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Nest ae—apreserﬁ:aﬁos\ reaultados da analise nao destrutiva

da massa de urdnio natural atravds da técnica de fonte mlsada. 0 metodo empre-
gado & o de medida relativa, sendo que a massa de uranio € determinada atravis
da medida da produgao de néutrons atrasados,emitidos apds fissGes produzidas
pela irradiacio da amostra com pulsos de néutrons de energia aproxidamente  i-
gual a 14 Mev

-

Trés tipos de amostras foram analisadas, a saber : discos de urdnio
metdlico, pastilhas sinterizadas de Gxido de uranio e placas de liga urdnio-alu
minio, envoltas por uwa camada de aluninio. Essas placés sizmulam aquelas de
elementos corbustiveis de reator tlpO WI‘R (Material Testing Reactor).

— D

Os resultados das medidas sao reprodutlvels dentro do | 1nte:walo de

1,6a 3,98, 0 erro nuna medida especifica depende éa forma, tamanho e massa da
amostra. ( GL/\A,*’\
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INTRODUGEO

O objetivo do presente trabalho foi implantar no Institutc de
Pescuisas Energéticas e Mucleares um sistema de analise - nao-destrutiva,
através da irradiagao da amostra com néutrons, para a determinagdo quanti
tativa de urfnio em matrizes que o contenham associados a materiais ndo !
fissicnaveis, em varias composicdes e formas fisicas. Bm particular, rea-
lizaram-se andlises utilizando discos de uranio metdlico, pastilhas- de
&xido de urdnio e placas de liga urfinio-aluminio, tendo em vista a utili-
zagdo desse sistema para salvaguarda e para controle de qualidade no

processo de fabricagao de elarentos conbustiveis de reatores nucleares.

DESCRICEQ DO METODO

A determinagao da quantidade de urdnio contida nas arostras &
feita pelo mEtodo de medida da producdo de ndutrons atrasados, emitides.’
apbs fissCes induzidas nas amostras por pulsos de ndutrons interrcgadores

(néutrons da fonte pulsada) de energia aproximadamente iqual a 14 eV,

Os néutrons interrogadores sdo gerados por um acelerador  Van
* -~
de Graaff( ) , orerado de mdo pulsado en 200 kV, através da reagao
3 4
H{d,n) te.

£ dificil a detecgan de néutrons atrasados na presenga de néu-~
trons prontos e de néutrons interrogadores. Para contornar esse obstaculo
e possibilitar a utilizagdo de equipamentos de contagem simples, & neces-
sirio usar uma fonte pulsada de néutrons interrogadores e contanr o nimero
de néutrons atrasados no intervalo de tempo entre esses pulsos. A medida'
é feita utilizando-se um detector de nButrons tipo fatia ("long counter®)
(2 , associadc a um sistema de anilise de altura do pulso. Um detector. de
néutrons do acelerador, & utilizado como monitor, para normalizar as con-
tagens de néutrons atrasadns quanto a variagoes do fluxo de néutrons  do
acelerador, durante cada irradiag&o e entre irradiagSes de varias anpos -
tras.

0 método &€ de medida relativa, ou seja, a determinagdo da quan

- (*)} Da Iligh Voltage ‘Eﬁgineering Corp., Modelo PN,400, com voltagem maxima
de operagdo igual a 400 kv.
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tidade de urdnio na amostra a ser analisada & obtida comparando-se as con
tagens normalizadas de neutrons atrasados para a arostra desconhecida com
as contagens nomwalizadas obtidas em medidas similares, para uma amostra'

padrio de massa e composigdo conhecidas.

A producio de nGutrons atrasados & proporcional ac nimero  de
fissdes ocorridas que, por sua vez, & proporcional 3 quantidade de isdto-
po fissiondvel presente, desde que a multiplicagav e a auto-absorcao de
néutrons na amostra sejom insignificantes; assim sendo, a contagem inte -
grada para os varios ciclos de uma medida & proporcional & integral ( no
tempo) da produgao de ndutrons atrasados e a quantidade de material fis -

sionavel presente na amostra irradiada com os ngutrons interrogadores.

