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DETERMINAÇÃO DA RELAÇÃO O/U EM ÔXIDOS

DE URÂNIO ATRAVÉS DA ANALISE POR ATIVAÇÃO

DO OXIGÊNIO COM NEUTRONS DE 14 MeV

Eduardo Lavenère Machado

RESUMO

É ,ipn si 'itíiilo um método nm destrutivo para a determinação da rel.-içiío' O/U t'm óxidos de m.inio. através da
medida rta cum "furacão relativa do oxirj»'nio, por anjliw por ativação com neutrons de 14 MeV

T r i * - . • • ' • ' • ' • • • . - > '

ftilniimTr'**ffrTl*T~f 'i IIII'TT-'II medida da radiação gama do ' 'N, formado pela reação Otn.p) N. As amostras
são transferida pneumaticamente entre os locais de irradiação a contagem, distantes entre $i, de aproximadamente
10 rrv A? cont.igons do l h N na amostra, obtidas com um detetor GelLi) de 35 cm acoplado a um analisador
multicnnal. i.To normalizadas para as variações de fluxo de neutrons, dividindo as pelas contagens do N no monitor de
fluxo, que é irradiado e contado simultaneamente com a amostra. Com as contagens normalizadas, a relação O/U da
amostra é obtida diretamente da curva de calibração do sistema, previamente construída com amostras padrões, com
relações O/U conhecidas

Nas condições utilizadas nas experiências, obteve-se uma precisão de 0.056 unidades de OAJ, sendo a
estatística de contagem a principal causa desta precisão relativamente baixa. Esta precisão é suficiente para a
determinação da relação O/U em óxidos de urânio na fase de pré Sinteri/ação São sugeridas modificações no sistema.
que permitirão obter uma precisão da ordem de 0,004 unidades de O/U. o que torna o método aplicável em operações
de controle de pastilhas sinterizadas usadas em reatores de potência, com a vantagem, em relação aos demais métodos,
de ser relativamente rápido e não destrutivo.

1 - INTRODUÇÃO

1.1 -Prefácio

A partir de 1954, o interesse na utilização de combustível cerâmico de dióxido de urânio em
reatores nucleares começou a desenvolver-se rapidamente, devido principalmente â grande estabilidade
dimensional do UO) sob irradiação e seu elevado ponto de fusão. Atualmente, o dióxido de urânio, na
forma de pastilhas sinterizadas, é o combustível nuclear mais utilizado. Os óxidos mistos de urânio e
plutõnk), (U,Pu)Oj, pouco utilizados até o momento, ter5o sua importância muito aumentada com o
desenvolvimento dos reatores rápidos. Dos reatores de potência já construídos ou com término da
construção previsto para antes do fim de 1984, 82% utilizam combustível cerâmico de U 0 ] ou
(U ,Pu)O j l 4 9 ) .

0 dióxido de urânio, mesmo d temperatura ambiente, apresenta uma forte tendência a absorver
oxigênio, passando para uma composição hiperestequiométrica, U 0 3 + x , pela formação da óxidos
superiores como o U 4 0 * e o U j O 8 . Quando aquecidos a temperaturas iguais ou superiores a 1600°C.
em atmosfera com baixa pressão parcial de oxigênio, estes óxidos podem ficar com uma composiçio
hipoestequiomtftrica, U O j - x . Estas condições acontecem em geral no processo de sinterizaçlo. O UOj „
na temperatura ambiente ê uma mistura de urânio metálico com U O j o , , e«tequiométrico.



1.2 - Importância da Eitequiometria

A relação O/U, relação entre o número de átomos de oxigênio e o número de átomos de
urânio, tem grande influência em importantes propriedades físicas e químicas do dióxido de urânio.

Para uma relação O/U entre 1,95 e 2,00, o ponto de fusão é 28OO"C, diminuindo com a
variação da composição para 26OOC em composições equivalentes a relações O/U de 1,75 ou 2,15(6>. A
condutibilidade térmica decresce continuamente com o aumento da relação O/U na faixa d« O/U entre
1.9 e 2,2 (11 -3 f" . Na temperatura de 920 C, ela dimunui 40% quando a relação O/U passa de 2.00 para
2.10 . MacEvan ' moditi a integral da conclutibilidade térmica de pastilhas cerâmicas de UO2 entre
as temperaturas de 300C e 1500 C. Para pastiihas com relação O/U de 1,98 e 2,007 não irradiadas, as
integrais da condutibilidade não foram sicjnificantemente diferentes. Após a irradiação, até uma queima
de 460 MW.D por tonelada de urânio, a integral da condutibilidade térmica de UO2 óo7 caiu
aproximadamente 15% enquanto que a do UOi ó* não sofreu alteração.

Robertson1 mostrou que a capacidade de retenção dos produtos de fissão pelos óxidos de
urânio é influenciada pela relação O/U. Na temperatura de 1700'C, o UO2 025 deixa escapar da ordem
de quatro vezes mais xenònio que o UO2,nio n a rnesma temperatura. Shiba estudou a capacidade de
retenção do dióxido de urânio para o xenònio e o iodo, chegando à conclusão que o U02 óo terr> uma
capacidade de retenção, para estes dois gases, bem maior que a do UO2 + X , hiperestequiométrico.

Outras propriedades importantes para reatores de potência que são influenciadas pela relação
O/U são: plasticidade'31 • 5 2 ' 5 4 ' módulo de elasticidade1281, dureza'11), distribuição dos produtos de
fif.são no combustível e compatibilidade com o material da camisa ' .

W i l l i ams ' 6 5 ' mostrou que a densidade das pastilhas de UO3 sinterizadas aumenta
aproximadamente 10% quando a relação O/U inicial do pó empregado passa de 2,00 para 2,02,
aumentando depois, mais lentamente, com o crescimento da relação O/U. Nishioka sugere a
utilização de pós com relação O/U entre 2,06 e 2,16 para se obter densidades próximas da densidade
teórica em pastilhas sinterizadas. Após a sinterização, a relação O/U diminuiu para valores próximos de
2,00.

O dióxido de urânio é utilizado na fabricação de UF4 e UFA para a purificação ou
enriquecimento do urân io ' 1 8 5 0 ' . Neste processo é importante manter a relação O/U com valores
próximos de 2,00 para dimunuir a formação indesejável do fluoreto de uraniio (UO2F3). Ribas
concluiu que pós de boa qualidade para a produção de UF4 devem ter relação O/U no máximo igual a
2.05.

Oióxidos mistos de urânio e plutònio (U,Pu)O2 são usados em reatores rápidos. Nestes óxidos, a
relação O/M, relação entre o número de átomos de oxigênio e o número de átomos de metais, tem
grande influência no ponto de fusío'3 4 ' na condutibilidade térmica'20 ' , na compatibilidade com o
material da camisa'251, na redistribuicáo do urânio e plutònio sob irradiação'1'471 e na distribuição dos
produtos de fissão no combustível' '. Embora nfo tenham sido encontradas na literatura referências
•obre • influência da estequiometria em óxidos de tório e em óxidos mistos contendo tório, é de esperar
que esta seja t io importante quanto nos óxidos de urânio e plutònio.

1.3 - Métodos para • Determinação da Relecêo O/M

Uma grande quantidade de métodos foi desenvolvida para a deternineçlo da relaclo O/M em
oxido* de urlnio, de plutònio, de tório e óxidos mistos destes elementos. Daremos a seguir uma breve
descriçio dot principais métodos existentes.

No método deienvolvido por MacDougaM136' a amostra é misturada com grafíta a aqueckte A
7000'C em atmosfera de gét inerte O oxigênio da smoitra reage com o carbono lendo liberado



M.i l"ri ' i, i .!•' ('() >• l 'O. ! >>ii. i|iI,I!itid-nlês cie CO p CO^ternse a quantidade de oxigênio na

CIITXI í i j o I'on'D pin in.iii.i' •• i i.i • >f (ii>iti ili< 2 hor.is (• a precisai) 6 de 0.005 unidadps de O/M.

£?!•• nvtoi.li.) [HK)'1 st" ,i|ii:r,ii!n ,i í m i i i i . d»> U, Pu, I h ou mistos com qualquer pstequiometria.

