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IMPLANTACAO DE UM SISTEMA DE ANALISE POR ATIVACAO
COM NEUTRONS DE 14 MeV

Cleves Eraldo Calado e Eduardo Lavenére Machado

RESUMO

E descrito o sistema de analise por ativagdo corn neutrons de 14 MeV implantado no Instituto de
Energia Atdmica. A andlise é feita por comparagao cireta com uma amostra padrio, contendo quantidade do
elemento analisado conhecida. A amostra é ativada com neutrons produzidos por um acelerador Van de
Graaff de 400 KV, através da reacdo &Y {d,n}) He.

A a;ividade da amostra é medida com um detector de Nal{TX) de 3 x 3" ou com um cetector de Ge{L)
de 41 cm~ acoplada a um anal'sador multi-canal de 1024 canais. A transferé@ncia da amostra entre os locais de
irradiag@o e contagens é feita pneumaticamente em tempos 130 curtos quanto 0,5 seg.

A monitoracdo do fluxo de neutrons é feita irradiando-se, simultaneamente com a amostra, uma
segunda amostra contendo O elemento analisado, que é mantida fixa na posigdo de irradiagdo E feita uma
andlise das principais rontes de érro e sao apresentadas tabelas de sensibilidade deste tipo de analise, para a
determinagdo de diversos elementos. Medidas preliminares feitas com este sistema forneceram uma
sensibilidade de 25 ppm na analise do Oxigénin em acos

1- INTRODUCAO

A andlise por ativagdo ¢ baseada na medida da radioatividade produzida pelo
bombardeamento da amostra, a ser analisada, com particulas adequadas. Esta andlise é
caracterizada pelo tipo de particula empregada no bombardeio e pela natureza da reacao
causada, As particulas mais empregadas em anélise por ativacdo, sdo 0s neutrons que, paré este
fim, sdo geralmente classificados em neutrons ripidos e neutrons térmicos.

Na andlise por ativagdo com neutrons térmicos, as rea¢des que induzem a radioatividade
na amostra sdo principalimente do tipo (n, 7}, enquanto que, na analise por ativagdo com
neutrons répidos, as principais reagdes que produzem nucleos radioativos sdo do tipo (n,p}, (n,
a) e (n, 2n). Os is6topos formados pela ativagdo com neutrons rapidos tem 2m geral meia vida
mais curta do que os formados por ativagdo com neutrons térmicos, o que leva a métodos de
anélise mais rdpidos. Os elementos mais ieves (nimero atdmico menor gue ~ 30) s3o em geral
mais facilmente ativados com neutrons rapidos do que com neutrons térmicos, por exemplo: H,
He, Li, Be, B, C, N, 0, Si, P, S, CreFe produzem rnuito pouca ou nenhuma atividade gama apds
a irradiacdo com neutrons térmicos, por periodas moderados de teinpo, mas 3 maioria dejes
pode ser facilmente ativada com neutrons 1dpidos.

A pussibilidade de utilizacdo de neutrons de 14 MeV, da reagao
"H (d,n) *He,
produzidos por pequenos aceleradores de custo inuito baixo e operagdo muito simples,

cumparados 40s reatores nucleares, normalmente necessarios a analise por stivagdo com
neutrons térmicos, tornam o campo da andlise por ativagdo com neutrons de 14 MeV altamente



2

atrativo. Urma comparagdo feita por Wood'28! entre a analise por ztivacdo com neutrons de
14 MeV e cem neutrons de reatores, para os 26 primeiros elementos mostra que a sensibilidade
da primeira € melhor para a determinacdo ¢e B2, B, N, O, F, Si, P. Sc, Ti, Cr e Fe epquanto que
& sensibilidade ¢a segunda ¢ melhor para a determinacdo de Na, Mg, A¢, § T¢ K, Ca, V e Mn.
Os restantes erementos {H, He, w1, C, e Ne) ndo apresentam boa sensibilidade para a analise por
ativagdo com neutrons devido a pequenisstma se¢do de choque para ativagao.

2 - DESCRICAO DO METODO

O meétodo da analise pur ativacdo, consiste basicamente em irradiar a amostra a ser
analisada junto a uma fonte de neutrons, coloca-la em frente a um detetor e contar a radiagao
caracteristica emitida durante o decaimento dos nacleos ativados.

2.1 - Equagdes da Ativagio

A equacdo diferencrat bas-ca gue governa o processo de ativagdo da amostra, € a seguinte:

dn” v ,
Nogpit) — ANT (1)
r'i'[
onde:
N° N e atamos atocados na amostra
N NO e atornos divo ng amost-a
t Tenno iseq
) - Seccdo de choque {tbharn - 13 T cm')
@) - Fluxo de noutrons (neutrons  ¢m seq )
o2 . ]
A . Constante e decaimento do tsotopo produzido {seg )
T - mea vida (sen)
A solucdn desta equacdo, Gurante g ativacdo, para tluxo independente do tempo, €:
A=Nos(1-e A4 (2)
onde:

A= ANT - atwedade da amostra (desintegragdo por seg.)
ti= Tempo de rradiacdo

A avvidade da amostia. nisis casw, Cresce assintoticamente para o valor N@G), que €
chamado de atividade saturada 1'iwa claro 'a equagdc (2) que para t; ~~Ty, a saturagdo €
obtida, e a atividade da amosha ndo cresce rrans sigrificativamente.

2.2 - Determinacgdo da Massa

A massa do elemento analisadn na gamostra, pode ser determinada pela equagdo (2),
medindo-se 4 atividade absoluta du amostra e o tHiuxo de neutrons. Estas medidas sdo dificeis de
ser obtidas com precisdo e gerdlrmer-te o detarminacdo é testa por comparacao da amostra com
um padrao semelhante, (mesmas dimensoes, densidade e composicdo semelhante}, com rmassa
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de elemento conhecida, usado nas mesmas condices. Neste caso a razdo das atividades pode ser
obtida diretamente da relacdo dos ritmos de contagem. A massa do elemento na amostra, pode
ser determinada pela equacgdo:

Aa Ra
m. = A "
A= M A, mp R, (3)
com My = m N
(0]
onde:
mp = Massa do elemento na amostra (g)
M = Massa atdmica do elemento
N = N9de 4tomos do elementc na amostra

Ng = N9de Avogadro
A, = Atividade absoluta da amostra
R = Ritmo de contagem da amostra.

As grandezas com indice P se referem ao padrdo.
2.3 - Normalizagao do fluxo

Na realidade, é muito dificil, usando aceleradores, conseguir-se 1'm fluxo de neutrons
constante, tanto durante uma irradiagdo, como em irradiagOes diferentes. Para contornar este
problema, tem sido usados basicamente dois métodos distintos:

— Ativagdo simultdnea de duas amostras
— Medida do fluxo de neutrons.

2.3.1 - Ativagdo simultanea de duas amostras

A maioria dos trabalhos publicados neste carnpo, utiliza este tipo de normaiizagdo do
fluxo.

Hoste!1) e Gijbels(z), por exemplo, irradiaram e contaram simultaneamente com a
amostra, um padrdo de massa do elemento analisado conhecida, e de forma e densidade
idénticas as da amostia. A relagdo dos ritmos de contage n obtidos no padrdao e na amostra, é
proporcional a relagdo de massas rlo elemento a ser determinado.

mA R

A _A
mp " Rp

A constante de proporcionalidade K depende das posigbes relativas do padrdo e da
amostra na irradiacdo, e dos sistemds de contagem, mas independente de variacbes de fluxo
durante a irradiac3o, porque os ritmos de contagem medidos sdo devido ao mesmo elemento
(meia vida idéntica), e o fluxo varia igualmente n2 amostra e no padrdo, du.ante a irradiagao.
Neste caso, a seyunda amostra tem duas finalidades: a de servir como padrdo, e para

rarmalizacdo do fluxo de neutrons,

Gilmore e Hull!3) ytitizaram um métndo sernelhante, com a difersnca ue que a amostra
que serve para normalizac3o do fluxo, permanece fixa perto da fonte de neutrons, onde sua
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atividade é medida simultaneamente com a da amostra analisada. Neste caso, devido s
diferencas geométricas e de densidade, a segunda amostra nido serve como padrdo, tendo este
que ser irradiado e contado, antes ou apds a amostra analisada.

