRT3 TÓRIO S URÂNIO 

Tanto o tório como o urânio são passíveis de produção de neutrons 

retardados de fissão. Assim,' ambos podem ser analisados pelo método d03 neu. 

trons retardados. Contudo, quando estes elementos se encontram na amostra a 

ser analisada deve-se prover uma maneira de diferenciá-los..0 tório e o IT 

são bastante semelhantes no que se refere a seção de fissão, ambos tem um 

limiar de fissão bastante elevado. 0 porem, tem uma seção de fissão 

muito grande na região térmica* No caso de urânio natural, a relação isotó, 

pica do para o e constante, o que reduz o problema a apenas duas 

incógnitas. É, portanto, suficiente obtermos uma outra referência além da 

simples ativação da amostra para determinarmos o conteúdo de urânio e tó

rio e esta referencia nos é dada pela razão de cádmio da amostra, ou seja, 

a relação entre a contagem dos neutrons retardados quando a amostra é sim

plesmente ativada e a contagem da amostra ativada dentro de uma blindagem 

de cádmio. 0 cádmio sendo fortemente absorvedor de neutrons da região tér

mica do espectro, modifica drasticamente a resposta do sem afetar gran 

demente a resposta do tório e do urânio 2 3 3 . Temos assim duas equações li

nearmente independentes 

C = K . U + k . Th 

i 
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Onde, C e são as contagens das ativações sem e com blindagem de cádmio 

respectivamente, tf e Th os conteúdos de urânio natural e tório em ^g, K e 

k as contagens específicas, em pulsos por ^ig, e R e r as razões de cádmio 

para urânio natural e tório, respectivamente» 

Resolvendo estas equações para os conteúdos de tório e urânio 0£ 

temos: 

0 = d/r - % 

Th= CCd - O/R Rr 
k ÍUr 

As constantes R e r dependem do espectro de energia dos neutrons, ou seja 

da geometria nuclear do reator, sendo invariantes cora a potência e a gran

deza qío fluxo de neutrons e £odem, portanto, ser previamente determinadas 

por reiteradas medidas» Encontramos os seguintes valores no TRIGA: 

R = 27,8 

r = 1,00 

Desta forma, as equações para os conteúdos de tório e urânio podem ser es

critos de forma mais simples. 

R C0d - C V 
R - 1 

?h = _1_ } R CCd - 0 
R - 1 

A expressão ( ̂ C (^ ~ C ) / ( R - 1 ) pode ser reconhecida como sendo a co£ 

tagem devida ao tório e vamos simbolizá-la por Cm. » 
í- n 

Tanto K como k são dependentes da grandeza do fluxo de neutrons 

mas a razão V'k, tal como R e r, e uma constante da geometria nuclear do 

reator; para ura dado reator, estas três grandezas dependem somente da posi, 

ção de irradiação» Assim, para uma dada análise não precisamos determinar 

as duas constantes K e k, ou seja, não precisamos ter dois padrões,.um pa 
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ra o urânio e outro para o tório, basta um deles, digamos o de urânio, que 

é mais sensível, o outro pode ser determinado pela razão Y/k que, tal como 

R e r, pode 3 e r previamente determinada por reiteradas medidas. 

Assim, podemos escrever: 

- T h = ~~K~ ( ~k~ CTr? 

Tb R - 1 

Usando as constantes determinadas obtemos: 

U = — ( C " CTh } 

Tb = -jr- ( 26Ó O 

C X h = 1 ' ° 3 7 ( C C d - 2 % 8 ) 

A medida de K deve ser feita a cada pequena série de analises, pois ela cor 

responde a uma monitoração do fluxo de neutrons* 

Consideremos agora o desvio destas medidas. 0 desvio correspon

dente às constantes já substituídas deve ser considerado como desvio siste

mático e depende de uma boa calibração para ser minimizado. 0 desvio devi 

do à medida de K depende fortemente do conteúdo de urânio do padrão e pode 

ser feito pequeno a ponto de ser desprezível comparado com outros desvios, 

usando-se um padrão .suficientemente rico em urânio. 

Já os desvios devidos à contagem de ativação ,.a amostra, C, e de 

sua razão de cádmio, C,,,, são dependentes do conteúdo de urânio e. tório da 
OU - * 

própria amostra e podem ser calculados: 
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A Ti-. 

