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IMPLANTAÇÃO DE UM SISTEMA DE ANÁLISE POR ATIVAÇÃO
COM NEUTRONS DE 14 MeV

Cleves E raid o Calado e Eduardo Lavenère Machado

RESUMO

É descrito o sistema de análise por ativação corn neutrons de 14 MeV implantado no Instituto de
Energia Atômica. A análise é feita por comparação direta com uma amostra padrão, contendo quantidade do
elemento analisado conhecida. A amostra é ativada com neutrons produzidos por um acelerador Van de
Graaff de 400 KV, através da reação 3H (d,n) He.

A atividade da amostra é medida com um detector de NaldÜ) de 3 x 3" ou com um detector de Ge(Li)
de 41 cm acoplado a um anal'sador multí-conal de 1024 canais. A transferência da amostra entre os locais de
irradiação e contagens é feita pneumaticamente em tempos tão curtos quanto 0,5 seg.

A monitoração do fluxo de neutrons è feita irradiando-se, simultaneamente com a amostra, uma
segunda amostra contendo o elemento analisado, que é mantida fixa na posição de irradiação É feita uma
análise das principais íontes de erro e são apresentadas tabelas de sensibilidade deste tipo de análise, para a
determinação de diversos elementos. Medidas preliminares feitas com este sistema forneceram uma
sensibilidade de 25 ppm na análise do Oxigênio em aços

1 • INTRODUÇÃO

A análise por ativação é baseada na medida da radioatividade produzida pelo
bombardeamento da amostra, a ser analisada, com partículas adequadas. Esta análise é
caracterizada pelo tipo de partícula empregada no bombardeio e pela natureza da reação
causada. As partículas mais empregadas em análise por ativação, são os neutrons que, para este
fim, são geralmente classificados em neutrons rápidos e neutrons térmicos.

Na análise por ativação com neutrons térmicos, as reações que induzem a radioatividade
na amostra são principalmente do tipo (n, 7), enquanto que, na análise por ativação com
neutrons rápidos, as principais reações que produzem núcleos radioativos são do tipo (n,p>, <n,
a) e (n, 2n). Os isótopos formados pela ativação com neutrons rápidos tem sm geral meia vida
mais curta do que os formados por ativação com neutrons térmicos, o que leva a métodos de
análise mais rápidos. Os elementos mais ieves (número atômico menor que ~30) são em geral
mais facilmente ativados com neutrons rápidos do que com neutrons térmicos, por exemplo: H,
He, Li, Be, B, C, N, 0 , Si, P, S, CreFe produzem muito pouca ou nenhuma atividade gama após
a irradiação com neutron-; térmicos, por períodos moderados de tempo, mas j maioria deles
pode ser facilmente ativada com neutrons tápidos.

A possibilidade de utilização de neutrons dt 14 MeV, da reação

' H (d,n)4He,

produzidos por pequenos aceleradores de custo muito baixo e operação Tiuito simples,
cumparado5 aos reatores nucleares, normalmente necessários a análise por ativação com
neutrons térmicos, tornam o campo da análise por ativação com neutrons de 14 MeV altamente



atrativo. Urna comparação feita por Wood ! 2 8 ) entre a análise por ativação com neutrons de
14 MeV e com neutrons de reatores, para os 26 primeiros elementos mostra que a sensibilidade
da primeira é melhor para a determinação de Ba, B, N, 0 , F, Si, P. Sc, Ti, Cr e Fe enquanto que
a sensibilidade ca segunda é melhor para a determinação de Ma, Mg, AV, S. Ct, K, Ca, V e Mn.
Os restantes eiemeníos IH, He, u , C, e Ne) não apresentam boa sensibilidade para a análise por
ativação com neutrons devido à pequeníssima seção de choque para ativação.

2 - DESCRIÇÃO DO MÉTODO

O método da análise por ativação, consiste basicamente em irradiar a amostra a ser
analisada junto a uma fonte de neutrons, colocá-la em frente a um detetor e contar a radiação
característica emitido durante o decaimento dos núcleos ativados.

2.1 - Equações da Atiyação

A equação diferençai b.is-ca que governa o processo de ativação da amostra, é a seguinte:

d N - No-0(t) - \ N * (D

onde:

N* N° de jtomos at.'drj..'; na amosUa

N N° de ^tornes CÜVO na amost-a

t i í,'"ipo iseg !
) - Secr.ão de choque (barn ''0 ' ' cm' )
«•;) •• Fluxo de neutrons ineutrons cm seg ' j

A .'. Constante <\H decaimento do isotopo produzido (seg )

T " meia v\úd (serj!

A solução dosiii equ.icãd, durantfí a ativação, para fluxo independente do tempo, é:

A - No ; ( 1 - e A ; 0 (2)

onde:
A -" >N* íittviríadf díi firriostra (desintegração por seg.)
ti= Tempo dtí ir(;idi.iC()O

A atividacie da drrKr,tr.i, m^: c<m>, cresce assmtoticamente para o valor Hop, que é

chamado de atividade saturada Í I C H claro rJa equação (2! que para tj ^^y7 a saturação é

obt ida, e a atividade &Ò .imus'wi íiíio cresce mms significativamente.

2.2 • Determinação da Massa

A massa úv, deméri to Hi:,ili<,ad<i n j dmosira, pi">de st;' determinada pela equação (2),

medmdose ,i atividade absoluta da i-nostra e o f luxo de neutrons Estas medidas são di f íceis de

ser obtidas com precisão Í? yerdlrnor-w <i determinação é feita por comparação da amostra com

um padrão semelhante. (mesm,t<, flimensões, densidade e composição semelhante), com massa
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de elemento conhecida, usado nas mesmas condições. Neste caso a razão das atividades pode ser
obtida diretamente da relação dos ritmos de contagem. A massa do elemento na amostra, pode
ser determinada pela equação:

(3)

com

onde:

"n A - Massa do elemento na amostra (g)
M - Massa atômica do elemento
N - N9 de átomos do elemento na amostra
No - N? de Avogadro

A A -• Atividade absoluta da amostra

RA = Ritmo de contagem da amostra.

As grandezas com índice P se referem ao padrão.

2.3 • Normalização do fluxo

Na realidade, é muito dif íci l , usando aceleradores, conseguir-se i'm fluxo de neutrons
constante, tanto durante uma irradiação, como em irradiações diferentes. Para contornar este
problema, tem sido usados basicamente dois métodos distintos:

- Ativação simultânea de duas amostras
- Medida do f luxo de neutrons.

2.3.1 - Ativação simultânea de duas amostras

A maioria dos trabalhos publicados neste campo, utiliza este tipo de normalização do
fluxo.

Hoste*1J e Gijbels'21, por exemplo, irradiaram e contaram simultaneamente com a
amostra, um padrão de massa do elemento analisado conhecida, e de forma e densidade
idênticas às da amostra. A relação dos ritmos de contage n obtidos no padrão e na amostra, é
proporcional à relação de massas 'Jo elemento a ser determinado.

ÍJ_ _ is A

mP Rp

A constante de proporcionalidade K depende das posições relativas do padrão e da
amostra na irradiação, e dos sistemas de contagem, mas independente rie variações de fluxo
durante a irradiação, porque os ritmos de cont3gem medidos são devido ao mesmo elemento
(meia vida idêntica), e o fluxo varia igualmente na amostra e no padrão, du.ante a irradiação.
Neste caso, a segunda amostra tem duas finalidades: a de servir como padrão, e para

do fluxo de neutrons.

Gilmore e Hul l ' 3 1 utilizaram um método semelhante, com a diferança ue que a amostra
que serve para normalização do fluxo, permanece fixa perto da fonte de neutrons, onde sua



atividade é medida simultaneamente com a da amostra analisada. Neste caso, devido às
diferenças geométricas e de densidade, a segunda amostra não serve como padrão, tendo este
que ser irradiado e contado, antes ou após a amostra analisada.

2.3.2 - Medida do fluxo

Fujn l4> e Anders l & \ utilizaram o circuito eletrônico mostrado na fgura 1, A equação
diferenciai deste circuito é:

f ontedt-
neutrons d e t e c t o r de

neu t rons

Rate meter
l i n e a r

R

AWy-

V(t)

i

r-ig. 1 - Circuito Eletrônico para Monitoração do Fluxo df; Neutrons.

dt RC RC

que é análoga à equação (1), :endo;

E (t) análoga ao fluxo 0 (t)
V (t> • analogy a N*

se a constante de tempo do circuito for posta igual à constante de decaimento, Õ~~- - X, a saída
V(t) é em qualquer instante proporcional à fração dos átomos do elemento ativados na amostra.
Fujii, mede continuamente o valor de V (t), interrompendo a irradiação quando este atinge um
valor predeterminado Vm. Assim, os ritmos de contagem, fornecidos pela amostra e pelo
padrão, são independentes das variações de fluxo, e a determinação da massa do elemento
analisado pode ser feita diretamente pela equação (3).

