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MEDIDAS DE SECCOES DE CEOQUE MEDIAS NO ESPECTRO DE FISSAO

DO U-235, PARA ALGUMAS REACOES DE LIMIAR

HNORA LA MAIDAMA

As secgdes de chogque médias no espectro de néutrons de
fissio do 2°U foram medidas pela técnica de ativagdo, para as
seguintes reagdes de limiar: ""'In(n,n')"!"In, 2"'z'l‘h(n,f)P.l“.,

47, 46,47,48
46,47 “Ti (n,p)

sc, *Mn(n, 2n)*Mn, *'v(n,a)*®sc, ®zr (n, 2n)%zr,
"Nb(n,2n)"™Nb, ®Ni(n,2n)"Ni, *Mg(n,p)*Na, *Fe(n,p)*Mn,
sch(n,a)“H.n e “Cu(n,a)cho. As folhas de ativacdo foram
irradiadas pré6ximo (= 4 mm) ao nicleo do reator de pesquisas
IEA-R1 do IPEN-CNEN/SP. O reator operou a 2 MW de poténcia,
obtendo uma densidade de fluxo de néutrons r&pidos de
aproximadamente 5x10” n.cm?.s'. Esta densidade de fluxo foi
monitorada por meio de reagdes que possuem valores de secgdes
de chogue médias bem conhecidos e apresentam limiares
efetivos acima de 1 MeV. As atividades das folhas foram
determinadas por mejo de um espectrémetro de HPGe,
previamente calibrado. O espectro de néutrons foi calculado
utilizando o sistema de deconvolugdo SAIPS, aplicado aos
dados Ade ativagdo. Foi efetuada uma andlise de erro
detalhada, apl’ rando a metodologia de matriz de covariéncia.

0s resultados foram comparados com os outros autores.



AVERAGED CROSS SECTION MNEASUREMENTS IN U-235 FISSION

The average cross section in the My fission spectrum
has been measured by the activation technique, for the
following thresholds reactions: "sln(n,n')""'ln, m‘m(n,f)P.P.,
6474805 (n, p) ***"**sc, Zun(n, 2n)*mn, *'v(n,a)*sc, ®zr(n,2n)%zr,
PNb(n,2n)? N, *Wi(n,2n)*Ni, *Mg(n,p)*Na, *re(n,p)*Mn,
”CO(n,a)“Hn Oﬂd““c“(n,c)“m. The activation foils were
irradiated close (= 4 mm) to the core of the IEA-R1 research
reactor in the IPEN~-CNEN/SP. The reactor was operated at 2 MW
yielding a fast neutron flux around 5x10 n.cm‘.s'. The
neutron flux density was monitored by activation reactions
with well known averaged cross sections and with effective
thresholds above 1 MeV. The foil activities were measured in
a calibrated HPGe spectrometer. The neutron spectrum has been
calculated using the SAIPS unfolding system applied to the
activation data. A detailed error analysis was performed
using the covariance matrix methodology. The results were

compared with those from other authors.
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£ de grande importancia um conhecimento exato das
secgdes de choque médias (0) induzidas por néutrons nos
espectros padrdes de referéncia, isto &, nos espectros de
fissio do >°U ou do %t , para as reacg¢des de limiar dos

140)]

materiais estruturais . Estes materiais estdo presentes no

nGcleo dos reatores, blindagens e refletores, componentes dos
circuitos refrigerantes, depb6sitos de combustiveis,
transporte e plantas de reprocessamento.

Os valores das secgdes de choque médias no espectro de
fissSo do 2°U s&o utilizados nos calculos ligados ao
enriquecimento do combustivel, queima, variagio da
reatividade, caracteristicas cinéticas e de seguranga dos
reatores, caracterizagio do espectro de néutrons enm
determinados pontos de interesse, quantidade de danos
induzidos pela irradiag8o com néutrons, ativagio dos
materiais e eficiéncia das blindagens e refletores™’,

Os valores das secgbSes de choque médias sio utilizados,
também, na verificacio da consisténcia nas respectivas
secgdes de choque diferenciais. Este & o interesse principal

252

para o caso do espectro de fissfo do ' Cf.
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Os dados experimentais de 0 de diversas reacdes
com limiares de ativacio apresentam discrepdncias entre si
ou com os valores calculados, e as incertezas associadas a
essas secgdes de chogque s#o, em alguns casos, maiores
que as desejaveis nas aplicagdes dosimétricas'': %238
Conseqgiientemente, hid uma necessidade de novas medidas
desses parametros com o objetivo de achar a fonte de
tais discrepincias, e de reduzir as incertezas.

Nestas medidas, €& importante incluir os efeitos das
correlacdes entre os erros com o objetivo de alcangar os
limites de confianca reais, além de especificar de que
maneira as incertezas afetam os diversos dados. A correlagdo
entre os erros também é importante quando s3o feitas
avaliagdes considerando dados experimentais de diversos

42
autores 33,62 .

O espectro de néutrons da fissdo do By apresenta uma
distribuicio espectral entre ~0,18 MeV até ~20 Hev“”. No
caso em que os néutrons de fissfo s&o obtidos diretamente em
um reator, deve ser considerada a flutua¢io de poténcia
durante a operagio, que & consequéncia desta queima e da
alteragd&o do posicionamento das barras de seguranca e
controle. Isso pode gerar uma variacfio na densidade de fluxo
de néutrons durante a operagio do reator.

Em razio da variagdo temporal na poténcia do reator, &
necessirio, um conhecimento exato do valor da densidade de
fluxo, e este deve ser determinado na prépria posicSo de

irradiac8o e durante a experiéncia.
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Diferentes autores efetuaram numerosas medidas de
secgdes de choque mnédias no espectro de fissfo do By en
diferentes campos de néutrons, tais como: no interior do

[14,32,35)

nGcleo de reatores nucleares , placas de fissfio de

uranio""a’, cavidades esféricas de fissaoml ou reatores

rapidos“61 .

Como exemplo, Zijpm comparou valores de secgles de
choque médias no espectro de fiss3io medidas (daterminadas
pela técnica de ativacglo) e calculadas (com os arquivos de
dados de secgles de choque ENDF/B-V, e a biblioteca
DOSCROS81), observando acentuadas discrepancias entre ambos
os valores.

Assim, justifica-se o objetivo do presente trabalho que
consiste em determinar as secgbSes de choque médias no
espectro de fissio do U-235, com uma anilise completa das
incertezas, para as sequintes rea¢des de 1limiar:
47,4805 (n,p) “*"**sc, ®un(n, 2n)*m, *ug(n,p)*Na, ®2r(n,2n)"zr,
B2h(n,f)P.F., >'W(n,a)®sc, PNb(n,2n)"Nb, *Ni(n,2n)’ni,
”SIn(n,n')"s'In, s"Cc»(n,a)"‘l!n e “cu(n,a)ch.

Estas sec¢des de choque s&o de interesse, em raz&o das
discrepincias entre os valores medidos e calculados, que s3o
apresentados na literatura, como por exemplo, nas bibliotecas
de secgdo de choque do IRDF-85"" e IRDF-90"", De modo
especial, a Agéncia Internacional de Energia AtOmica mostrou
interesse, apoiando parcialmente o presente trabalho com a

aprovacio de um projeto de pesguisa relacionado com estas

medidas.
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A técnica de medida proposta neste trabalho & a de

ativagdo de folhas, pela irradiacioc simultédnea de amostras

préximo ao nficleo do reator IEA-R1 do Instituto de Pesquisas

Energéticas e Nucleares. Esta ticnica oferece as sequintes

vantagens nas medidas efetuadas em reatores

dc-

f.-

120,24,441 ,

controle da sensibilidade sobre um intervalo amplo de
taxas de fluéncia de néutrons. Por meio da escolha de
materiais com diferentes secc¢des de choque, & possivel
fazer medidas baixas densidades de fluxos (menos
que 10° néutrons.cm’.seg') ocu com os altos valores
obtidos num reator nuclear (>10" néutrons.an'z.seg");
selecio da resposta com as energias desejadas, pela
escolha de materiais com 1limiares de ativagdo
adequados;

tamanho reduzido, o que permite sua localizagdo
qualquer local dentro do reator, isto &, posicdes
de irradiacio entre os elementos combustiveis, nos
canais de refrigeraciio, ou tamb&m dentro de elementos
combustiveis especialmente preparados. Além disto, o
efeito de absorgio de néutrons pode-se fazer
desprezivel pela escolha dos materiais ou mediante a
aplicacio de uma pequena correcgio;

resposta baixa A radiacio gama intensa;

estabilidade mecénica. Podem suportar altas
temperaturas;

técnicas relativamente simples de determinagio das
atividades.

erros sistemSticos relativamente pequencs.
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O capitulo 1 do presente trabalho apresenta uma revisio
geral da interag3o dos néutrons r&pidos com a matéria, os
aspectos mais importantes sobre espectro de energias dos
néutrons de fissdo, a obtenclo das secgdes de chogue médias
para reagdes de limiar e a determinag3o do espectro de
néutrons por meio de monitores de ativagdo.

A metodologia experimental est&d apresentada no
capitulo 2.

O capitulo 3 & destinado a andlise e tratamento de
dados, assim como s consideracgdes sobre o cdlculo dos erros.

No capitulo 4 s8o apresentadas as andlises dos
resultados obtidos.

O capitulo 5 apresenta as conclusdes obtidas e as

recomandagdes para trabalhos futuros.



FUNDAMENTOS TEORICOS

1.1 INTERAGAO DOS NRUTRONS RAPIDOS COM A MATERIA

0s néutrons s8o desprovidos de carga e portanto n&o
poden interagir através da forga coulombiana, a qual &
dominante nos mecanismos de perda de energia dos elétrons e
de outras particulas carregadas. A interacdo dos néutrons se
d4 por meio das reacgdes nucleares. A seccdo de choque para
uma dada reagio & fungdo da energia do néutron e das
caracteristicas do nticleo alvo.

Os feixes de néutrons podem abranger um intervalo amplo
de energia, desde fragdes de eV até dezenas de MeV. Para a
discussfo dos aspectos gerais das reagdes nucleares induzidas
por néutrons, pode-se classificar os néutrons em trés
categorias dependendo de sua energia cinética®;

- pnéutrons lentos, com energias inferiores a 1 kev.
Esta categoria de néutrons inclue os néutrons térmicos, que
se encontram préximos do equilibrio termodin&mico com os
&tomos do moderador. A distribuicfio de energia dos néutrons
térmicos frequentemente pode ser aproximada pela distribuig8o
de Maxwell;
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- péutrons jintermedjdrjos, com energias entre 1 keV e
500 keV. Neste intervalo de energias se encontram os néutrons
cujas colisbdes elasticas com os &tomos do moderador
possibilitam o processo de moderacdo;
- péutrons ré&pjidos, com energias entre 0,5 MeV e
20 MeV. Nesta faixa encontram-se os néutrons emergentes de
reag¢des nucleares;
- nos reatores nucleares ndo existem néutrons com
energias maiores que 20 MeV. Estes néutrons recebem o nome de
t tra- dos, e sd0 obtidos por meio de reagdes
nucleares utilizando aceleradores de particulas.
Torna-se conveniente também classificar os nGcleos-alvo
em: leves (A<25), intermedidrios (25<A<80) e pesados (A>80).
As reagdes nucleares com néutrons podem ser de dois
tipos: reagdes com formagdio de nficleo composto ou reacgdes
diretas.
No primeiro caso, o néutron une-se ao nficleo-alvo
formando um nticleo composto de meia-vida relativamente

longa (da ordem de 107 seq)™

, cuja energia de excitac8o é
igual 3 soma da energia cinética e a energia de ligacgdo do
néutron (7-10 MeV para niGcleos intermediérios e 6-7 MeV para
nicleos pesados). H& vérios modos de decaimento para este
tipo de reacdes:

- o espalhamento eléstico composto, denotado por (n.n)
(também chamado espalhamento de ressonadncia), ocorre gquando
o néutron & emitido com a mesma energia do néutron incidente,

no referencial do centro-de-massa. O processo &, enm

consequéncia, uma colisdo eléstica;
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- quando o néutron emitido possui uma energia menor que
o néutron incidente, o nGcleo residual fica em um de seus
estados excitados. A desexcitacdo deste nicleoc residual se da
pela emiss3o de um ou mais raios gama. Est~ processo &
chamado espalhamento ineldstico composto, denotado por
in.,n%);

- na captura radjativa, (n.y), a energia de excitacgdo
do nficleo composto & emitida na forma de radiagdo gama;

- para energias de excitagio do ncleo composto
suficientemente altas, se d& o fenbémeno de emjssio de
particulas carreqgadas ou mais de um néutron, estas sfo as
reagdes do tipo (n.a), (n.p), (n.np), (n.2n), etc.;

- o fendtmeno de fiss3o pode ocorrer para os nGcleos
mais pesados. Neste processo, a massa dos produtos da reagio
€ muito menor que a do nGcleo alvo mais a do néutron,
ocasionando a liberag¢io de grandes quantidades de energia, na
forma de energia cinética dos produtos de fiss@o.