2.3.2 - Medida do fluxo

Fujii '*' e Anders'®', utilizaram o circuito eletrénico mostrado na figura 1. A equacgédo
diferencial deste circuito é:

R
* Cleer | AW - v
fontede _ i g
neutrons detector de
neutrons

1g. 1 - Circuito Eletronico para Monitoragdo do Fluxo de Neutrons.

dav. 1 v
@t e B Re

que é andloga 4 ecuacao (1), cendo;

E (t} - analoga ao ftuxo  (t)
V (t} andlogaa N"

se a constante de tempo do circuito for posta igual & constante de decaimento, ﬁlcf = )\, asafda
V(t) é em gualquer instante proporcional a fracdo dos dtomos do elemento ativados na amostra,
Fujii, mede continuamente o valor de V (t}, interrompendo a irradiagdo quando este atinge um
valor pré-determinado Vm. Assim, os ritmos de contagem, fornecidos pela amostra e pelo
padrdo, sdo independentes das variagOes de fluxo, e a detzrminagcdo da massa do elemento
analisado pode ser feita diretamente pela equacdo (3).

Horta'6! estudou urm método que mede o fluxo de neutrons répidos, durante a irradiacdo,
com um detetor hgado a um multi-canal, usado como multiscaler, e fez as corregdes para as
variagdes de fluxo, considerando este constante ducante pequenos intervales de tempo
rorrespondente a largura do canal. Este método tem a desvantagem de exigir muitos calculos
para a obtencdo do resultado.

Auboin!?) irradiou juntamente com a amostra, um monitor de cobre, e mediu a atividade
dos gamas de aniquilacdo dos positrons emitidos pelo ®? Cu, formado pela reagic;

“*Cuin, 2n)*Cu

O ritmo de contagens obtido é proporcional ao fluxo de neutrons rap:dos integrado
durante o ntervalo de irradiagdo, desde que os intervalos de irradiagcao utilizedos, sdo muito
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menores que a meia vida do " Cu que é de 9,8 minutos. Esse métodc ipresentaerros, quardo
saida de neutrons varia durante a irradiacdo.

Em todos os casos, direta ou indiretamente, 0 caicuic _ - .ssa de elemento snaisado, e
feito peia equacao {3}, onde os ritmos de contagem que aparecem, sic normalizadcs pard as
variagdes do fluxo.

J-SISTEMA IMPLANTADO NC LEA.
3.1 - Descrigdo do Sistema.

O sistema implantado consta de uma fonte de neutrons, um sistema pneumat.co e
transferéncia de amostras, um sistema de contagens da amostra, um momitu” € sistema ue
contagens do monitor, @ um sistema de contréle automatico do cicin de analise. A disposicdo
dos elementos na sala de irradiagdo e contagem € mostrada na Figura 2. Os controies Qo
acelerador e do ciclo de andlise ficam situados em outra sala distante cerca de 20 rmetros de sala
de irradiacao ¢ contagem.

3.1.1 - Fonte de Neutrons

Como fonte de naut-ons rapidos, é usado um acelerador Van de Graaff modeio PN-400 da
High Voltage Engirieering Corporation. A producdo de neutrons € feita &.. &8s da reagao:

‘“H{d, n) "He

Os neutrons sdo emitidos de maneira praticamente 1sotropica com enerqia  de
aproximadainente 14 MeV. O acelerador hombardeia um alvo de Tritio com deuterons de até
400 keV. A corrente maxima de deuterons é da ordem de 0,15 mA e nas condigoes max:mis o
acelerador é capaz de fornecer uma saida de neutrons da ordem de 10'" neutrons por seyundo

A figura 3 é um desenho esquematico mostrando o acelerador, o terminal do sistema de
transferéncia de amostras e o interruptor do feixe de deuterons. O interruptor € atuado
pneumaticamente e foi projetado para definir com precisdo o intervaio de irradiacdo O suporte
do alvo de Tritio original do acelerador foi substituido por outro prejetado pars se obler um
melhor aproveitamento do fluxo de neutrons.

3.1.2 - Sistema de Transferéncia de Amostras

A transferéncia de amostras entre 0s locais de ‘rradiacdo e ~ontagem e fety
pneumaticamente através de um tubo denominado tubo dae transferéncia O tubo e
transferéncia, de que se dispunha inicialmente, era de seccdo transversal circutar e acertava
zoelhos cilindricos de 1 polegada de diametro. Este tubo era bastante versatil guanto o,
dimensdes da emostra, mas permitia uma incerteza no posicionamento da amustra, Gu sela
‘ace da amostra situada mais proxima do alvo durante a irradiacdo, e portanta o de maor
stividade, podia ndio manter a mesma posicd0 em relacio ao detetor em diferentes radisc o
istn podia levar a erros de até 30% para uma simples determinacdo. Este tubo tor recentemente
substituido por um outro de aluminio com secdo transversal retangular de dimensoes interna,
0,97 x 2,25 cm, semelhante ao usado por Hoste' ' O novo tubo aceita amostras Clindo s, de
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0,94 x 2,22 cm de didmetro, elimina as incertezas no posicionamento da amostra, permite uma
maior aproximagac da amostra com o detetor € com o alvo de Tritio, e possibilita a utilizacdo
de amostras metalicas sem coelho. Isto leva a um melhor aproveitamento do fluxo de newtrons e
melt »r geometria de contagem, possibilitando uma diminuicdo no desvio padrdo e urn grande
aumento na sensibilidade. A figura 4 mostra detalhes do tei minal deste tubo de transferéncia. O
tempo de transito da amostra entre os terminais de irradiacdo e contagem pode ser feito tao
curto quanto 0,4 seg., possibilitando a utilizacao do sistema para a analise de elementos cujos
produtos da ativacdo tenham meias vidas curtas.

3.1.3 - Sistema de Contagens

A detecdo da radiagdo gamia emitida pela ~mostra ativada pode ser feita usando-se um
detetor ¢ Mal(Ti) de 3 x 3", ou um detetcr de Ge(Li) de 41crn’, localizadns dertro de uma
blindagem de chumbo de 10 cm. de parede revestida internament? com Cadmio e Cobre, O
detetor de Nal(Tl) tem maior eficiéncia inirinseca e é normalmente usado quando n8o existerr
problemas de interferciicias. O detetor de Ge(L'), por ter 6tima resolucdo (2,2KeV'), @ usado
nos (asos em que existam problemas de interferéncias, sendo necessaria a sep:racdo de
contagens devido a fotopicos de energias muito proximas. Sste detetor 3 usado também nas
fases iniciais para estudo mais detalhado dos espectros de altura de pulso e para verificagao de
possiveis interferéncias.

O sistema de contagens dispbe de ' m analisador multicarial TMC de 1024 canais que é
usado como analisador de altura de pulso ou como multi-scaler, e demais componenies
eletroricos necessarios a sistemas de contagens. Um sistema de aquisicdo de dados modelo
HP 2116C, para o qual foram desenvolvidos programas de analise de espectros {ve. apéndice),
pode ser usado na analise dos resultados.

3.1.4 - Monitor do Fluxo

Fo: desenvclvido um monitor especialmentz voltado para a analise do Oxigénio,
sereihante an nroposto por Gitmore!3!. Este monitor baseia-se na medicdo da atividade do ' *N
préduzida por ativagdo do Oxigénio, contido no monitor, irradiado simultaneainente com a

(imostra a ser analisada. A figura 5 mostra o monitor utihzado. A dgua que envolve o cintilador,
“serve como amostra contendo Qxigénio. O cintitador plastico Ne 102 acoplado oticamente &
fotomultiplicadora, deteta a radiagdo beta de 10,3 MeV emitida no decaimento do ' °N. O disco
de Lucite de 1" de expessura, colocado entre a fotomultiphcadora e o cintilador, funciona
como blindagem & radiagdo beta emitida no decaimento de outros elementos existentes na
fotomultiplicadora, ativados durante a irradiagdo. A alta tensdo da fotomultiphcadora ¢é
reduzida durante a irradiac30 para evitar variagdes de ganho devido ao alto nivel de contagens
durante este intervalo.

Para » analise de outros elementos, a normalizacao do fluxo de neutrons pode ser ferty
medindo-se a formz do fluxo diretamente com um getetor de neutrons rapidos, COMo Proposto

por Horta'®',

3.1.5 - Sistiema de Controie Automatico do Cicio de Anahise.