Horta'61 ertudou um método que mede o fluxo de neutrons rápidos, durante a irradiação,
com um detetor ligado a um multí-canal, usado como multi-scaler, e fez as correções para as
variações de fluxo, considerando este constante du'ante p«quenos intervalos de tempo
correspondente á largura do canal, Este método tem a desvantagem de exigir muitos cálculos
para a obtenção do resultado

Aubom'? > irradiou juntamente com a amostra, um monitor de cobre, e mediu a atividade
dos gamas de aniquilação dos positrons emitidos pelo 6 2 Cu, formado pela reação;

'• *Cu (n, 2 n ) " C u

O ntmo de contagens obtido é proporcional ao fluxo de neutrons rápidos integrado
e c intervalo de irradiação, desde que os intervalos de irradiação utiliz?dos, são muito



menores que a meia vida do ^ : Cu que é de 9,8 minutos. Esse métodt apresenta erros, quanao L-
safda de neutrons varia durante a irradiação.

Em todos os casos, direta ou indiretamente, o calcino . -: ssa de elemento ana:,s;ido. e
feito peía equação (3), onde os n'tmos de contagem que aparecem, sãc normalizados para as
variações do fluxo,

o PICTCI«Í\ iiaoi ADITAHA *i/"\ i r A

3.1 - Descrição do Sistema.

0 sistema implantado consta de uma fonte de neutrons, um sistema pneumátco ne
transferência de amostras, um sistema de contagens da amostra, um monitor e sistema ue
contagens do monitor, e um sistema de controle automático do ciclo de análise. A disposição
dos elementos na sala de irradiação e contagem é mostrada na Figura 2. Os cont>oies ac
acelerador e do ciclo de análise ficam situados em outra sala distante cerca de 20 metros da saia
de irradiação e contagem.

3.1.1 - Fonte de Neutrons

Como fonte de r,3Ut'cns rápidos, é usado :jm acelerador Van de Graaff modelo PN-4U0 da
High Voltage Engineering Corporation. A produção de neutrons é feita £.: és da reação:

'H (d,n) "He

Os neutrons são emitidos de maneira praticamente isotrópica com energia de
aproximadamente 14 MeV. O acelerador bombardeia um alvo de Trítio com deute.ons de até
400 keV. A corrente máxima de deuterons é da ordem de 0,15 mA e nas condições máximas o
acelerador é capaz de fornecer uma sai'da de neutrons da ordem de 10' " neutrons por seyundo

A figura 3 é um desenho esquemático mostrando o acelerador, o terminal do sistema do
transferência de amostras e o interruptor do feixe de deuterons. O interruptor é atuado
pneumaticamente e foi projetado para definir com precisão o intervalo de irradiação O suporte
do alvo de Trítio original do acelerador foi substituído por outro projetado para se obtt;' um
melhor aproveitamento do fluxo de neutrons.

3.1.2 - Sistema de Transferência de Amostras

A transferência de amostras entre os locais de • rradiação e -ontagem é ffvta
pneumaticamente através de um tubo denominado tubo üe transference O tubo •!>
transferência, de que se dispunha inicialmente, era de secção transversal circular e aujitav.j
coelhos cilíndricos de 1 polegada de diâmetro. Este tubo era bastante versátil quanto ,r,
dimensões da amostra, mas permitia uma incerteza no posicionamento da amostra, ou :.tíj<i >
face da amostra situada mais próxima do alvo durante a irradiação, e portanto H de maior
atividade, podia não manter a mesma posição em relação ao detetor em d if fJ> rinter, irradiar,^;'.
Isto podia levar a erros de até 30% para uma simples determinação Er>te tubo foi rec<;nii:mf;ri'<;
substituído por um outro de alumínio com seção transversal retangular df; íJirnensões tnt<:rrms
0,97 x 2,25 cm, semelhante ao usado por Hoste11 '. O novo tubo aceita amostra--, r.iliPíjnf,-y, de
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Fig. 2 - Disposição dos elementos do sistema de análise por ativação com neutrons de 14 MeV,
na sala de irradiação e contagem.
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0,94 x 2,22 cm de diâmetro, elimina as incertezas no posicionamento da amostra, permite uma
maior aproximação da amostra com o detetor e com o alvo de Trítio, e possibilita a utilização
de amostras metálicas sem coelho. Isto leva a um melhor aproveitamento do fluxo de neutrons e
mel!" >r geometria de contagem, possibilitando uma diminuição no desvio padrão e um grande
aumento na sensibilidade. A figura 4 mostra detalhes do tei minai deste tubo de transferência. 0
tempo de trânsito da amostra entre os terminais de irradiação e contagem pode ser feito tão
curto quanto 0,4 seg., possibilitando a utilização do sistema para a analise de elementos cujos
produtos da ativação tenham meias vidas curtas.

3.1.3 - Sistema de Contagens

A deteção da radiação gama emitida pela amostra ativada pode ber feita usando-se um
detetor CJ ;\l;»l(Ti) de 3 x 3" , ou um detetor de Ge(Li) de 41 cnV, localizados dentro de uma
blindagem de chumbo de 10 cm. de parede revestida internamente com Cádmio e Cobre. O
detetor de Nal(TI) tem maior eficiência intrínseca e é normalmente usado quando não existerr
problemas de interferências. O detetor de Ge(L'), por ter ótima resolução (2,2 KeV), é usado
nos casos em que existam problemas de interferências, sendo necessária a separação de
contagens devido a fotopicos de energias muito próximas. Este detetor ? usado também nas
fases iniciais para estudo mais detalhado dos espectros de altura de pulso e para verificação de
possíveis interferências.

O sistema de contagens dispõe de m analisador rnulticanal TMC de 1024 canais que é
usado como analisador de altura de pulso ou como multi-sealer, e demais componentes
eletrônicos necessários a sistemas de contagens. Um sistema de aquisição de dados modelo
HP 2116C, para o qual foram desenvolvidos programas de análise de espectros (ve. apêndice),
pode ser usado na análise dos resultados.

3.1.4 - Monitor do Fluxo

Foi desenvolvido um monitor especialmente voltado para a análise do Oxigênio,
idr."-c!!"iúntç an nroposto por Gilmore'3 ' . Este monitor baseia-se na medição da atividade do ' '*N
produz'da por ativação do Oxigênio, contido no monitor, irradiado simultaneamente com a
.^mostra a ser analisada. A figura 5 mostra o monitor utilizado. A água que envolve o cintilador,
serve como amostra contendo Oxigênio O cintilador plástico Ne 102 acoplado oticamente à
fotomultiplicadora, deteta a radiação beta de 10,3 MeV emitida no decaimento do ' 6 N O disco
de Lucite de 1 " de expessura, colocado entre a fotomultíphcadora e o cintilador, funciona
como blindagem à radiação beta emitida no decaimento de ostros elementos existentes na
fotomultiplicadora, ativados durante a irradiação A alta tensão da fotomultiplicadora é
reduzida durante a irradiação para evitar variações de ganho devido ao alto nível de contagens
durante este intervalo.

Para ? análise de outros elementos, a normalização do fluxo de neutrons pode ser feit;j
medindo-se a forma do f'uxo diretamente com um detetor de neutrons rápidos, como proposto
por Horta161.

3.1.5 Sistema de Contrôie Automático do Cicio de Análise.

A unidade "Rapid Transfer Electronic Control Programmer", modelo 9615 ón Texas
Nuclear, foi interligada aos demais componentes do sistema de análise Esta unidade estabelece
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a seqüência de atuação dos diversos componentes do sistema, e permite selecionar os tempos
das diversas fases do ciclo de análise. As figuras 6 e 7 mostram respectivamente o diagrama de
bloco do sistema de análise por ativaçio e o circuito de interligação desta unidade corn os
diversos componentes do sistema.

3.2 - Operação de Sistema.

Numa análise típica, a amostra é inicialmente colocada no terminal de contagens e
obedece automaticamente às seguintes fases:

a - Transferência para o Alvo.