No caso de reacdes diretas, o processo de interacgéo
ocorre sem a formag3o do nicleo composto. A reag3o direta
mais importante ¢é o espalhamento eldstico direto (n.n),
frequentemente denominado espalhamento potencial. Esta

interac8o corresponde & deflex3do do néutron incidente pelo
potencial nuclear médio, representado por todas as interacgdes
com os outros nficleons. Este tipo de reagio pode ocorrer com
qualquer energia de néutron, enguanto o espalhamento
eldstico-composto &€ uma reacio de ressonincia que sb6 ocorre

quando a energia de excitag8o coincide com um dos niveis

excitados do nGcleo composto.



As secgdes de choque totais dos nGcleos, sdo compostas
da secgdo de chogue para espalhamento eldstico-direto, que
varia suavemente com a energia do néutron, e das secgdes de
chogque para formac8o do nGcleo composto, gque possuen
variagdes abruptas nas energias de ressondncia. No caso em
gue o espagamento entre as ressonidncias seja pequeno, podera
haver a formagdo de um continuo, com uma variagio mais suave
na secgdo de choque com respeito a energia do néutron.

A secgio de choque total para plcleos leves com
néutrons lentos, &€ dominada pelo espalhamento potencial com
variagdo suave com a energia do néutron. Nesta regido o valor
da secgdo de choque para o espalhamento potencial & cerca de
gquatro vezes a secgdo de choque geométrica. Acima de ~0,5 MeV
ocorrem as ressondncias, isoladas e bem espagadas em energia,
podendo ocorrer o espalhamento eléstico composto e reagdes de
particula carregada.

Para pficleos jintermedidrios, o espalhamento potencial
é dominante apenas para néutrons lentos. Para néutrons
intermedi&rios s&o dominantes o espalhamento el&stico
composto e a captura radiativa. As ressonincias permanecenm
espagadas com energias de vArios keV. Para néutrons ré&pidos
a secgdo de choque apresenta uma variacdo continua. As
reagcSes de particula carregada e espalhamento inelé&stico

ocorrem para energias acima de 0,5 MeV.
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Para pnGcleos pesados as ressonfincias est8o muito
préoximas. Para néutrons com energias de alguns keV, ocorre a
sobreposic8o parcial das ressonincias, seguida pela variaglo
continua na secc&o de choque. A captura radiativa ocorre para
energias inferiores a algumas centenas de keV. Para energias
mais altas, predomina o espalhamento eléstico, reag¢des (n,2n)
e de emiss8o de particulas carregadas.

A funcdo resposta (probabilidade de ocorréncia) de uma
dada reacio & governada pela energia gasta ou absorvida no
processo. Se a massa do nlcleo-alvo mais a do néutron
incidente & maior que a dos produtos da reagdo, h& uma
liberacdo de energia, e a reag%o & possivel em principio, com
energia zero do néutron. Se por outro lado, a massa do
nGcleo-alve mais a do néutron incidente & menor que a dos
produtos da rea¢8o, esta diferenca de massa deve ser suprida
na forma de energia cinética do néutron incidente. A reacio
86 & possivel com néutrons d4e energia maior que um
determinado valor minimo, denominado energia limiar (B,.).

A relagdo entre energia limiar e o valor do Q da reacgéo

€ dada por"n:

Em""% (1.1)

onde:

A = n(mero de massa do ndcleo alvo.
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Para satisfazer o equilibrio bésico da reachlo, as
particulas carregadas emergentes, como & o0 caso das reacgdes
(n,p), (n,a), devem atravessar a barreira de potencial
eletrostatico do nGcleo para que a reagdo ocorra. Este fato
é descrito por uma func3io de probabilidade denominada
penetrabilidade, P. A probabilidade de ocorréncia da reagio
aumenta com a energia do néutron incidente, e a euergia
limiar aparente da reagdo ser& maior que a energia minima
teérica, sendo denominada energia efetiva, E_,,. Quando os
materiais 380 irradiados por néutrons de fissdo, e
considerando que estes possuem uma distribuicdo de energias,
9(B), a taxa de reagdo, R, dependente da energia serd dada

por™:

R(E) = @(E) . P(E) (1.2)

O significado da energia efetiva & que a taxa de reacéo
correta & obtida pela suposigio de que nenhum néutron com
energia menor que B, contribui na reacio, enquanto que todos
agqueles com energia maior contribuem com penetrabilidade
igual a um. Na pritica, a maioria das reacgdes deste tipo tem
limiares aparentes acima de 1 MeV, mesmo que a reacgio seja
exotérmica.

As secgles de choque diferenciais ¢(B), para algumas
das reacgdes estudadas no presente trabalho podemn ser
observadas na figura 1.1. Nestas curvas pode-se ver que as
fungSes que descrevem as secgbes de choque diferenciais para
cada um dos tipos de interagfio sio bastante diversificadas e

n&oc & possivel relacionar diferentes processos sem considerar

a energia dos néutrons.
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1.2 ESPECTRO DE EMERGIA DOS MRUTROMS DE rissio

Ex 1939, O. Hahn e F. Strassman'" descobriram que um
nicleo de urénio, depois da absorcio de um néutron, podia
dividir-se em dois fragmentos, de aproximadamente igual
massa, com energia cinética extremamente alta. Este processo,
chamado fjssdo, difere das reacgdes (n,p) e (n,a), pelo fato
que nessas reacgdes as particulas carregadas sio emitidas com
energia moderada (virios MeV) e o nGcleo residual possui
massa e carga similar & do nGcleo inicial. Na fissdo, as
massas e cargas dos fragmentos sdo da ordem da metade do
nicleo de ur&nio e a energia cinética liberada na reacg#o & de
aproximadamente 200 MeV. Dentre os nGcleos pesados,
encontram-se aqueles que se fissionam espontaneamente, como
€ o caso do 252c15, os que fissionam com néutrons de qualquer
energia, denominados nficleos fisseis, como o BsU, mU e mPu,
ou aqueles cujas secgdes de chogque apresentam limiares em
torno de 0,5 a 1,5 nev“”, denominados nGcleos fissiondveis,

como por exemplo o mU, 3%h ou 7Np.

0 espectro de néutrons da fissdo do 235U, € um dos
espectros padrdes de referéncia, juntamente com o espectro de
fissdo do 2"’ch, em raz3o da reprodutibilidade e semelhanga
do campo de néutrons por eles gex:adosml . As vantagens de usar
o espectro da fiss8So do 5y induzida por néutrons térmicos,

como campo de néutrons padréo 850 ;
a.- o Pu & disponivel em gquantidades suficientes

para possibiliatr as medidas de espectros de
fiss&o;
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b.- a principal impureza, o a‘U, ndo fissiona com
néutrons incidentes desde energias térmicas até
algumas centenas de kevV;

c.- a atividade especifica do By & comparativamente
baixa;

d.- & aplicéavel para medidas no interior de reatores.

O processo de fiss3do para um nicleo de By pode ser

descrito por meio da seguinte relagdo:

To+n- 7, +7, 4 <v> .0+ 5 180 NeV

onde:

¥, e ¥, sdo os produtos de fissdo;

<v> & o nGmero médio de néutrons emitidos por fissfo.

Os néutrons produzidos no processo da fissdo sdo de
dois tipos: os péutrons prontos, emitidos num tempo da ordem
de 10" seg, que constituem 99 % da emiss3o total, e os
péutrons atrasados, com uma emiss3o de 1 § da emissdo total,
provenientes da desexcitag¢do dos produtos de fissao®™”,

Para a maioria dos elementos fissiondveis, foi medida
a distribuicdo de energias dos néutrons produzidos no
processo de fiss&o. Varias relagdes empiricas foram ajustadas
aos resultados experimentais, dentro da precisfio das medidas.

Uma das expressdes mais comumente usada & a expressfo de

watt“® .

¢(E) = A ef 8inhy/2E (1.3)
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onde:

B &€ a energia do néutron dada em MeV;
¢(B) o nGmero de néutrons por unidade de energia, e

A = [2/(1112)]"z = 0,484 & uma constante de

normalizacdo.
Tem sido efetuadas modifica¢Ses nesta expressdo, que
incluem outras constantes de ajusteam.

Outra expressdo bastante utilizada & a da distribuicéfo

de Maxwell (20 :

$(E) = ki}exp[- TE?] (1.4)
onde:

k & a constante de Boltzmann;

T & a temperatura do moderador em °K.

A distribuicdo de energia dos néutrons prontos emitidos
no processo de fissdo varia entre 0,18 Mev até 20 Hev“”,
sendo o0 valor médio da energia dos néutrons em torno de
2 MeV. Na figura 1.2 pode-se observar o ntmero de néutrons
por unidade de energia, em fung8o da energia d» néutron.
Observa-se um miximo por volta dos 0,75 MeV, decrescendo
exponencialmente ou quase exponencialmente para energias
acima dos 2 MeV.

O espectro de energias dos néutrons num reator nuclear,
nfo &, em geral, idéntico ao espectro de fissfo, em razfo dos
efeitos de absorglo e espalhamento no moderador e da
distribuicfo espacial dos néutrons produzidos. Porém, em
geral, o espectro de fissfo & frequentemente usado como uma
primeira aproximagfio do espectro de néutrons, préximo a estas

fontes de néutrons, para energias superiores a 1,5 Mev?”,
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1.3 SECQOES DE CEOQUE MEDIAS PARA REACOERS DE LINMIAR

A secglo de choque média, para um intervalo de energias
de néutron (E,,E,], &€ dada por:

o(E)e(E) dE

S —

L]

,. (1.5)
jq(m dE
R

onde:

o(B) & a seccdo de choque diferencial para a reacio =

consideracdo, e

9(B) & a densidade de fluxo de néutrons incidentes a

amostra, por intervalo de energia.

Em principio, estas integrais podem ser resolvidas por
meio do conhecimento da secgdo de choque diferencial o(E) e
do espectro de néutrons @(E). Entretanto, este método s6 &
aplicidvel nos casos em que estes pardmetros sejam bem
conhecidos, para ndo acarretar incertezas grandes nos valores
da sec¢d3o de choque média calculados.

Para o caso de reacgtes de limiar, um método conveniente
de medida de 0 & o método de ativagio. Este método consiste
em irradiar-se uma amostra em um espectro de néutrons bem
conhecido como, por exemplo, o de néutrons produzidos na
tissso de v ou Pt , e medir-se posteriormente a atividade
induzida no nGcleo residual. Este foi o método escolhido no

presente trabalho, conforme & descrito no capitulo 2.
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A expressdo da atividade saturada, A,,,, induzida em um

detector de ativacdo & dada porum:

Ay = N [o(E) @(B) dE (1.6)
[

onde:

N é o nGmero de &tomos-alvo do detector,

A relacdo entre atividade saturada e a atividade A, da
amostra jirradiada durante um tempo t; e apb6s um tempo de

espera t, € dada por:

At
Ae"
A B e e (1-7’
sat (1 _ e-‘g‘)

onde:
A & a constante de desintegracido do radionuclideo
considerado.

A equagfo (1.6) pode ser reescrita como:

Ay = 2ue -{o(E) ¢(E) dE (1.8)

onde:
A_p denominada atividade especifica, & a atividade
saturada do produto da reagdo, dividida pelo nGmero 4
&tomos-alvo do detector.
A expressfio da direita & a integral da fungfo resposta
o(B)e(R), chamada resposta integral. Essa resposta intec~—ai

& obtida diretamente das medidas com detectores de ativac&o.
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A componente réipida do espectro de néutrons de unm
reator induz uma atividade que pode ser utilizada nas
andlises de ativagdio por néutrons. Para esta andlise é
preciso conhecer a secglo de chogue média no espectro de
néutrons répidos. Como a forma desse espectro réapido de
néutrons muda de um reator para outro, & conveniente definir
precisamente a secgdo de choque média.