A umdade "Rapid fransfer Electronic Control Programrer”, modelo 89616 da Texas
Nuclear, foi interligada aos demais componentes do sistema de anélise Esta umdade estabelece
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a sequéncia de atuagdo dos diversos componentes do sistema, e permite selecionar os tempos
das diversas fases do ciclo de andlise. As figuras 6 e 7 mostram respectivamente o diagrama de
bloco do sistema de anélise por ativa¢io e o circuito de interligacdo desta unidade com os
diversos componentes do sistema.

3.2 - Operagdo de Sistema.

Numa andlise tipica, a amostra é inicialmente colecada no terminal de contagens e
obedece automaticamente as seguintes fases:

a - Transferéncia para o Alvo.

Nesta fase a amostra € transferida do terminal de contagens para o termina! de irradiac3o,
ficando paosicionada paralelamente so alvo, a uma distincia de 6 mm deste. O temno de
transferéncia pode ser ajustado desde 0,4 seqg até 9,9 seg, selecionando-se estes tempos na
unidade controladora do ciclo de andlise e ajustando-se convenientemente a pressdo do
Nitrogénio, que é o gas de transporte normalmente usado.

b - Irradiagdo.

Nesta fase o interruptor do feixe é aberto, permitindo ao feixe de deuterons atingir o alvo
de Tritio, para produzir os neutrons que irdo irradiar a amostra. O tempo de irradiagdo 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
tensdo de alimentagdo da fotomultiplicadora do monitor é reduzida pelas razoes ja expostas.

¢ - Transferéncia para o Detetor.

Nesta fase a amostra é trazida de volta para o terminal de contagens, ficando posicionada
bem em frente ao detetor. O inicio desta fase foi atrasado de 0,1 segundos em relagdo ao fim da
irradiagdo, para evitar que a amostra iniciasse O transito antes que o interruptor estivesse
completamente fechado, o que iria provocar uma irradiacdo mais longa no mJnitor do que na
amostra. O tempo de transferéncia pode ser selecionado entre 0,4 2 9,9 segundos.

d - Espera para o inicio da contagem.

Esta fase introduz um intervalo de tempo selecionavel de 0,7 a 99,9 segundos, entre 0 fim
da irradiacdo e o inicio do intervalo de contagens. Esta espera permite uma estabilizagdo da
fotomuitiplicadora do moritor, que ficou com a alta tensdo reduzida durante a irradiacdo, e
possibilita a diminuigdo da atividade dos elementos de meia-vida mais curta do que o de

interesse.
e - Contagem

Nesia fase a unidade controladora do ciclo de andlise, figa G sistema de contagem do
monitor durante um intervalo de tempo selecionave! de 1 a 9999 segundos, e comanaa o infao
da contagem do analisador multi-canal. A selecdo do tempo de contagem do muiti-canal ¢ feita
no préprio aparelho,
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Depois de retirados os dados referentes a3 amostra, esta € substituida pelo padrao, no
terminal de contagens, e é iniciadc outrc ciclo com o pedrdo, idéntico ao seguido pela amostra.

4 - APLICACOES.

Com a finalidade de determinar as possibilidades de aplicacdo «1a anélise por ativacdo com
neutrons de 14 MeV, foram feitas pesquisas bibliograficas de trabathcs pubiicados na hteratura.
Perdijon‘g’, utilizando um aceferador SAMES de 150 KV, com um fluxo de neutrons na
amostra de 10" n.cm™?.seg™!, e um detetor de Nal(T!) de 3 x 3" conectado a um analisador
multi-canal de 400 canais, fez um estudo da sensibilidade deste sistma para a determinac3o de
diversos elementos. Os elementos analisados foram divididos em 2 grupos: os de meia vida curta,
nos quais o tempo de irradiacdo foi de 30 sey, 3 seg de espera e 30 seg de contagem, e os de
meia vida mais longa, nos quais os tempos usados foram de 5 mrin. de irradiacdo, 10 min. de
espera e 5 min. de contagem. Os resultados deste estudo sd3o mostrados na Tabeta 1.

Fujiit®) utilizando um sistema semelhante ao anterior, mas com um detetor de Ge(L.) de
22cm' e um analisador de 800 canais, estudou a sensibilidade deste sistema para a
determinagdo de mais de 60 elementos. A sensibilidade deste tipo de andlise na determinacdo do
Oxigénio j& foi bastante estudada em inGmeros trabalhos e por isso, 0s autores ndo se
preocuparam com este elemento. Os resultados obtidos sd0 mostrados na Tabeia 2

4.1 - O Oxigénio,

A anélise por ativacdo com neutrons de 14 MeV é particularmente aplicavel na analise do
Oxigénio em matrizes diversas, como mostra o grande nimerc de artigos publicados sobre este
assunto nos Gltimos anos! - 2. 3. 4. 5. 8) A reacdo importante do Oxigénio com neutrons de
14 MeV ¢ a reagdo (n,p), de seccdo de choque 40 mb, com o '®0 de abundincia isotdpica
99,7%, formando o '®N. Este isGtopo tem meia vida de 7,36 seg e decai obedecendo ao
esquema da Figura 8. A atividade de ' ®N atinge 94% da saturada depois de 30 seg de irradiagdo
e, 30 seg apos o térrino da irradiacdo, 94% do ' *N tera retornado a ' * 0, permitindo limitar o
tempo de irradiagdo e contagem em cerca de 1T minuto.

4.1.1 - Interferéncias

O curto tempo de irradiacio e a alta energia dos gama emitidos pelo ' °N, eliminam a
maioria das possiveis interferéncias. Utilizando-se um nive! de discriminacdo de 4,5 MeV,
somente 1sOtopos com meia vida maior que 0,5 segundos, e que emitam radiayd0 gama ou beta
de energia maior que 4,5 MeV, poderfo interferir diretamente. Elementos que produzam
isGtopos com estas caracteristicas, s30 poucos, sendo de interesse apenas o Flior e o Boro.
Além disso, elementos que produzam isbtopos com, atividade gama ou beta excessivamente alta,
mesmo de energia abaixo de 4,5 MeV, poderdo interfarir indiretamente, por efeito de saturagdo
e de coincidéncia, no detetor e Ro circuito eletronico.

O Fluor, quanda irradiado com neutrons de 14 MeV, produz '“N pela reacdo ''F
(n.a)' " N. Esta interferéncia ¢ impossivel de ser eliminada e, para a determinacao da quantidade
de Oxigénio, ¢ nccessério o connhecimento da quantidade de Fluor na amostra. Esta
determinacdo pode ser feita por Analise por Ativagdo com neutrons de 14 MeV, através da
reagao ' F (n,pl’ 0. Hoste' ' mostrou que, 2,44 mg de Fluor produzem a mesma atividade de



TABELA 1

LIMITES DE DETECGCAO PARA ANALISE POR ATIVACAO COM NEUTRONS DE 14 MeV
USANDO DETETOR DE Nal(Ti1) de 3" x 3" E FLUXO DE 10° n/cm?® seg. REPRODU-
ZIDA DA REFERENCIA (8).

Lim of
detection Energy of Orther pean o
() Element Radigisutope Half iife main peak (MeVY) Inierference R.] usable
o 14-MeV neutrons: 10°njem?® sec
From 1 Ag Ag 24.0 mun .51 Sb, In, Q, Sn. ., WA
o 10 Al Mg 9,45 min .83
Ha "= Ba 2 &0 min 0.66 Ag
Br Hr 6. 4ma 0.51 Cu, N K... o
Cy vanCd 48.6 min 0,25
Cu 7y V.8 rmun 0.51 Be,Sb, N.In, K...
Ga "0y 68 min 0.51 Cd, Se, Cr. . "Ca
Hg wHg 43 mun 0 138 Cd, 4, Sa Q.37
Sh HSh 16.4 mun 0.51 Ag, In, Mo. . . \tpmgt,
S BAL 2.3 1.7% P
Sr M G Pt ¢
Zn “rn A8 Y mun 0.5] Cli, Sa, Se. ..
I "y 16 5 min (.92 Sr =7
I4-MeV neutrons:  10#njcm? sec
From 10 l m(] 32.4 ann 0.51 Zn.Sn. .. T Tes T
to 100 4 1y 3 76 mun 1 34 Mn
I ey 29.4 sec 020 id, Ag “N
Fe “\in 258 hr (1.3 Co
Ge Ten (e 48 sec 0,139 As, Pd 1Ga
K LS 7.75 min 051 Br, Cu, N. .. 2.16
Mg ting 15 6 he §.371-2.75 Al [t
Mo bingy 15 5 min 0. 51 o, in, Ag. ..
N VN 10 mun 0.51 Cu, Br, K. ..
Na MNe 37 6 sec 0441 65 Mg
9] SN 7.4 sec a1l . B
P PAJ 2.3 min LT Si
Pd 1 pd 4.8 min 0 1RR
Se SimGe 36 8 min 0 im
Sn gy 4) () nun 0193 Hy, €4,
Te iTe 74 min 0 &
w Ll 1.7 mu- n.130 Fe, Pd il )
From 100 As weGe ahger 019 e, Pd Truay
to 1000 Au m Ay 7.4 sec 0,28
Nb oy 360 h 0D 21-0 94
Ni *Co 13.9 min [ [ (Yo"
™M nm B0 mun [V Au
Ta isomTg 8 I5hr G (830 [ud
Ti L] 19.5sx 0142 S 3551
brom 3008 B 1 He 13.7 sec 566176 0O, F 1.11
t0 10000 Ca K 22 0min 1t a
Po wim Pl .84 sec G457
5 up 12.4 sec 2.1 [