Nesta fase a amostra é transferida do terminal de contagens para o terminal de irradiação,
ficando posicionada paralelamente ao alvo, a uma distância de 6 mm deste. O tempo de
transferência pode ser ajustado desde 0,4 seg até 9,9 seg, selecionando-se estes tempos na
unidade controladora do ciclo de análise e ajustando-se convenientemente a pressão do
Nitrogênio, que é o gás de transporte normalmente usado.

b • Irradiação.

Nesta fase o interruptor do feixe é aberto, permitindo ao feixe de deuterons atingir o alvo
de T r í t io, para produzir os neutrons que irão irradiar a amostra. 0 tempo de irradiação pode ser
ajustado desde 1 até 9999 segundos. No final do tempo selecionado, o interruptor é novamente
fechado, permanecendo assim durante todas as demais fases do ciclo. Durante esta ase a alta
tensão de alimentação da fotomultiplicadora do monitor é reduzida pelas razões já expostas.

c - Transferência para o Detetor.

Nesta fase a amostra é trazida de volta para o terminal de contagens, ficando posicionada
bem em frente ao detetor. O início desta fase foi atrasado de 0,1 segundos em relação ao fim da
irradiação, para evitar que a amostra iniciasse o trânsito antes que o interruptor estivesse
completamente fechado, o que iria provocar uma irradiação mais longa no m jnitor do que na
amostra. O tempo de transferência pode ser selecionado entre 0,4 a 9,9 segundos.

d - Espera para o início da contagem.

Esta fase introduz um intervalo de tempo selecionável de 0,7 a 99,9 segundos, entre o fim
da irradiação e o início do intervalo de contagens. Esta espera permite uma estabilização da
fotomultiplicadora do monitor, que ficou com a alta tensão reduzida durante a irradiação, e
possibilita a diminuição da atividade dos elementos de meia-vida mais curta do que o de
interesse.

e - Contagem

Nesid fase a unidade controladora do ciclo de análise, rigs c sistema de contagem de
monitor durante um intervalo de tempo selecionável de 1 a 9999 segundos, e comanaa o iníao
da contagem do analísador multi-canal. A seleção do tempo de contagem do multi-canal é feita
no próprio aparelho.
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Depois de retirados os dados referentes à amostra, esta é substituída pelo padrão, no
terminal de contagens, e é iniciado outrc ciclo com o padrão, idêntico ao seguido pela amostra.

4-APLICAÇÕES,

Com a finalidade de determinar as possibilidades de aplicação da análise por ativação com
neutrons de 14 MeV, foram feita? pesquisas bibliográficas <Je trabalhes publicados na literatura.
Perdtjon'81, utilizando um acelerador SAMES de 150 KV, com um fluxo de neutrons na
amostra de 10' n. c m ' 2 . s e g 1 , e um detetor de Nal(TI) de 3 x 3 " conectado a um analisador
multi-canal de 400 canais, fez um estudo da sensibilidade deste sistema para a determinação de
diversos elementos. Os elementos analisados foram divididos em 2 grupos: os de meia vida curta,
nos quais o tempo de irradiação foi de 30 seg, 3 seg de espera e 30 seg de contagem, e os de
meia vida mais longa, nos quais os tempos usados foram de 5 rr in. de irradiação, 10 min. de
espera e 5 min. de contagem. Os resultados deste estudo são mostrados na Tabeía 1.

Fu j i i ' 9 ' utilizando um sistema semelhante ao anterior, mas com um detetor de Gs(Li) de
22 cm1 e um analisador de 800 canais, estudou a sensibilidade deste sistema para a
determinação de mais de 60 elementos. A sensibilidade deste tipo de análise na determinação do
Oxigênio já foi bastante estudada em inúmeros trabalhos e por isso, os autores não se
preocuparam com este elemento. Os resultados obtidos são mostrados na Tabeía 2

4.1 - O Oxigênio.

A análise por ativação com neutrons de 14 MeV é particularmente aplicável na análise do
Oxigênio em matrizes diversas, como mostra o grande número de artigos publicados sobre este
assunto nos últimos anos'1 2- ^- 4- 5 ' 6 ' . A reação importante do Oxigênio com neutrons de
14 MeV é a reação (n,p), de secção de choque 40 mb, com o 1 6 O de abundância isotópica
99,7%, formando o 1 6 N . Este isótopo tem meia vida de 7,36 seg e decai obedecendo ao
esquema da Figura 8. A atividade de l ft N atinge 94% da saturada depois de 30 seg de irradiação
e, 30 seg após o término da irradiação, 94% do ' h N terá retornado a ' 6 0 , permitindo limitar o
tempo de irradiação e contagem em cetca de 1 minuto.

4.1.1 • Interferências

O curto tempo de irradiação e a alta energia dos gama emitidos peto 1 6 N , eliminam a
maioria das possíveis interferências. Utilizando se um nível de discriminação de 4,5 MeV,
somente isôtopos com meia vida maior que 0,5 segundos, e que emitam radiação gama ou beta
de energia maior que 4,5 MeV, poderão interferir diretamente. Elementos que produzam
isôtopos com estas características, são poucos, sendo de interesse apenas o Flúor e o Boro.
Além disso, elementos que produzam isôtopos com atividade gama ou beta excessivamente alta,
mesmo de energia abaixo de 4,5 MeV, poderão interferir indiretamente, por efeito de saturação
e de coincidência, no detetor e no circuito eletrônico.

O Fluor, quando irradiado com neutrons de 14 Mt?V, produz ' ' N pela reação l y F
(n,a)' * N, Esta interferência é impossível de ser eliminada e, para a deteriTiinação da quantidade
de Oxigênio, é necessário u conhecimento da quantidade de Fluor na amostra. Esta
determinação pode ser feita por Análise por Ativação com neutrons de 14 MeV, através da
reação ' 'F (n.pl ' 'Q. Hoste11' mostrou que, 2,44 mg de Fluor produzem a mesma atividade de
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TABELA 1

LIMITES DE DETECÇÃO PARA ANÁLISE POR ATIVAÇÃO COM NEUTRONS DE 14 MeV
USANDO DETETOR DE Nal(TI) de 3" x 3" E FLUXO DE 109 n/cm2 seg. REPRODU-

ZIDA DA REFERÊNCIA (8).

Linr: oi
detection

o*s)

from I
IO 10

From 10
to 100

í ;ron. 100
lo 1000

í rum 1OM
lolÜOOO

' ilr atí'1 (.,

Element

Ag
Al
Ha
Br
C.5
Cu
Cu
Mg
Sb
Si
Sr
Zn
Zr

n
Or

r-
Ft
Ge
K
Mg
Mo
N
\'a
O
V
Pd
Se
Sn
Tc
V

As
A U

Nb
NJ

Ft
T»
Ti

B
Ca
Pb

s

Radioisutope

""Ag
"Mg
i n "Ba
"ílr
'••-Cd
«Cu
«C,,i
"••Hg
: «Sb
"A!
""Sr
"Zn
t . y

""Cl
"V
"O
«Mu
"•"Ge
"K
" \ s

" M u
" N
" N e
"N
"Al

•'«Se
'"Sn
'"Ti
* - W

»»Ge
'"-Au
»'Y
'fCo
'""ii

""'Ta
«-Sc

>>He
"K
" - P b
i . p

•• 4 halfTves of maximum 20 iun,

Half iifc
Energy of

main peak (MeV)

I4-M«V neutronsMO^n/cm* MC
24 0 min
9,43 min
2 61} min
6,4 ni.r,
4S.ft min
9 S ú mm
fiH min
44 m>i
16.4 min
2 . 3 í ) r r , •

2 w' * i r

-<H 1 min

16 5 min

0.51
0.84
0.66
0.51
n.^5
0.51
0.51
0 158
0.51
1.7H
0. 3'J
0.51
0,->2

14-MeV neulroni: lOM/cm1 sec
32.4 nun
3 7ft nun
2 tJ.4sec
2 58 hr
4S s«;
7.75 min
15 Ohr
15 5 mm
10 mm
37 fiwc
7.4s<c
2,30 min
4.R mm
5Í.H .nin
40 0 nun
74 nun
1.7 mii-

4f,*o:
7,4 tec
i f(>h:
13 í min
80 nun
8 15 hr
19 5 s x

13.7sec
22 0 mm
0.Ü4J«
1 1 . 4 M *

U- - 3 lee.

0.5!
1 44
0.20
O.KS
0.1)9
0.51
1.37-2.15
0.51
0.51
0.44 1 65
ft. H
1 . 7Jj

0 1*8
ft 103
0 151
0 4/i
n. no

n no
0 . 2 H
0 7 1 - 0 W

1 I"'
(/ 14

0 0V1-0 In2
0 1-U

5 I¥K«.76

1 ii
0 57
2.13

[nierfcrence

Sb. In, Q, Sn. . .