Se o espectro de néutrons & o espectro de fissdo do By
induzida por néutrons térmicos, a densidade de fluxo

integrada sob todo o espectro pode ser dada pela equac;aom’:

¢ =f9(£:) dE (1.9)
0

onde:

¢(E) & a distribuigiio de energias dos néutrons de

fissdo do 235U, e

B, = 0, E, = o, s30 aproximagSes dos valores reais
143)
)

Define-se a secgdo de choque média no espectro de

(0,18 MeV e 20 MeV

fissfio do 2°U induzida por néutrons térmicos pela relaqao“”-

7= fowmz)dz (1.10)
0

x-S

Para detectores com limiar de ativacio, a seccio de
choque da equag¢io (1.10) p-de ser substituida por uma secg8o
de choque idealizada, cuja funcgdo resposta seja nula até um
determinado valor de energia E,, = energia limiar efetiva,
tornando-se constante acima deste valor de energia, sempre
que o espectro de néutrons seja conhecido. Deste modo, pelas

equagdes (1.8) e (1.10) tem-se"’“:
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Aup = [0(B) 9(B) dE =T ¢ (1.11)

Desta maneira, normalizando o valor da atividade
especifica com relagdo ao espectro de néutrons de fissdo,

pode ser obtida a seccdo de choque média para a reagido de

limiar. Ou seja:

a = A—;'E (1.12)

1.4 DETERMINAGAO DO ESPECTRO DE NRUTRONS POR MEIO DE

MONITORES DE ATIVAGAO

Para determinar a distribuic3oc de energias (espectro)
dos néutrons ¢(B), por meio de monitores de ativacio deve-se
dispor de varios monitores, cada um deles sensivel a um Gnico
e estreito intervalo de energias. A atividade relativa de
cada um deles definir& o espectro no intervalo coberto.
Infelizmente, & dificil determinar o espectro de néutrons
rapidos com boa exatiddo, em razdo de néo existirem monitores
ideais.

As incertezas nas secgbes de choque influenciam a
exatidfo dos cflculos, e a escolha dos monitores esté&
limitada pelas condig¢Ses experimentais. Todos os métodos
para obter o espectro de néutrons a partir de dados de

ativagdo s8o complexos matematicamente e requerem solugdes

computacionais.
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Esses métodos se baseiam na solugdo de sistemas de
equacgdes, uma para cada detector, das quai~ sdo conhecidas as
atividades saturadas e as func¢des resposta (sec¢des de chogque
diferenciais). A solugdo dos sistemas de equag¢des podem ser

divididos em trés categoriasm’-

a.- métodos matemiticos nos quais © espectro de
néutrons diferencial & representado por funcgdes
elementares;

b.- métodos de perturbagdes nos gquais sdo calculados
os desvios com relagdo a um espectro de entrada;

c.- métodos nos quais o espectro diferencial &
representado por fun¢gdes simples, porém,
incluindo uma funcdo de ponderagdo baseada na
forma do espectro suposto sob toda a regido de
interesse.

O método utilizado no presente trabalho, pertence &
segunda categoria. O programa de cédlculo, saND-1I®" & um
programa de deconvolugio de espectros de néutrons calculados
através de atividades saturadas medidas. O procedimento de

c8lculo aplicado ao presente trabalho & descrito no item 3.8.
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2.1 METODO UTILIZADO PARA A MEDIDA DE SECCAO DE CHOQUE

Existem varios métodos para determinar a secclo de

choque para reagdes induzidas por néutrons. Alguns deles sdo:

transmissdo de néutrons: método aplicavel para a
medida da secgdo de choque total de uma
substdncia. Neste método, tem-se um feixe de
néutrons com energia bem definida. A secgfo de
choque é obtida por meio da lei de atenuagio

exponencialm’

, medindo-se a intensidade do feixe
de néutrons com e sem a presenca da amostra, cuja
densidade superficial de &tomos seja bem conhecida;
técnica de tempo-de-vdo: método aplicivel a
feixes pulsantes de néutrons, em gque a energia do
néutron &€ determinada pela distancia & fonte de
néutrons e pelo seu tempo~de-vdo. Com este método

€ possivel determinar-se a secgdioc de choque

diferer.-ial em energia;
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c.- detectores de tracos: aplicivel quando a reacg3o

induzida por néutrons produz particulas
carregadas pesadas, com energia suficiente para
produzir um dano no detector, o qual di origem a
um trago. As caracteristicas deste trago podem
ser relacionadas com a diregdo e energia do
néutron e o nmero de tracos estd associado a
fluéncia de néutrons. Este método &€ muito usado
para reacdes de fissdo induzidas por néutrons e
reacdes do tipo (n,a);

d.- método de ativacgdo: aplicavel nos casos em gque o
nGcleo residual é radioativo, e & possivel
determinar a sua taxa de desintegracdo
(atividade), pela medida dos pésitrons, elétrons
ou raios gama emitidos. Este foi o método
esolhido no presente trabalho.

Para uma amostra de espessura fina, irradiada por um

2

tempo t,, sob uma taxa de fluéncia ¢ (cm’ segd), a atividade

A, pode ser determinada num tempo t,, apés o final da

irradiacdo, pela equaglo seguinte, obtida das equagdes (1.7)
e (1.12):

A=pNG (1-eP)etn (2.1)
onde:
A = 0,693/Tx & a constante de desintegraglo do
nicleo residual, e
¥ o nGmero de &tomos iniciais.

Desta maneira, se ¢ & conhecido e A pode ser medida, &

possivel obter-se @.
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As reagdes estudadas sdo apresentadas na tabela 2.1,
juntamente com a energia limiar de ativacio, além de outros

parimetros nucleares relevantes. No presente trabalho, as

atividades dos nuclideos produtos das foram

reacdes
determinadas por espectrometria gama em um detector de HPGe

(Item 2.2.3).

Tabela 2.1: Caracteristicas das reagbes e dos nGcleos produtos.
O0s nameros entre parénteses correspondem aos erros absolutos nos
Gltimos algarismos do valor da grandeza.

E,, Percentagm T By Iy
Reaciio isotSpica

. [MaV) (%] (4] [MeV] (%]

Inm,n")"™m 1,2 95,79 0,1869(2) 336,24 46,7(6)

Zm(n, £)%zr 64,05(6) 756,74 55,0(3)

1,4 100

Zm(n,£)“pa 12,746(10) 487,02 45,9(4)

Wn,a)®%c 2,1 99,75 1,8333(25) 983,50  100,0(5)

1037,5 97,5(5)

““‘bim,p)"sc 2,2 7,4 3,351(2) 159,38 68,0(2)
Nin,p) ¥ 2,8 68,27 70,86(7) 810,77 99,45(1)
“re(n,p)”™n 3,1 5,8 312,3(4) 834,82 99,9760(20)
“pim,p)%sc 3,9 8,1 83,83(2) 889,25 99,9840(10)
1120,51 99,9870(10)

*fe(n,p)"Mn 6,0 91,8  0,107437(25) 846,75 98,9(3)

Poo(n,a)™Mn 6,8 100 0,107437(25) 846,75 98,9(3)
Sam,a)®c0 6,8 69,17 1925,5(5) 1173,23 99,857(22)
1332,50 99,9831(6)

*wy(n,p)*Na 6,8 78,99 14,960(6) 1368,53 100
Zan,a0)¥*Na 7,2 100 14,960(6) 1368,53 100

“ritn,p)®sc 7,6 73,8 1,8333(25) 175,35 7,47(8)

983,50  100,0(5)

1037,5 97,5(5)

"Nb(n,2n)?N 11,0 100 10,15(2) 934 99,2(2)
"mn,2n)*M 11,6 100 312,3(4) ©34,84 99,9758 (24)
Y2rn,2n)®zr 13 51,5 3,2679(32) 909,2 99,87 (10)
®Wi(n,2n)"Mi 13,5 68,27 1,5033(37) 1377,59 77,9(23)




25

Como monitores da densidade de fluxo de néutrons
durante a irradiagc3do das amostras foram escolhidas as
reagdes: ”Al(n,a)z‘ﬂa, s“m'.(n,p)mt'.'o e “Fe(n,p)“ﬂn. Estas
reacdes possuem caracteristicas como meia-vida,
probabilidade de emissdo gama por decaimento e seccgdes de
choque médias bem conhecidas. Além disso, seus limiares de
ativagio de 2,8 MeV, 3,1 MeV e 7,2 MeV, respectivamente,

possibilitam abranger um amplo intervalo do espectro de

néutrons.

2.2 PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL
2.2.1 PREPARAGAO DAS AMOSTRAS

Na tabela 2.1 também sdo apresentadas as
caracteristicas principais dos materiais irradiados,
percentagem isotb6pica desse nuclideo, além da meia-vida,
energia gama e probalilidade de emissdo gama por decaimento
do radionuclideo producido pela reagédo.

Foram utilizados discos meté&licos obtidos
comercialmente (Reactor Experiments) com 12,7 mm de didmetro
e espessuras variando entre 0,0508 e 0,760 mm, com exceglo do
In e Nb para os quais foram utilizados fios com 0,762 mm e
0,508 mm de diametro, respectivamente, de composigio

isotépica natural e cujas purezas variaram entre 99,642 a

99,991 §¥¥,
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As amostras antes de serem irradiadas foram limpas com
solucdo de acetona para eliminar possiveis residuos da
superficie.

As massas das amostras foram determinadas em uma
balanga analitica Metter M5S5A, com um erro de * 20 pug.

ApSs a ©pesagem, os materiais foram envolvidos
individualmente em folha fina de aluminio, assim como o
conjunto das folhas; este por sua vez foi disposto em um
suporte de aluminio de 0,5 mm de espessura e dimensdes
18x20%x60 mm (figura 2.1).

Para minimizar a ativagdo provocada por reacbes (n,Yy)
induzidas por néutrons térmicos, o suporte com o conjunto de
folhas foi introduzido em uma caixa de cAdmio de 0,5 mm de
espessura e dimensdes 23x23x65 mm, conforme mostra a figura

2.1.
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Pigura 2.1: Esboco da caixa de c&dmio; disposicgdo do suporte
de aluminio e folhas de ativagfo.
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2.2.2 IRRADIAGAO DAS AMOSTRAS

As amostras foram irradiadas préximas do nficleo do
reator IEA-R1 do Instituto de Pesquisas Energéticas e
Nucleares. O reator IEA-R1 & um reator de pesquisa tipo
piscina, de 2 MW de poténcia, com combustiveis do tipo MTR
(material testing reactor), compostos por 18 placas planas
paralelas.

As placas combustiveis, fabricadas em forma de
sanduiche, tem na regido central uma liga de urénio-aluminio
de espessura 0,51 mm, possuindo 45% em peso de uranio
enriquecido a 93% em 35y, a liga U-Al possui um encamisamento
de aluminio de 0,51 mm de espessura, sendo portanto 1,53 mm
a espessura total da placa. A quantidade de By por placa é,
em média, 10,3 gramas; a largura ativa da placa & de 62 mm en
média e o comprimento ativo de 598 mm em média®”,

O ndcleo do reator IEA-R1 consiste basicamente em um
arranjo ctibico de elementos combustiveis inseridos numa placa
matriz, juntamente com refletores, dispositivos de irradiacg@o
e detectores de néutrons. A placa matriz & sustentada por uma
estrutura de aluminio e contém furos dentro dos quais os
elementos combustiveis e refletores de grafite s&o encaixados

para os diversos arranjos criticos possiveis [figura 2.2].
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x  Posigéo de irradiagdo

riW- 2.2: Esbogo da configuragio do nicleo do reator IEA-
R1".
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As irradiagdes foram efetuadas na posigSo 62,
prateleira 5. Esta posigdo foi escolhida por estar a meia
altura do nGcleo e por apresentar uma pequena distancia
(~4 mm) com relagio ao elemento combustivel. Deste modo
espera-se que o espectro de néutrons deve ser semelhante ao
espectro de fisslo do zssunu' uma vez que a moderacdo pela
dgua & pequena. Em razdo da alta densidade de fluxo de néutrons
rapidos (~-5x10" n.cm’s')™, esta posiciio permite a medida de
secgdes de choque relativamente baixas (2 dezenas de ub).

Foram efetuadas vérias irradiagdes cujos periodos
variaram entre uma e oito horas. Na escolha desses tempos de
irradiagdo levou-se em conta a massa das amostras, as secgdes
de choque a serem estudadas, percentagem isot6pica do
nuclideo, assim como a meia-vida dos produtos de

ativac;ao“'”'m .

Os diferentes periodos de irradiagdo foram escolhidos
de modo a obter atividades induzidas nas amostras,
suficientemente altas para-se obter uma boa estatistica de

medida, porém, nd3o td3o altas que produzissem saturagdo no

sistema detecgdo.
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2.2.3 NEDIDA DA ATIVIDADE DAS AMOSTRAS

2.2.3.1 DESBCRICAO DO SISTEXA DE MEDIDA

Para medir a atividade das folhas ativadas, foi
utilizado um detector de Germé&nio Hiper Puro (HPGe), marca
INTERTECHNIQUE - tipo EGC 20, de geometria cilindrica com
didmetro externo 51,2 mm e &rea sensivel 20,6 c-z, didmetro
interno 10 mm e volume sensivel 99,7 cm’. O detector foi
operado a -3000 Volts. A taxa de contagem tipica foi da ordem
de 1000 cps.