e 1, and t,, = 4 halflives of maximum 20 mun, te. = 3 sec.




TABELA 2

SENSIBILIDADE PARA ANALISE POR AT!VAGAO COM NEUTRONS
DE 14 MeV, USANDO DETETOR DE Ge(Li) DE 22 cm® E
ACELERADOR COM SAIDA DE NEUTRONS DE 5 x 10'® NEUTRONS/seg.
REPRODUZIDA DA REFERENCIA (9).

Energy of Amount  Chemical Senm-

Radio- emutted of target form of tivity,
Nuclear nuchde y-ray. matenal, target HE per
El=ment reaction  produced Half-life keV g material 10 counts
Nitrogen .. (n.2n) N 10-05 minutes 511 0-9945 (NHy,CO 11-¢
Fluonne. . . (n.p} 10 29-4 seconds 200 1:0497 LiF 13-4
1338 276
(n.2n) WE 112 minutes 511 14-9
Sodium .. o (np) BNe 40-2 seconds 436 1-4399 Na, 0o, 57-93
(n.a) L 3 107 seconds 1840 1783
Magnesium . (n.a) UNe 402 seconds 440 0-4610 MgO 169
{n.2n} b3 -4 11-9 seconds 511 7
(n,p) ¥Na 1497 hours 1370 328
Alununium - . {o,p) YN g 9-45 mmates 842 3-2069 Al 11-2
1010 87-3
(n.x) MN, 1467 hours 1370 487
(n,y) my 227 minutes 1780 1056
Silicon .. .. (n,p) LLY-¥! 2-27 munutes 1780 26344 Si 13-22
Phosphorus .. (n.2n) sop 2:5 minutes 511 1-8748  Ca(H,POy),- 15-98
(n,a) LAEW 227 minutes 1780 H,O 11-20
Chlonpe. . (n,2n} ==l 32-4 minutes 1160 (-9240 NH,CI 3789
2100 472
Potassium .. {n.2n) K 7-7 minutes bl 1-2577 K,CO, 51715
2160 506-1
(n,p) iy 110 minutes 1290 1990
Scandiom . (n.2n} Hms 2-44 das 271 0-8702 5¢,0, 210
.0y “s 3-92 hours 511 20-2
Vanadim .. n,a, 8T 579 minutes 323 08045 v,0, 14-49
Chromuum . {n, 2o “r 459 nunutes &5t 5-4902 Cr 868
n,pi Ly 3-77 minutes 1433 43-5
Manganese {na; sy 377 munutes 1433 1-5606 MnCO, 49-¢
{ron . . in.p) MM 2578 hours 845 8-8296 Fe 136
1810 1280
2130 25625
{n,2n) ML X 4 minutes 511 604
T 711 S . (r..2n} LL I T3 davs 511 26703 Co,0), 2107
(11,3) M 2.57d bours 45 372
1810 5478
130 8327
Nickel . (n.2m TN 36 hours 511 9-892] Ny 4556
{n.p) LY 13-¢ munutes 1170 1653
Copper .. .. {n,2n) My #-73 minutes 511 9-8R14 Cu 0208
11750 1095
Zinc .. (. 201 /gy 3% 3 minutes a1 4-2RK0D 7n 1%-4
870 5587
A0 1145
frog LT 51 rmunutes j040 IKILIE
Gallbum .. . (n.2n LI Erongtes all T- 5485 i 5 49
1078 537
{n.2m RN 21 Pmanntes 1040 581
Arsenic .. n.p e 4 seconids 139 28551 As 7872
(n.p) R XD nunutes 264 10452

{o,a) " la 143 hours 834 7085



Element

Seleniu@m
pBromine
Kubidium

Strontium
Yttnum . .
Zirconium
Niobium
Molybdenum

Ruthenium

Siver
Cadmium

Indium ..

Tin

Antimony

Iodine

Caesivm . .
Banum ..

Cenum . .

Praseodymium

Neodymisum
Europium

Gadolinium
Hafnium
Gold

Nuciear
reac tion

‘n, 20}
(0.2n,
(n,2qa)

(n 2n)
{n,2n)
in,a}
{n.n’)
(n,2nj

(n.a)
{n.2n)

{n.p)
(n.p)
in,2nj
{n,2n)
{n,2n)
{n,2n)

{n.2n;
(n.a)

{n,2n)
{a,2n)
{n,2n)

{n,2n}
(n,2n}
(n, 20}

{n,2n)
(0,2n)

{n,2n}
(n,2n)

{n,2Znj
(n.2n)
(n,y)
{n 2n)
(n.a)
{n,2n;

(n,2n;
n,2n)
(n.2n)

TABELA 2 - continuagdo

Rad:o-
nuchde

produced

""SQ
s°Br
MuwRh

*=Rb
l’-Sr
"-R‘U
.l-"
omir

ny
Mo

lll'!(
19 T¢
%Ru

l..lA
lolAhg
lll-(:d

imig
1125
llllns

bm]y

tidmfn

185
lllsn
1o

L2 I
lﬂl

1By

LR ) Y

I"I(;’c
'lDI‘r
'"Pr
T =Nb
Pm
VamEy

Iu("d
I'Il-l{(
HAy

Half-life
17-5 sceonds
TR ranutes
23 minutes

1-02 minutes

2-80 houre

1.02 mun stes
16 seconds
44 mnutes

3-8 nours
Rf geoonds

14 0 minutes
& minutes
185 hours
24 minutes
23 minutrs
4% minutes

39 5 minutes
35 minutss
16-4 munutes

35 munutes
133 dayy

82 days
2-6 munutes

55 yeconds
34 munutea
192 hours

B4 sronnds
2:7 hours
'3 hours

180 hours
19 ser pnils
nhh dave

Erneryw of
emitead
y-Tav
kel
{8
/)
e
463
560
388
560
913
HY4y
1539
24
450
511
858
307
470
149
511
820
150
246
155
als
511
335
408
1085
1274
153
Hil
Al
1184
nt
90
A8
870
A82

T4
51
1570
RO
340
!
1)
a4
215
354

Amount
vl target

matenai,

g
31113
20701
1-8414

L W
[ X
-t B
[Ss

kD

2-3808
7-6853
2-5800
0-9528

83174
5-000)

1 4683

4-19%;

36728

1-5002

25685
1-3011

25434
1-1452

10178
1-7354

1-#872
24572
21-245

Themical
intm of
target

materiad

>e
KBr
Rb,CO,

Sr(NO,),
Y,0,
Zr0,

Nb
Mo

Ru

Ag

>
AL

s

Sh

Ki

(5N,

Ha(OH),-

RH,O
Cet),
Pr0O,

Nd, 0,
Fu 0,

Crrtyly
[
[ ERIRN

Sensi-
nvity,
b P
10 ounts
1418
19-3
308
10-36
14-91
970
417
154
836
877
3021
18 39
1032
150-4
309-3
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'®N que 1 mg de Oxigénio.
O Boro, interfere na determinacio do Oxigénio, através das reagoes:
"'B (n, a)®Li
''B (n,p)'' Be.