Ag
Cu, N, K. . .

Hr, Sta, N. In, K . . .
OJ, Se. Cr, . .
OI. a , Sn
Ag, In, Mo. . -
P

Q, Sn .Se . , .
Sr

Zn. Sn. . .
Mn
i'd. Ag
Co
Av Pd
Hr, Cu, N , .
Al
:* , in, Ag. . .
Cu, Br. K. . .
Mg
h. a
Si

HK, cd. a

H, Pvl

Oe. Pd

r.
A l l

V.

O. F
C1

CI, 11

Oiher poi« G;
R.I. usib'.t

« A g

0 t :

" O a
0.37
"••Sb

«-Z/

«S

••N

" G »
2.16
>•)•*

'•Ai

" - C o

l rTi

2 12



16

TABELA 2

SENSIBILIDADE PARA ANÁLISE POR ATIVAÇÃO COM NEUTRONS
DE 14 MeV, USANDO DETETOR DE Ge(Li) DE 22 cm3 E

ACELERADOR COM SAÍDA DE NEUTRONS DE 5 x IO10 NEUTRONS/seg.
REPRODUZIDA DA REFERÊNCIA (9).

Element
Nitrogen
Fluorine..

Sodium ,.

Magnesium

Aluminium

Silicon . .
Phosphorus

Chlorine .

Potassium

Scandium

Vanadium
Chromium

Manganese
Iron

• t - b i l t .

NirVel .

Copper . .

Zinc

Gallium .

Arsenic

Nuclear
reaction

. (n,2n)
(n.pj

(n.2n)
(n.p)
(n.a)
(n.at)
(n.2n)
(n-P)
(n,p)

(n.a)
(n.v)
(».P)
(n,2n)
(n.a)
(n.2n)

(n.2n)

(n,p)
(n.2n)
! ' i . 2 i , (

in.a,
(n,2a\
(n,pi
| n , » i

!".P)

(n,2n)
(r..2n;
fn.i.i

(n.2»l
(n.p)

. (n,2n)

(n.'2ti<

(r in

(n.2nl
(n .p)
(n.p)

Radio-
nuchde

produced
"N
ltO

>'F
»Xe
»o}.
u N e
" M p r
• 'Na
"Mg

"Na
"A!
"Al

•°r
• • A :

"K

"A

"S<
" T i
••( r
** \
» i \

"Mn

" t c

"Mu

•Hn

M / ! l

• •( ;,

' " ' M l

• ' ' . 1

•»1 .r

" I '.-1

Half-life
1005 minutes

29 4 seconds

112 minutes
40 2 seconds
10 7 seconds
40 2 seconds
119 seconds

14-97 hours
9-45 minucs

j 4 • í»7 h o u r s
''27 minutes,
2 27 minutes

2 5 minutes
2 27 minutes
32 4 minutes

7-7 minutes

110 minutes
2 44 ila-.-s
302 hours
.V7W minutes
41!* niinuies
3 77 minLitfs
.1-77 miriutf-s

2• .*>"rt hnurs

H 1> m i n u t e s
7 1 3 d. tvs

2 .">7tl f'.,urN

31 hours
13-t* minutes
9-73 minutes

1H 3 minutes

5 1 r t i i n u t c s

' i s n : ; n t i t < É S

J l 1 i r i . ! i ' ! ! » ' S

1̂  -,- . on.N
K^1 I ' i j r i u l r i i

14 3 hi.ur»

Energ>- of
emitted
y-rav.

keV

611
200

J336
SM
438
1640
440
Ml

1370
842

1010
1370
1780
1780
511

1780
1160
2100

511
21flO
1290
271
511
323
511

1433
1433
845

1810
2130

511
fill
MS

1H10
.130

,011
1170

fill
1 I 7 U

:>) l
«70
fc«0

1040
.'.!1

1(178
1040

I3f»
2fl4
834

Amount
of target
material,

g
0-9945
10497

1-4399

0-4610

3-2069

2-6344
1-6748

0 9240

1-2577

0-8702

0-6045
6-4002

15806
8-6206

2 6703

98921

9 6«14

4-2HH0

7-546S

2 fli.M

Chemical
form of
target

material
(NHJ.CO

Na,CO,

MgO

Al

Si
CafH.PO.),-

H,O
NH4CI

K,CO,

Sc.O,

V,O,
Cr

MnCO,
Fe

Co,Ot

Ni

r.u

Zn

<-a

A<

Se na-
tivity,

10 counts
110
13 4

276
149

67-9S
173-3
se»
760
328

111
37 3

487
1056

13 22
1698
il 20

3760
472

51-76
6061

1090
210
20-2
1440

668
435
490

13ft
1280
2625

604
2107

372
6478
8327
4556
16S3

2208
1095

18-4
55V

1145
10W)

5 49
537
6«1

78-72
10,'>2
7085



TABELA 2 - continuação

ElemenJ.

Seleaiuta

Rubidium

Strontium
Yttnum •

Zirconium

Niobium

Molybdenum

Ruthenium

Silver

Cadmium

Indium . .

Tin

Antimony

Iodine . .

Carsii'in
B.mum . .

Griuni .
fYa.vodymii.m . .

NVodymiuni .
Europium

Gadolinium
H.ifniuro
Gold

Nuclear
reaí tíon

(n.2o5
(n.2n.
(a,2aj

(n.2n)
(n,2nj
in,a)
(n,n')
(n,2nj

(n.ot)

(n.2n)

(n.p)
(n.p)
;n.2n)
(n.2n)
<n.2n)
(n,2n)

(n.2nj
(n.a)
(n.2r.)
(o.2n)
(o.2n)

(o,2n>
(n,2nt

in.Sn}

(n,2n)
(n,2n)

(n,2n)
(n,2rij

(n.2n)
(n.2n)
(»,y)
(n 2n)
(n,a)
(n.2n,

|n,2n,i
in,2n|
(n.2nl

Rad:o-
nurhde

produced
"••Se

••Br
" - R b

" - K b
•'-Sr
* ' - R ' Ü

"-V
" - Z r

M y

" " M o

i in.
'"Tc
" R u

' " A g
lOi^g

1! l-Cd

"• - In
"•Ag
"•in

' " - I n
" • - I n

"»Sn
'"Sn
""Sb

"JSt>
• MJ

' " C â

'"-Ba

'"-O
'••ft
" P r

1 -Nb
"'Pm

'• ' -Eu

' "Gd

1MAu

Ha!f-i:íe

17 5 SÍCOD.Í^

7-6 ra,n;jt»-->
23 miaulrs

102 minutes
2-80 hour*
102 rrunjtes

16 seconds
44 minutes

3 6 hours

110 ffimuUs
4-5 minutes

1 65 hour»
24 minute1,

2 3 ir.irivjti?»
4K•?, jninutes

20-7 rninutcs
3 2 hours
72 s#r/iniis

4 50 hours
f>3 99 minutes

39 5 m.nute»
35 nsinutí-s

16-4 minutes

3 5 nunutí-s
13 3 days

«•2 days
2 fi minutes

55 s**c/)nd."i
3-4 rrunutwi

1H 2 hour»
64 SM-or, da

2-7 hours
9 3 hours

]H 0 hours
'.ft s^<i>n<ls

ft 5.1 ànv.

I-.ne-i'.' of
emit:-d

y-TAV

keN

ift2
fiL'O
'.*3»
463
5fiO
3vH8

560
913
5X1

\ S3')

- | t :

658
307
470
340
Sit
620
150
246
3 55
618
511
335
406

1085
1274

153
511
M l

1180
70

W)
668
670
flfl2

740
511

1 570
"fid
340

M !

3^4
'11.'.
354

Amount
..if target
material

t,

3 1213
•i 1)701
I 8414

1 9786
2-3375

2 3808

76653

25900

08526

8-3174

5-0000

1 4683

V)98i

1-5002

2 G6«5
1 3011

2 9434
1 145*2

1 017*
1-7354

1-K672
2*772

21-265

'"hcmical
form CÍ
target

rnafenij

Sc
KBr

Rb,CO,

Sr(NO,l,

v.o,
ZrO,

Nb

Mo

Ru

• ÃL

Sri

St»

Kl

CsNO,
Ila(OJij,

»H,O

it,o,,

Nd/;,
Ku,O,

1 < ' ' f ' ,

t f 1 ' . ,

iivity.