A Th 

A c C d = o " à 
A C = —/ N A C = 0 ,0075 

— * J 

na O - O oa Cd 

Como são de origem indeper.deate, estes desvios se somem qupdráticamentes 

A =/( 0 ,0635 A o ) 2 + ( 0 ,0635 A C ^ ) 2 

A Th =]/{ 0 , 6 0 7 5 - ^ 0 ) 2 + ( 1 6 , 9 ^ C C d f 

Levando em consideração apenas o desvio estatístico da contagc 

A U = 0 ,0635 ' / C T C C d 

A Th = 0 ,6075 / C + 2 7 , 8 C C d 

Podoraoâ estar interessados apenas no desvio relativo, nâste caso,basta 1: 

dar com as contagens: 

crT - C - C™ J ^n 

CTh = C c - C ) / R>- 1 

A 
'üj 

= 4 r A c = 1 ,037 V"C 

A C 4 c = O = " - c a 
A C „ = 1,037 

r^C = 1,037 / o / 27,8 

A 
"Th 

A C = O 
Cd 
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A C.. = 1,037 ]/o + C £d 

^ C T h= 1,037 + 

27, 

IL V 

C - C Cd 



RESULTADOS CONCLUSÕES 

7.1. ~:;13:J TOADOS 

1- Târ.qarinada •- Apresentamos abaixo uma tabela típica de medidas 

de linearidade. Os padrões sintéticos foram preparados pela tecr^ca de di -

lalção em fase solida, descrita ao se tratar da calibração. Usou-se nitrato 

de uranila "Specpure'1 da Johnson & Matthey. A coluna p, p, m. se refere a 

cuivalente UbO e correspondem numericamente a g de b-,0 já que a massa das 

amostras era de 1,000 g. As medidas foram feitas com os tempos padronizados 

descritos anteriormente, com irradiação na mesa giratória do TRIGA a 100KW 

em sequência no tempo, e com um mínimo de atraso entre cada análise, A con 

tagem é proveniente de uma única medida. 

{ p. p* m. . Contagem 

25 373 

50 í 
i 

ó 15 

75 ¡ 9B9 

150 í 2082 

250 i 
1 
1 

3454. 

500 f 687,0 

750 
¡ 

10180 

1C00 i 13S50 
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O gráfico correspondente a esta tabela se encontra na página seguinte, 

2- Ca!i'ir-r?p?o. - A tabela Vil; apresenta os rssultados da calibração grn, • 

vimetrica descrita anteriormente. A coluna I se refere ~o material prove

niente do I.E.A», e as colunas II e III se referem as duas partidas do 

I.P.R. Foram conservados algarismos sem significado para se evitar propa

gação dos erros. Os valores da tabela são médias de um numero de medidas 

vari,ável de etapa para etapa e já mencionados na descrição da calibração. 

3— Aumento perç.entuq 1 do fç^xo. térmico d e v i dp a o p o d e r moderador <ja. á^u^ 

Ligado â calibração com padrão em solução aquosa,1 está o aumento percen

tual do fluxo térmico à s expensas do fluxo epidérmico e rápido por causa 

do poder moderador da água, ãste aumento foi medido e mostrou ser de 5,0% 

para 2,0 ml de a^ua os quais correspondem ao volume da solução usada co

mo padrão, 

-4- Sgnsibi2id.a/te - Da calibração gravimetrica obtivemos uma contagem es

pecífica do 17,16 pulsos por iig de urânio natural em equivalente de U^g. 

Mesmo com a correção devida a perturbação do fluxo pela água da solução 

padrão, ainda estamos na mesma ordem de grandeza com K - 16,34- pulsos por 

rJ* g de urânio natural. Como a contagem de fundo é normalmente eia torno de 

1 0 ou 12 pulsos por minuto, podemos considerar que 1 ^ g de urânio natu -

ral é o limiar de sensibilidade do sistema. 