O *Li, é emissor beta de energia maxima, 13 MeV e tem meia vida de 0,84 segundos. O
' Be ¢ emissor beta de energia maxima, 11,5 MeV e gama de energias, 9,3 Me'/ e 4,5 MeV, com
meia vida de 13,6 segundos. Estas interferéncias, podem ser sensivelmente diminuidas,
escolhendo-se convenientemente os tempos de irradiagdo, espera e contagem, € colocando-se
uma |dmina de Chumbo entre a amostra e o detetor, para absorver a radiagdo beta. Hoste! 1}
utilizando 5 segundos de irradiacdo, 2 sequndos de espera e um nivel de discriminagdo de
4,5 MeV, mostrou que: para 30 segundos de contagem, 12 mg de Boro equivaiem a 1 mg de
Oxigénio; e para 7 segundos de contagem, com absorvedor de Chumbo de 2 mm, 40 mg de Boro
equivalem a 1 mg de Oxigénio.

4.1.2 - Determinagdo do Oxigénio

O sistema implantado, é capaz de determinar Oxigénio em matrizes que rdo contenham
Fluor ou Boro ou que contenham quantidades conhecidas destes elementos. Os tempos tipicos
utilizados neste tipo de analise s3o:

- Trénsito para o alvo - 1 segundo
- Inadiacdo - 30 segundos
- Transito para o detetor - 1 segundo
- Espera para contagem - 2 segundos
- Contagem - 30 segundos

Espectros do '®N produzido por irradiacio do Oxigénio contidc em matrizes de Lucite
(32% de Oxigénio). obtidos com os detetores de Ge(Li) e de Nal(Tl), sdo mostrados
respectivamente nas Figuras 9 e 10. A Figura 11, é 3 reta de calibragao do sistema, com o
detetor de Ge(Li}, feita usando-se amostras cilindricas de Lucite, com teor de Oxigénio
conhecido 2 um nivel de discriminacdo de 4,5 MeV. Neste caso tem-se uma sensibilidade de
7 mg e o desvio padrdo, ao nivel de 150 mg é de 12,5%, para uma Unica determinagao.
Usando-se o detetor de Nal(T1), nestas mesmas condicdes, a sensibilidade é de 1 mg, e o desvio
padrdo é de 11%, ao nivel de 150 mg, para uma sinples determinagdo. Estas medidas foram
fertas, usanda se o tubo de transferéncia de secgao circular, Com a utilizagd«: uC novo tubo de
seccao retangular, recentemente construido, a sensibilidade deve ser mui.o melhorada, e o
desvio padrdo diminuido.

5 - FONTES DE ERRO

As principais fontes de érro neste método de andlise podem ser classificadas em 4
diferentes tipos:

Defimcdo dos intervalos de tempn.
Variagoes de ganho.
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- VariagGes no posicionemento da amostra e do padrio.
- Flutuagdo estatistica das contagens.,

5.1 - Defini¢do dos Intervalos de Tempo.

Utilizando um monitor do tipo descrito no item 3.4, a medida fica independente dos
tempos utilizados, sendo necessario somente que 0 monitor € a amostra sejam irradiados e
contados simultaneamente, como foi mostrado por Gilmore!3'. Entdo a equacdo (3) pode ser
escrita na forma

m oA
M, AT
A P CP
com:

C, - Contagem da amostra normalizada para as variacdes de *luxo pelo monitor.
Cp - Contagem do Padrdo normalizada ¢o mesmo modo.

No sistema implantado, a irradiacdo € determinada pela abertura e fechamento do
interruptor co feixe. Para que a amostra e o padrdo sejam irradiados simultaneamente, é
necessario que a amostra esteja na posicao Jde irradiacdo durante todo o intervalo que ©
interruptor permanece aberto.

Foram feitas medidas par? a determinacdo 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 - ¢ interruptor abre 125 ms depois do inicio do intervalo de irradiacdo.
Fechamento - o interruptor so corta completamente o feixe de deuterons, 64 ms ap6s
o término do intervalo de irradiac3o.

Medidas feitas mostram que a amostra iniciava o transito para o detetor, 20 ms ap6s o fim
da irradiacdo, o (ue levaria a intervalos diferentes de irradiacdo na amostra e no monitor. Este
problema foi eliminado retardando de 95 ms o inicio do transito da amostra para o detetor,
utilizando-se um capacitor de 25 x 10" microfaradays em paralelo com o solendide de vélvula
de abertura do gas impulsionador da amostra.

As contagens do monitor e da amostra sdo iniciadas simultaneamente, O tempo de
contagem no monitor é determinado pela unidade controladora do ciclo de analise, enquanto
gue o tempo de contagem na amostra é determinado pelo analisador multi-canal. A precisdo dos
rel6gins destes dois instrumentos é muito boa (5 ms), além do mais, pequenas diferengas entre
eles, irdo provocar diferencas nos instantes finais de contagem, quando as atividades estdo mais
baixas. Em particular, no caso de analise de Oxigénio, as atividades no instante final de
contagem seriam somente 6% das atividades iniciais.

No sistema implantado, os erros devido a imptecistes na definicao dos intervalos de
tempo, sdo muito pequenos e podem ser desprezados diante dos demais erros.

5.2 - Varia¢oes de Ganho nos Si.temas de Contagem.



23

As principais causas que podem provocar variagdes de ganho nos sistemas Jde contagem,
sdo: VariacOes de Temperatura, e VariagBes da Tensdo de Alimentagdo. As variacOes devido a
iensdo de alimentacao, sdo minimizadas, usando um estabilizador de tensdo para todo o sistema.
O uso de aparethos de ar condicionado nas salas de irradiacdo ¢ de controle, diminuem as
variagdes de temperatura do ambiente. Mesmo assiin, s3o observadas var agtes de ganho a longo
prazo. A estimativa do erro produzido por estas variagdes, € dificil de ser feita.

Teoricamente, a irradiagdo e contagem do padrdo bastaria ser feita uma Gnica vez. Na
pratica esta irradiacao e contagem deve ser repetida em intervalos de tempo convenientes, de
modo a corrigir os efeitos de variacOes eventuais do ganho.

5.3 - VariarGes no Posicionamento da Amastra.

A secgde interna dos terminais de irradiacdo e de contagem do tubo de sec¢do retangular,
tém 9,7 mm x 22,5 mm e a amostra usada tem 9,4 mm x 22,2 mm de didmetro, permitindo
uma variagdo de 3 décimos de milimetro, tanto na posi¢cao radial como na posi¢cdo axial.
Célcuios feitos, baseados no trabalho de Hoste!! ! que mostra a distribuicdo do fluxo (e
neutrons perto do alvo, indicam que o erro devido a variacoes no posicionamento da amostra no
terminal de irradiagdo, é no maximo igual a 1,1%. O erro devido a variagdes no posicionamento
da amostra no terminal de contagens, € dificil de ser estimado, mas é seguramente inferior ao da
posigdo de irradiacdo.

5.4 - Flutuagdo Estatistica das Contagens.

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

Considerando-se despresivel o erro em mp, o desvio padrdo nadetermir. "o demp, serd:

A determinacdo de C,, contagens devido & amostra, ¢ feita em dois ciclos de andlise
consecutivos, um do coelho com a amostra, e outro do coelho somente. As contagens sio
normalizadas e subtraidas, para se obter a contagem |iquida na amostra, ou seja:

onde:

Ct , = Contagem obtida da irradiacdo do coelho com a amostra.
My a = Contagem obtida no monitor, nesta irradiagao.

Cgp = Contagem obtida da irradiag3o do coelho somente.
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Mg, = Contagem obtida no monitor, nesta irradiacao.

Analogamente, a determinagio de Cp, contagem devida ao padrao, é dada por:

. . Cr, Cg,
P, Mep

Com o tubo de secgdo retangular, o uso de coelho é na maioria das vezes desnecessario, e
na determinacdo de Cgp, 2 irradiacdo é feita s6 para a medida da radiagdo de fundo. Na pritica,
ndo é necessdria a determinacdo de CBA e de Cgp em todas as andlises.