O sistema eletrdnico utilizado & apresentado na
figura 2.3. Este sistema & constituido pelo detector de HPGe
acoplado a um pré-amplificador e um filtro de alta tensdo,
constituindo uma Gnica pega. O pré-amplificador marca
INTERTECHNIQUE, possui uma constante de tempo de 4 us. Este
conjunto estd montado em contato com nitrogénio liquido, por
meio de um dedo frio. Todo o conjunto estid blindado contra
campos eletromagnéticos.

Caracteristicas dos demais componentes do sistema:

a.- Fonte de Alta Tensdo

Modelo ORTEC 459, possui ajuste continuo

0asSkVeoO a500 kV e estabilidade < 0,1 &
b.~- Amplificador

Modelo ORTEC 572, com uma constant- de

tempo: 2 us

c.- Gerador de Pulsos, frequéncia 60 Hz,

estabilidade 50 ppm/volt/dia.
Modelo CAMBERRA 1501
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Figura 2.3: Sistema eletrénico para medida da radiag8o ganma.
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d.- Analisador Multicanal
Modelo IEN 115001, & composto por:
- Interface Multicanal, modelo IEN 11019
- Conversor amalégico/digital, modelo 11020
(m6dulo NIM)
- Programa gerenciador

e.- Micro Computador tipo PC-XT.

As amostras foram colocadas em um suporte de lucite,
preso a um par de tubos guias de ago inox, de modo a manter-se
a uma distdncia fonte-datector com alta reprodutibilidade
(x 0,3 mm). A distdncia entre a fonte e a superficie externa

do detector de HPGe foi de 17,23 cm.

2.2.3.2 MEDIDA DAS AMOSTRAS

As energias gama das 1linhas estudadas est3o no
intervalo entre 159,38 keV e 1377,59 keV correspondentes aos
decaimentos do ‘sc e *'Ni respectivamente, conforme mostra a
tabela 2.1.

Os tempos de espera das contagens variaram entre duas
horas e virios dias, enquanto que os tempos de contagem
variaram entre 1000 e 50000 s, dependendo da taxa de contagem

do detector e da meia-vida dos nuclideos™?"*”

. Esses tempos
de medida foram escolhidos de modo a se obter uma boa
estatistica de contagem sob os picos de absorgdo total de

interesse, para a determinag3o das atividades.
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ANALISE E TRATAMENTO DOS DADOS

3.1 CALCULO DA ATIVIDADE DAS AMOSTRAS

A atividade das amostras foi calculada a partir dos
espectros medidos, meia-vida, energias e taxa de emissdo gama
por decaimento, tempo de medida e eficiéncias obtidas pela
interpolagd@o da curva de calibrag¢fio para cada radionuclideo
produzido. Os espectros da radiag8o de fundo natural, também
medidos, foram subtraidos do espectro da fonte considerada.

O programa de cdlculo utilizado foi o UNITBGS™

, desenvolvido
no laboratério de Metrologia Nuclear. Este programa calcula

a atividade seguindo a seguinte equagdo:

- S
A e,(E) I, Tf (3.1)
onde:
A = atividade (Bq);

= frea sob o pico de absorglo total para a
energia y considerada;
€ (E) = eficiéncia de detecglo para a energia E;
I = probahilidade de emiss&o gama por

decaimento da linha considerada:
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T = tempo de medida;
£ = fator de corregdo que leva em conta as
correcdes de geometria, tempo morto,
empilhamento e atenuacdo na prépria

amostra (item 3.4).

3.2 DETERMINACAO DA CURVA DE EPICIENCIA DO HPGe

A fim de determinar a taxa de emissdo gama dos f6tons
incidentes no detector, € preciso calcular a sua eficiéncia

de detecgio para uma geometria particular. Para isso foram

60 152 137 13

utilizadas as fontes padrdes de  Co, Eu, Cs e Ba,
fornecidas pela Agéncia Internacional de Energia Atémica.
As caracteristicas, como atividade, meia-vida, energia
gama e probabilidade de emiss3o gama de decaimento das fontes
padrdes, utilizadas na calibragio da eficiéncia em fungio da

energia est3o apresentadas na tabela 3.1%Y,
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Tabela 3.1: Caracteristicas das fontes padrdes utilizadas para
determinar a curva de eficiéncia de detecgdo do HPGe.

Tonte Ativiquo ru, l; 15
210

[Bq] [4] [keV) (%]

52pa 4,04 (0, 06) 4933(11) 121,78 28,37(13)
244,70 7,53(4)

344,28 26,58(11)

411,13 2,238(10)

443,97 3,125(14)

778,90 12,97(6)

867,39 4,214 (25)

964,06 14,63(6)

1112,29 13,54(6)

1408, 02 20,85(9)

Do 3,792(0,02) 1925,5(0,5) 1173,24 99,857 (22)
1332,50 99,983 (6)

“es  4,065(0,040)  11020(6) 661,66 85,1(2)
Sga  3,766(0,045)  3862(15) 276,40 7,147(30)
302, 85 18,30(6)

356,02 61,94(14)

383,85 8,905 (29)

A curva de calibracdo da eficiéncia ¢7(B), em funcio da
energia foi obtida para o intervalo de 244,70 keV a 1408,02 keV,
numa posigdo bem definida (a 17,23 cm sobre o eixo do
detector).

O nGmero de eventos registrados por fé6ton emitido pela
fonte, ¢'(B), € funcio da atividade A da fonte, do nGmero de
contagens sob o pico de absorgdo total em consideracgdo, 8, da
probabilidade de emiss3o gama por decaimento, I,, do tempo de
sontagem, T, e do fator de corregdo, £ (item 3.4). Esta

quantidade pode ser obtida rearranjando a equag8o (3.1)"“:

e (B) = —2£ (3.2)




37

Uma vez medidas as fontes padrdes, determinou-se a
eficiéncia de detecgdo, por meio de um programa de c&lculo
(UNITBGS“]) . que leva em oensiderag3o os seguintes fatores:
drea sob o pico de absorglo total, para cada linha de energia
de decaimento no espectro da fonte, nGmero de contagens no
espectro de alturas de pulso da contagem de fundo natural,
atividade das fontes e meia-vida, tempo transcorrido desde a
sua calibragio, tempo de medida, energia e probabilidade de
emissdo gama por decaimento, assim como os fatores de
correcdo que s3o apresentados no item 3.4.

Como foram efetuadas vdrias medidas de cada fonte a fim
de melhorar a estatistica de contagem, calculou-se as
eficiéncias médias considerando cada uma das 1linhas de
energia.

O célculo dos pardmetros de ajuste da curva de
eficiéncia em fungido da energia foi efetuado com um programa
que utiliza o método de ajuste por minimos qguadrados

471

(LSSOLVER ') e inclui a metodologia de matriz de

covariancias. Esta por sua vez, foli calculada utilizando o
programa CALCOV‘“’, considerando as correlacgdes devidas A
atividade das fontes padrdes, tempo morto, decaimento da
fonte, fator de atenuagdo e probabilidade de emissio gama por
desintegracic:.

Para o ajuste foi escolhido um polinémio de segundo

grau, resultado da aplicag8o do teste P de Snedecor''"”,
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A curva ajustada da eficiéncia em funcdo da energia

pode ser representada genericamente como™™®:

ken

1n €, (E) = p a, (In E) * (3.3)

onde:

n = grau do polinémio. Em nosso caso particular

n = 2.

3.3 CALCULO DA AREA 80B O PICO DE ABBORGAO TOTAL

Existem varios métodos para determinar a &area sob o
pico de absorgdo total nos espectros de energias obtidos em
ur multicanal (KOKTAR”). Esses métodos podem ser sub-
divididos em dois grupos: aqueles que obtém a &rea a partir
do ajuste de uma fun¢do analitica e aqueles que a obtém da
soma direta das contagens entre limites pré-estabelecidos. Em
ambas as aproximagdes, a contribuigdo da radiagcdo de fundo
onde cada pico esta superposto, deve ser subtraida, canal por
canal. Os Jdados dos canais adjacentes ao pico sdo os que
possibilitam um ajuste analitico para estimar esta radiacgio
de fundo.

O método adotado neste trabalho foi o de integracgéo

numérica descrito a seguir, e ilustrado pela figura 3.1.
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Contagem por canal

A

Figura 3.1: Método de integragio da 4&rea sob o pico de
absorc¢do total.

Uma vez identificado a centréide e possuindo a
resolugdo (FWHM -largura a meia altura) do pico, os canais

K1, K2, K3 e K4 foram determinados, onde:

KP = canal da centréide;

X1 = inicio da contagem de fundo = KP - 3 FWHM;
X2 = inicio do pico de absog8c total = KP - 2 FWHM;
K3 = fim do pico de absorgSo total = KP + 2 FWHM;

K4 = fim da contagem de fundo = KP + 3 FWHM.
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A reqgi3o de contagem de fundo adotada foi considerada

suficientemente afastada do pico de modo a n3o conter

contagens provenientes da fonte e suficientemente proéxima

para evitar a contagem de outros picos do espectro, com
energias préximas.

A &rea sob o pico de absorgdo total foi calculada

segundo a expressaou“:

Kg-1

S= Y ¢ (S, . F) (3.4)
K21

onde:
C; = contagens do canal i;
8, = &rea sob o espectro de contagens de fundo, dada
pela f6rmula (3.5);
F, = fator que leva em consideragdo o nGmero de

canais do pico de absorcdo total e o nGmero
de canais da regiio do fundo.
A &rea sob o espectro das contagens de fundo, 8,, & dado

8
por'™:

K4

A
n
M
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3.4 CORRECOES APLICADAS

3.4.1 DECAIMENTO

A atividade A de uma fonte radioativa num determinado
instante, é fungdo da atividade inicial, A;, do tempo t
transcorrido entre a sua calibragio ou produgdo e o instante
da medida, a meia-vida, 7T,,, desse nuclideo. Este fato pode
ser expresso pela equacgao:

At

A=A edt =8
%o (1 - e™*=)

(3.6)

onde:

A & a constante de decaimento do radionuclideo,

A =1n 2/T,,, sendo T,, a meia-vida, e

t, = tempo de medida.

O Gltimo termo leva em conta o decaimento da atividade
durante o tempo de medida (t)).

No caso de parada do reator durante a irradiacgfo, foi
efetuada a corregdo que leva em conta o primeiro periodo de
irradiagcio, o tempo de espera e o0 segundo periodo de
irradiagdo, dependendo assim, do nGmero de periodos de
irradiagdo e espera. Como o programa de c&lculo utilizado
para determinar as atividades n&o leva em conta os casos de
parada do reator, utilizou-se um fator de correclo, baseado
no quociente entre a atividade calculada e a atividade real,

141)

esta dltima dada pela equagio seguinte ', para o caso de dois

periodos de irradiag8o:
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Ax = A. [1 - e‘lt‘, - e-l(tll * t.x * t‘,) + e“l(t.x + t‘.)] ‘3.7,

onde:
t;, = primeiro periodo de irradiagédo,
t;, = segundo periodo de irradiacgdo,
<1 = tempo de espera entre a primeira e segunda

irradiacao.

3.4.2 FATOR GEOMETRICO

Para uma geometria especifica, a medida absoluta do
nimero de fé6tons de uma determinada energia incidentes num
detector, depende da obtengcd (em forma empirica) Ada
eficiéncia deste para o pico de absorgio total. Essa
eficiéncia & determinada com fontes padrdes, cujas
propriedades como meia-vida, energia e intensidade gama
absoluta de decaimento, s&0 bem conhecidas.

Detectores como Ge(Li)"m ou HPGe, possuem uma
eficiéncia do pico de absorgio total ¢(z"d) para fontes
puntiformes a uma distancia fonte-detector 4, que ¢
proporcional a (4 + d')q, para d muito maior que o di&metro
da fonte ou detector. Nessa expressdo 4' & a distancia de
penetracio efetiva no volume sensivel do detector, que
depende da energia do féton. Desta maneira, a eficiéncia do
pico de absorg¢io total ¢«(E,4) deve ser expressa de acordo com

a equaqao"m:

€, (E,)

e(Evld) = [d " dI(E')]Z

(3.8)
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onde:

€, €& a eficiéncia do foton de energia E,
considerada como a eficiéncia intrinseca do pico de
absorcdo total.

Para determinar a distédncia fonte-superficie do
detector, qa, foram consideradas as caracteristicas
geométricas do suporte das amostras, além das dimensdes
destas amostras.