HofV stt.-T' mi'.li i: .i 'i'i,intui,MII.1 total (If oxigênio na amostra por reação desta com

tr i 'k ion to de hu;ini> ( B i ^ , l -.) I'i'H JIT .itur.i de 7b C O oxigênio liberado rid reação é medido em

voiiKtu c.ilii)i ,)i1'< C; m(>iui)(i f:ii ,iplu-,i(!o i óxdios dp urânio com qualquer pçtequiomeUia, com

iinw iJMXis.io de 0 POH uin'l.ni^s Hi' O'U e. urn tempo por análise da ordem de 3 horas.

McNf.l ly * ' i? Mj'.it ii.p'" ' riic.lir.im a qu.mtidadfi de oxigênio em excesso, ou em falta,

pd'a v<ii(!' frstcquiom^irir.o >'.i ÓXK ' ' ) Í de U, P'.i ou mistos rie U fi Pu. A d»ítermir.3ção foi feita

peU; -/.íiMcão do pos*.) fii< dmoMra HIIKIHIO a quaritidadt? de oxiqervo ft Rqiiiübrada para uma relação

O/M i!|ja! a 2,00, cm atmesf^M dr UÜ-CO.. (1C.1) a uma temperatura dfi 850"C. MuNf i i l ly '3 7 1

ut i l i /on amo"itias sintfrvaH.is. i> ;(;•••• tornou o métcjdo não destiiitivo, mas que nxige um tempo de

Shtuas para f-qu:hb: :u Ú .jrnü1." i M.iíirir1" r« iu / i u as amostras a pó, e que diminuiu este

•p.iT.tn.' jj.ird urna hora. A pr»--,!,,;., .j^sir método £ (!e 0,001 unidadis de O/M.

Foi lano ' «• Gh.si'ir " ' rnwiuam o variaçiío de ;«ÍÇO cia amostra quando esta é
transformada um UiOH per ."iqij(xmi< nto no ar a uma temp'Hatura de 900°C. Este método é
muito simplns ?. -iprPSfntíj rnis prrrr.lo 'Je 0,004 unidadps de O/U. se forem feitas correções para
a quan*'.!..Jr> dt? umrladf- n- -.:•• • i.»iír;í í adotado um procedimento sspi;cial para a produção de
UiOn que demora ma's que 8 noras J . Pode sor aplicado 3 óxidos de urânio com qualquer
estcquiomptria.

Marken1 e Jones' rçdii/iram amostras de óxidos de U, Pu, ou mistos de U e P>:,
hipwesttquiomítrioos i uma relação O/M iqual a 2,00, em uma atmosfera de CO à 850 C. 0
oxigênio em excesso comt)ina-ss com o CO formando CO2. A atmosfera íir.al deve ser equilibrada
para uma propondo de CO CO- de 10:1, para garantir uma relação O/M igual a 2,00. A
determinação do CO ;, após ír-r s;do separado do CO, foi feita em volume calibrado. Os óxidos
hipoestequiorrtftrico'; foram analisados, após terem sido transformados em hiperestequiorr.étricos, por
oxiriação com uma quantidade de oxigênio conhecida. Marken obteve uma precisão de 0,002
unidades de O/M para oxides hiperestequíomítricos e de 0,003 'jniíi.cíft: de O/M para
hipoestequiométricos, enquanto Jones'301 obteve 0,005 unidades de O/M para os dois casos. 0
tempo por análise é da ordsm de 2 horas.

Muitos autores utili/am métodos que são aplicáveis somente a óxidos hiperestequiométricos,
onde as amostras são dissolvidas- em ácido fosfórico concentrado, em atmosfera de gás inerte em
temperatura de aproximadamente 150 C. Durante a dissolução, que tem a duração da ordem de
uma hora, nãc há ovidaçSe ou redução dos íons metálicos. A determinação da relação O/U é feita
pela medida da concentração de U(IV) ou U(VI) e U total na solução por diferentes métodos.

Stromatt'611, Zi t te l '6 6 1 e Baring'51 mediram a concentração de U!VI) e U total por
coulometria a potencial controlado. A precisão neste caso é de 0,0006 unidades de O/U. Baring'
8plicou este método para óxidos mistos de U e Pu, medindo também as concentrações de Pu(IV)
• Pu total, obtendo uma precisão de 0,002 unidades de O/M.

Burd e Kubota nrxiiram a concentração de U(VI) por polarogra'ia obtsndo uma
precisão que varia com a relação O/U, sendo de 0,004 para O/U -" 2,100 e de 0,03 para
O/U = 2,67. Sha lgo tk ' 5 6 1 usou um método de polarografia comparativa, detsrminando a
concentração da U(VI), por comparação com uma solução preparada com concentração próxima è
da loluçío testada. A precisão neste cato é de 0,0001 unidades de O/M.

Engel»man , Tolk s FedfltL)r'jn'1r" determinaram votumetriC3ment6 ss c.oricerilrav^".
de U(VI) e U total por titulação. A precisio obtida por Tolk foi de 0,0001 i.in>úu*k>% de C/U.
Federgrüm1161 «plicou e*t*> método lamMm a óxítios mi',tos de \.i t» Th com uma prec'^r (!•
0,003 unidadw de O/M.



Um Método (>%!»•! itn-i) jijt.! (!! '!\!!!D í!f UÍ. I I IU; hi[w>rs!r(|iiioniétiito fui dtí%tí»ivolvido por
t>tk ', o i|n,tl SP h.ivi.i m f.ito il.is .imoslws cli> «lióxido de urânio hipoestequiométrico, em
Fmpir.itui.i .imbienti? snttmi coni(*>st.is dt> UO. , , i , r urânio metálico. Este, quando dissolvido em ácido
sfóriMi nuicpntr.Hlü, tr;insfurm<i-s<! ctn H(IVI liberando hidrogênio que é medido por cromatografia

A prnisno dc^tf; método, b conijur.ivHl à «Io método termogravimétrico , que é de 0,004
". de O/U.

Métodos físicos para a detivmm.ição d<j relação O/M em oxido, de U e mistos de U e Pu,
também têm sido usados. Drummond VJ) utilizou o método da difraçãb de raios X, que pode ser
aplicado em óxidos mistos de U n Pu com qualquer estequiometria, mas a medida, que é feita só na

camada superficial, tem precisão pior que 0,01 unidades de O/M. Markin e Ferro utilizaram o
método da pilha galvânica em alta temperatura para a determinação da relação O/U em dióxido de

urânio hiperestequiométrico. A precisão do método é da ordem de 0,002 unidades de O/U. Embora este
método seja não destrutivo c tenha boa precisão, segundo Jones , não serve para ser utilizado em
medidas de rotina.

Na Tabela I é apresentado um resumo das principais características dos métodos de

determinação da relação O/M.

1.4 — Objetivo do Trabalho

Este trabalho tem como objetivo desenvolver um método de análise da relação O/U em oxido

de urânio, utilizando a técnica não destrutiva de análise por ativação com neutrons de 14 MeV.

Neste método, a determinação da quantidade de oxigênio é feita pela medida da radiação gama
de 6,13 MeV do ' * N , formado do ""0 por reação (n,p). As contagens do 1 6 N na amostra de oxido de
urânio são normalizadas, para variações do fluxo de neutrons, pelas contagens do i 6 N no monitor qre é
irradiado e contado simultanemanente com a amostra. Com as contagens normalizadas, a relação O/U é
obtida da curva de calibração do sistema, previamente construída com amostras padrões de relações O/U
conhecidas.

A técnica de análise por ativação com neutrons de 14 MeV tem sido usada para a determinação
da quantidade de oxigênio em amostras que não contenham flúor, boro ou urânio > 2 1 ' 2 7 ' . Em
amostras contendo urânio, a alta atividade dos produtos de fissão rápida interfere na determinação dos
gamas do I 6 N por superposição de pulsos e saturação do sistema de contagem. Este problema foi
contornado com a utilização de equipamento apropriado para altas taxas de contagens e de um
absorvedor de chumbo entre a amostra e o detetor, funcionando como filtro para as radiações de baixa
energia dos produtos de fissão.

Embora neste trabalho tenham sido utilizadas somente amostras de diôxido de urânio natural
hiperestequiométríco, este método pode ser também aplicado a óxidos de urânio enriquecido, de
plutònio, de torio ou óxidos mistos destes elementos, com qualquer estequiometria.