Esta sensibilidade corresponderá a um limiar de aproximadamen-

te 0 ,01 jüL g para ÍJ , I T " 0 e Fu , no caso de usar o sistema oara estu
a

dos de enriquecimento e criação de material físsil. Ao passo que o limite 

de sensibilidade para o tório se reduz a 300 Jlg de ThO^ 

5- Eficiência - Também como fruto da calibração absoluta obtém-se a efi

ciência de contagem do sistema. Esta eficiência foi comparada com a efi

ciência teórica, páginas atraz, com a qual foi bem concordante» 

Obteve-se YJ = 4 , 1 $ 

6 - í>V hr-açnn r.nrq- a r á l jr-o, d.? t n r' o - Diferentes massas de ThO-, em pó f o 
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ram pecadas e analisadas diretamente, sem qualquer processamento. Foi obtl 

do 

k = 61,4-3 pulsos por mg 

7- "'-'o cLl o - Também descrita como um elomeato da calibração^ por 

ser necessária para uma discriminação entre o tório e o urânio, a razão de 

cádmio foi aeterminada tanto para o tório como para o aramo, com o seguin 

te resultado proveniente de media de múltiplas medidas. 

Razão de eádüic rara o tório: 

r = 1 ,00 

Razão de cádmio para urânio: 

1-17,8 

8- Reia<?ão i.zfté-Mq?_ - Tendo-se a massa de urânio da amostra e sabendo-se 

que nela não há tório ou outro material fissoinável, a calioração absolu

ta para urânio natural nos permite calcular a relaçãoisotópica do urânio 

da amostra. Gomo resultado da fase experimental da calibração, foram fei

tas séries de padrões sintéticos a partir de padrões químicos de urânio de 

várias procedências. Foi constatado que os padrões químicos tinham todos 

relações isotópicas diferentes da natural. A título de ilustração apresen-

tamooêste resultados 

rro< .er .cia 

I.?«R»Ínatural) 0,72 . 

• Reactor K:cperiments. 0,70 

I Johnson & Matthey i 0, 66 

j Baker À 
È 

• í 
i 
í 

C,64 { 

j Merck 

À 
È 

• í 
i 
í 

0,44 i 

9- A"iál5 r.?s. * •-. -o ti na - 0 resultado mais importante é sem duvida a faci

lidade com que o método foi posto em rotina e a confiança em sí.us resul

tados» 0 I»?.!* possui, na Divisão de Matéria_s; milhares de amostras de 

material uranifero analisado, Estas amostras servem, en«re outraj coisas 
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para uma eventual verificação de análises já feitas. 0 método dos n e u t r o n s 

retardados f o i usado numa confirmação daquelas' análises em áreas de m a i o r 

interesse. Os resultados da análise pelo método dos nrutrons r e t a r d a d o s con 

f i rmaram a análise por. e s p e c t r o m e t r í a de fluorescencia dos r a i o s - X d e n t r o 1 

de y%9 o que r e d o b r o u a C o n f i a n ç a iiü enorme trabalho úaaiitiCü ja f ê i t O » 

10—Pa'dree?. Int.p-̂ aoiorir i" - Tivemos a oportunidade de analisar m a t e r i a l 

uranífero p a d r o n i z a d o a t r a v é s de a n á l i s e s de v á r i a s i n s t i t u i ç õ e s f i l i a d a s • 

à I n t e r n a t i o n a l A tomic Energy A g e n c y . 0 r e s u l t a d o das análises p e l o m é t o 

do dos n e u t r o n s r e t a r d a d o s é a c r e s e n t a d o a b a L x c : 

a m o s t r a contagem Conteúdo Valor I . A . 2 . A . 

f.-< \ 

^2 

"3 

Padrão 

74 r/7 

48 674. 

64 866 

57 364 

71 636 

0,476̂ " 0,002 

0,311- 0,002 

0,4lõ^ 0,002 

0,368- 0,002 

1 , 4 7 1 

0,313 

0,413 

0,375 

Foi a n a l i s a d o 1,000 g de c ada m a t e r i a l . Todas a s c o n t a g e n s são médias de 

d u a s a n á l i s e s . As c o n t a g e n s do p a d r ã o (solução a q u o s a) devem sor c o r r i g i 

d a s dos 5?C% de aumento do fluxo térmico por causa do poder moderador da 

agua; na rotina, evita-se este incomodo calibrando-se um padrão sintético 

solido, por comparação de ativação. 0 desvio assinalado nos resultados se 

refere apenas à estatística d e contagem. 

Para comparação, o resultado d e outras análises destes materiais 

é reproduzida nas páginas seguintes. 