O desvio padrdo s numa medida, devido a flutuagdc estatistica da desintegragdo
radioativa, ¢ dado pela raiz quadrada do nimero de contagens, ou seja,

s = C

O monitor foi construido de modo a fornecer um numero total de contagens maior que
10*, e o desvio padrdc nesta contagem ¢ menor que 1%, podendo ser desprezado diante dos
desvios padroes das contagens fornecidas pela amostra e pelo padrio. Entdo:

S S
2 Cr, 2 Cg, 2
(Ca) = (=B) + (-2)
M7 Ma A
e
S 2 SCT 2 SCB 2
(°Cp) = (——F) + (=F)
Mro Bp

-
C C C C
TA Ba Tp Bp
2 3 2 +
m \J 2 t F
A C A C p

Pode-se utilizar padrdes com concentragdo do elemento a ser determinado muito maiores
que a concentracdo na amostra. Neste caso, o desvio padro Sc, serd muito menor que o desvio
Sc A O desvio padrdo sera tanto menor, quanto mais alto for o nimero de contagens na
amostra, @ para uma mesma amostra, o desvio serd reduzido se a saida de neutrons for
aumentada. Contudo, é preciso ressaltar que uma diferenga substancial entre a amostra e o
padrdo poderd causar outrcs tipos de problemas, tais como, diferengas na atenuacdo do fiuxo de
nautrons e na 2uto absor¢do da radiacdo gama.
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6. - UTILIZAGAO DO SISTEMA

Atualmente, estdo sendo desenvolvidos dois trabalhos, utilizando o sistema de anélise por
ativacdo com neutrons de 14 MeV implantado:

- Determinacado da retagao O/U em pastilhas de UO,
- Determinagdo de Oxigénio em acos.

6.1 - Determinagdo da Relagdo Q/U em pastilhas de UQ,

A maioria dos reatores de poténcia em operacdo ou com término da construgdo previsto
para antes de 1982, usa combustivel ceramico de diéxido de uranio, o qual em geral tem a
composicdo UQ; , x, onde X depende das condicGes de fabricacdo destas pastilhas. A
influéncia da estequiometria nas propriedades fisicas das pastilhas tem sido muito
estudada11.12.13.14) mostrando ser o seu contrdle de grande importincia na fabricacdo de
elementos combustiveis para reatores de poténcia.

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

- reagdo do U0, com o trifluoreto de bromo!15),

- redugdo com hidrogenio ou monéxido de carbono! 16!,
- termogravimetria'' 7},

- an4lise do U{IV) oudo U (v1){18),

- eletroquimica (n3o destritivo)19).

Todos estes métodos apresentam vantagens e desvaniagens para o controle de qualidade
na fabricacdo de elementos combustiveis, sendo as principais desvantagens: a destrutibilidade, o
tempo de anélise por amostra e o custo da andlise.

6.1.1 - Método da Andlise por Ativagcdo com Neutrons de 14 MeV.

A tabela 3 mostra as principais secgGes de choque para a ativagdo do Uranio com neutrons
de 14 MeV. Examinando esta tabela e considerando os tempos de irradiagdo e contagem
empregados na andlise do Oxigénio, pode-se concluir que os principais isétopos que contribuem
para a atividade da amostra durante a contagem, s3o os produtos de fiss3o rapida do ?**U. Nio
foi encontrado na literatura nenhuma referéncia aos produtos de fissdo do ?** 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 pastithas
de UQ, irradiadas com neutrons de 14 MeV, mostram que os produtos desta irradiagdo causam
interferéncia no espectro do ' *N, nJo permitindo um método simples para a determinacdo da
relacdo Q/U.

Atualmunte, estdo sendo estudados dois modos de contornar o probiema da interferéncia,
analisando-se espectros com o sistema de aquisicao de dados HP 2116C, (ver apendice 1) que
sdo os seguintes:

a - Determinagdo da quantidade de Oxigénio, pela medida da 4rea dos picos do ' “N.
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TABELA 3

Principais Reagdes do Uranio com Neutrons de 14 MeV

Abundancia Seccdo de .
Isétopo Isotdpice Reagao Choque Produto meta
% Barn vida
3%y 0,7 (n,f) 2 - -
(n,p) 0,002 ¢35pa 24 min
(n,2n) 0,70 2my, 34s
?3%y 2,5 x 10° anos
38y 99,3 (n.f) 1,2 - -
{n,2n) . 137y 6,75 dias
{n,3n) 070 236y 2,4 x 107 anos

Isto pode ser feito aplicando a funcdo de “cross correlation’” ao espectro
obtido!29),

b - Isolando os dois espectros por minimos quadrados e determinando a relagdo O/U
pela razdo entre o nimero de contagens de cada espectro!2 1),

6.2 - Determinagdo da Quantidade de Oxigénio em Acos.

As propriedaces fisicas e mecanicas dos metais e ligas s3>, na maioria das vezes,
consideravelmente alteradas pela presenca de gases. O Oxigénio, em particular, geralmente
aumenta a dureza e causa perda de ductibilidade em metais refratdrios. No ago eie também
afeta:

a - A solubilidade do carbono na ferrita e na austenita‘22!

b - Propriedades tais como; resisténcia, limite de elasticidade, resisténcia ao impacto, e
permeabilidade magnética. Provoca a formacdo de fissuras e a tendéncia ao
envelhecimento!23).

Havendo evidéncias de que algumas dos propriedades mencionadas sdo afetadas para um
nivel de Oxigénio acima de aproximadamente 30 ppm{23) ¢ entdo necessério um método
sensivel e preciso, para a deteriminagdo do Oxigénio no aco e em outros metais. Este método
deve ser aplicdvel, ndo somente na pasquisa e desenvolvimento da metalurgia, como também
para o controle critico deste gas, durante a producdo.
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Até cerca de dez anos atrés, os métodos empregados eram quimicos e baseados na fusdo
redutora a vacuo ou sob fluxo de gas inerte (Nitrogénio, Argénio ou Hélio)(22. 24, 25) Egtes
métodos, apesar do aprimoramento conseguido através de varias décadas, apresentam alguns
incovenientes. Podemos citar entre os principais: a dificuldade na separagdo do elemento a ser
dosado; a deposicio de elementos de baixo ponto de fusdo nas paredes da aparelhagem; as
pequenas dimensdes das amostras (variam de 0,5 a2 5 gramas - representatividade por anélise,
pequena); e sobretudo por serem metodos destrutivos.

6.2.1. - O método de anilise por ativagdo com neutrons de 14 MeV:

Mais recentemente foi proposto um método répido e nio destrutivo de anélise do
Oxigénio, baseado na reacio ' ¢ O (n,p)' ¢ N, com neutrons de 14 MeV{26. 27} cyjo esquema de
decaimento é mostrado na figura 8.

As atividades induzidas nas amostras, devem ser corrigidas para a variagdo do fluxo de
neutrons durante a irradiagdo. No nosso sistema a corregdo é feita, baseando-se na atividace
induzida num alvo contendo Oxigénio (H,0), tomada como base para a monitoragdo do fluxo.

Boro e fluor, ndo sdo normalmente encontrados nos acos, e portanto, ndo ha
interferéncias (ver item 4.1.2) na regido dos fotopicos do '®N, como vemos na figura 13. A
medicdo da atividade absoluta, no entanto, é dificil de ser consequida e, por isso, adota-se um
processo de medi¢do relativa, onde a concentragdo de Oxigénio na amostra é determinada,
comparando-se a atividade detectada com a de um padrio!!- 2}, DispGese de padrdes de
Oxigénio em acos, fornecidos pela NBS e uc cobrem uma faixa de 4,5 a 500 ppim de Oxigénio.

Com o tubo de transferéncia de secc¢do circular, a sensibilidade do sistema é de 1 mg de
Oxigénio. Fara amostras de 40 gramas, esta sensibilidade equivale a 25 ppm. O desvio em cada
medida, para este baixo nfvel de Oxigénio, é muito grande pois o erro devido a variacdes de
posicionamento de amostra é bastante alto. Com o novo tubo de transferéncia, de sec¢do
retangular, este erro fica praticamente eliminado, diminuindo consideravelmente o desvio em
cada medida e aumentando a sensibilidade, ndo s6 por uma melhoria das geometrias de
irradiagdo e de contagem, como também por tornar desnecessdrio o uso de coelhos. Este tubo
aceita amostras de até 30gramas e permitird ainda, localizar possiveis irregularidades da
distribuicdo do Oxiganio na amostra, pela variacdo, em medicdes diferentes, da face da amostra
que ficard mais préxima do alvo e do detetor.