0O valor de a' foi determinado tefricamente,
considerando o coeficiente de absorgdo do detector, u(B), e
a profundidade sensivel do detector de HPGe, h = 51,2 mm.
O valor de 4' foi obtido pela equac;ao"m:

d =311+ BA (3.9)
B 1- etk

A distancia entre as fontes padrdes e a superficie do
detector foi tomada como referéncia de maneira que o factor
geométrico utilizado no célculo das atividades das amostras
foi calculado segundo a seguinte relacgio:

(dmuu + d,)z
(dpgs * d)3

£ o0 (3.10)

A correg3o para tamanho finito das amostras foi

considerada desprezivel.



44
3.4.3 TEMPO MORTO

As perdas de contagens devidas ao tempo morto foram
calculadas através do método do pulsador. Para isso, foram
introduzidos pulsos eletrdnicos por meio de um pulsador de
precisdo (figura 2.3). Pelo nGmero de contagens do pico do

pulsador, pode-se calcular a corregido para tempo morto pela

relacio:
Sp ac
f, = 2= (3.11)
Sy, fonte
onde:
8,0 = frea do pico do pulsador no espectro da
contagemn de fundo natural,
8

p fome = 4rea do pico do pulsador no espectro da

fonte.

Por este método, foi possivel também corrigir as

contagens para o efeito de empilhamento dos pulsos.

3.4.4 ATENUAGAO NA PROPRIA AMOSTRA

O nGmero I de fétons transmitidos por uma amostra de

espessura X, com relag8o a um feixe incidente de intensidade

I, foi determinada por™:

I=1,6™% (3.12)

onde:

By & o coeficiente de atenuaglo linear total®™,
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3.5 CALCULO TEORICO DA ATIVIDADE PARA O “‘sc

A energia gama do “ﬁc, & de 159,38 keV. A eficiéncia
nesta energia nio pode ser obtida pela curva de eficiéncia
ajustada, uma vez que a extrapolacio causaria um erro
sistemadtico consider&vel. Para contornar este problema, a
erticiéncia em 159,38 keV fci determinada a partir da
eficiéncia na energia de 175,35 keV do “sc. Por sua vez, a
atividade do ®sc foi calculada utilizando suas linhas gama de
alta energia.

A corregdo para a diferenca entre as eficiéncias em
175,35 keV e 159,38 keV foi obtida teoricamente, conforme
descrito a sequir.

A eficiéncia tedrica de detecgdo & dada aproximadamente

pela seguinte equagao“”.

G““ = n fm fu fG. (3.13)
onde:
8 & o &ngulo sbélido subtendido pelo cristal do
detector, calculado pela férmula:
- 1
Q= 3 (1 - cos a) (3.14)
na gqual:

a = arc tg [raio do detector/(d + 4')];

raio do detector = 2,56 cm;

d = distancia fonte detector;

d' = distancia efetiva de penetracfo no volume

sensivel do detector.
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£, &€ o fator de atenuagdo no lucite préximo ao

detector;

£, € o fator de atenuagic na capa de aluminio que

envolve o detector (500 um);
f., & o fator de detecgiio do Germanio = (1 - ™

0 fator de correcdo da eficiéncia, P, & dado pela

expressao:

€
Fc = teor(159) (3 . 15)

etoc:ar(l'ls)

0 valor de F_ resultou igual a (1,015410,0071).
Uma vez obtida a atividade do “Sc, produto da reagdo

“Ti(n,p), e considerando que este radionuclideo possui uma

radiac3do gama com energia de 175,35 kev™”

, determinou-se a
eficiéncia de detecclo para esta linha por meio do programa

UNITEGS™ .

Com o valor da eficiéncia de detecgdo corrigido,
determinou-se a atividade do ‘75c, por meio deste mesmo

programa.

3.6 CALCULO DAS SECGOES DE CHOQUE MEDIAS

Uma vez determinada a atividade das amostras, calculou-
se a densidade de fluxo de néutrons, por meio do programa
FLUX01 desenvolvido no presente trabalho, cuja 1listagem
encontra-se no APENDICE A:

¢ = f%'z (3.16)
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onde:

A__ = Atividade especifica dos monitores, e

seccdo de choque média dos monitores, para o

espectro de fisslo Qe 3%,

As secgles de choque utilizadas para este célculo
foram as obtidas por Hannhartm’, iguais a 0,706 * 0,028 mb,
109 + 3 mb e 80,5 t 2,3 mb, para as reacdes: 27Al\l(n,a),
”Ni(n,p) e S‘Fe(n,p), respectivamente.

Uma vez determinada a densidade de fluxo para cada
monitor e conhecendo os respectivos erros parciais,
determinou-se a média ponderada por meio de um ajuste para um
polinémio de grau zero. O pardmetro deste ajuste foi
determinado pelo método dos minimos quadrados através do

programa LSSOLVER“”.

O valor da densidade de fluxo média foi utilizado na
equagio (1.12), a qual, juntamente com o valor da atividade
especifica de cada amostra, permitiu obter a secgio de choque

média para o espectro de fissdo de 5.

3.7 CALCULO DOS ERROS
3.7.1 ERROS NAS EFICIENCIAS DE DETECGAO

Uma vez identificadas as diferentes fontes de erro no
processo de medida das fontes padrdes, e tendo em
considerag3do o c&lculo da curva de eficiéncia em fungdo da

energia, obteve-se a matriz de covariincia dos erros nas

eficiéncias, V,.
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Na tabela 3.2 apresentam-se os erros parciais, em

valores percentuais das fontes padrdes, por linha de energia.

Na mesma tabela sdo indicadas as correlagdes consideradas. As

fontes de erro associadas ao cilculo da eficiéncia das fontes

padrdes foram:

atividade, o,, obtidos dos certificados das
fontes, considerando um desvio padrdo, composto
por sua vez pelos erros sistemdticos e
estatisticos;

&rea, og, obtidos através do programa de cédlculo

UNITBGS™ ;

probabilidade de emissdo gama por decaimento,

@21,

tempo morto, o,, também obtido através dos

cdlculos do UNITBGS“’;
atenuagdo na prépria amostra, o,, obtido da
propagacdo simples dos fatores introduzidos na

equagio (3.12) (item 3.4.4).
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Principais erros considerados no c&ilculo da
eficiéncia de detecglo (em %).

Energia

Oa Og Oy o, Oat

244,70 1,57 0,51 0,53 0,30 0,17

344,28 1,57 0,26 0,41 0,30 0,16

411,13 1,57 1,49 0,45 0,30 0,15

443,97 1,57 1,16 0,45 0,30 0,15

778,90 1,57 0,57 0,46 0,30 0,12

867,39 1,57 1,32 0,59 0,30 0,11

964,06 1,57 0,56 0,41 0,30 0,11

1112,29 1,57 0,61 0,57 0,30 0,10
1408, 02 1,57 0,50 0,43 0,30 0,09
1173, 24 0,50 0,36 0,02 0,41 0,10
1332,50 0,50 0,37 0,01 0,41 0,09
661, 66 0,52 0,15 0,23 0,41 0,13

276,39 1,12 0,60 0,42 0,41 0,17

302,85 1,12 0,34 0,33 0,41 0,17

356,02 1,12 0,18 0,22 0,41 0,16

383,85 1,12 0,53 0,32 0,41 0,16

Correlagéo i1 0u0 o 0 1 0

A matriz de covari&ncia dos erros nas eficiéncias de

detecgdo foi calculada pelo programa CALCOV

consideracdo as correlacgdes entre cada fonte de erro.

15

levando em

Os

termos da matriz de covariadncia foram calculados por meio da

seguinte equagfo

onde:

061,

L
Veis = g 8,181 ©5;

8,y s8o os erros parciais, e

®;,, e o, s3o as correlagdes parciais

erros.

entre os

(3.17)
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Por sua vez, a matriz de covarilncia dos erros nos
pardmetros de ajuste da curva de eficiéncias, Vv, & dada

16
por''®:

v, = (atv,ta)? (3.18)

onde:

A é& uma matriz p x m cujos elementos sé&o

A, = (In eg*q;

V, € a matriz de correlagdo dos erros nas

eficiéncias cujos elementos V. = V,./(0,0,.);

O superescrito t indica matriz transposta.

Com esses valores foi possivel calcular as incertezas
nas eficiéncias para os diferentes valores de energia,
interpolados pela curva de calibracdo, assim como as

correlagdes entre elas.

3.7.2 ERROS NAS ATIVIDADES DAS AMOBTRAS

Os erros nas eficiéncias de detecgdo das fontes enm
estudo e a matriz de correlacio dos erros nas eficiéncias de
detecgdo, (V,), foram obtidos por meio do programa EFFICS"E
vers8o ampliada do programa EFFIC'™. As incertezas nas
eficiéncias s3o uma das fontes de erro no calculo das
atividades. As outras fontes de incerteza provém da medida
das amostras. Uma vez identificadas estas fontes de erro, foi

possivel obter a matriz de covariancia dos erros nas

atividades.



51

Na tabela 3.3 apresentam-se os erros parciais, en
valores percentuais, nas atividades das amostras irradiadas.
Os erros considerados foram: no tempo morto (0,), area (og) e
no fator de atenuacio (o0,), obtidos pelo procedimento
descrito no item 3.7.1. Nesta tabela se apresentam também os

correspondentes & meia-vida (0,) 131,491

e eficiéncia (o,), que
sdao as raizes quadradas dos valores pertencentes 3 diagonal
principal da matriz de covaridncia dos erros nas eficiéncias
(as quais foram obtidas pela interpolac¢do da curva), o erro

1,4
& 91' e

na probabilidade de emissdo gama por decaimento (¢,,)
no fator geométrico (9,) , este Gltimo obtido pela propagacdo
simples da equacdo (3.10). 0 erro no nimero de &tomos das

amostras foi considerado desprezivel.
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Tabela 3.3: Erros parciais associados ao cllculo das

atividades em (%).

Reagéo Bly)

B °, o, O LR On °, o,
“tn(n,n') 336,24 0,56 1,28 0,15 0,020 0,09 1,38 0,3
Z2rh (n, £)t 756,74 0,30 0,55 2,80 0,021 0,09 1,67 0,3
#21h(n,£)t 487,03 0,30 0,87 1,08 0,036 0,08 1,52 0,3
“ei(n,p) 159,38 0,30 0,29 0,09 0,024 0,06 -x- 0,3
*®Ni(n,p) 810,78 0,31 0,01 0,09 0,006 0,10 1,70 0,3
*re(n,p) 834,84 0,36 0,002 0,43 0,008 0,13 1,70 0,3
“pi(n,p) 889,25 0,32 0,0010,35 0,009 0,02 1,73 0,3
1120,5 0,32 0,001 0,36 0,005 0,02 1,83 0,3
*%re(n,p) 846,75 0,36 0,002 0,45 0,008 0,13 1,83 0,3
®co(n,a) 846,75 0,54 0,30 0,50 0,004 0,02 1,83 0,3
®cu(n,a) 1173,24 0,30 0,02 5,04 0,008 0,03 1,71 0,3
1332,50 0,30 0,01 4,87 0,008 0,03 1,85 0,3
%mg(n,p) 1368,53 0,54 0,02 0,28 0,002 0,27 1,94 0,3
¥pAl1(n,a) 1368,53 0,51 0,001 0,40 0,001 0,03 1,94 0,3
“ri(n,p) 983,50 0,32 0,50 0,44 0,008 0,23 1,77 0,3
1037,5 0,32 0,51 0,46 0,008 0,23 1,79 0,3
®Nb(n,2n) 934 0,36 0,01 0,94 0,025 0,20 1,75 0,3
“W(n,a) 983,50 0,35 0,50 1,66 0,002 0,23 1,77 0,3
1037,5 0,35 0,51 1,71 0,002 0,23 1,79 0,3
*Mn(n,2n) 834,84 0,30 0,002 1,47 0,001 0,13 1,70 0,3
®zr(n,2n) 909,20 0,47 0,01 2,03 0,006 0,10 1,74 0,3
*®Ni(n,2n) 1377,59 0,31 0,29 0,62 0,009 0,25 1,97 0,3
Correlagéo 1 0 0 0 lLoul0 V, 1
b g Pzr
t 'I‘OBa

Com os valores descritos

obteve-se a matriz

covaridncia dos erros nas atividades,

de

dos produtos das

reagdes em estudo, por meio do programa caLcov'™®,
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A atividade dos radionuclideos com mais de uma energia
gama foi determinada em forma independente para cada energia,
e no caso da reagdo zsz'l'h(n,f), foram consideradas as
atividades dos produtos de fissdo Pzr e “%Ba. Este fato
implicou em uma matriz de covaridncias com uma dimensdo igual
ao nimero total de energias gama consideradas.