IxVTSR^ATIONAb ATOMIC ENERGY AGENCY 
I 

-i • :> ~> RYI — T V .-1 IT! """ 
'^JJ. I X I* J. U J I L TJ 

REFERENCs- SAM?LE 3 1 
LO-V GRADE URANIUM ORE 

TCR3ERNITE (ORIGIN: AUSTRALIA) 

~ O \ 
"J 0 - : 0 . 4 7 1 io (based on sumole heated for one hour at . . 1 0 CJ 
Results by the f oilowing methods were used to evaluate the 
uranium content: 

Photome trie; [± ) thiocyanate 
( 2 ) dibenzoyl methane 

Average: 
M 

0 . 4 7 3 i 

0 . 4 7 0 °/o 

Volumetric % eerie sulphate titration IT 
0 . 4 6 9 i 

General Composition 

(Quantitative) (Semi-quantitative) 

A1 20 3 6 . 4 
?e 20 3 3 . 6 

* 
* 

B 2 0 . • 

BaG 
0 . 0 4 7° 
0 . 0 3 i 

NaO 
NiO 

< o . i 

0 . 0 0 2 % 

K 2 ° • 1 , 1 

GaG 0 . 0 6
 c/o PbO 0 . 0 2 ' / > , 

IvIgO 0 . 3 9 . 7° 
C r 2 ° 3 

0 . 0 1 • io SrO < 0 . 0 4 i 

Si0 2 ; 6 5 - 0 % CuO 0 . 0 4 i T i 0 2 0 , 5 i 

G a 2 ° 3 -
0 . 0 0 2 % 

V 2 ° 5 
0.03 io 

Li 20 0.006. i 
P 2 ° 5 

Th0 2 

< 0 . 7 # 

MnO 0.03 io 
P 2 ° 5 

Th0 2 10 ppm 

- Powder ground to pass 200 mean. 
The following laboratories collaborated in estabiis /IJ.n̂ g Bne 
uranium content;s 
Australian Atomic Energy Commission, Research Estaol > el;;..eat, 
Lucas Hts., Sydney; Canada: Metallurgical Laboratories, I..dorado 
Mining and Refining Lt d», Ottawaj Canadas Department of ....nos and 
Technical Surveys, Extraction Metallurgy Division, Ottawa, 
France: Commissariat a l'Energie Atomiquc, Fontenay-aux-Roscs; 
Poland: In«tytut Badan Jadrowych, Y/arszawa; South Africa; Government 
Metallurgical Laboratory, Johannesburg; Spain: Junta do Energia Nuclear, 
Madridj • u. S. A.: Lucius Pitkin Inc., Grand Junction, Colorado. 
The ore waa prepared by the Junta do Enorgia Nuclear Spain, who also 
supplied the general analysis. 
This • sample is intendod for chocking chemical mcthodo of analysis 
for mvuuum. It is not ^uarantood that it is in radioactive 
equilibrium, 

-;May .1 967 Karntnorr. . . j II 
101C V̂ ei.r.u,, Austria 



INTERACTION ^ T O M I C E N E R G Y AG E N C Y 

C E R T I F I C A T E 

R E F E R E N C E S A M P L E • S 3 

LOW GR.iDE URANIUM ORE 
C A R N O T I T E ( O R I G I N : U.S...,) 

U 0 Q : 0.418 io (based on sample heated for ,ono hour at 1IC°C) 3 o 
Results by the following methods were used to cvaluate_ the 
uranium content: 

Photometric : (l) thiocyanate 
(2) dibcnzoyl methano 
(3) 

Volumetric: 
arscnazo 

ccric sulphate titration 

.nvora^e % 0.420 
0.419 i 
0.417 i° 
0.415 l'o 

(Quantitative 

6.0 

General Comoosition 

(Somi-quantites-ti vo) 

^2°3 
o a e 

Fe 20 3 

Na20 

V2°5 

B2°3 
0.55 
0.5 
1.2 
1.05 
0.33 
O.58 

i 
<fo' BaO 
% C r 2 0 3 

i .K20 
i 
i 
i 

SiO, 

<0.003 i 

0.04 i° 

< 0.004 i 

• 2.5 i 

>80 i 

SrO 
ZnO 
CuO 
MnO 

ThO„ 

<c 0.04 % 
0.04 i 

^0.02 '/o 

^ 0.09 °/o 

< 0.1 # 
4 ppm 

Powder ground to pass 200 mesh. 