10 ' .untj
14 18
1 9 5
309

10-36
14 «1
^2 !«

070
41 7
15-4

636
877

1(191

18 19
103t

150 4
3O9Í
28 I

6-ftO
1060

1384
1.V5*

138
126?

16»
360
784

1)34
^ n f";

'•

3W Í-
4 ?J

4! 1
21 U

Í...
5!" .

K " *
1 • ( . «

7 «
SI

S32M

5*Üf
71 1 >•

3 6 *>*

143!
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I 6 N que 1 mg de Oxigênio.

O Boro, interfere na determinação do Oxigênio, através das reações:

" B (n,a)8Li
e

" B ( n , p ) 1 1 B e .

O * Li, é emissor beta de energia máxima, 13 MeV e tem meia vida de 0,84 segundos. O
11 Be é emissor beta de energia máxima, 11,5 MeV e gama de energias, 9,3 MeV e 4,5 MeV, com
meia vida de 13,6 segundos. Estas interferências, podem ser sensivelmente diminuídas,
escolhendo se convenientemente os tempos de irradiação, espera e contagem, e colocando-se
uma lâmina de Chumbo entre a amostra e o detetor, para absorver a radiação beta. Hoste'1 '
utilizando 5 segundos de irradiação, 2 segundos de espera e um nível de discriminação de
4,5 MeV, mostrou que: para 30 segundos de contagem, 12 mg de Boro eqüivalem a 1 mg de
Oxigênio; e para 7 segundos de contagem, com absorvedor de Chumbo de 2 mm, 40 mg de Boro
eqüivalem a 1 mg de Oxigênio.

4.1.2 Determinação do Oxigênio

O sistema implantado, é capaz de determinar Oxigênio em matrizes que não contenham
Fluor ou Boro ou que contenham quantidades conhecidas destes elementos. Os tempos típicos
utilizados neste tipo de análise são:

Trânsito para o alvo - 1 segundo
Inadiacão -30segundos
Trânsito para o detetor 1 segundo
Espera para contagem • 2 segundos
Contagem 30 segundos

Espectros do I 6 N produzido por irradiação do Oxigênio contido em matrizes de Lucite
(32% de Oxigênio) obtidos com os detetores de Ge(Li) e de Nal(TI), sãu mostrados
respectivamente nas Figuras 9 e 10. A Figura 11, é a reta de calibração do sistema, com o
detetor de Ge(Li), feita usandose amostras cilíndricas de Lucite, com teor de Oxigênio
conhecido a um nível de discriminação de 4,5 MeV. Neste caso tem-se uma sensibilidade de
7 mg s o desvio padrão, ao nível de 150 mg é de 12,5%, para uma única determinação,
Usandose o detetor de Nal(TI), nestas mesmas condições, a sensibilidade é de 1 mg, e o desvio
padrão é de 11%, ao nível de 150 mg, para uma simples determinação. Estas medidas foram
feitas, usando se o tubo de transferência de secção circular, Com a utilização> do novo tubo de
secção retangular, recentemente construído, a sensibilidade deve ser rrtut.o melhorada, e o
desvio padrão diminuído.

5 FONTES DE ERRO

As principais fontes de erro neste método de análise podem ser classificadas em 4
diferentes tipos:

Definição dos intervalos de tempo
Variações de ganho.
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Fig. 11 - Calibração do sistema de análise por ativação para o Oxigênio.
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- Variações no posicionamento da amostra e do padrão.
• Flutuação estatística das contagens.

5.1 - Definição dos Intervalos de Tempo.

Utilizando um monitor do tipo descrito no item 3.4, a medida fica independente dos
tempos utilizados, sendo necessário somente que o monitor e a amostra sejam irradiados e
contados simultaneamente, como foi mostrado por Gilmore'31. Então a equação (3) pode ser
escrita na forma

m A - mp »c-p- ,

com:

CA • Contagem da amostra normalizada para as variações de *iuxo pelo monitor.
CP - Contagem do Padrão normalizada do mesmo mcxJo.

No sistema implantado, a irradiação é determinada pela abertura e fechamento do
interruptor do feixe. Para que a amostra e o padrão sejam irradiados simultaneamente, é
necessário que a amostra esteja na posição 1e irradiação durante todo o intervalo que o
interruptor permanece aberto.

Foram feitas medidas pan a determinação do tempo de resposta do interruptor,
utilizando-se um detetor BF, e o multi-canal com uma unidade multi-scaler. Os resultados
obtidos foram:

Abertura - o interruptor abre 125 ms depois do im'cio do intervalo de irradiação.
Fecharr(enro o interruptor só corta completamente o feixe de deuterons, 64 ms após

o término do intervalo de irradiação.

Medidas feitas mostram que a amostra iniciava o trânsito para o detetor, 20 ms após o fim
da irradiação, o que levaria a intervalos diferentes de irradiação na amostra e no monitor. Este
problema foi eliminado retardando de 95 ms o início do trânsito da amostra para o detetor,
utilizando-se um capacitor de 25 x 10' microfaradays em paralelo com o soienóide de válvula
de abertura do gás impulsíonador da amostra.

As contagens do monitor e da amostra são iniciadas simultaneamente. O tempo de
contagem no monitor é determinado pela unidade controladora do ciclo de análise, enquanto
que o tempo de contagem na amostra é determinado pelo analisador multi-canal. A precisão dos
relógios destes dois instrumentos é muito boa (5 ms), além do mais, pequenas diferenças entre
eles, irão provocar diferenças nos instantes finais de contagem, quando as atividades estão mais
baixas. Em particular, no caso de análise de Oxigênio, as atividades no instante final de
contagem seriam somente 6% das atividades iniciais.

No sistema implantado, os erros devido a impiecisões na definição dos intervalos de
tempo, são muito pequenos e podem ser desprezados diante dos demais erros.

5.2 Variações de Ganho nos Sistemas de Contagem.
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As principais causas que podem provocar variações de ganho nos sistemas ue contagem,
são: Variações de Temperatura, e Variações da Tensão de Alimentação. As variações devido à
iensão de alimentação, são minimizadas, usando um estabilizador de tensão para todo o sistema.
O uso de aparelhos de ar condicionado nas salas de irradiação a de controle, diminuem as
variações de temperatura do ambiente. Mesmo assim, são observadas varações de ganho a longo
prazo. A estimativa do erro produzido por estas variações, é difícil de ser feita.

Teoricamente, a irradiação e contagem do padrão bastaria ser feita umd única vez. Na
prática esta irradiação e contagem deve ser repetida em intervalos de tempo convenientes, de
modo a corrigir os efeitos de variações eventuais do günho.

5.3 • Variações no Posicionamento da Amostra.

A secção interna dos terminais de irradiação e de contagem do tubo de secção retangular,
têm 9,7 mm x 22,5 mm e a amostra usada tem 9,4 mm x 22,2 mm de diâmetro, permitindo
uma variação de 3 décimos de milímetro, tanto na posição radial como na posição axial.
Cálculos feitos, baseados no trabalho de Hoste'1 ' , que mostra a distribuição do fluxo c'e
neutrons perto do alvo, indicam que o erro devido à variações no posicionamento da amostra no
terminal de irradiação, é no máximo igual a 1,1%. O erro devido a variações no posicionamento
da amostra no terminal de contagens, é diffcil de ser estimado, mas é seguramente inferior ao da
posição de irradiação.

5.4 - Flutuação Estatística das Contagens.

Como foi visto no item 5.1, a quantidade do elemento analisado, contida na amostra, é
dada por:

CA
m A - mp —

Considerando-se despresível o erro em mP , o desvio padrão na determin "o de m A , será;

m A

A determinação de C A , contagens devido à amostra, é feita em dois cictos de análise
consecutivos, um do coelho com a amostra, e outro do coelho somente. As contagens são
normalizadas e subtraídas, para se obter a contagem líquida na amostra, ou seja:

r A A

onde:

TA B A

C j A ~" Contagem obtida da irradiação do coelho com a amostra.

M-r A = Contagem obtida no monitor, nesta irradiação.

CQ A = Contagem obtida da irradiação do coelho somente.
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Mg A = Contagem obtida no monitor, nesta irradiação.

Analogamente, a determinação de Cp, contagem devida ao padrão, é dada por:

In Dr>

l v 'Tp
 I V IBp

Com o tubo de secção retangular, o uso de coelho é na maioria das vezes desnecessário, e
na determinação de C B P , a irradiação é feita só para a medida da radiação de fundo. Na prática,
não é necessária a determinação de Cg A e de Cgp em todas as análises.