Por outro lado, o erro na atividade do ‘7Sc, produto da
reagao ‘7Ti(n,p) , foi estimado pela propagagdo simples do erro
na atividade do “Sc, dos erros parciais para esse nuclideo,
isto &, o,,~ 0,29, 0,~0.07, 0,=0,02 e do erro no fator de
corregdo da eficiéncia de detecgdo. Este Gltimo foi obtido
considerando uma incerteza de 10 % nos coeficientes de
atenuacdo de cada fator de corregao [equagdo (3.13)], e
supondo desprezivel, a incerteza na espessura dos materiais
considerados. As covariincias desta atividade com relagdo as
demais foi considerada igual &s covaridncias do “se, enquanto
foram considerados totalmente correlacionadas as atividades
do “sc e “Sc, valor que, multiplicado pelos respectivos erros

resultou na covaridncia correspondente.

3.7.3 CALCULO DE ERROS NAS SECGOES DE CHOQUE MEDIAS

Para determinar o erro na densidade de fluxo média,
obteve-se em primeiro lugar a matriz de covariéncia dos erros nas
densidades de fluxo dos monitores, através dos erros parciais
envolvidos, isto &, considerando a equagio (1.12), os erros nas

atividades e nas secc¢des de choque médias.
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A matriz de covariéncia dos erros nas densidades de fluxo

foi determinada por meio do programa caLoov™

. Esta matriz foi
introduzida no cilculo de ajuste da densidade de fluxo, obtendo
O erro nesse valor.

Os erros nas sec¢des de choque médias foram obtidos por
meio do programa CALcov"”, introduzindo os erros nas
atividades dos produtos das rea¢des [item 3.7.2], e O erro na
densidade de fluxo média. As correlacgdes consideradas foram:
a matriz de correlacido dos errcs nas atividades [APENDICE B],
e supondo correlac3o total para os erros na densidade de

fluxo.

3.8 OBTENGAO DO ESPECTRO DE NEUTRONS

Foi utilizado o programa saps'”

gque consiste em um
gerenciador de programas de deconvolugdo de espectros de
néutrons calculados através de atividades saturadas medidas.
Este programa possui virias bibliotecas de secg¢des de choque,
das quais podem ser escolhidas as reagdes de interesse. 0
programa de deconvolugdo escolhido foi o SAND-II. O detalhe

das bibliotecas escolhidas para cada reagdo sdo

apresentados na tabela 3.4.
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Tabela 3.4: Detalhe daﬁ bibliotecas de seccdes de choque
diferenciais utilizadas

Bibliotaca n.aqaos
IRDF85 Al(n a) *Na

Fe(n p)“nn
s“Mx(n,p) Co
“"rx(n,p) Sc
“’n(n,p) §c

”Nx (n,2n) S‘Nl

(n,2n)
1Jg;(n nﬂgﬁ?&n
Bl’e(ﬂ,l’)

Th(n, f)P F.

IRDF82 Zr(n 2n) Zr
Hq(n.p) ‘Na
ENDL78 W(n,a)*®sc
ENDFB-V WTi(n,p)isc
cu(n,a) CO

ZACRSS ®Nb(n, 2n) "Nb

O procedimento de calculo do programa SAND-II consiste
na seleg3o de um espectro de fluéncias conhecido, que serve
como uma aproximagdo inicial (foram escolhidos os espectros
tipo Watt e Maxwelliano), o programa compara as atividades
saturadas medidas (dado de entrada) com as calculadas,
tomando estes Gltimos valores como dados de entrada para o
cdlculo seguinte e assim sucessivamente até que os valores
entre duas iteragdes sucessivas sejam menores que uma
percentagem especificada. O cé6digo SAND-II utiliza 621
intervalos discretos como dados de secgSes de choque
diferenciais, com energias entre 10" e 18 Mev™”

Os resultados obtidos para as atividades calculadas

pelo programa SAND-II sdo apresentados no item 4.2,.2.
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RESULTADOS OBTIDOS B DISCUSSBAO

4.1 REBULTADOS OBTIDOB

4.1.1 CURVA DE CALIBRAGAO DA EFICIENCIA DO DETECTOR DE

Na tabela 4.1 sdo apresentados os pardmetros do ajuste
da curva de eficiéncia em funglo da energia gama, os erros
absolutos nos par&metros e a matriz de correlagdo dos erros,
obtidos por meio das fontes padrdes. Como foi dito no item
3.2, os parametros de ajuste correspondem ao intervalo de
energias entre 244,70 keV e 1408,02 keV. Foi obtido um
12(normalizado) = 1,11 para 13 graus de liberdade.

Tabela 4.1: Parimetros, erros e matriz de correlagio dos

erros nos pardmetros da curva de calibra¢8o da eficiéncia em
funcfo da energia.

Parfmetro Valor obtido Erro Matris de correlagho
(x 1000)
a, 0,03212 0,00010 1000
a, -1,3290 00,0013 999 1000

a, 0,0367279 0,0000029 996 999 1000
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Na figura 4.1 apresentam-se os valores obtidos das
eficiéncias de deteccdo para as fontes padrdes. A linha cheia
da figura representa a curva ajustada com os parémetros

apresentados na tabela 4.1.

6°Co

I338a
'37Cs

'SZEU

Eficiencia
O,

1x1073

5x10°

| 1 {1 1 1 1 §1 |

200 500 1000 1500

Energia (keV)

rigura 4.1: Curva da eficiéncia de detecgdo em fung3o da
energia, para o intervalo de 244,70 keV a 1408,02 keV.
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4.1.2 ATIVIDADE DOS PRODUTOS DAB REACOES

Por meio dos pardmetros de ajuste da curva de
calibracgio da eficiéncia em funcio da energia obtiveram-se os
valores de atividade dos produtos das reagSes em estudo,
utilizando-se a equagdo 3.1.

Na tabela 4.2 apresentam-se os valores das atividades
especificas [equagdo (1.8)], Jjuntamente com a matriz de
correlacdo obtida com os dados apresentados na tabela 3.3,
como foi explicado no ftem 3.7.2. Em raz&o de variagdes da
fluéncia de néutrons para diferentes irradiagdes, foi feita
uma normalizagio das atividades obtidas com relagdo A reacdo
27Al(n,a)z‘Na. Nos casos de nuclideos com mais de uma energia
gama de decaimento, a atividade foi calculada a partir de uma
média entre as atividades obtidas com cada energia gama, e,
a correspondente matriz de correlagdo entre os erros foi
reduzida na sua dimensdo, como pode ser observado no
APENDICE B.

A metodologia de obtengdo do erro da reacgéo “Ti(n,p),
assim como aquela para obter as correlagdes entre os erros,

foi apresentada no item 3.7.2.



Tabela 4.2: Valores das atividades especificas obtidas para as folhas de ativagao.

Reaglo Aesp Matriz de correlagéo (x1000)

1Sin(n.n) (9.9920,20)E-13 1000

32m(n.n (4,15840,095)E-13 241 1000

S8ni(n.p) (5.7020,10)E-13 651 347 1000

S4pe(n.p) (4,18210,070)E-13 626 334 029 1000

487i(n.p) (5.8410,11)E-14 321 170 479 482 1000

$0¢Fe(n.p) (5.9840,12)E-18 633 337 047 008 488 1000

S%cotn.a) (1,08220,022)E-15 608 324 902 870 449 878 1000

83cu(n.a) (2.5710,14)E-15 184 79 224 217 116 219 211 1000

24g(n.p) (7.3120,15)E-18 582 302 808 838 452 847 817 226 1000

27a1n.a) (3,69810,070)E-15 583 303 809 840 453 849 819 226 899 1000

¥B1i(n.p) {1.57820,031)E-15 481 245 688 665 348 680 648 107 650 738 1000

w(n.2n) (2.58210,053)E-15 589 303 847 818 425 823 794 202 784 788 616 1000

Stvin.a) (1,33020,034)E-16 384 141 397 334 200 387 373 96 375 376 238 353 1000

SSmn(n.2n) (1,24540,025)E-18 S60 302 B840 810 418 816 787 196 758 760 602 740 345 1000
902r(n,2n) (5.4840,12)E-16 546 291 719 784 408 789 761 193 747 747 585 718 334 709 1000
S8pi(n.2n) (2.4940,53)E-17 589 298 751 821 442 829 800 221 880 882 637 768 364 743 732 1000
47Tnp) (9.5220,14)E-14 382 202 570 551 228 S47 536 138 530 540 1000 510 237 499 485 528 1000

3



60
4.1.3 DENBIDADE DE FLUXO MEDIA

Na tabela 4.3 880 apresentados os valores das
densidades de fluxo obtidas com cada um dos monitores
(através do programa FLUXOl1 incluido no APENDICE A), seus
erros assim como a matriz de rrelagdo dos erros utilizada
para o cdlculo do fluxo médio. Deve-se ressaltar que os erros
na densidade de fluxo dos monitores foram obtidos por meio do
programa CALCOV"SJ, com os erros parciais nas respectivas

atividades e suas correlagdes, e nas secgdes de choque médias

(item 3.7.3), considerados sem correlacgio.

Tabela 4.3: Densidades de fluxo, erros e matriz de correlacso
dos erros.

Monitor Densidade Erro Matriz de correlagio
fluxo (x10") (x 1000)
(n.cm .8 ) [%]
Al 5,23 3,6 1000
Ni 5,23 3,3 237 1000
Fe 5,20 3,4 257 238 1000

O valor da densidade de fluxo média foi obtido por meio

do programa LSSOLVER"’", para a posigcdo de irradiacdo 62,

prateleira 6, resultando:

® = (5,22 + 0,13)x10" n.cm2. 8™
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4.1.4 BECGOES DE CHOQUE MEDIAS

As seccdes de choque médias no espectro de fissd3o foran
obtidas por meio da equag8o (1.12). Na tabela 4.4 s8o
apresentados os erros nas secgdes de chogue médias, e a
matriz de correlagdo destes erros (item 3.7.3). Os valores
obtidos das secgdes de choque médias para o espectro de
fissfo, s3o apresentados na tabela 4.5, juntamente com os

dados de outros autores.



Tabela 4.4: Erros nas secgles de choque médias @ matriz de correlagio dos erros.

Reaclo C3 Matriz de correlagdio (x1000)
)]
115in(n,n'") 3.1 1000
2327h(n,f) 3.3 664 1000
46Ti(n,p) 3,0 738 847 1000
S8Fe(n.p) 3.1 852 709 795 1000
83Cu(n,a) 4.5 512 435 488 533 1000
24h9(n.p) 3.2 825 684 781 938 5311000
48Ti(n.p) 3.1 727 839 712 783 480 771 1000
83Nb(n,2n) 3.2 821 6868 772 927 519 908 7731000
51v(n,a) 3.3 732 599 667 738 449 722 659 714 1000
SSMn(n,2n) 3.1 821 688 771 925 517 898 762 891 715 1000
90Zr(n,2n) 3,2 807 675 758 910 509 890 749 878 701 875 1000
S8Ni(n,2n) 3,2 816 678 771 927 524 947 763 899 714 889 881 1000
47Ti(n.p) 3.3 875 594 661 727 446 716 9853 709 612 708 696 708 1000
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4.2 DIBCUBBAO DOS RESULTADOS

4.2.1 COMPARACAO DOS VALORES DE SECCOES DE CHOQUE

Na tabela 4.5 & apresentada a comparacdo dos valores
das secgdes de chogue médias deste trabalho com as obtidas
por outros autores, ordenadas em valores crescentes de
energia limiar de ativagao. Nesta tabela observa-se que as
secgdes de choque médias apresentam, de modo geral, boa
concordancia.

Um fato importante a ressaltar &€ que o célculo da
atividade foi efetuado para cada linha de energia, para
aqueles radionuclideos com mais de um raio gama de
desexcitacl@o. Este foi o caso dos cllculos para as reagdes
“Cu(n,a)wCo, “Ti(n,p)“Sc, s"V(n,a)"‘Sc, assim como para os
dois produtos da fiss&o do 221 considerados. Para estes
casos, foi efetuada a fusfo das linhas e colunas
correspondentes da matriz de covariincia dos erros nas
atividades (APENDICE B), com a consequente diminuigio das
incertezas. Esta metodologia de cidlculo foi um refinamento no
tratamento de erros com matrizes de covariancias, considerado
necessirio para a redug8o no erro final.

Por outro lado, foli efetuado um cllculo teérico da
eficiéncia de detecgl3o de 159,38 keV, baseada na eficiéncia
de detecglo de 175,35 keV do “Sc, cuja atividade foi
determinada previamente. Este procedimento simplificou o
tratamento de covariancias, gquando comparado com ajustes
separados para as regides de energias baixa e alta no
espectro gama, mantendo uma boa exatidfo no c&lculo da

eficiéncia de 159,38 keV.