2 - DESCRIÇÃO DO MÉTODO

A medida da relação O/U em oxido de urânio é feita pela determinação da concentração

relativa do oxigênio, por análise por ativação com neutrons de 14 MeV, através da reação ' *0 (n ,p) ' * N .

O espectro de energia da radiação gama emitida pela amostra, apo* ter tido irradiada com
neutrons de 14 MoV, * obtido m m um detetor de Ge(Li) acoplado a um analisador multicanal. 0
•1'imwro de contaqent do ' ' N Imu: . . ! , . < •, ' ' o (*ir n-.ição (n,p), é calculado «través da área dos picos do



Tabela I

Principais Características dos Métodos de Determinação da Relação Ü'M

Referência Processo Aplicação

MacDougall(35>
Mistura a amostra com grafita,
aquece a 2000"C e pesa o CO
e C02 formados

x , ThO
2 _ ,

(U,Pu)02 t x

Tempo
para uma Desvio

análise padrão
(horas) (Unid.O/U)

0,005

Comentários

Destrutivo

Reage as amosvas com trif luo-
Hoekstra'241 reto de bromo e mede o volu-

me total do oxigênio liberado
UO'2í« 0,008

McNeilly<37)

Maurice'4 n

Foriano117»
Sha«f«rl65>

Shalgolsk'68'

Equilibra a amostra para O/M
= 2,00 em atmosfera de CO:
CO2de10:1à850°C.
Mede a variação de peso.

••

Transforma as amostras em
UjOL aquecendo no ar à
900 C. Mede a variação de
peso.

Dissolve em ácido fosfórico,
dilui com ácido sulfúrico e
mede a concentração de
U(VI) por polarografia
comparativa

(U.Pu)O2±x

"

U02±x

7

2

> 8

3

0,001

0,001

0,004

0,0001

Amostras sinterizadas
Não destrutivo

Reduz as amostras a
Pó

Destrutivo

Destrutivo
Necessário fazer correção

para umidade

Destrutivo I

i



'continuação

Referência Processo Aplicação

Tempc
para uma Desvio

análise padrão
(horas) lUnid. O/U)

Comentários

Marken(39)

Para O/M > 2. reduz com
CO à 850°C para O/M =2,00.
Atmosfera final COCO2 (10:1).
Mede o volume de CO2 formado.
Pcra O/M < 2, transforma ini-
cialmente em O/M > 2, por
oxidação com quantidade de
oxigér.io medida; e segue o pro-
cedimento para O/M > 2.

<U,Pu>02 . ^

0,0C3
(O/V < 21

0.002
(0 7/ > 2»

Destrutivo

Jones'30» UO2 t x. (U,Pu)O2 ± 0,0005

Dissolve a amostra em ácido
Stromatt'61'
Zittel<66>

Baringl5)

! Burd(10>
! Kubota*»'

: Engelsmann3)

fosfórico e mede as concentra-
ções de U(VI) e U-total por
coulometria a potencial
conuolado

Idem, mede também Pud V) e Pu-total UG

Dissolve a amostra em ácido
fosfórico • mede a concen-
tração de U(VI) por polarografia

Dissolve em ácido focfórico a mede

2 4 x , (U,Pu)O2 ± x

« . . .

2

3

2

0,0006

0,002

0,004
(O/U = 2,10)

0,03
(O/U = 2,67)

Tolk'62» volumetricamente as quantidades
de U(VI> e U-total por titulação

UO2 * 0,0001 Destrutivo



continuaçéb

Referência

Federgrün"5'

Tolk (63)

Processo Aplicação

Tempo
para uma Desvio

análise padrão

(horas) (Unid. O/U)

Comentários

Dissolva em ácido fosfórico e

mede volumetricamente as

quantidades de U(IV), U-total

e Trv-total por titulação

Dissolve em ácido fosfórico

transformando o U-metálico

UO 2 + x , (U,Th!O2 . C.OG2

UO2 - x
0,004

!

Drummond(12)

Markin'401

Ferro'16*

por cromatograf ia gasosa

Mede os parâmetros de rede
cristalina por difracão de
Raios X

Mede a força eletromotriz
em pilha galvânica a 850°C

(U,Pu)O2 ± x -

3

> 0,01

0,002

Mede somente a camada
superficial.
Destrutivo

Não serve para medidas
de rotina(30).
Não destrutivo

...
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' R N no espectro. Um monitor rie fluxo de neutrons, d<j tipo sugerido por Gilmore , é usado para
normali/ar as contagens da amostra, quanto às variações do fluxo de neutrons cluianio cada irradiação, e
entre diferentes irradiações.

As contagens da amostra são normalizadas dividindo as pelas contagens do monitor que l

irradiado e mntddo simultaneamente com a amostra. Com as contagens normalizadas (relação de

cnnt;uj«ns amostra/monitor) a relação O/U da amostra é obtida diretamente da curva de calibraçSo do

sistema, feiM com a irradiação e contaijum <Je amosfras con» lülaçòes O/U conhecidas.

2.1 - Dados Nucleares

As amostras de oxido de urânio são irradiadas e contadas em coelhns de alumínio. Os principais
elementos que compõem o conjunto que é irradiado e contado são: alumínio, urânio, e oxigênio. Na
Tabela II são apresentados alguns dados das reações mais importantes, para análise por ativação, destes
elementos com neutrons de 14 MeV.

Tabela II

Reações nucleares mais importantes, para análise por ativação, do alumínio, urânio e
oxigênio com neutrons de 14 MeV1 1 4-2 9 '6 8 ' .

Reação

'•O(n,p)"N

l4O<n,2n)MO
17AI(n,p)17M0

2TAI(n,a)34Na

1 7AI(n,2n)"mAI
l J5U(n,p)1J5P8

a>lU(n,2n)JMU

ÍMU(n,f)PF
Í MU|n,2n) í l 7U

"•Uln/*!11»™

2 1 tU<n,3n) l í 4U
1 MU(n,f )PF

Isótopoalvo

abundância
isotópica

<%)

99,76

99,76
100

100

100
0,72

0,72

0,72
99,27

99,27

99,27
98,27

secçfio
de choque

<mb)

40

—
75

116

<0,17
1,9

650

2000
800

1,6

700
1200

meia
vida

7,14s

2,05m
9,48m

1S,0h

6,4i
24m

2,5x10 •

várias
6,76 d

6,0 m

2,4x10 •
viria*

Isótopo formado

energia dos

gamas emitidos
(KeV)

6128(69); 7117(5);
2750(1) e outros
0* 511(200)
844(72); 1014(28);
171(0,7)
1369(100); 2754(100);
3861(0,08)
0* 511(200)
320(100); 265(35); 165
(30); 116(26); 75(6)
63(0,68); 121(0,23)
• outros
vários
69(35); 1011(27); 208
(23); 97(17) «outros
418;669;727;747;
932(7)
50(27)
vários



A energia limiar para a mação (n.p) rom o ""O 4 de 10.3 M e V l 2 9 ) e o ' * N formado dMCHi com

uma meia vida de 7,14 » " \ segundo o «>squema de decaimento mostrado na Figura 1. Um espectro de

ilinra d» pulso dei l f N nhticlo rum d^tntor GMI i) * mostrado na Figure 7

••ro

Figurai - biquem» da decaimento do ' * N

A alta energia do* gamai emitido» no dacaimento do ' * N torna tua separação dos demais

relativamente simples. Na Tabela II pode-te var qua, excetuando os produtos da fisslo a o pfoprio ' * N

nenhum radlolsótopo emita radiaçlo gama com energia superior • 4MeV. Produtos da fisslo tais

como: f 0 R b , " R b , M 1 C i a **Br emitam gamas com energia superior a 4 M e V . embora nenhum

dale* tenha energia suficientemente próxima dos picos do ' * N , para provocar interferência18'
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Figura 2 - Espectro de altura de pulso do N com detetor Ge(Li) obtido ativando-se uma amostra de lucite com neutrons de 14 MeV



11

2.2 - Base Teórica

2.2.1 - Equação da Ativação. (Atividade da Amostra)

A equação diferencial para a produção do ' h N na amostra é dada por:

' (t)
•-• - N . o . K , . 0 I t ) X . N ' l t ) (2.1)

dt l a a

onde

N t t ) - Número de átomos de " 'N na amostia no instante t;