Amostras que ndo contenham Boro ou Fluor, poderdo ser analisadas sem maiores
problemas, e a sensibilidade e precis3o, com o novo tubo de transferéncia, deverdo atingir niveis
considerados muito bons se comparados com outros sistemas semelhantes.
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APENDICE.

PROGRAMA DE ANALISE DE ESPECTROS.

O programa apresentado neste apéndice foi desenvoivido em FORTRAN II, para o
sistema de aquisicao de dados H? 2116C. O programa é composto de sete partes que podem ser
executadas independentemente. O inicio do programa é feito pela parte 1. Depois de concluida
esta parte, a execucado € desviada para o seletor de funcGes onde é escolhida a proxima parte do
prograrma & ser executada. No fim da execucdo de qualquer parte é novamente desviada para o
seletor de fungoes.

12 parte. Ler um espectio em fita perfurada.

Nesta parte ¢ feita o entrada de dados, por fita perfurada. O programa aceita fita em
codigo BCD, da perfuradora Tally 420 usada como saida do multi-canal, ou fita em
codigo ASCII, da teleimpressara do sistema de aquisicdo de dados.

28 parte. Executar o alisamento (smoothing) do espectro.

O alisamento tem por objetivo uiminuir as flutuacOes estatisticas das contagens no
espectro. Isto ¢ feito aproximando-se, por minimos quadrados, as contagens em cada cinco
canais por um polindmio do segundo grau e fazendo o novo valor das contagens do canal central
igual ao obtido deste polinomio. 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 gue seis canals Na meia iargqura.

39 parte Escrever no Teletipo o Espectro e sair fita em ASCH,

Esta parte serve para se obter saida de espectro em fita perfurada em cédigo ASCH ou
impresso na teleimpressora.

43 parre. Plotar o Espectro.

Nesta parte o espectro ¢ desenhado no tracador de gréaficos HP 7200A. ) espectro pode
ser desenhado em forma inear ou logaritimica e a escala das contagens pode ser modificada
durante o tracado.

63 parte. Fazer regressao multi-linear,

Esta parte do programa taz o decomposicao de um espectro composto, em dois espectros
simples, por regressdo multi-linear' <17 E necessario entrar inicialmente com os dois espectros
simples no programa, e depois com o espectro composto. O programa fornece a propor¢do com
que cada espectro simples entra na compusicdo do espectro composto.

62 parte. Fazer unalise do espectro por Corretacdes Cruzadas (cross correlation},

Esta parte do program. identifica os picos do espectro aplicando a fungdo de correlagao,
considerando os picos nd forma de uma gaussiana. A saida fornece a éarea sob o pico, ja
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descontado o back-ground, e 0 niOmero do canal em que o pico esta centrado.
72 parte. Combinacdo Linear de Dois Espectros.

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

A listagem completa do programa é mostrada nas paginas seguintes.
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ESTE PROGRAMA E COMPOSTO DE 7 2ARTES EYECUTADAS [NDEDEN-

DENTEMENTE, SELEZIONADAS PELO “SFLETOR LE FUJCOES™

DARTES DO PROGOBAMA:
1~ LFR 1M ESPECTRO M FITA PERFURADA
2- FAZER 7 SMOQTHING ©D ESPECTRO
3= ESCREVER N2 TRLETIPT 2 ESPECTRI E SAIR FITA Ef AGCIL
4~ PLIATAT 5 LTRPECTAY
i FATER DEGALSTAT 1L Tl-L1d=AR
- FATER ANALIGE T EATDECTRA BOR O CRISS CORTELATION'

7~ COEINANCAd Ll Ly DT OFSRPECTRAS

AS L ITEDRAT TDATTED D Dy TR OREYEOUTAIAS RN THALTUER SRLENM

DIMEASTIGN YOl 220y, L o 7L O™ 0, TI0ET Wi 20igdd

M2

Ny ]

Te R sresn

WAITEC(D, D)
FORMAT ("1 =00 7 S DA
READCL, o) 00

[F CINNW=2)24, 02

t1a DA T ARt SR T IS B
WRITE (), 2
FoamaMatTorw v,
READ (L, ehgd

HAm -]

Hol=ned

AR A

CALL UDT (v, L
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3@ GO TC (32,34).MR
32 WRITE(2.3)
33 FORMAT("K?")
REALD (l,*)M
Ka=2
34 READ (5,48)X(Y{(I),I=1.,M)
48 FORMAT(9(CI6,"5"),16)
AM=M
AM=M
GO TO 1322

e SMOTTHING dER s

122 DO 195 J=1,5%
oS Cdyzyddd

Li=M-4

20 133 1=1.,L1

Y(1+#2)==3.%(C(])/35.+C(5)/354)+12.8(L2)7/35.+L(4)/3%.)

Ce1T7.%C(3)/35.

IF (I~-L1>112,122
11 70 123 Jslaa
122 CloI=C0Jd+1)

C{8I=Y(1+5)
132 CouTINDE
223 GO TO 1ran

#+ “AIDA DE FITA s

225 WO T (",2¢8>
ARE P NTI LIS
T GR(25,13
W (2, aMIYCIly,I=1, %
Tl Lo W0 2H0L 2
NOLTE (2,000
STy 12

222 MAt=|
WRITE(2,221)
221 FORMAT( I~ LINEA™ Il - L7
TEADCL, =ML
WRITE(?,229)
225 EOOMAT (- DONTDY AL Te Ll ibhadt)
CTATCL, )02
A2 A=
2137273,
TOA?2 1sM31 .,
[F (A=Y (1))2358,274
208 sVl
LA LD B A O B R
27 azv(]

Par CONTH R
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WRITE (2,245)A,3
D485 FORMATC/"HMALIN=UET A/ M4ENOR="F7. B/ ECCALAT™)
READ (1,€)R,A
30 TO (247,333),ML
HERE X ] LINTAR -
“47 GO TO (250,268).,L7
53 WRITE (2,251)
751 FORMATC('PLTP"™)
GO TO 262 .
263 WRITE (2,261)
261 FORMAT('"PLTL'")
262 CH=9998./A4
CO=9998./(A-8)
JA=i|
DO 292 I=121.,M
~=- SWITCH 14 24 TATAR DL PLOTAR

2
.

-- SWITCH 3 ON qrpa= LE ESCALaA

IF (ISSW(l4))375,767
267 IFCISSWCI3)IRAA, 277
2E4 M1 =1-1
WRITE(2,367)
GO TH 232
IREIY €2
Jat=]
731 =1
A3l=Y(lD)
IFCA-A312272,271
T TRECARL-T3278,27F
o G0 T (PT4L4,292,273),J0
N7 oJal=n
TTh A=A~ 00]
Ja=D
S0 TN (2HI,PK2)Y,JB!
75 G0 TN (277,076A,7292),JA
T€ JAl="
CTT AT =14 ,A200 ]
Jn=3
G0 TO (Y, VY, dNn ]
PTE GO T (PE,7T79,201),Jd0
279 JA=]
A ACI=-9909,
GN T 2%3
t1 JA=1|
HACD=A .
"R ACHm (AL =1 .)sCH
WRITE(?,295)A3CH,ACO
¢ ACH=AL1#CH
ACOs (ANl -3 )«CD
295 WTNITE (2,7°%99)ACH,ACH
92 CYITIONE
29 FOYUAAT (L4, 1%, T4)
G2 T3 378
HESHE R | A e
W IF (B-1.)7172,334
10 3Lz-|
T A
ING AL 9
T AL=ALIOGA)
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323
325

330

331

332
333
334

335
J3€
37

138
139
342

34l
3472
343

J4as
347

[SRL |
[ I
X

364

1h1
362

GO TO (3t1d,322>,L2
WRITE (2,25i)

GOTO 321
WRITE(2,261)
CH=99G98./A11
C0=9998./(AL~BL)
JAazl

CO 36@ I=M21.,M

SWITCH 13 AN MuUDAR DE ESCALA
IFCISSW(14))375,322
IFCISSW(13))325,332
MAls]l=~]

WRITE(2,382)

GO TO 233

Al=]

JAl=]

JBl =]

ABI=Y (1)
IF(A-ABI)>332,531
IF(ABI=-B)335,338

GO TO (2334,367,333),JA
J3i=2

A31=A-.0033}

JA=?2

GN TO (345,342),J31

GO TO (337,336,363).,JA
JAai=2

ASI=8+.,0083!1

JA=3

GG TO (345,342),JA)

GO TO (345,339,34l),JdA
Ja=|

ACD=9999.