O desvio padrão s numa medida, devido a flutuação estatística da desintegração
radioativa, é dado pela raiz quadrada do número de contagens, ou seja.

s = Vc~

O monitor foi construído de modo a fornecer um número total de contagens maior que
104, e o desvio padrão nesta contagem é menor que 1%, podendo ser desprezado diante dos
desvios padrões das contagens fornecidas pela amostra e pelo padrão. Então:

E o desvio padrão na determinação de m A , fica:

S -A ,
m A

C - A
2
T A

CA

CT

2

c
— + —

C'P

'B

"B

I

P

p

Pode-se utilizar padrões com concentração do elemento a ser determinado muito maiores
que a concentração na amostra. Neste caso, o desvio padrão ScP será muito menor que o desvio
Sc A. O desvio padrão será tanto menor, quanto mais alto for o número de contagens na
amostra, e para uma mesma amostra, o desvio será reduzido se a safda de neutrons for
aumentada. Contudo, é preciso ressaltar que uma diferença substancial entre a amostra e o
padrão poderá causar outros tipos de problemas, tais como, diferenças na atenuação do fluxo de
nflutrons e na auto absorção da radiação gama.
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6. UTILIZAÇÃO DO SISTEMA

Atualmente, estão sendo desenvolvidos dois trabalhos, utilizando o sistema de análise por
ativação com neutrons de 14 MeV implantado:

- Determinação da relação O/U em pastilhas de U0 2

- Determinação de Oxigênio em aços.

6.1 - Determinação da Relação O/U em pastilhas de UO2

A maioria dos reatores de potência em operação ou com término da construção previsto
para antes de 1982, usa combustível cerâmico de dióxido de urânio, o qual em geral tem a
composição U0 2 + x> On<*e X depende das condições de fabricação destas pastilhas. A
inf luência da estequiometria nas propriedades físicas das pastilhas tem sido muito
estudada^1 1-1 2 '1 3 '1 4 ' , mostrando ser o seu controle de grande importância na fabricação de
elementos combustíveis para reatores de potência.

Muitos métodos foram desenvolvidos para a determinação da relação O/U, podendo
destacar dentre eles:

- reação do UO2 com o trifluoreto de bromo'1 5*.
- redução com hidrogênio ou monóxido de carbono*16 ' .
- termogravimetria'1 7>.
-análise do U{IV) ou do U (VI ) ' 1 8 1 .
- eletroquímica (não destritivo) (19>.

Todos estes métodos apresentam vantagens e desvantagens para o controle de qualidade
na fabricação de elementos combustíveis, sendo as principais desvantagens: a destrutibilidade, o
tempo de análise por amostra e o custo da análise.

6.1.1 • Método da Análise por Ativação com Neutrons de 14 MeV.

A tabela 3 mostra as principais secçÕes de choque para a ativação do Urânio com neutrons
de 14 MeV. Examinando esta tabela e considerando os tempos de irradiação e contagem
empregados na análise do Oxigênio, pode-se concluir que os principais isótopos que contribuem
para a atividade da amostra durante a contagem, são os produtos de fissão rápida do : 3S U. Não
foi encontrado na literatura nenhuma referência aos produtos de fissão do 2 3 8 U com neutrons
de 14 MeV, de meia vida curta.

Espectros feitos com detetor de Nal(TI) e com detetor de Ge(Li) (Figura 12), de pastilhas
de UO] irradiadas com neutrons de 14 MeV, mostram que os produtos desta irradiação causam
interferência no espectro do ' 6 N , não permitindo um método simples para a determinação da
relação O/U.

Atualmente, estão sendo estudados dois modos de contornar o problema da interferência,
analisando-se espectros com o sistema de aquisição de dados HP 2116C, (ver apêndice 1) que
são os seguintes:

a - Determinação da quantidade de Oxigênio, pela medida da área dos picos do ' ' 'N .
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TABELA 3

Principais Reações do Urânio com Neutrons de 14 MeV

Abundância
Isótopo I so topic?

2 3 su 0,7

99,3

íeação

(n.f)
(n,p)
(n,2n)

(n,f)
(n,2n)
(n,3n)

Secção de
Choque

Barn

2
0,002
0,70

1,2

P70

Produto

2 3 5

2 34

7 34

1 3 7

2 36

Pa

u

meia
vida

24 min
34 s

2,5 x 10s anos

6,75 dias
2,4 x 107 anos

Isto pode ser feito aplicando a função de "cross correlation" ao espectro
obtido1201.

b - Isolando os dois espectros por mmimos quadrados e determinando a relação O/U
pela razão entre o número de contagens de cada espectro'21 ' .

6.2 - Determinação da Quantidade de Oxigênio em Aços.

As propriedaces físicas e mecânicas dos metais e ligas são, na maioria das vezes,
consideravelmente alteradas pela presença de gases. O Oxigênio, em particular, geralmente
aumenta a dureza e causa perda de ductibilidade em metais refratários. No aço eie também
afeta:

a • A solubilidade do carbono na ferrita e na austenita'22 '

b • Propriedades tais como; resistência, limite de elasticidade, resistência ao impacto, e
permeabilidade magnética. Provoca a formação de fissuras e a tendência ao
envelhecimento'231.

Havendo evidências de que algumas dos propriedades mencionadas são afetadas para um
ni'vel de Oxigênio acima de aproximadamente 30ppm < 2 3 ' , é então necessário um método
sensível e preciso, para a determinação do Oxigênio no aço e em outros metais. Este método
deve ser aplicável, não somente na pesquisa e desenvolvimento da metalurgia, como também
para o controle critico deste gás, durante a produção.
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Fig. 12 - Espectro de pastilha de U02 , irradiada com neutrons de 14 MeV, obtido com detector de Ge(Li). Ni
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Até cerca de dez anos atrás, os métodos empregados eram químicos e baseados na fusão
redutora a vácuo ou sob fluxo de gás inerte (Nitrogênio, Argônio ou Hélio)122' 2 4 - 2 5 ) . Estes
métodos, apesar do aprimoramento conseguido através de várias décadas, apresentam alguns
incovenientes. Podemos citar entre os principais: a dificuldade na separação do demento a ser
dosado; a deposição de elementos de baixo ponto de fusão nas paredes da aparelhagem; as
pequenas dimensões das amostras (variam de 0,5 a 5 gramas - representatividade por análise,
pequena); e sobretudo por serem métodos destrutivos.

6.2.1. • O método de análise por ativação com neutrons de 14 MeV:

Mais recentemente foi proposto um método rápido e não destrutivo de analiso do
Oxigênio, baseado na reação 1 6 O (n,p)1 6N, com neutrons de 14 MeV<26 ' 2 7 ) , cujo esquema de
decaimento é mostrado na figura 8.

As atividades induzidas nas amostras, devem ser corrigidas para a variação do fluxo de
neutrons durante a irradiação. No nosso sistema a correção é feita, baseando-se na ativtdaoe
induzida num alvo contendo Oxigênio (HjO), tomada como base para a monitoração do fluxo.

Boro e flúor, não são normalmente encontrados nos aços, e portanto, não há
interferências (ver item 4.1.2) na região dos fotopicos do 1 6 N , como vemos na figura 13. A
medição da atividade absoluta, no entanto, é difícil de ser conseguida e, por isso, adota-se um
processo de medição relativa, onde a concentração de Oxigênio na amostra é determinada,
comparando-se a atividade detectada com a de um padrão*1- 2 ) . Dispõe-se de padrões de
Oxigênio em aços, fornecidos pela NBS e tjUc cobrem uma faixa de 4,5 a 500 ppm de Oxigênio.

Com o tubo de transferência de secção circular, a sensibilidade do sistema é de 1 mg de
Oxigênio. Para amostras de 40 gramas, esta sensibilidade eqüivale a 25 ppm. O desvio em cada
medida, para este baixo nível de Oxigênio, é muito grande pois o erro devido a variações de
posicionamento de amostra é bastante alto. Com o novo tubo de transferência, de secção
retangular, este erro fica praticamente eliminado, diminuindo consideravelmente o desvio em
cada medida e aumentando a sensibilidade, não só por uma melhoria das geometrias de
irradiação e de contagem, como também por tornar desnecessário o uso de coelhos. Este tubo
aceita amostras de até 30 gramas e permitirá ainda, localizar possíveis irregularidades da
distribuição do Oxigênio na amostra, pela variação, em medições diferentes, da face da amostra
que ficará mais próxima do alvo e do detetor.

Amostras que não contenham Boro ou Fluor, poderão ser analisadas sem maiores
problemas, e a sensibilidade e precisão, com o novo tubo de transferência, deverão atingir níveis
considerados muito bons se comparados com outros sistemas semelhantes.