Na Figura 1 estd indicado o intervalo de tenpo de contagem de
néutrons atrasados em funczo dos pulsos de n@utrons interrogadores.

Demonstra-se 1

que o acelerador deve ser modulado com um peE-

ricdo renor do que a meia vida de gualquer precursor de néutrons atrasa -

dos e, tamb@m que a irradiagdo deve se prolongar por um tempo muito maior
do que a meia vida de qualquer un desses precursores, para qﬁe a produgao
de néutrons atrasados, resposta aos pulsos do acelerador, alcance um va-
lor de equilibrio (para intensidade m3dia constante de nutrons interroga
dores). S5 apds ter sido alcangado esse valor de equilibrio & que deve °

ser iniciada a contagem de ndutrons atrasados.

Por meio de calculo computaciconal, foram otimizados os tampos'
de irradiagdo e contagem, tendo-se em vista a maior acumulacio de conta -
gens, em menor tempo, com a consequente minimizacio de erros estatisticos,
obtendo-se 0s sequintes parametros: periodos dos. pulsos (tp) =120 ms ;
largura do pulso de irradiacao (ti) = 60 ms. Os valoreé de tc e tb devem
ser determinados experimentalrmente, :

M razio entre a contagem no detector fatia Cpp

no monitor (C,) n3o & afetada por variacoes na intensidade de ndutrons in
terrogadores. O valor dessa razao (C) & chamado de contagem normalizada.

) e a contagem!

Im todas as and3lises realizadas no decorrer deste trabalho, as
amostras utilizadas eram constituidas unicamente de uranio natural, como
mate;;ial fissionavel; assm sendo, a abundancia relativa (fi') de cada um
dos (i) isdtopos de uranio & uma constante para todas as amostras, tanto
as desconhecidas como a padrZo. Esse fato possibilita alqumas simplifica-
Goes em termos de cilculo com a consequente obtengio da equacdo de cali -
bragdo do sistema que &:



406

(c, ~ P
a (cp = Cr) P ' (1)

Onde o indice a se refere & amostra desconhecida e o indice b
3 anostra padrdo; m é a massa; C € a contagem normalizada e CF & a conta
gem de fundo definida como toda contagem que nao seja devida aos ndutrons
atrasados emitidos pelo urdnio.

IIL. ARPANJO EXPERIMENTAL

O esquema simplificado do equipamento eletrOnico utilizado es

td apresentado nma Figura 2. O equipamento de controle do acolerador Van .

da Graaff e a maior parte dos equipamentos eletrénicos associados ao no-
nitor e ao detector fatia estdo na sala de controle gue dista apronimadn
mente 30 m da sala do acelerador.

Com o objelivo de obter alta eficincia na deteccio dos néu —
trons atrasados, foi construldo um detector tipo fatia cue & similar ao
utilizado no programa de salvaguarda do laboratdrio de Los Alanos.

Tr8s tipos de anostras foram analisadas, a saber: discos de
urfinio metilico, pastilhas sinterizedas de dxido de urinio, e placas de
liga urdnio-aluminio (nficleo), envoltas por duas outras placas de alumi
nio. Essas placas sinulam acuelas de elementos combustiveis de reator i
o MIR (HMaterial Testing Reactor).

o ) +@
A massa do nucleo de cada uma das 18 placas usadas € de 60 .-

lg com 17,9 a 18% de urdinio em peso e as dimensdes da placa sao 62,5 X
7,11 x 0,165 can. Foram usadas até 18 placas de "elementos combustiveis”.

As placas dos elementos corbustiveis utilizadas no IEA RL tou

' ~ . s . . o 235, s
a regifo ativa U-AI, com uranio enricuecido a 93% em U, diferindo nes
sa caracteritica das placas utilizadas para a erecugao do presente traba

lho, que t&m urdnio natural.