N = Número de Átomos de ' " 0 na amostra;

o - 40 mb ^ 4 x 1 0 " 2 : cm1 = Secção de choque da reação ' * 0 ( n , p ) I A N para neutron»
de 14MeV;

K1 a = Fator que leva em consideração a atenuação do fluxo de neutrons na própria

amostra;

<$a(t) = Fluxo médio não atenuado na posição da amostra;

A = 9,71 x 10 J s"1 = Constante de decaimento do ' * N .
T

A solução desta equação, para a condição de concentração de ' * N nula no início ria irradiação

* ( t ) - O ) é:

N . K
N*(t) =•• (1 - e X • * ) (2.?)

onde: 0 ( ( t ) 4 o fluxo equivalente que é definido como:

t ) . | f ) . eXlt> . d f

e X t ' . d t '

Em geral, nos aceleradores, o f í jxo varia bastante durante as irradiações ou entre diferentes

irradiações, por flutuaçSo da corrente de íoni ou por variação da posição do feixe de Tons em relação ao

alvo. No caso de fontes isotópicas como califórnio, amerfcío-berflío, ou mesmo em reatores em regime

de operaçfo estacionario, o fluxo pode ser considerado constante durante a irradiação. Nestes casos, <

fluxo equivalente 4 igual ao fluxo convencíonílmont» dofinido.



I?

' ' oiiMiffo ft» átomos tie ' * O na amostia é dado por:

'I O

Na 6,023 x 102 ' - Núiwsu tie AviHjciilm.

m - Massa de oxigênio na <imoMra (gramas);

0 - 0.9976 - Ahunilânuia isotApica do ""O;

M 16 Mass<i 3lôr»ir:,i rio oxigênio

No fim de um tempo de irradiação, T , a atividade da amostra i:

Ao - N*(T.) .X mo . Na . tf . o . K t - . 0 t (T . ) . (I e X T ' ) / M o (2.5)

No fim 'Ia irradiação o fluxo cai a zero, anulando o primeiro termo do segundo membro da
Eq. 2.1. A atividade <:nt,«> dpnai exponcncialmente com o tempo:

Alt") Ac H • '

onde

t" - Tempo contado a partir do fim da irradiação.

2.2.2 - Contagem da Amostra

Após o fim da irradiação/a amostra é transferida pneumaticamente para a posição de contagem,
junto ao detetor. Para um intervalo de tempo, T# , entre o fim da irradiaçio e o início da contagem, e
um tempo de contagem T £ , o número de átomos de ' * N que decai durante a contagem ê

A , <e-X-T. - , * I T . ' T c ) ,

0 número de contagens registrado neste intervalo será.

Ca * ° • K3ê • E» {2J)

onde:
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K 3 ( . E a - 7 / Eficiência global, ou seja, fiação dos gamas contados por desintegração;

K3 a - Fator de auto absorção da radiação gama na amostra;

Ea = Parte da eficiência que engloba todos os demais fatores: geometria, eficiência

intrínseca do detetor, partículas emitidas por decaimento, etc.

Juntando as Eqs. 2.5. 2.6 e 2.7 temos:

Ca - m o . N a . 0 . o . K 1 a . + a . ( 1 e~XjT<). (e X T « - e X | T « + T * ) ) . K3a . Ea/MQ .X (2.8)

A determinação da massa de oxigênio na amostra poderia ser calculada por esta equação, se nào
fossem as dificuldades na determinação precisa de valores, tais como, fluxo de neutrons, secção d»
choque, fatores de absorção de gamas e neutrons, e eficiência. Em lugar disto, a contagem é normalizada
para variações de fluxo, dividindo-a pela contagem do monitor, e a determinação da relação O/U é feita
diretamente da curva de calibração.

2.2.3 - Contagem do Monitor

0 monitor (Figura 3) consiste de uma amostra contendo oxigênio que é irradiada e contada
simultaneamente com a asmotra de oxido de urânio. Fica localizado no eixo do alvo e da amostra
(Figura 4) , ficando esta entre os dois. Analogamente ès contagens da amostra, o número de contagens
registradas pelo monitor, C , pode ser expresso por:

. (e~ X T « - e " X ( T « + T« l> . K 3 m . K4 . E m / M o . X (2.9)

onde:

os íridices m se referem ao monitor;

K4 = Fator de atenuação do fluxo de neutrons na posição do monitor devido ã «mostra.

K 3 m = Fator de auto-absorçãb da radiação beta no monitor

2.2.4 - Normalizaçio

A normalização das contagens da amostra para variações do fluxo é feita, dividindo estas, pelas
contagens do monitor. A relação entra as contagens da amostra (Eq. 2.8) e as contagens do monitor
(Eq. 2.9) fica:

1 E. K,, K 3 .

moro
(2IO>
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Todos os fatores que aparecem entre parênteses na Eq. 2.10 podem ser considerados constantes,
(losflp que <ts amostras utilizadas tenham as mesmas dimensões, densidade e composição semelhante.
f->il«?n»s definir a constante de calibraçãu <fci usrema. K. como s

fTi I m 3 en " m
K • _ — . K- .m (2.11)

a ' 1a 3a ' Ya

Oas Eqs. 2.10 e 2.11 temos:

C
m = K . - — (2.12)

C

2.2.5 - Equação da Calibracao

A .elação O/U, R, é definida como sendo a relação entre o número de átomos de oxigênio e o
número de átomos de urânio na amostra, e pode ser expressa como:

mo / Mo mo Mu
R = = = (2 .13 )

onde.

mQ = Massa de oxigênio na amostra (gramas);

m u = Massa de urânio na amostra (gramas);

MQ = 18 = Massa atômica do oxigênio;

M u = 238,07 = Massa'atômica do urênio natural.

No caso de ser usado urânio enriquecido, a massa atômica do urinio pode ser calculada, desde
que o enriquecimento seja conhecido.

A massa da urânio na amostra pode ser calculada da massa total, considerando qua s amostra 6
composta somem* de oxigênio a urânio. Isto 4 uma aproximação bastam* razoável para os óxidos d *
urânio de pureza nuclear usados na fabricação de combustível para reatores. Podemos escrever então:

m * mo + mu (2.14)

onde:

m = Massa da amostra (gramm).

Das Eqi 2.12, 2.13 o 2 14 temos
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H
Mn m , (2.15)

Lsi.» {< a ('((u.i^.io ('•• r.i l ihu^ã.; do sistema. A relação O/U depende da ma<sa da amsotra, da

<ic coi)t.ii|t'ns arnostra/munitur. ilas massas atômicas do oxigênio e do urânio, e da constante de

k) do sistema, K.

A constante lie calibração cio sistema. K. será obtida ajustando-se, por mínimos, quadrados, as

do contatam amostra/monitor, obtidas da irradiação e contagem de amostras com a relação O/Urelações do contatam

conhecida, com 3 equação de calibração.

3 - ARRANJO EXPERIMENTAL

3.1 — Descrição do Sistema

Um sistema de análise por ativação com neutrons de 14 MeV fo i montado, tendo em vista
particularmente a análise do oxigênio em matrizes diversas. Este sistema é composto basicamente de um»
fonte de neutrons, um sistema de contagem da amostra, um sistema rápido de transferência, um monitor
de f luxo de neutrons e uma unidade controladora do ciclo de análise.

3.2 - Localização

0 sistema de análise por ativação fica localizado no laboratório Van de Graaff, distribuído em
duas salas, chamadas de: sala de controle e sala de irradiação e contagem. Na primeira temos o controle
do acelerador, a unidade controladora do ciclo de análise, e os amplificadores, contadores e multicanal,
dos sistemas de contagem da amostra e do monitor. Na segunda, ficam localizados: o acelerador, o
Tionitor, o sistema de transferência de amostras e o detetor. {Figura 5).

Na sala de controle, distante aproximadamente 30 m do acelerador Van de Graaff, a dose de
neutrons não ultrapassa siqnifirativamonte a radiação de fundo.

3.3 - Fonte de Neutrons

Aproximadamente 10' ° neutrons por segundo são conseguidos pela utilização de um acelerador

Van de Graaff modelo PN-400 da High Voltage Engineering Corporation e alvos de trítio.