50 TO 3473

Ja=|

ACO=2.

ACH=C(ATl=-14)%CH
WRITEC(2,295)ACH,ACO
IFCA2TI=1.)747,347
AZ=-1}
T35

~ -
(VAP [l )

CATEALOG AT

ACH=A1=%Cr
ACO=(A?-3L)=CO

WRILTE (2,295)ACH,ACD
CONTINYE
WRITH(2,251)

D 3717 J=1,7
CH=(J=1)%3739%

Lo 372 1=1,6

Tzl=1
[F(A=12.%%T)>372,36]
[FCl2.58T=-3)372,3A
0N ®333F.9/CAL-8L)
CO2(T&ALDG5C(1 ) 3L )«
WAITE (2,299)YCH, GO
CONTINTE

35



375 WRIT (2,383
3AA FCT (X, / /4 "PLTTY /)
G3 . 1232

MR

LER REGRESSAO MULTI-LINEAR L

392 GO TO (42,423,4T70).MC
$YA =0
DO 4l I=1.,M
410 S1C0)=Y(1)
noaAYSE 777717
415 MC=2
GO TO 3
423 DD 432 I=1.,4
437 52(0)=Y(])
an?d TFCIssi12))1923, 463
467 MGC=3
"ATUSE TZTAT
G TO LA
473 DO 492 1=1.,1
IFCYCIDY)YAEBA, 4F?, 498
483 Y(I)=.1
493 CONTIIIE
o R CALCULO DA MnTRIZ DNS COEFICIENTES
A=)
IR |
i1 7=2
ar=4
nR™=
Do 524 I=1,4
Al =BLE+SI L) =SECLYZY (DD
H22s32245 (14521 Y/Y (L)
REIRCENIE LS NSIE ARG SV EG]
RE=1+51<C1)
=2+ 52¢ 1)
532 CONTI S
B2l =34
U R TR CALCULN DO DETLEAIMINANITE L2 RS ]
D=B11%73772=- 4] " %30]
0 AR AL N CALCULD DA MATIIZ INVERSA
BI1t=822/0
312 =1311/70
i112==-312/D
dlny=3142
= LIS L. CALCILO DNS DESOHS A 1y
AlT=HTI11%]+D1]28072
N2« +3 1076172
[ sERELEES CALCULO DO DESVIOD DA APROXI
Uy=a
DO 513 I=1.,4
FaGl(l)enl+5S2(])ep2
S1A U sUe(Y(I)-F)e(Y(I)Y=F)/¥Y{(1)
Tal-K+|]
Zl=L=K=}
JA=YnR /7
LESY2UATx®, 5

YT L1
*®

saphn

*

AACAD YY"
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523 FORMAT(/"DESVIO=",El24€0 /775 12X, a0 1 0

723

720

T3 CK)=EXP (= (AK=AY=] 2 )2 (AK-AY=-] ) /B2 )¢ Ty

73
749
752
768

T€S

768

777

782

199
430

TSIl
DAl =DESV# (3111 *Z/Z1)%%x,5
DA2=DES (31222 /21 )**%.5

T Yy SAIDA DE CADOS
WRITE (2,S523)DESV,AL,DAl,nA2,DA2

% -

ColINLTAD=",E12.6," += “,E12.6,/7)

GO TO 440

ti:x%x CT0SS CORELATION =e::

WRITE(2, 72¢)

**xx¥CALC'ILD DA SAYVSSIANA
FOR/MAT (™ FJHM 7°)
READ (1, #*)FW
B2=(FW/2.49)Y%(FW/2.47)
IW=FW+3e+l.
AW=1W
Ml=2x]'+1

L E R e * &k

DO 725 K=1,M]
AK=K

cnaALC. DO ESPEC. DE CRNSS <n0R.

1’0 R4 I=1.,M
Jl1-1=-1v
J2=I -1

1F(. 30,739,747
J1=,

FOi-d 20753, 763
J2s
AJdl=0]
A=
R REN
Al=D
s¢I)=0
5G=92
DO 772 K=dl.,J2
KA=K=1+1V+]
CA=1-K
ACA=ABS(LA)
IF(ACA=4.xFU/5,)TEH, TAS
Al=n1+Y (i)
ONU=0NUT+ ] .
SCI)=S5CT1 Y+ ) & CCH{A)
SG=5G+C (KA
A23AL1 /0T
TFCISSTICLEYYTRR, 72
AJEA2+A %8, 5
GN T &24
AI=AZ
SCIY=8(1)Y=-55#%A43

LE

“s

‘ F\y.'

CALCULO D0S DESVIOS NOS PESOS

-

ERgRny

“sEl2e 6,/
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OO

QO

iR N e e

gia
724,
a0

Ba4
845

a6

"Lt

859

¥53
855

860

B72

882

#99

2120
0

2A20
R RY

27233

LR

IF “12SW(l11))R40,810
[F(5C1))B43,828
SCIX=5(1)+5GxA2%%.5
CONTINUE
wwk SAIDA DE FITA .k
1IL=0
IFCISSWCIRAIIRAUD, Bay
150=1
GU TO B4S

* kK CALCUILG [0S RICOS ska&
15P=2
12=1
L3=9
DO 313 1I=1.,H
IFCISPs(=1))B46, 847
MOVELISS)
IF(S(1I)>)Y933,322,853
IL=1L+]
CCILr=5C)
12=2
IFel=-M)B35,853
1M=1
GO TO 910
AR=Q
X=9
11=1
L) BB K=i,1L
AT=AR+C(K)
IF(C(K)~X)EKD,BB0,870
X=C (K)
CH=K
CONTINUE
ICH=CH
CH=l~TL+ I H+KA
YRITE(2,893)YCH, AN
FORMAT(I4,{X,F7.0)
IL=@
GuU 10 (913,863,117
CuaTINUE
GO TO 19A@d

xxukki it xxxsCOMIINACAD LINEAR wewe:::

1=
Do 2223 I=1.M
Sy =Y(Dd

TWITTHE 3 . ENTRAR | SO ESPECTHD

IF ¢(155W(9)>. 13,1
WRITE (2,284,
FOTIATCUKD & K27

.‘.’."ﬁ:\‘( 1, - )/\(;l s A2
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2079
2284

2138

1239
12108
1029

DO 2126 I=1,H
Y(I)=XK1%S(I)+XK2*Y (1)
CONTINUL

MR1=1

*x%kxSTLZCAO DAS FUNCOLESH#x%xx

WRITEC(2,1013)
FORMATC(/"FUNCAO ?')

RIADCL, *IMT

GO TO (1,1230,235,228,39¢5 76807, 20wvd,MT
EnD

ENDS
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RESUME

On décrit un systeme d’analyse par activation avec des neutrons de 14 MeV, établit dans i‘Instituto de
Energia Atomica Ce systéme, utilise-t-| ur accélérateur Van de Graaff de 400 KV, un détecteur de Nal{T9),
mésure 3x 3" . ou bien un deétecteur de Gelli) de 41 cm’ Couple avec un analyseur multicanai avec
1024 canals Le controle du flux de neutrons est accomplt tout en srradiant ou méme temps que |'echantilion,
un autre echantilion controle gui contient I'édlément qu’on analyse, placé dans une position fixée. Les
échantillons sont transportés par moyen pneumatigue en 0.5 secondes

On fart 1'onalyse aussi des sources d'erreurs et on présente des tables de sensibilité pour ce typ*
d'analyse dans la determination de plusieurs éléments Des mésures preliminaires faites avec ce systeme, on
démontré une sensibilité de 25 ppm, dans I'analyse de |'oxygéne contenu dans |’acier.

ABSTRACT

A descriptian s grven of the fast neutron actwation analysis sytem developed at the Instituto de
Energia Atamica Samples are analyzed by direct comparisan with standards containing known u!uantit'veqs 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 Graatf Accelerator 1s followed by pneumatic transfer to a distant counter in
times as short as 0,55 The sample activity s measured using either a3 "3 x 37 Nal{T{) crystai or a 41 cm”
GelL!) detector coupled to a 1024 channe! analyzer and the fast neutron flux 15 mornitored by measuring the
activity of a fixed position sample rradiated at the same time as the test sample

The main sources of error are analyzed and detection sensitivities for different elements presented In
prehiminary runs, a sensiivity of 25 ppm for oxygen 1n steel has been measured
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