IvV. ANALISE DOS ERQOS

As principais fontes de erro neste método de andlise s3o  os
errcs associados A estatistica de contagem, d determinagao das massas '
dos padrdes, 2o posicionamento da amostra e ds variagoes nos tempos  de

irradiagio e contagem.
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O erro total no resultado da andlise e dado pela raiz quadra
da da soma dos quadrados do erro associado a cada parfmetro da analise,

os quais sao apresentados na Tabela I.

Os erros associados aos parametros da anidlise, apresentados '
na Tabela I, foram calculados para as anilises em que eles eram maiores;
assim serdlo, nas outras analises, o erro total & sempre menor do que o

aqui apresentado.
V. MEDIDAS E ANALISE DOS DADCS

A sequir serao discutidas as medidas mais significativas e '
mais representativas dentre as que foram realizadas na exxecugac deste tra
balho.

1) Investigagao do efeito da presenca de aluminic na medida de neutrons a

trasados.

Essa investigacdo foi realizada tendo-se em vista a aplicagdo
desse método de fonte pulsada a elementos conbustiveis do reator IEA RL ,
os quais sao constituidos de 19 placas de liga urdnic-aluminio, envoltas'

cada uma delas por uwa camada de aluminio.

. Messa investigagdo utilizaram-se 4 discos de urdnio metflico’
(massa total= 3927,5 & 0,05g) para os quais o0s erros devidos a estatisti-
cas de contagem sZo menores do que para as placas de elemento combustivel
usadas.

Foi investigado o efeito da colocagdo de discos de aluminio ,
do mesro diametro dos discos de urdnio metalico, em duas posigdes : a) en
tre o alvo do acelerador Van de Graaff e 4 discos de uranio; b) entre 4
discos de urdnio e o detector tipo fatia.

A partir das medidas realizadas, concluiu~se que a influéncia
do aluminio & explicivel em ternos da atenuacao da intensidade dos pulsos

. de néutrons ou dos n3utrons atrasados.
2) Estudo da influ@ncia da distribuigdo lateral do urdnio

Como amostras foram utilizados 5 conjuntos de 53 pastilhas de
0308 com wma massa de aproximadamente 780 q em cada conjunto, colocadas '
en 5 posigoes laterais, cada vez em uma delas e, posteriormente, em todas
simultaneamente (nas respectivas posicdes).

-Das medidas realizadas verificou-se cque a resposta do sistema
de anilise € simétrica em relagdo d posicdo central e, também, que a in -
terferéncia da presenga de um conjunto de pastilhas de U505 em outro con-
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junto igual, colecade ac lado do prineiro, & menor do que se pode detec—
tar con o sistema de anilise.

3) Estudo com Placas de Elermento Combustivel
Foram feitas medidas para verificar a linearidade da respo's-

ta do sistema com o aunento do nimero de placas de "elenento combustivel".

Nestas nedidas foram utilizadas massas de urdnio entre 10 a
184g (1 a 17 placas). ns medidas foram feitas com as placas encostadas '

uma d outra (face a face), vide Figura 3. Para aumentar a razdo de conta

gem, a separagdo entre o alvo e a placa mais proxima foi reduzida .a
12,5 cm. ‘
a Plgura 3, tem-se a curva de resposta do sistema coro fun- .
gao do nlrerc de placas de urdnio que sdo irradiadas. .
Mpesar da baixa estatistica de contagem, observa-se que a

contagem normalizada varia linearmente com o nmero de placas analisadas.

Usando cono amostra 17 placas de "elevento combustivel, nas
condigdes da experidncia anterior, foram realizadas 4 anilises descritas
a sequir: '

a) Mmostra na posicao ¥= 60an e ¥= 12,5cm, com o centro '
das placas alinhado com o centro do alvo e o centro do

detector fatia. '

b) Amostra na posicdo anterior, sofrendo um deslocarento '
lateral de lcm para direita de quem olha do alvo vara o
detector fatia. ‘

¢) Mnostra na condicao anterior, girando-se no-plano hori-
zontal, no sentido anti-horério de quem olha de cima pa
ra baixo, de rodo a se ter um deslecamento de 1 cn nos
t

extremns da placa, mas, mantendo-sa a posigao central

da mesma.

d) Amostra na posigao da analise a, girando de 90° ro pla—

no vertical.
" Os dados bbtidcs nessas analises encontram-se na Tabela II.