Neste acelerador, o gás D 2 é introduzido numa garrafa onde é ionizado por um oscilsdor de
rádio freqüência de 100 MHz. O plasma resultante é concentrado por um campo magnético e extraído
da garrafa para o tubo de aceleração por meio de uma tensão positiva. 0 controle da corrente do feixe
de íom é feito pelo ajuste desta tensão.

Os dêuterons são acelerados até uma energia máxima d» 400 KV num campo elétrico formado

no tubo de aceleração por um conjunto de 10 resistências de ISOOmegaohms, ligadas em lérie entre o

terminal de alta tensão t • terra, através dos anéis de aceleração. Ao atingir o alvo trítio, os dtuteroni

produzem neutrons de 14 MeV, de maneira quase isotrôpica, através da reação JH(d,n)4He.

Ajustando-se a tensão do primeiro anel da aceleração é possível variar o diâmetro do feixe da
dêuterons desde aproximadamente 2 mm até um diâmetro muito superior ao diâmetro útil do alvo
(22 mm).



IR

Figura & - Disposição dos elementos do sistema de análise por ativação com néutrons de 14 MeV, na
sala de irradiação e cont<t<|tMr>

O alvo utilizado foi fabricado pela Imershan, tipo TRT 101, qu xmsiste de uma fina camada
de titânio de 25 mm de diâmetro, impregnada com 11 Ci de trftio, sobre uma base de cobre eletrolftico
de 28,5 mm de diâmetro por 0,3' mm de espessura. N? Figura 4 vemos o suporte do alvo utilizado, que
foi construído para minimizar a separação entre o alvo e a amostra. Nas condições máximas de corrente
de tons e de tensão de aceleração, respectivamente 150 pA e 400 KV, o fluxo de neutrons na posição da
amostra é da ordem de 2 x 10* nem J ,s '

Para definir com precisão a saída de neutrons durante o intervalo de irradiação, foi construído
um interruptor mecânico para o feixe de déuterons. Comandado pela unidade controladora do ciclo de
análise, o interruptor é aberto durante o intervalo de irradiação, permitindo o feixe atingir o alvo. 0
tempo de resposta do interruptor para o fechamento, medido com o auxílio da unidade "multi-scaler", é
da 64 ms, o que provoca uma irradiação mais longo no monitor do que na amostra. A sumultaneidade
na irradiação é conseguida, retardando a saída da amostra da posição de irradiação de 90 ms.

Fora do intervalo de irradiação, a alta tensío do acelerador é baixada para evitar a produção de

néutrons por reação JH(d,n|JHe na lâmina do interruptor e o excessivo aquecimento desta. A energia

máxima dos néutrons produzido) por. esta reação á de 3,37 MeV, nâo afetando a producXo do I ( V N , já

que o limiar da ri>açf"> ' *O !n ,p ) ' *N e o> 10.3 MeV: mas, estes neutrons proriu/'riam interferência run

rio monitor i«n rpci i <(o pr/iton
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3.4 — Sutema Rápido de Tramtarèncni <l»? Amostras

Um sistema de tians|x>rte pnenrnátieo foi construído com tubos de alumínio de seccão

retangular, com dimensões internas de 9,7 x ?2.5 mm, para transferir a amostra entre os terminais de

irradiação e contagem. As amostras são colocadas em coelhos de alumínio cilíndricos, com dimensões

externas de 9,4 x 22,1 mm de diâmetro (Hyura 6). A tolerância na altura dos coelhos i d e t 0.025 mm

para evitar o problema das amostras provocarem excessivo desgaste no tubo e manter mínima a folga

axial da amostra nos terminais de irradiação p contagem

As amostras são impelidas em tempo da ordem de 0,5 s por jato de nitrogênio a uma precisão

de 2 atmosferas. A saída da amostra do terminal de irradiação é retardada df» 90 :••. ••.•'•».•"•In-se em

paralelo com o selenóide da válvula, um condensador de 25 x 10 ' F.

Os terminais de irradiação e contagem (Figura 7) foram construídos com o mesmo tubo de

alumínio. A amostra pode ser trocada em qualquer um dos dois terminais, mas isto é normalmente feito

no termina! de contagem.

t) 22,1mm

0 10,1mm

i

0t7mm

0,5mm

.1... .

8,2 mm 9,4 mm

Figura6 — Coelho de alumínio utilizado nas irradiações de amostras de UOj

3.5 - Sistemas da Contagem

Após a irradiação, a amostra á transferida para o terminai de contagem, que fica, juntamente

com o detetor, dentro de uma blindagem de chumbo de 10 cm de parede. Esta blindagem tf revestida

internamente com cobre para diminuir o nível de radiação retronspalhada nas paredes, e está situada a

aproximadamente 10 m do terminal de irradiação. A contagem da amostra é feita com o dotetor Ge(Li)

de 35 cm' , cujos pulsos de saída, após snrem pré amplificados, são enviados para a sala de controle.

Nesta tala, os pulsos s5o amplificados e o espectro <ta altura de pulso 6 obtido com um analisader de

1024 canais. Um esquema do sistema nlfitiômm dn contagem A visto na Fi<)iirn8
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P.ir.i s<? obli'i inn,i boa scnsiliiliilddc na ilclfüininavãu dus gamas (Io l h N seria interessante

iir.iili.it a amostia no nwiot fluxo disponível e fazer a contayem com esta bem próxima do ileteiut,

aumentando se a eficiência de contagem Nestas condições, a grande atividade da amostra após a
irradiação, proveniente dos produtos de fissão rápida do 2' HU, provocaria saturação do sistema de
contagem e completa dpformação do espectro de altura de pulso, por superposição de pulsos "pilR-up").
Um absorvedor dp chumbo, entre ;i «mostra e o detetor, foi usado para melhorar a relação entre os
gamas do ' 6N e os demais, já iiue a grande atividade produzida pelo urânio é na região de baixa energia
(Figura 9), sendo portanto mais atenuada do que os gamas do I A N . Uma atenuação adicional foi
conseguida invertendo se a posição relativa da amostrei entre a irradiação e a contagem, ou seja, a face da
amostra que fica voltada pata o detetor durante a contagem é aquela que ficou na posição mais distante
do alvo durante a irradiação. Detalhes do terminal de contagem aparecem na Figura 10

A determinação do número de contagens do ' ' N na amostra é feita separando-ss os picos de
6,128 MeV, 5,617 MeV (19 escape) e 5,106 MeV (2? escape) do espectro de altura de pulso da amostra.

O detetor Ge(Li) de 35 cm1 usado foi um ORTEC modelo 81010424 com eficiência de 5 2%
em relação à do Nal(TI) de 3" x 3" para o pico de 1,33 MeV do A"Co. A resolução para este mesmo
pico é de 2,3 KeV. O préamplificador ORTEC modelo 120 2B tem em FET de entrada e acoplamento
direto ("DC coupled"). Este pré amplificador fica saturado para taxas de contagem superiores a
45.000 MeV.s"1. Valores 5 ou mais vezes superiores a este podem ser obtidos pela troca de resistência
de realimentacão, sem aumento excessivo do nível de ruído, como sugerido no manual do aparelho.
Embora esta máxima capacidade de contagem, relativamente pequena, tenha sido a maior responsável
pela limitação de precisão do método, a resistência não foi trocada por falta de equipamento necessário.

O amplificador usado foi um ORTEC modelo 450, com forma de pulso aproximadamente
Gaussiana e com constante de tempo e restauração da linha de base ajustáveis. As condições de operação
foram escolhidas a partir de experiências onde se fez a medida da resolução para diferentes valores da
constante de tempo e da restauração da linha de base, com diferentes taxas de contagens. O gráfico da
Figura 11 sumariza os resultados destas experiências.

O amplificador com discriminação, "Biased Amplifier" ORTEC modelo 444, foi usado corn a
finalidade de colocar no multicanal somente a parte do espectro com energias de 5 à 6,2 MeV, onde
estão os picos de interesse. Isto faz com que a taxa de contagem registrada pelo multicanal seja pequena,
tornando desprezível o seu tempo morto. O circuito automático de rejeição de pulsos superpostos
("Automatic pile-up rejector") do amplificador elimina grande parte da distorção do espearo causada
pela superposição de pulsos que ocorre para altas taxas de contagens.