Fig 13 - Espectro de aço 1020, irradiado com neutrons de 14 MeV, obtido com detector de Ge<Li). CD
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APÊNDICE.

PROGRAMA DE ANÁLISE DE ESPECTROS.

O programa apresentado neste apêndice foi desenvolvido em FORTRAN I I , para o
sistema de aquisição de dados HP 2116C. O programa é composto de sete partes que podem ser
executadas independentemente. O infcio do programa é feito pela parte 1. Depois de concluída
esta parte, a execução é desviada para o seietor de funções onde é escolhida a próxima parte do
programa s ser executada. No fim da execução de qualquer parte é novamente desviada para o
seietor de funções.

1 a parte. Ler um espectro em fita perfurada.

Nesta parte é feita a entrada de dados, por fita perfurada. O programa aceita fita em
código BCD, da perfuradora Tally 420 usada como saída do multi-canal, ou fita em
código ASCI I, da teleimpressora do sistema de aquisição de dados.

2? parte. Executar o alisamento (smoothing) do espectro.

O alisamento tem por objetivo uiminuir as flutuações estatísticas das contagens no
espectro. Isto é feito aproximando se, por mínimos quadrados, as contagens em cada cinco
canais por um polinômio do segundo grau e fazendo o novo valor das contagens do canal central
igual ao obtido deste polinômio. O alisamento é feito para todos os canais exceto os dois iniciais
e os dois finais do espectro. Este método de fazer alisamento deforma os picos quando existem
menos que seis canais na meia largura.

3a parte Escrever no Telotipo o Espectro e sair fita em ASCII.

Esta parte serve para se obter saída de espectro em fita perfurada em código ASCII ou

impresso na teleimpressor;!.

4 a par'e. Plot3r o Espectro

Nesta parte o espectro é desenhado no traçador de gráficos HP 72OOA. ) espectro pode
ser desenhado em forma linear ou logan'timica e a escala das contagens pode ser modificada
durante o traçado

5a parte. Fa/er regressão multilinear.

Esta parte do progr;irmi faz (i decomposição de um espectro composto, em dois espectros
simples, por regressão multi-linear' / 1 ', É necessário entrar inicialmente com os dois espectros
simples no programa, e depois com o espectro composto. O programa fornece a proporção com
que cada espectro simples entra na composição do espectro composto.

6a parte Fazer artcilisu do espectro por Correlações Cruzadas (cross correlation).

Esta parte do progr.im.i identifica os picos do espectro aplicando a função de correlação,
considerando os picos rw form.i de uma gaussiana A saída fornece a área sob o pico, já
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descontado o back-ground, e o número do canal em que o pico está centrado.

7a parte. Combinação Linear de Dois Espectros.

Esta parte faz combinação linear de dois espectros canal a canal. A combinação de mais
de dois espectros pode ser feita usando-se mais de uma vez esta parte.

A listagem completa do programa é mostrada nas páginas seguintes.
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3 0 GO TO ( 3 2 , 3 4 ) , M R

32 VRITEC2.33)
33 FORMATC'K?11)

READ < 1 , * )M

34 READ < 5 , 4 0 H Y ( I ) , 1*1 ,M)
40 F0RMAT<9( I t , " , ' 1 ) , 16)

GO TO 1.333
C
C
C • • • SMOOTHING *
C
c

1.?? 00 13 5 J = l , 5
1 ^ C < J ) * Y C J )

L I = : 1 - < I

DO I 33 I a I , L I
Y ( I * 2 ) = - 3 . * ( C ( I ) / 3 5 . * C < 5 ) / 3 5 .

O I 7 . * C < 3 ) / 3 5 -
IF { 1-1.1 ) I 1 3 , 133

t ? ^ C < J 3 = C < J + 1 )

C t ^ ) = Y C I * 5 )

1 3 ? C O ' J T P j r ' E

?aa GO T O I,".-»;?
c
c
C * « - . \ I D A DE F I T A • •

C

C

/ / / )

< -I , ? /

c
c
c
c
c

o '

r>:

'JP. I T E ( 2
' 1 FCRIATi

:? KA D < 1 ,
V I T E C

' 5 F r j?1AT(
• r.A T < I ,

, 2Í I
" 1 -
• )*1L
, 2 2 5
" 1 -
• )L2

)

LI'JEA11

)
"ONTO 5"J

)T

f A -V ( I ) )2
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^,3
?ii5 rO^MATí / "MAI0 t í = " F 7 . 3 / t

TKAD ( i , * ) 3 , A
GO TO (247 , 330 ),ML

C : : s * * LPJ" . i r

" 47 GO TO (250,260 J,L?
•>53 WHITE <2,25I )
•51 FORMATCPLTP")

GO TO 262

2 61? WRITE ( 2 , 2 6 1 )
261 FORMATC'PLTL")
262 CH=9998./AM

C0=9998 . / (A -3 )
JA=1

DO 292 I=:i31,M
C - - SWITCH \<i O.N ''ATA". L^
C

C - - S'VITCH 13 OM l-inpA-J DE ESCALM
C

I F ( I S S W C 1 4 ) ) 3 7 S , ^ 6 3
2 6 3 I F ( I S S W C 1 3 ) ) 2 6 4 , ' ^ 7 "
? ' 4 :10 1 « I - I

W H I T E ( 2 , 3 8 ? )
GO TO 2 3 / !

. ' A I = I
J A I =1
ru = l

I } ( A - A 3 I ) 2 7 2 , 2 7 i
?'M I f CA.H - r n27£, :?7-

"7 .' J ;J I -2
" 7 'i AH I =A- .'.'IHtV^ 1

J A - 2
JO TO (?PCi,pP2 ) , JQI

7C. GO TO C2 7 7 , ? 7 6 , °9.2 ) , JA
7 6 J A I = 2

'77 A ' i ! = ' ) • . 3 ^ . 5 0 |
JA=3
r,Q TO ( ->P9, :>>• < ) , J A I

^7P GO TO COP J , ^ 7 9 , ?l* 1 ) , JA
° 7 9 J A = I
or' i? A CO --' '9 9 9 .

GO TO 2 * 3
• I J A = I
t •' A C O - H .

°f-.3 ACH- C A I - 1 . )+CH

W T I T K Í P / ^ g f ) )ACH, AGO
'! ' "? ACH = A I * C K

A C O « < A U I - 3 ) * C 3
^"9.". 7 1 I T L <?, '> <> r i )Ar :n ,ACO

296 Frn.ATc i ^ , r < , : -UJ
GO T 3 3 7?

C : : : t • LOG • • : i
"?iH" IK <H-I , ) l ' ! , 3 ? ; |

• I T . ) 2? *.

3 "f. AL-A1-JCX A )
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c
c
Q

c

310

3 23
321

GO TO (3
WHITE (2
GOTO 321
WHITE(2,
CH=9998.
C0=9998.
JA'l
DO 360 I

SWITCH 1

10,3 20),L2
,251 )

261 )
/AM
/(AL-BL)

*M<5 1 , M

3 3N KMUDAR DE ESCALA

IFCISSWÍ143)375,323
323 IF ( ISSW(13) )325 ,333
32 5 M0MI-1

VRITE(2,383)
GO TO 233

330 A l - I
JA1»1
JB1 - 1
ABI=Y(I )

331 IFCABI-8)335,338
332 GO TO (334,360,333),JA
333 J31-2
334 A3I=A-.00001

JA»2
GO TO (345,342),J3|

335 GO TO (337,336,360),JA
335 J.M=2
337 A3I=9+.00001

Gd TO (345,343),JA1
338 GO TO (345,339,341),JA
3 39 JA=1
343 ACO-9999.