Da andlise dos dados obtidos nas experiéncias a,b e ¢, con -
* clui-se que o erro devido aos posicionamentos das placas de "elemento '
conbustivel” & nenor do que o erro de aproximadamente 3% associado d es-

tatistica de contagem.

Comparando os resultados das anilises a e d, conclui-se que
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o sistena de anilise fornece resposta idéntica (dentro do erro estatisti
co), estando as placas de "elemento combustivel" na horizontal du na ver
tical.

VI. CoxCLusGrs B SUGESTORS .

0 sistema de andlise implantado fornece resultados reproduti
veis, dentro do erro de anilise que variou de 1,6 a 3,9%, dependerdo da

forma fisica e da massa de urinio presente na amostra.

Ha andlise de um conjunto de 17 placas que sirmlam as placas
de elemento combustivel de reator tipo MIR, cbteve-se um erro de anidlise
de 2%. Cow esse erro & principalicente devido & estatistica de contagea,
espera-se que o erro na detexminagao da massa de urdnio num elemento com
bustivel (TR} seja da ordem da netade desse valor, devido ao fato de !

que essa nassa € 4 vézes maior do que nas 17 placas utilizadas.

Para o controle de qualidade na fabricacao de elementos come
bustiveis de reator tipo MIR, a rassa total de uranio por placa deve ser
connecida com a precisdo de 2,5% ) . Para as andlises realizadas com si-
milagoes dessas placas, obteve-se wa erro de andlise de 5,2%, em anili -
ses com 1000 s de duragao. Com a modificagio sugerida a sequir, espera -
se reduzir o erro nessa analise para menos do cque 2,5%. Da mesma forma
a modificagio cugorida propiciacd wm redugio o erro das andlises  que
vierem a ser executadas com esse sistema.

Pretende-se aumentar a intensidade da fonte de néutrons. Um
problema significativo desse sistema de anflise foi a necessidade de uti
lizar apenas 20% da intensidade maxima de necutrons da fonte 311 (d,n) 4IIe.
Com intensidades maiores, o pré-amplificador associado ao detector satu-
rava. Esse problema serd eliminado com a utilizac@o de um pré-amplifica-
dor, que estd serdo construido, tipo "gated" similar ao utilizado em Los
Alanos @) Usando maior intensidade de néutrons interrogadores haverd !
maior produc;a"zo de néutrons atrasados e, consecquentemente, melhoria na
estatistica de contagem. Assim sendo, cam o uso desse pré-arplificador J
espera-se reduzir de 5,2% para aproximadamente 2,3% o erro nas analises’
de uma placa de "elamento combustivel".
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Fig. 1 - Tempos envolvidos no ciclo de irradiag:io e contagem.
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TABELA X

Aesumo das Fontes de Erros na determinacio da Massa de Urdnio

’ ERRO PERCENTUAL
Parametro . .
11 Placas de 4 Discos de
Combustivet Uranio ;
Estatistica de contagem 3,3 1,6
. Determinacio da rnassa padr3o 17 0,0013
Posicisnamento da’ amostra . 1,2 0,1
NSo simullaneidade do inicio do tempo ‘ !
de anilise com o inicio do pulso de 0,12 0,12
néutrons imerrnaadores
Flutue¢do nos tempos de irradiagso e
contagem << 0,67 << 0,67
Erro toial na andlise {raiz quadrada do soms ' '
' 3.9 1.6
dos quadrados)

TABELA IT

Resultados de Medidas pars Determinagbo da Infiudneia do Posicionamento das Piacas de “Elemento .

Combustivel” nos Resultados das Andlises

F Contagem no Contagem no Contagem
Analise Detecior
Monitor . Normalizada
Fatia
2 82063 1837 0,0160 t 0,0005

b : . B2151 - 1857 0,0162 2 0,0005

c 84430 1936 ’ 0.0165 £ 0.0D005

¢ BZ8O7 . | 1Bus ] 0.0165 2 0,0005