O multicanal usado foi da Technical Measurement Corporation modelo CN-1024 de 1024 canais

com unidade de altura de pulso modelo TMC-213. A saída do espectro 6 feita em fita perfurada com

uma perfuradora Tally modelo 420, com capacidade de perfuração de 60 caracteres por segundo.

Na Figura 12 é mostrado o decaimento no tempo da taxa de contagem entre as energias 4,5 »

7 MeV, de uma amostra de urânio metálico irradiada durante 10 s. Pode-se ver que durante um intervalo

de 301 , começando 2 segundos depois do final da irradiação, a taxa de contagem vai ia de um fator

aproximadamente 10, provocando variação de ganho e resoluçfo no sistema de contagem durante esta

intervalo. Para evitar a mistura de espectros com características diferentes, foi construído um seletor de

área de memória do multicanal que, sob comando da unidade controladora do ciclo de análise, divide o

intervalo de contagens em 2, 4 ou 8 parte» armazenando os espectros obtidos nestes intervalos «m

diferentes áreas da memória do analisador multicanal. Evidentemente, quanto maior for o número de

intervalos, menor será o número de canais disponíveis para cada espectro.
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3.6 Monitor do Fluxo cie Neutrons

O fluxo de neiitums produzidos |>oi atelerailoies (It; partículas como o usado, pode variar
bastante durante o período de uma ni.nli.ii, HI. principalmente por flutoavões da notiente de íotis e da
posição do alvo atingida por estes íons Pai.» um lempti de irradiação da mesma ordem ou maior que a
meia vida do radioisótopo fonnado. pode-se mconei em erros significativos, se a normalizarão do fluxo
é feita pelo método do fluxo integrado.

0 monitor usado para normalizar as contagens da amostra para variação do fluxo de neutrons
durante a irradiação e entre diferentes irradiações é semelhante ao proposto por Gilmore'22 ' . Consiste
num envoltório contendo oxigênio, (água. luuite, este com 33% de oxigênio) em torno de um cintilador
plástico NE-102 (Figura 3). O cintilador t4 acoplado oticamente a uma fotomultiplicadora através de uma
polegada de lucite que serve para blindar o detetor contra os betas provenientes de elementos da
fotomultiplicadora, ativados pelos neutrons durante a irradiação. 0 sinal da fotomultiplicadora é
pré-ampl if içado e enviado para a sala de controle onde ficam os demais componentes do sistema de
contagens do monitor (Figura 13).

O monitor fica localizado no mesmo eixo do alvo e da amostra ficando esta entre os dois
(Figura 4). Desde que o oxigênio contido na água e no lucite do monitor é irradiado simultaneamente
com a amostra, a relação das atividades rio ' " N na amostra e no monitor no final da irradiação é
independente das flutuações do fluxo de neutrons. O detetor NE-102 mede os betas de 10,3 MeV
emitidos no decaimento do ' * N , simultaneamente com a contagem da amostra. A simultaneidade na
irradiação e na contagem da amostra e do monitor, faz com que a relação de contagens fique também
independente dos tempos de irradiação, de espera para a contagem, e de contagem.

A alta tensão de alimentação da fotomultiplicadora é reduzida durante a irradiação para evitar
variações de ganho causadas pela alta taxe de contagens dos prótons de recuo neste intervalo. Uma
experiência feita com uma fonte de A0Co e a unidade "multi-scaler" do multicanal mostrou que, quando
se corta totalmente a alta tensão da fotomultiplicadora durante a irradiação, como sugerido por
Gilmore , o tempo de estabilização da fotomultiplicadora é de 2,9 s após a alta tensão ser religada.
Em vez disso, a alta tensão da fotomultiplicadora foi reduzida durante a irradiação pela introdução de
uma resistência de 1,5megahoms no circuito, o que diminuiu o tempo de estabilização para 0,9 s. É
necessário utilizar um tempo de espera para a contagem, maior do que o tempo de estabilização.

MONITOR
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Figura 13 Fíwjuema do interna de contagem do monitor
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3. / - Unidade Controladora do Ciclo d» Análise

A unidade "Rapid Transfer Electronic Control Programmer" modelo 961 da Texas Nucl'
possibilitou a automatização da maioria das partes do ciclo de análise. Esta unidade é um gerad<
seqüencial H« intervalos de tempo, especializado para operações de análise por ativaçê usando
transferência pneumática. Na Figura 14 é mostrado um esquema completo do sistema de análise por
ativação onde pode-se notar a interligação da unidade controladora com os demais componentes do
sistema. Os tempos das diferentes funções do ciclo podem ser selecionados no painel da unidade dentro
dos valores indicados ne página seguinte-

• â«.â 01 l»«»0l»Ç»0 C C0MTAMM

f-tgwt 14 F «quem* do »lit«ma ria an4li«« por ativação
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Trânsito para o alvo 0.1 à 9,9 s;

Irradiação 1 à 9999 s;

Trânsito [>,im o detetor 0,1 á 9,9 s;

- espera paia i iunt.i(|t'ii) 0,1 à 99,9 s (a conta» ilo final da irradiação);

Contagem 1 a 9999 s

Segundo a? esfwH.ificacõ»1*, tV: |,.IM,K)S ,|,. tod.is as funções são correios dentro de uma tolerância
de 5 ms, com excessao «Io tempo de trânsito i>.tia o alvo que tem uma tolerância de 20 ms.

3.8 - Operação do Sistema

N'> inicio da npwa^io <!<> sr.tí>ma, u aceleiador é ligado o colocado em condições normais de
funcionamento. A seguir, .i tens.ío d<> <io!lerador é baixada e a amostra a ser analisada é colocada
manualmente no terminal d<; contagem U inicio do ciclo é feito clevando-se a tensão de aceleração e
apertando-se o botão de partida na iinidj<íi? control;idora do ciclo de análise. A partir deste instante, esta
unidade realiza a operação seqüencial das diferentes funções de acordo com os tempos selecionados no
painel. A seguir, damos uma descrição da seqüência de operação com os tempos normalmente usados,
contados a partir do instante que o hntão de partida for pressionado:

0 à 1 s Trânsito para o alvo: A válvula de gás (nitrogênio) é aberta fazendo a
transferência da amostra para o terminal de irradiação;

1 à 16 s Irradiação: O interruptor mecânico do feixe de cêuterons fica aberto durante
este intervalo permitindo a produção de neutrons para a irradiação da amostra e
do monitor. A alta tensão da fotomultiplicadora fica reduzida durante este
intervalo;

16 à 17 s Trânsito para o alvo: A válvula de gás do terminal de irradiação é aberta com

90 ms de retardo, transferindo a amostra de volta para o detetor. O valor normal

da alimentação de alta tensão da fotomultiplicadora do monitor é restabelecido;

16 à 18 s Espera para a contagem: Este tempo de espera é usado para permitir a
transferência da amostra, estabilização do sistema de contagem do monitor e o
decaimento de possíveis interferências de meia vida curta;

18 à 48 s Contagem: Os sistemas de contagens da amostra e do monitor sa*o postos em

funcionamento.

Este ciclo é normalmente repetido 16 vezes acumulando-se as contagens da amostra e do
monitor para melhorar • estatística de contagem. No final dos 16 ciclos, a fita perfurada 4 retirada com
o espectro da amostra ptra posterior processamento no computador HP 2116C com o programa
AREAN-16 (Ver Apêndice). As contagens do monitor são anotadas no contador.

Como foi dito anteriormente, durante os ciclos, a tensSo de aceleracío 4 controlada

manualmente, sendo elevada para seu valor normal no início do ciclo e baixada logo após o final

da irradiação, para evitar que a produçJo de neutrons por reaclo 1H(d,n)3He na lâmina do

interruptor interfira nas contagem da amostra e principalmente nas contagens do monitor.
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4 - ANALISE DOS ERROS

Várias causas diferentes podem provocar erros na determinação da relaçSo O/U. Para facilitar a
análise destas causas, vamos tomas como base a Ed. 2.15 (item 2,2,5) aqui repetida, que é expressão da
relação O/U, calculada no capitulo 2.

M u 1
- . (Eq. 2.15)

M m
o j

K Ca /Cm

As massas atômicas do urânio (Mu ) e do oxigênio ( M Q ) podem ser encontradas em tabelas, com
precisão bastante boa. Os erros na relação O/U podem ser agrupados em erros relacionados com:

a) a determinação da massa da amostra (m);

b) a determinação das contaqens (C , C );

c) a normalização do fluxo de neutrons (K).