GO TO 343
34 1 JA=1
342 AC0=3.
343 ACH*(AI-I • )+Cii

WHITE(2,295)ACH,AC0
3 45 Ih (A.'31-l . )347, 3 4?
3 47 (\Z = -\

W l l T f : ( 2 , 2 9 5 ) A C H , A C O
36P) COTJTIM'JE

DrJ 17 ' '
C H * ( J - 1
IJO 3 7H 1 = 1/6
T = I - 1
IK (A - 1 . I . * * T ) 3 7 P , 361

362 GO « 9 9 ' V 9 . 9 / ( A L - Ü L )
CO»(T*ALO J ( M . )• ^u

3 7 / V M T L ( ? , 2 9 r , ) C H i C'J
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3 7 5 V 'U" ( ? * 3P3 )
FC~ O?. //,
GO ' . I." 171

• • • REGRESSÃO MULTI-LINEAR * • •

1,

41 Í1

41 5

4-5,1

4 m

47.1

-(90
f "

GO

1)0
SI (

TO

41
I )

MC =
GO
DO
S? (
I F (

",v~
GO
DO
I F(
Y( I
COM

<l 1

2
TO

(4 - ^ ,42

^ I — 1 < 1

= Y( I )
77777

1 0
43 2 1 = 1 .'A
I )
IS

SE
TO
49
YC
) =
T I

-A
A

-Y ( I )
«; •; ( 1 2 ) ) i

7.J7/57
1 3

3 I = 1 > A
i ) ) 4 e a , A
. í
:J'JE
• • • * • •

3,470), M

: ) 'MJ /J63

P" j 'i90

CALCULO •1ATRI7. DOS C O E F I C I E N T E S • • * • •

r( 1 =,)

I >0 s •" :i 1 = 1 » ,1
M l = 3 1 f +r, I ( I ) * 5 t ( I ) / Y ( I )

U ? 2 = : j ? ? + S " < I > *C:2 ( I ) / Y { I )
i l l ,° - 3 1 P + S 1 C I >*r>r> ( I ) / Y ( I )
'!1 = r i l + S I ( I )

M ? COtJTlJM!-.
tJ31 = B I •>

C * » * * + * + CALCULO DO DETLTMIMiVJTE
D = ! l l 1 • T i ' 1 ? - j l 1+:3Í!1

i; * * * * * * * CALCHLO DA ; 1 A T 7 I Z ITJVETIA * * * * *
' i l I I * H P ? / I )
i i ' ) ? = ! U i / n

* * * * * * * C A L C L O DOS ' ' E C O S A * * * * * *
Al = í i l l I * R l + B I l ? * R ?

* * * * * * * * CALCULO DO D E S V I O DA A P R O X M A C A O * * * * *

DO ri I 3 I = l . M
K»'". I ( l > * A I * S 2 ( I ) * A 2

• M \n » V T * ( Y ( I ) - F ) * C Y ( I ) - F ) / Y ( I )

7. I = L - K - I
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C * * * * * * * CALCULO DOS DESVIOS NOS PESOS • • • • « *
D A I = D E 3 V * ( U I 1 l * 2 / Z 1 ) » * . 5
D A 2 = D C 3 7 * ( 3 I 2 2 * Z / i l ) * * . 5

C * * * * * 5AIDA DE DADOS * • •*
V/31 TE < 2 , 5 2 3 ) D E S V , A 1 , D A l , A 2 , D A 2

5 2 9 FOR: iAT( /"DESVlO = f f / E 1 2 . 6 > / / / I 3 X , " ; H I = " * L I : - f.." • -

C, 13X,"Af> = " , F . 1 2 . 6 , " +- " , E 1 2 . 6 , / / >
GO TO 4 4 0

C
c
C :::*•* CTQSS CORELATIOM ••::::

r;
C
C
r;
C
C
C

7 3 0 V R I T E ( ? , 7 2 0 >
C ****CALC'.'LO DA Cl .V^IA. JA ***

7 2 0 F O ^ r i A T C F'-;H:I ? " )

READ ( l í * ) F ' V
B2=(FW/2 . . ! (9> + ( F V / ^ . A"O
I V = F W » 3 . + I .
AV=IW
HI =2*1 '7+1

* * * • " " * * *

DO 72 5 K = t | , M |
AK = K

' ' CC)O = EXPC-CAK-A'-/-1 . )*CAK-A'J-I .
C CALC. DO ESPEC. DE C^O^1: COT.

PC P^lí? I = 1,M
J I " ! - I V
J2--: - :v
I F < , ' 3 0 / 7 3 0

7T"! . ' I =;
74$ I F C i - J • j 7 5 0 , 760
7 5 3 J 2 - ' I
7 60 A J I =.;i

A l =.?

3 ( I ) = Cl
SG = 3
DO 772 K=J1
KA=K-1+IV+I
CA=I-K

I F ( A C A - ^ . * F V / 5 . ) 7 6«* 7 6 5
7 6 5 A1=A1 +Y(i;>

7 6 8 ", ( I ) = S ( I ) * Y O O * C ( K A )

+ C ÍKA>
/G.JU

783 A 3 * A 2 + A ? * * . 5
GO TO

790 A3s-\2
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IF ' i ' S V C1 1 ) ) « 40 , 8 1 0
Plfl IF CSC I ) ) 6 4 3 , 3 2 0
P2^ S( I )=SC I ) + SG*A2 + * . 5
840 COMTIN'JE

• • « SAÍDA DE FITA • * *

I F C I S S W < \ t
843 I5P=1

U(J TO 8 4 5
• * * * C A L C U L O DOS " I C O S * * • •

345 13=1

DO 9 12 I = 1,M
• I r< I 5 P * C - 1 ) )

£'Ai6 Y d ^ S d )
* - 7 I F C S ( I ) ) 9 3 3 , 9 0
S50 IL=IL+1

C C 11 . > = S ( I )

I Q = 2

IFa-.-l)85S,853
£53 10=1
8S5 GO TO 910
860 AT^Cl

K = : , I L
A !̂ = AT + C UO
I F C C < K ) - X ) 8 f i ' 3 , 8 8 0 , 8 70

8 73 X=C(K)
CH = K

883 CONTINUE
ICH^CH
r ; » = I - IL+I^Ht-Ki?
7 T I T E C 2 , «90 )CH, Arl

P90 F O " . M A T ( I / J , t X , F 7 . 0 )
IL=PI

Qflfl To lO (9 I ÇI, 860 >^ 10
Ql;i C'J.iTINUE.

GO TO I00!1
C
C
c
c
C * • * * * : : : ! . • • • • C B M 3 I N A C A 0 L I N F . A T • • * • : : : ; ; • » :

C

C
r,

DO PCI^a I = i , N

/ . I . . ' S . I ) = Y ( I )

C

C - - " V I T C i : ? - 1 - t-NT^AT I SO ESPLCTHO

I F < 1 5 S U ( 9 J ) . . . U ' , I !

2:^3 1 WHITE < 2 , 2 0 4 i ^
' ' V ' ) ! I i \ T ( " K l 4 ICT>")
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20 70 DO 21'3ü 1 = 1,11
23 80 Y ( I > = X K 1 * S C I ) + X K 2 * Y C I )
2.\Zà CONTINUE

MR 1 = 1
C
C
C ****SZLZCAO DAS FUUCQÍLS*****
c
c

l;;l(3 FORMATC/'TUNCAO ?")
1(32"^ ?.H4DCU*)MT

CÍO TO ( I, \'3Q,2 *>3J2.1

EiMD
EMDS
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RÉSUMÉ

On décnt un systeme d'analyse par activation avec des neutrons de 14 MeV, établit dans I'lnstituto de
Energia Atômica Ce systéme, ut:liset-d ur accéièrateur Van de Graaff de 400 KV, un détecteur de Nal(T?),
mésure 3 x 3 " , ou bien un dfMecteur de Ge(Li) de 41 cm Couple avec un analyseur mutticanai avec
1024 canais Le controle du flux de neutrons est accompli tout en irradiant ou méme temps que 1'échantillon,
un autte echantilMon controle qui contient 1'élement qu'on analyse, place dans une position fixée. Les
échanullons sont transportes par moyen pneumatigue en 0,5 secondes

On fait I'analyse aussi des sources d'erreurs et on presente des tables de sensibilite pour ce typ"
d'analyse dans la determination de plusieurs elements Des mésures prelim.naires faites avec ce système, on
demontré une sensibilité de 25 ppm, dans I'analyse de 1'oxygène contenu dans I'acier.

ABSTRACT

A description is given of the fast neutron activation analysis sytem developed at the Instituto de
Energia Atômica Samples are analyzed by direct comparison with standards containing known quantities of
the elements being evaluated Activation of the sample by 14 MeV neuirons, produced by ihe H(d,n) He
reaction using a 400 KV Van de Graaff Accelerator is followed by pneumatic transfer to a distant counter in
times as short as 0,5 s The sample activity is measured using either a "3 x 3" Nal(T^) crystal or a 41 cm"
Ge(Li| detector coupled to <i 1024 channel analyzer and the fast neutron flux is monitored by measuring the
activity of a fixed position sample irradiated at the same time as the test sample

The main sources of error are analyzed and detection sensitivities for different elements presented In
preliminary runs, a sens>iivtty of 25 ppm for oxygen m steel has been measured
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