Tabela 4.5: Camparagio de valores de secgdes de choque de diferentes autores [em uh).

Reagio Este trsbalho 2ijp*9 Horibe (18 Calamard™ Kobayeshi 2B errpnart B3
inen,nt) 191,445,9 18918 19212 18811 199,5:11,5 90,317,3
Ll YO ?,622,6 81,015,4 - - - “x
Shyen, ™ 25,4410,83 -x = 213 -x- 2,120,9
TRitnp 18,2510,60 19,421,4 2,151,4 22,3 18,15:1,07 17,7:0,6
“ritnpd 11,19:0,3 11,8020,75 11,600,8 12,5:0,9 11,7040, 11,640,6
Sbretn,p) 1,142:0, 035 1,035:0,075 1,13:0,10 1,07:0,08 0,997:0,06 1,0940,04
Soun,a) 0,490¢0,022 0,500:0,056 -x- 0,5010,06 0,48420, 034 -
Hvotn,p 1,40120,044 1,5%0,09 1,38210,09 1,53:0,09 1,38:0,07 1,5020,06
Critn,p 0,302620,009% 0,30020,018 0,350,020 0,515:0,027  0,50210,019 0,302:0,010
Bioin, 20 0,49510,016 0,4820,04 X~ 0,48:0,06 0,47910,029 -Xe
Swtn, 20 0,238610,0075 0,24420,015 0,150:0,017 0,258:0,013  0,202:0,010 -x
ortn,2m 0,1050,0048 0,07620,019 -x- 0,07620,01 0,08620,065 0, 10320,004
Byin,2m? 4, 760,15 5,7740,31 4,9620,39 4,910,22 3,640,2 4,1920,22

™) valor dado em b

| 4]
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Os valores de secgdo de chogque média para a reaclo
2"""Th(n,f) . foram obtidos considerando os valores de
rendimento de produtos de fiss@o da referéncia [49]). Caso
fossem considerados os valores de rendimento de produtos de
fissdo da referéncia [12], de 5,63 ¥ para B2r e 8,12 & para
“°Ba, o valor da secgdo de chogque média teria resultado em

78,65+1,82 mb. Entretanto, ambos os valores concordam entre

si dentro do intervalo do erro experimental.

Observa-se que a secgdo de choque média para a reagdo
55l\m(n,zn) obtida por Horibem], apresenta um valor muito
inferior ao de outros autores incluindo o valor obtido no

presente trabalho.

O valor de seccdo de choque média obtida para a reacgdo

”Co(n,a)“ﬂn, n3o fol incluido na tabela 4.5, uma vez que

resultou muito superior aos valores apresentados na

literatura®®324:4  concluiu-se que a atividade obtida,

muito maior que a esperada, deve ser causada por alguma

contaminagdo de *Mn nas folhas de ativacgdo.

Considerando que a integral de ressonincia para a

reacgio ”Mn(n,y) é de 15,6 p'”

, € embora as folhas de ativac8o
tenham sido irradiadas dentro de uma caixa de céadmio, a
presenca de néutrons epitérmicos pode ter provocado a
ativag8o das impurezas de *Mn existentes na amostra. Este
fato n3o é comentado por outros autores em razio das
caracteristicas experimentais serem diferentes, isto &, com
espectros de fissl3o mais puros, obtidos com placas de fiss&o

ns)

de uranio ou cavidades esféricas de fissaom].
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Foi efetuada uma irradiag3do independente, com o
objetivo de determinar o contetdo de impurezas de ”un, sem se
chegar a resultados satisfatbrios, em razio das incertezas na

densidade de fluxo de néutrons epitérmicos.

4.2.2 COMPARAGAO DO ESPECTRO CALCULADO COM RELAGAO AOS

ESPECTRO8 PUROS TIPO WATT E MAXWELLIANO

Para verificar a qualidade do espectro, utilizou-se o
programa SAIPS“], tendo escolhido o SAND—IIQ” como programa
de deconvolugdo. Foram escolhidas diversas bibliotecas de
secgdes de choque diferenciais seguindo o procedimento
apresentado no item 3.8.

Na tabela 4.6 s3o apresentadas as rea¢des estudadas, a
energia limiar de ativag8o, as atividades especificas
calculadas normalizadas com relagdo & atividade especifica
para reagdo 27Al(n,a), tomando como espectro de aproximagfo o
espectro tipo Watt ou Maxwelliano. Cabe ressaltar que as
atividades especificas calculadas pelo programa saND-11%"
resultaram as mesmas para os espectros de aproximag8o inicial
tipo Watt e Maxwelliano utilizados. Esta tabela apresenta
também as atividades para os espectros puros tipo Watt e
Maxwelliano, normalizadas com relac8o & atividade especifica
da reagdo 27'Al(n,a), assim como as secgdes de choque obtidas
por diferentes autores, normalizadas com relagdo 3 secgdo de

choque para a reag¢éo ﬂhl(n,a).



Tabela 4.6: Comparagio das Atividades especificas calculadas pelo programa SAND-ll, normalizadas para a
reaglo 27Al(n,a)24Na e das secgbes de choque obtidas por diferentes autores, normalizadas com relagéo &

seccéo de choque para a mesma reagao .

Reaclio Energia Atividades Atividades calculadas Horibe{18] Mannhart[32]

limiar Caiculadas espectros puros

MeV] Watt Maxwelliano
115In(n,n") 1.2 2596 258,3 240,5 280,9 269,5
232Th(n,f) 14 106,1 107,7 100,0 -X- -X-
5v(n,a) 2,1 0,03378 0,03094 0,03311 -X- 0,03414
47Ti(n,p) 2,2 28,67 30,43 27,92 28,51 25,07
58Ni(n,p) 28 140,6 149,5 136,8 150,4 154,39
S4Fe(n,p) 3.1 107.,5 1151 105,1 115,89 111,90
46Ti(n,p) 39 15,08 15,71 14,52 16,45 16,43
S6Fe(n,p) 6,0 1,441 1,445 1,395 1,603 1,544
3Cu(n,a) 6.8 0,7233 0,7236 0,7005 -X- -X-
24Mg(n.p) 6.8 2,039 2,097 2,067 1,957 2,125
27A\(n,a) 7.2 1 1 1 1 1
48Ti(n,p) 76 0,3963 0,3919 0,3897 0,4326 0,4278
93Nb{n,2n) 10,2 06612 0,5483 0,6273 -X- -X-
55Mn(n,2n) 116 0,3378 0,2781 0,3489 0,2128 -X-
80Zr(n,2n) =13 0,1582 0,1064 0,1475 -X- 0,1459
58Ni(n,2n) ~13,5 0,005919 0,003769 0,005333 0,007064 0,005935

L9
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Nota-se uma concorddncia entre o espectro experimental
e tipo Watt em baixas energias de limiar, e uma certa
concorddncia entre aqueles obtidos com o espectro
experimental e tipo Maxwelliano, para altas energias de
limiar. Por outro lado, a concordidncia entre as sec¢des de
choque integral com a de outros autores, para diferentes
energias de limiar, indicam que a qualidade do espectro de
néutrons obtido experimentalmente, & compardvel a obtida
pelos outros autores.

Como foi mencionado no calculo do espectro observou-se
que as atividades calculadas pelo programa SAND-11™"
resultaram as mesmas, independente do espectro de aproximacdo
inicial, isto &, para os espectros tipo Watt e Maxwelliano
utilizados. Em alguns casos, entretanto, a escolha de
diferentes bibliotecas de secgdes de choque diferenciais
resultaram em diferencas substanciais entre a atividade
experimental e calculada. Este foi o caso da reagdo
”Nb(n,zn)”'llb, a qual apresentou uma diferenga superior a
50 % quando foi utilizada a biblioteca BOSPORBO“’, enquanto
que essa diferenga foi reduzida a 2,41 %, mediante a
utilizag¢do da biblioteca ZACRSS'™. Também foram observadas
diferengas com as reacgdes 63Cu(n,a)“Co, a qual apresentou uma
diferenga de ~-12,05 % entre a atividade medida e calculada
com a biblioteca IRDF-85'“, e de =7,33 % com a ENDF/B-V'®’. Da
mesma forma, a reac¢do "Ti(n,p)"Sc apresentou uma diferenca
de -17,02 ¥ com a biblioteca IRDF~85, e de -12,91 & com a
ENDF/B-V. Esta fGltima biblioteca foi utilizada por
MANNHARTBS'“’, gue ressalta a discrepidncia entre os dados
experimentais para esta reagdo com relagdo aos valores

diferenciais, fato confirmado neste trabalho.
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A caracterizac3o do espectro ndo mostrou distorgdes em
baixas energias, visto que houve uma boa concordancia entre
as secgdes de choque obtidas para aquelas reagdes de energia
limiar baixa, como o caso das reacdes "SIn(n,n') e 23""I'l'n(n,f)
com 1,2 MeV e 1,4 MeV de energia limiar de ativacgdo,

respectivamente.
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CONCLUBOES

Neste trabalho foram determinados os valores da seccdo
de chogque média para 13 reagdes de limiar, induzidas por
néutrons de fissSo do >°U. A energia limiar efetiva cobriu a
faixa de 1,2 a 13,5 MeV.

Os valores de secgdo de choque obtidos apresentam, em
geral, boa concordidncia com aqueles obtidos por outros
autores. Em alguns casos, como os das reacgdes 232Th(n,f) e
51V(n,a), apenas um valor na literatura foi encontrado para
comparagdo, indicando a necessidade de medidas novas, como as
apresentadas neste trabzlho.

Para quase todas as rea¢des, foram obtidos valores de
secg80 de choque média com erros inferiores aos apresentados
na literatura. Isto contribui de forma significativa para
futuras avaliagdes de secgfo de chogque e, portanto, para o
conhecimento preciso destes parametros nfo s6 para tecnologia

de reatores de fissfo e fusfo como na &rea de dosimetria de

néutrons répidos.
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0 espectro de néutrons calculado pelo programa SAND-II,
utilizando os dados experimentais deste trabalho, apresenta
uma certa concordéncia com o espectro de Watt, para baixas
energias de limiar. Para altas energias de limiar, o espectro
experimental aproxima-se do espectro Maxwelliano. No entanto,
esta caracteristica também & apresentada pelo espectro

experimental obtido por outros autores''®™

, indicando que a
qualidade desses espectros & similar aquela obtida no arranjo
experimental do presente trabalho.

0 célculo tedrico de eficiéncia para o detector de
HPGe, em baixas energias, resultou em valores confidveis, uma
vez que concordaram com os valores experimentais, como para
a energia de 175,35 keV do “sc.

Este procedimento facilitou a estimativa de
covarifncias, quando comparado com ajustes de curvas
distintos para as regides de baixa e alta energia gama, onde
o cdlculo de covaridncias se torna mais complexo.

0 presente trabalho mostrou que, no caso de
radionuclideos com mais de uma energia gama, & importante
calcular a atividade separadamente, para cada 1linha de
energia e posteriormente realizar a fusdo das 1linhas e
colunas na matriz de covariancia correspondente. Este foi o
caso dos célculos de atividade para as reacgdes “Cu(n,a)ch,
“Ti(n,p)“Sc, S'V(n,a)“SC, assim como para a reagio az’I’h(n,f)

com os dois produtos de fissdo considerados.
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As secgdes de choque diferenciais de diversas
bibliotecas apresentam discrep&ncias entre si, quando s#o
utilizadas no cédlculo de espectros pelo programa SAND-II. Por
esta razd3o, a escolha de bibliotecas para as reagdes
”Nb(n,zn)oa'ﬂh, “Cu(n,c)“Co e “l'i(n,p)"Sc, fol cuidadosa, com
o objetivo de minimizar erros sistemfticos introduzidos no
espectro de néutrons calculado.

Algumas sugestdes, que poderiam ser incluidas em
trabalhos futuros, sdo apresentadas a seguir:

18 Comparagdo dos resultados obtidos pelo método de
ativacdo com a medida obtida utilizando a técnica de tragos
de fissdo, para o caso da reagio ‘m'rh(n,f). Um trabalho
preliminar j& foi iniciado, utilizando MAKROFOL E e alvos de
Z2rh obtidos pela técnica de deposigdo em TOPO.

28 Medir com exatiddo o contetido de impurezas de sslln,
presentes nas amostras de Co, a fim de obter valores mais
confidveis para a secg¢io de choque sq'Co(n,a).

38 Inclusdo do cdlculo de covariidncias no programa que
calcula a eficiéncia e atividade das amostras, a fim de
simplificar o procedimento e evitar possiveis erros na

manipulagio de diferentes programas de célculo.
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APENDICE A

PROGRAMA DE CALCULO DO FLUXO

O programa FLUX01, foi desenvolvido como ferramenta de
cialculo, para obter, ora a densidade de fluxo, ora a seccgdo
de choque média para uma dada reacfo, dependendo da opcio
escolhida no arquivo de entrada. Este programa, elaborado na

linguagem BASIC, apresenta-se a sequir.