The following laboratories collaborated in establishing the 
uranium content s 
A u s t r a l i a n atomic Energy Commission, Research Establishment. 
Lucas Pits., • Sydney 5 Canada: Metallurgical Laboratory0 s ? Ei dorado 
Mining and Refining Ltd., Ottawa; Canada: Department of Mines and 
Technical Surveys, Extraction Metallurgy Division, Ottawa; 
France: Commissariat a 1'Enorgie Atomiquc, Fontenay—aux-Roses; 
Poland; Instytut Badan Jadrowych, Warszawa; South Africa; Government 
Metallurgical Laboratory, Johannesburg; Spain: Junta do Encrgia Nuci 
Madrid; u, S. A.: Lucius Pitkin Inc., Grand Junction, Colorado. 
The oro was prepared by tho Junta de Enorgia Nuclear Spain, who also 
supplied the general analysis. 
T;.is sampl*o is intended for chocking chemical methods of analysis 
lor uranium. It is not guaranteed • that it is in radioactive 
cqui 1 ibnum. 

May 1967 
A"n r n t . . ̂  m n g 1 j . 
1010 Vienna, JUJstria 



INTERNAI O N A T O M I C E N E R G Y A G E N C Y 

C E R T I F I C A T E 

REi'TJRENCE S A M P L E S 4 

LOW G R A D E Ü R A N I U M O R E 

URANINIT3 ( O R I G I N : A U S T R A L I A ) 

u 0 o : 0.375 i° (based on samplo boated for one hour at 110 C) 
3 o 

Results by the following methods wore usod to 6valuato the 
uranium content: 

Photomotric: (l) thiocyanato uvoragos 0.377 i 
(2) dibonsoyl. methane " 0.376 i 
(3) arsonazo " : 0.377 1° 

Volumetric: , coric sulphate titration j " : 0.372 'fo 

General Composition 

(Quantitative) (Scmi-quantitativc 0 

.16.5 1° MnO 0.35 i B2°3 0.05 i G a2°3 . 0.005 i 

CaO O.52 *: N a2° 0.18 % 3a0 0.03 °/o Li ?0 0.02 i 

CuO 0.02 i> p2°5 
Si0 2 

0.54 i CoO 0.004 io NiO 0.004 i 

F o2°3 12.8 i 

p2°5 
Si0 2 50.O i Cr 20 3 0.006 io PbO 0.1 . i 

• K 20 1.4 1 i Ti0 2 0.81 i Th0 2 . 5 ppm 
MgO 10.6 i V2°5 0.08 i 

Powder ground to pass 200 mesh. 

The following laboratories collaborated in establishing the -
uranium content: 
A u s t r a l i a n A t o m i c Energy Commission, Research Establishment, 
Lucas Hts., Sydney ; Canada : Metallurgical Laboratories,1 Eldorado 
Mining and Refining Ltd., Ottawa; Canada: Department of Mines and • 
Technical Surveys, Extraction Metallurgy Division, Ottawa; 
France: Commissariat à l'Energie A t o m i q u e , Fontonay-nux-Roses; 
Poland: Instytut Badah* Jadrowych, Warszawa; South Africa: Government. 
Metallurgical Laboratory, Johannosburg; Spain: Junta do Encrgia Nuclear 
Madrid; U . S.'A.S Lucius Pitkin Inc.,'Grand Junction, Colorado. 
The oro was-prcparod by the Junta do Encrgia Nuclear Spain, who also 
supplied tho goneral analysis. 
The sample is intended for chocking chemical methods of analysis 
for uranium. It is not guaranteed that it is in radioactive 
equilibrium. • • 

J Kärntnerring 11 
May 1967 1010 Vienna, A u s t r i a 



RESULTADOS E CONCLUSÕES 

7.2. APLICAÇÕES ADICIONAIS • 

O sistema de análise pelo método dos neutrons retardados discuti 

do neste estudo foi especificamente projetado para análise rotineira de m^ 

nérios uraníferos relativamente pobres; e, ainda, é nessa direção que se 

pretande complementar comodidades. Assim, será acrescentado ao sistema um 

transporte pneumático de amostras, capaz de levar a amostra a ativação no 

reator e decorrido o tempo de ativação^ transportá-la até o sistema de con 

tadores, de onde será expulsa e arma senada apos a contagem; ao passo que 

os tempos das operações são comandados automaticamente e o resultado da con 

tagem impresso, reduzindo assim, a possibilidade de erros grosseiros do o 

perador. 