4.1 - Erros na Determinação da Massa da Amostra

As amostras de U O j , com massa da ordem de 3,3 gramas, foram pesadas numa balança Mettler
modelo M5SA que mede até microgramas. A massa das amostras foi medida antes e depois das
irradiações, da maneira descrita no item 5.7, e o valor tomado foi a média das duas determinações. A
maior diferença encontrada entre as duas determinações foi de 0,53 miligramas. Supondo que o erro
máximo na determinação da massa seja a metade desta diferença, o erro máximo correspondente na
relação O/U será de 0,0002 unidades de O/U.

4.2 — Erro» na Determinação das Contagens

Vamos dividir estes erros em três tipos:

a) os erros relacionados com as interferências diretas;

b) os erros relacionadas com as interferências indiretas;

c) os erros relacionados com a natureza estatística da desintegraçfc radioativa.

#
Os erros nas contagens, relacionados com as variações da geometria e das eficiências de

contagem, serio englobados nos erros de normalização.

4.2.1 - Interferência Direta

A determinação das contagens da amostra foi feita pela separação dos picos do ' * N do espectro
de altura de pulso da radiação gama emitida pela amostra irradiada. Os picos com energia de 6,13, 5,62
(1? escape) • 6,11 MeV (2? escape) foram isolados do espectro, fazendo-se o ajuste por mínimos
quadrados, a estes, de uma gaussiana mais uma reta. 0 número de contagens foi obtido pela soma das
V«as das gaussianas, ajustadas aos trís picos.
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Cnr:;o ir\ visto ;i.i !::!;-;j !l :!:;'. :^.I!;>[M >:, fomifidos I;.IS fn-.iuiji.iis üs.tvü;-. •',;>, ; |> nii'iitus da

amostu e do coalho, só os produtos d»- fi^iio do 2 ' ''U p do "' ' HU iiii.lein ••mil» mli . t i io <|ama com

energia siiptuior d 5 MeV Entietanto, n.io loi encontrado na literatnia. rw.-nhiim produto de fissão, que

emitisse radiação gama com energia suficientemente próxima dos picos do ''"N para causar interferência.

As cr.ntagens do ""N no monitor, são obtidas, pela medida da radiação beta de 10,3 MeV

emitida em 2G\, dos decaimentos do ' *N O monitor foi construído de modo que as partes de água e

lucite (Figurj 3). que servem como materiais contendo oxigênio, sirvam também como blindagem para as

radiações beta do ambiente e da própria fotomultiplicadora. Como o cintilador plástico NE-102 é muito

pouco sensível às radiações (J3ma, as possibilidades de interferências restringem-se às emissões beta dos

produtos da ativação dos elementos da graxa de silicone usada no acoplamento óptico, da camada de fita

isolante que fixa o cintilador e evita a entrada de luz para a fotomultiplicadora, e das impurezas no

lucite e na água.

Para a escolha das condições de operação do sistema de contagem do monitor foram feitas

determinações da curva de decaimento temporal das contagens do monitor para diversos níveis de

discriminação Í\AT item 5.1.2). No nível escolhido, 3V, o ajuste de uma exponencial, à curva de

decaimento, forneceu uma constante de decaimento que não difere significantemente da fornecida pelo

" *N , mesmo quando foram retirados os canais iniciais referentes às três primeiras meias vidas. Isto indica

que não e>.it<: interferência direta no monitor.

4.2.2 — Interferência Indireta

Quaisquer elementos que forneçam uma taxa de contagem excessivamente alta, podem causar

interferência indireta por superposição de pulsos e aumento de tempo morto.

Na superposição de pulsos, dois ou mais pulsos de amplitude menor que a do I 6 N podem se
sobrepor, resultando num pulso de amplitude maior, podendo coincidir com os picos do l * N . Este
efeito é pouco importante porque os pulsos superpostos formam um espectro contínuo que ê eliminado
quando a área dos picos do I 6 N é calculada. Outro efeito bastante importante é a perda de pulsos dos
picos por superposição destes, com outros, resultando num pulso de amplitude diferente.

A importância deste tipo de interferência depende da taxa de contagem e da forma de pulso
utilizado, ou seja, é maior quanto maior for a taxa de contagem e o tempo de duração do pulso até
retornar à linha de base. A utilização de amplificadores com forma de pulso gaussiana, com restauração
de linha de base e com pequena constante de tempo, como os utilizados, é importante para diminuir
esta interferência. Além disto, no sistema de contagem da amostra foi utilizado um amplificador com
discriminação e com circuito automático de rejeição de pulsos superpostos, que essencialmente elimina
este tipo de interferência embora aumente o tempo morto do sistema.

A utilização do cmplificador com discriminação ("biased amplifier") no sistema de contagem da
amostra, permite colocar no multicanal, somente • faixa do espectro que contém os picos de interesse,
tornando desprezível o tempo morto do multicanal. 0 tempo morto, introduzido pelo circuito
automático de rejeição de pulsos superpostos, é de aproximadamente 0,8% durante os 30 s de contagem.
O erro decorrente deste tempo é desprezível porque além deste tempo ser pequeno, varia pouco nas
diferentes irradiações.

No sistema de contagem do monitor, foi utilizado um amplificador analisador com forma de

pulso semi-gaussiana e constante de tempo da 0,6 nt. Nestas condições, o efeito d* interferência indireta

fica desprezível, ja que a análise da curva da decaimento do monitor mostrou que, mesmo co-n

taxa de contagem cinco v e m maior que a normal, a curva nfo apresenta efeitos de

de pulsos. (Ver item 6.2)
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4 2.3 - Erros Associados a Natureza tstatfstica da Desintegração Radioativa

O processo de desintegração radioativa é tal que o número de desintegrações que ocorre num
determinado intervalo de tempo t seque uma distribuição binomial. O desvio padrão do número de
desintegrações neste intervalo é ttodo na Referência"9 1 :

ii v m.expi-Jkt) (4.3»

onde:

m - é o valor esperado (ou esperança) do número de desintegrações no intervalo de tempo t;

> - constante de decaimento do i só topo estudado.

O número de contagens obtido é proporcional ao número de desintegrações, sendo a eficiência

global TJ a constante de proporcionalidade. 0 desvio padrão nas contagens é dado por:

o = V C d - r/(1- e~V i ) ) (4.4)

onde:

C - é o valor esperado do número de contagens no tempo t.

Pode-se notar que nos casos onde a eficiência é muito menor que a unidade (TJ < < 1) ou o
tempo de contagem é muito menor que a meia vida ( t < < T % ) , esta expressão se reduz a forma já
conhecida:

-yr (4.5)

A eficiência global do si si ema de contagem da amostra foi calculada, sendo de 5 x 1 0 ~ 4

contagens nos três picos analisados por desintegração. Para o sistema de contagens do monitor, a
eficiência calculada foi de aproximadamente 2 x 1 0 ' * contagens por desintegração. O tempo de
contagem utilizado foi de 30 s, que corresponde aproximadamente a quatro meias vidas, Com estes
valores, a diferença entre o calculo do desvio padrão pela Eq. 4.4 e pela Eq. 4.5 é de 0,05% para o
desvio das contagens e de 1,9% para o desvio das contagens do monitor.

0 desvio padrão na relação O/U devido aos desvios padrões nas contagens da amostra a do

monitor, pode ser expresso como:

/ 9R . , 3R , ,

dC. \ dC.
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I I R desvio parirão na reUção O/U devido à estatística de contagem;
t

R relação O/U. t<| 2.1!)

u r tlnsvio padrão • ) ' r(nii,(i|.'ír> <IH .irrxistia.
S

« f. desvio padrão (Ia conMgem 'Io mtnutoi
Sn

Has Eqs ? ^h f. 4 6 temos

M u 1 m . .
_. . (47)

m K . C
• - • - I I ' "

K C a / C
m

Este d^vio foi o principal responsável pela relativamente baixa precisão do sistema. Nas
condições utilizadas, com 16 ciclos de irradiação e contagem por determinação, o desvio padrão devido a
estatística de contagem foi de 2,7% ou 0,054 unidades de O/U.