10 °* FLUX01.BAS - Calculo do Fluxo ou da seccao de chogque
15 °* em funcao da atividade do material irradiado

20 ° Com calculo do # de atomos da amostra

25 °* Com calculo de LAMBDA

30 ' Com calculo do tempo de irradiacao

35 ° Com calculo do erro

36 ! Com calculo de atividade infinitamente diluida

40 ' Nora Maidana - 20/08/91

50 °*

60 ' VARIAVEIS

65 ' NUCL Caracteristicas: folha, fio, po

70 ° P % do nucleido

75 ! AT, SAT Atividade (Bg), erro (%)

80 ' T12, ST12 Meia vida (d), erro (%)

85 ! ATMAS Massa atomica

90 ! TIR, STIR Tempo de irradiacao (d), erro (%)

100 * P, SP Massa do material (gr), erro (%)

105 ° QZ,SQzZ # de atomos i na amostra, erro (%)

110 ' CH, SCH Seccao de choque (b), erro (%)

115 °* DI/MI/AI;HI MINI Data e hora do inicio da irradiacao
120 ! DR/MR/AR;HR MINR data e hora de finalizacao da

124 ! irradiacao (Referencia)

125 ! FX, SFX Dado de entrada do fluxo de neutrons e
erro

126 ' FLU, SFLU Resultado do fluxo de neutrons, erro no
fluxo 127 ° (%)

128 °* KCF =1 calcula o fluxo; = 0 calcula

129 ' seccaoc de choque

130 !

135 CLEAR

140 CLS

145 DEFINT I-N
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150 DEFDBL A-H, 0-2

160 DEF FNEX (X) = (1 AND (X <= .01)) * (1 + X + X * X /
2+ X*X*X/ 6+ X*X*X*X ‘24) + (1 AND (X > .01))
* (EXP(X))

170 'IF X <= 0 THEN DEF FNEX (X) = (1 AND (X <= .01)) * (1
-X+X*X/2-X*X*X/6+X*X*X=*X /) 24) + (1
AND (X > .01)) * (EXP(X))

180 DIM P(15), AT(15), SAT(15), T12(15), ST12(15), F(15),
CH(15), SCH(15), STIR(15), FLU(15), SFLU(15), KCF(15)

190 BATS = "\BASIC\PROG\FLX.BAT"

200 OPEN "I%, #2, BATS

210 INPUT #2, NBAT

220 FOR I = 1 TO NBAT

230 INPUT #2, FLXS$

240 OPEN “I", #1, FLXS

250 INPUT #1, ARQS

260 INPUT #1, KCF, P, AT, SAT, ATMAS, F, SF, T12, ST12,
CH, SCH, STIR, DI, MI, AI, HI, MINI, DR, MR, AR, HR, MINR,
FX, SFX

2 7 0 LPRINT TAB (8 ) ;
BAARRRAAR SRR A AR AR RN AR AR R AR AR ANNR R A AR AR AN R A AR AN AR AR AN AAD

280 LPRINT TAB(8); FLXS

290 LPRINT TAB(8); ARQS

291 IF KCF = 0 GOTO 295

292 LPRINT

293 LPRINT " KCF=1 => CALCULO DO FLUXO"

294 GOTO 296

295 LPRINT " KCF=0 => CALCULO DA SECCAO DE CHOQUE"

296 LPRINT

299 ANA = 6.023E+23

300 QZ = (P * F * ANA) / ATMAS

310 AMBDA = LOG(2) / Ti2

320 LPRINT

330 LPRINT TAB(8); "MASSA ATOMICA (g)"; TAB(27); "MASSA F
(g)"; TAB(40); "ERRO (%)"; TAB(50); "i (abs)"; TAB(60);
YQUANT ATOMOS"

335 LPRINT

340 LPRINT USING " #H###.##4# "; ATMAS;

341 LPRINT USING " . #£8882 "; F;

342 LPRINT USING " ##.## ™; SF;

343 LPRINT USING " #.####"; P;

344 LPRINT USING " H -~ ~"; Q2

350 LPRINT

360 LPRINT TAB(8); "ATIVIDADE (Bq)"; TAB(30); "ERRO (%)";
TAB(45); "LAMBDA (1/d4)"

361 LPRINT

362 LPRINT USING " #.4##°~~""; AT;

363 LPRINT USING " ##.##"; SAT;

364 LPRINT USING " ##.####~~~~"; AMBDA

370 LPRINT

375 LPRINT USING " DATA DE IRRADIACAO = ##/##/## as
##:## hs"; DI, MI, AI, HI, MINI

380 LPRINT USING " DATA DE REFERENCIA = #§#/##/## as

##:## hs"; DR, MR, AR, HR, MINR

385 LPRINT

400 GOSUB 705

410 LPRINT USING " TEMPO DE IRRADIACAO = ##¢##.¥F##
d"; TIR;

415 LPRINT USING " ERRO (%) = ##.##"; STIR
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420 LPRINT

430 PARENT = (1 - FNEX(-AMBDA * TIR))

435 AINF = AT / (QZ * PARENT)

436 LPRINT TAB(8); "ATIVIDADE INFINITAMENTE DILUI:a
(Ax/atomo)=";

437 LPRINT USING " ##.####"~~""; AINF

440 LPRINT

450 IF KCF = 0 GOTO 600

460 FLUX = (AT / (QZ # CH * PARENT)) * 1E+24

465 DERAT (SAT / 100) * (SAT / 100)

466 DERQZ (SQZ / 100) * (SQZ / 100)

467 DERCH = (SCH / 100) * (SCH / 100)

468 DERT12 = (TIR * TIR * (FNEX(-(2 * AMBDA * TIR))) +*
(ST12 * AMBDA / 100) * (ST12 * AMBDA / 100)) / (PARENT #
PARENT)

469 DERTIR = (AMBDA +* AMBDA * (FNEX(-(2 * AMBDA * TIR)))
# (STIR * TIR / 100) * (STIR * TIR / 100)) / (PARENT #*
PARENT)

470 SFLUX = 100 * (SQR(DERAT + DERQZ + DERCH + DERT12 +
DERTIR))

475 LPRINT TAB(8); “MEIA VIDA (d)"™; TAB(25); "“ERRO (%)";
TAB(37); ™SEC CHOQUE (b)"; TAB(57); "ERRO (%)"

476 LPRINT

477 LPRINT USING " #E. #4447~ ~""; T12;
478 LPRINT USING " ##.##%; ST12;
479 LPRINT USING " #E.##4#~~~~"; CH;
480 LPRINT USING " ##.##"; SCH

481 LPRINT

482  LPRINT TAB(15); "FLUXO (n/cm2s)"; TAB(35); "ERRO (%)"
483 LPRINT

484 LPRINT USING " ##. #4447~~~ "; FLUX;

485 LPRINT USING " ##.##"; SFLUX

490 GOTO 640

600 CCH = (AT * 1E+24) / (Q2 * FX * PARENT)

610 ERAT = (SAT / 100) * (SAT / 100)

611 ERQZ = (SQZ / 100) * (SQZ / 100)

612 ERFX = (SFX / 100) * (SFX / 100)

613 ERT12 = (TIR % TIR % (FNEX(-(2 * AMBDA #* TIR))) +*
(ST12 * AMBDA / 100) # (ST12 * AMBDA / 100)) / (PARENT *
PARENT)

614 ERTIR = (AMBDA # AMBDA * (FNEX(-(2 * AMBDA # TIR))) +
(STIR *# TIR / 100) * (STIR * TIR / 100)) / (PARENT * PARENT)
615 SCCH = 100 * (SQR(ERAT + ERQZ + ERFX + ERT12 + ERTIR))
620 LPRINT TAB(8); "MEIA VIDA (d)"; TAB(25); "ERRO (%)";
TAB(37); "FLUXO (n/cm2s)"; TAB(55); "ERRO (%)"

621 LPRINT

622 LPRINT USING " #.###7~~"; T12;
623 LPRINT USING " #.##"; ST12;
624 LPRINT USING " . ##8 2" FX;

625 LPRINT USING " #.##"; SFX

630 LPRINT

635 LPRINT TAB(15); "SEC CHOQUE (b)"; TAB(40); "ERRO (%)"
636 LPRINT

638 LPRINT USING " ##.#44#~~~~"; CCH;

639 LPRINT USING " ##.#4#"; SCCH

640 LPRINT

6 4 5 LPRINT TAB (8 ) ;

NARRRRRRRRRRRARRARR I AR ARRARRRARRANRRRRARNRRRARANRARRARR A AR A AN
650 CLOSE #1
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660 NEXT I
670 CLOSE #2
680 LPRINT

690 END
695 '
696 'CALCULO DO TEMPO DE IRRADIACAO

705 TIR = 0

710 A=AR: M= MR
720 GOSUB 860
730 TIR = TIR
740 A=AI: M
750 GOSUB 860
760 TIR = TIR - y

770 TIR = TIR + (AR - AI) * 365 + (DR - DI)
780 X = INT((AR - 1) / 4) - INT((AI - 1) / 4)
790 W = (HR - HI + (MINR - MINI) / 60) / 24
800 TIR=TIR + X + W

850 '

y
MI

"+

860 IFM=1THEN y = 0

870 IF M= 2 THEN y = 31

880 IF M= 3 THEN y = 59

890 IF M <= 2 GOTO 800

900 y = INT((M - 4) * .6) + (M - 1) * 30

910 IF (INT(AR / 4) =A / 4) THENy =y + 1
920 RETURN

A seguir, & apresentado o exemplo de um arquivo de
entrada, para obter a densidade de fluxo para a reagio
27'Al(n,a).

Al=-27(n p)Mg=-27.Folha Al.E
11 1.6098E+5 1.17 26.98154 0.021915 0.09

6.23333E~-1 0.12 0.706E~-3 0.00621 0.3
17 03 92 09 57 17 03 92 11 57 0.0 0.0

Como pode ser observado na linha 260 do programa, os
dados de entrada sfo:
a.- escolha da operacio a realizar, KCF = 1,
calcula a densidade de fluxo, KCF = 0,
calcula a sec¢lio de choque média;
b.- percentagem isotépica do nuclideo alvo;
c.~ atividade referida ao final da irradia¢8o;
d.~- erro na atividade;

e.- pmassa atémica;
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massa da amostra;
erro na massa;
meia-vida;
erro na meia-vida;
secclo de choque média;
erro na secgdo de choque média;
erro no tempo de irradiacgio;
densidade de fluxo de néutrons;

erro na densidade de fluxo de néutrons.
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APRNDICE B

REDUGAO NA DIMINUICAO DA DIMENSBAO DA MATRIZ DE COVARIANCIA

DOB ERROB NAS ATIVIDADEE DASB AMOSBTRAS

A atividade dos radionuclideos com mais de uma energia
gama foi determinada de forma independente para cada energia.
No caso da reac¢lo 232'l‘h(n,f ), foi considerada a atividades dos
produtos de fissdo P2r e "“'Ba. Esta metodologia resultou em
uma matriz de covariincias com uma dimensio igual ao nGmero
total de energias gama consideradas.

A diminuigdo da dimensZo da matriz de covariancia dos
erros nas atividades, para cada radionuclideo com mais de uma
linha de decaimento (denotadas por X e Y), levou em conta as

seguintes consideracgfes:

Seja
C=(X+7Y)/2; (B.1)
cono®™
Var(X + YY) = Var(X) + var(y) + 2 Cov(X,Y) (B.2)
obtém-se:

Var(c) = Yar(x) + Var(I;) + 2 CoviX,Y) (B.3)
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Por outro lado, a covari&ncia entre duas varijaveis

aleatbébrias € e 8 € definida cono“’:

Cov(C,2) = E(C2) - E(C) .E(2) (B.4)

onde:
B(C2), B(C) e BE(3) s8o as esperancas matemiticas das
varidveis. Aplicando a propriedade aditiva das esperangas

matematicasm

, & covarifincia entre as diferentes atividades,
quando uma delas € a média aritmética dentre dois valores,

Cov(C,2), obtém-se da equagdo 3.16:

cov(C, 2) - "Y "“ E(2)
- E("Z) ‘(zz)] [12) - 4z) | =2
=[3Eu2) - 1 B2+ [1E(YD) - —EmE(Z)]
- Cov(X Z) + Cov(Y Z)
2

(B.5)

Desta maneira obteve-se a matriz de covariancia dos
erros nas atividades das amostras, com uma dimens&o igual ao

nGmero de reacgdes estudadas.
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