Contudo, qualquer problema que possa ser colocadoem termos de 

contagem de neutrons» de fontes ou amostras de dimensões relativamente pe

quenas, será possivelmente bem abordado com este equipamento, uma vez que 

a discriminação entre neutrons e outras radiações e quase absoluta, peden 

do-se com isto, detetar neutrons claramente, mesmo quando estão em franca 

minoria» 

Já vimos como o fluxo do reator deve ser monitorado durante a a 

nálise. De fato, esta monitoração por um padrão de urânio pode sor cenver 

tida em med;d.a de fluxo de alta ttredsso. Durante uma das análises de roti-

na, verificou-se uma incoerência entre as atividades producidas quando o 

padrão era irradiado em compartimentos diferentes da mesa giratória.A eoni 
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tatação de oue havia material es-ranho num dos compartimentos e sua subse

quente limpeza sanou a discrepância que era da ordem de 20£. formalmente 

•-, aardo se tem ciência de algum acidente, cu^o resultado e a contaminação 

do compartimento da r.esa, faz-se a limpeza do comparti ::ento imediatamente. 

Contudo, conta'.li nuçoes desconhecidas, acümaiadâs curan"o anos do operação 

cc- reator, pode levar a uma situação em que as analises comuns ce ativação 

que algumas vezes são feitas co.á testemunhos irradiados em diferentes com

partimentos, tornam-se completamente falhas. J. Mendonça utilizou o método 

dos neutrons retardados para uma verificação de todos os compartimentos da 

mesa giratória e em cuestao de horas conseguiu que os compartimentos da 

sa ficassem completamente lampos. Os outros métodos de dosagem tem-se mos

trado muito mais morosos e trabalhosos. 

Deve-sa notar a facilidade cora que se duplica um padrão de con -

fiança, quando se usa o método dos neutrons retardados. Também, é de sigr^ 

ficação cue se possa construir um padrão de dimensões tão pequenas T u e se 

comportara como um dosímetro puntiforme. Além disso, deve-se consignar qae 

pequenas quantidades de urânio natural não altoram o fuxo o que e demcnr-

trado pela linearidade da deteçao e, no entanto, apresentou atividade alta 

capaz de ser medida com precisão. Isto deve ser ressaltado, porque uma das 

deficiências mais aborrecidas de tratamento numa medida de fluxo é a detrás 

são causada pelo próprio detetor. 

uma extensão da medida finamente localizada do fluxo é a medida 

de perturbação do fluxo por diversos materiais. Com montagem apropriada pp_ 

de-se estudar a variação do fluxo de neutrons tanto no interior do materi

al como na sua vizinhança. Esta vantagem se faz notar quando se quer-estu

dar condições de fronteira entre dois meios. Com isto se torna um meio de 

deteção muito útil numa montagem crítica ou subcritica, pára determinação 

de parâmetros. 

No caso de estudo de meios homogêneos, em que o material físsil 

está intimamente distribuído no moderador, pode-se es«udar com relativa fp_ 

cilidade as proporções dos constituintes tendo em vista a absorção e a mui. 

tiplicação de neutrons. 

Um elemento qu^ tenha vários isótopos e entre eles um fortemente 

absorvedor de neutrons, como o hélio, o lítio, o boro e o cádmio, pode ter 

sua relação isotópica determinada pelo efeito da depressão de fluxo causa-
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sada em seu seio, 0 enriquecimento isotópico de tais elementos é frequen

temente utilizado por causa de sua capacidade de deteçao. 

No caso particular do lítio, pode—se usar a própria reação se -

cundária, devida ao trício e produtora de neutrons retardados — como ficou 

discutido no tocante às interferências—para sua dosagem f ou. o estudo de 

relação isotópica. 

No que tange o enriquecimento isotópico, deve-se fazer referen

cia à facilidade com que E S T E E determinado no urânio. Alem disso, existe 

a possibilidade da dosagem de e Pu^*^, era estudos de produção de ma

terial físsil ou estudos de conversão. i 

Ha também a possibilidade de se monitorar neutrons produzidos em 

acelerador. Como esses neutrons são de 3 MeV e 14- MeV ó conveniente usar o 

tório como detetor. 

Já a calibração de fontô3 de neutrons, que seria uma aplicação 

muito desejável,deve ser encarada com certa reserva, pois neste sistema só 

é possível comparação de fontes de mesma natureza, pois como vi'mõs.;na dis

cussão da eficiência, esta e fortemente dependente do espectro da energia 

dos neutrons. 
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