^ •• Lrros Associados à Normalização do Fluxo

A determinação da relação O/U baseia-se no fato de que, para amostras com mesmas dimensões,
densidade e composições semelhantes, a massa de oxigênio na amostra é proporcional è relação de
contagens amostra/monitor (Eq. 2.12). onde a constante de proporcionalidade, K, é dada por (Eq. 2.11):

m Irn 3m m
K = — - — - - — - K4 . mom

• Is 3« *a

Na deduçáo desta equação, os termos em que apareciam os tempos de irradiação, espera e
contagem, cancelaram-se porque a amostra e o mor tor são irradiados o contados simultaneamente. Os
fatorei K. , K-. e m da Eq. 4.8 (respectiva <ente, fator que leva em conta a atanuaçlo dos
neutrons (to monitor, fator de auto absorção das partículas beta do monitor e massa de oxigênio no
monitor) não constituem fonte de erro, já que a composição e a geometria do monitor nâo variam
Podemos então dividir os erros associados a normalização em:

a - erros associados è não-simultaneidade nos temgos;

b - erros associados is eficiência» d« contagem ( ),

• K
4

c - erros associado* è atenuação de gamas e rrfutrom ( );
;m "i,"3.

d — erros associados aos fluxos ( ~).
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O tfn)(w> (in iti.Mti.t»..MI * (i>>:t>i minado |M'lo pifiuiln i|in- o inl«?tiuptor «fci l«-ixe fma dhttto,

possibilitando aos rièiitprons atirxjirrni o .ilvo O tempo tb> irsimUa do interruptor rio feixe, para o

fpchamrnto, foi metiirlo rum n unid.Kfr "rnulriscaler" do nuiIrtciiMl Este tempo é de 64 ms. o gue

levaria a uma irrarii.ic.V» m.its lonia no monitor do que na amostra f-oi colocado um con«lensador em

paralelo com a válvula solftióiile, nu» .itiri' o qáí para transporta» a .tmmn.i para o deftor, de modo a

retardar a sairia da amostra d-i trento do .tlvo em 90 ms. Deste modo. iiarantp M- .I '.•mMfi.vwiit.Tde na

irradiação da amostra e do mon.tor

O início dos intervalos elf contd'fm da amostra e do monitor e comandado por um mesmo

sinal da unidade controladora. ga>>'intindo .? simultnntMdade do tempo de espera e do início do intervalo
de contagem.

A duração do mtervnlc 'IR contagem da jrr.os'ra é controlada pelo relógio do multicanal e a

duração do intervalo de contagem do rr.onitor é controlada pela unidade controladora. A precisão nos

tempos dos dois aparelhos, sfxjundo os manuais, £ iyual ou melhor que 5 ms. A pequena diferença que

pode ocorrer no final dos intprv.ilo; de contagem do amoiUa e do monitor é pouco significativa, porque

neste instante, a atividade do ' * N "sta d.i onirm de 5% d i atividade no início da rontagem.

Emtxua a atividid»; tot.i: da amostra seja bastante grande no início do intervalo de contagem, o

tempo morto do multicunal e despre^rv?! porque na reqtão de energia qm é armazenada, 4,9 à 6,3 MeV,

a máxima taxa de contayerr. é da ordem de 20 cps.

0 tempo morto introduzido pelo circuito automático de rejeição de pulsos superpostos é da

ordem de 0.8%. durante os 30 s de contagem. Este tempo mono provoca uma diferença entre os tempos

de contjqpm da amostra * do monitor, não permitindo cancelar os termos em que aparecem os terrpos

de contagem, na dedução da expressão de K. Se o tempo morto se mantiver constante nas diferentes

irradiações, estes termos podem ser substituídos por um fatoi constante que não causaria erro na

determinação da reíação O/U. já que o fator K é calculado pelo ajuste por mínimos quadrados. Nas

diferentes irradiações procurou-se manter constante a saída de neutrons, ficando a variação do tempo

morto pequena, de modo que não foi notado erro decorrente desta variação.

O sistema de contagem do monitor tem um tempo morto muito pequeno, como concluiu-se a

partir de testes feitos em condições, de taxa de contarem cinco vezes superior a normal (Ver item 5.2).

Em resumo, os erros associados à não simultaneidade nos tempos são desprezíveis nas condições

utilizadas. Erti condições onde as taxas de contagens sejam maiores, o tempo morto introduzido pelo

circuito de rejeição de pulsos superpostos, pode ter efeitos significativos.

4.3.2 - Erros Aiaociadoi às Eficiência»

No caso do sistema de contagem da amostra, a eficiência da contagem pode variar

principalmente por varíaçio do posicionamento da amostra no terminal de contagem. Outras causas de

variação da eficiência são: interferência indireta, que foi discutida no item 4.2.2, e variação do fator de

auto-absorçao de gamas nt amostra, que seri discutido no item 4.3.4.

A folga axial da amostra no terminal de contagem 4 da ordem de 0,3 mm. Com a geometria de

contagem utilizada (Figura 10), onde a distancia face i face entre • amostra • o detetor i 28,5 mm, a

máxima variação da eficiência ê 1,2%. 0 desvio paórk> nas contagens da amostra devido i variação oa

eficiência, calculado tupondo que a amostra pode ficar localizada com igual probabilidade em qualquer

poticJo dentro da folga, ê de 0.35% Caso exista uma posíçio privilegiada, onde a amostro fiqu»

localizada com maior frequ'rvin. o d*tvio naHrSn w A airvi* menor O desvio padrão rm relação O/U.
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n u n 1 .|K>iHii'pi, •• i|i> U.O'IM iirmi,ides lie O.'U Nils medid.is feitas, rada determinação consist iu de 16

r i i Ins de H I .nil ii ;«i e m n t . t i f m . I n , mi l . > o i lesvio parirão cor respondents à variação (la ef ic iência

iP i l i j / u i o j 0,i.K).» •!••'•!.(•!!-'. : l r '..!•• U iV i ' t ; t r i , i 4 . 4 ) .
j

No monitor, j i fun i i r i . i A :onstante c a eficiência pode vai uir principalmente pot causa das
modificações rie (KIMIIO da v.ilvul.i (otomulti|ilic<i(lc)ia. A alta tensão usada na fotomultiplicaríora foi
7b0 V, embora A tenvio m.Witr... lecnnn'rwtruja se|a 1500 V. Este v.tloi de tensão relativamente baixo fm
u^ndu para 'limirnjii .is van,HÕ-" «Ir (|<mho d.) fotomultiplicadora.

lima amostra d'! iuut»' < -iliiKlr.ra com 22,1 mm d»? diâmetro e 9,4 mm ae altura, foi usada
como padrão ü» reterèrirLi de oxiq^riin. para verificar .i ncoitência de variações de ganho no sistema.
Uma vá Í\W. (i lucil' <> roiniKislo Mwni-ntf <1« C. H e O, a niio nxistênria cio interferências permitiu a
contagem de ' ' N por mtiíiracJn dos ("jlsos de alturas equivalentes às energias acima de 4,9 MeV.
Durante .r; medidas 'ias amosfi.ts de UO ; , o sistema manteve-se estável, não sendo necessário efetuar
corrfM.ões dp ganho, salvo decorrentes de modificações feitas no monitor.

4.3.3 — Erros Associados aos Fluxos

Na geometria de irradi-içãn utilizada (Figura 4), a separação entre a amostra e o alve foi cerca
de 6 mm face à face, enqu-mto o monitor ficou aproximadamente à 300 mm do alvo. Pequenas variações
do pos'cionamentc da amostra no terminal de irradiação e da posição em que o feixe atinge o alvo,
provocam variações significativas na relação entre os fluxos de neutrons na posição do monitor «j na
posição d,i amostra

As Figuras 15, 1G e 17 são gráficos do fluxo médio na posição da amostra, calculados por
integração numeric.), supondo que a emissão de neutrons pelo alvo é rwtropica e que o fluxo de
neutrons varia com o inverso do quadrado da distância.

Na Figura 16 é mostrad? a variação relativa do fluxo médio na posição da amostra, quando esta
é deslocada de 0,1 mm na diieção axial, em função da distância face à face entre a amostra e o alvo. A
folga da amostra no terminal de irradiação é 0,3 mm. Na distância amostra-aivo utilizada, 6 mm, a
variação máxima do fluxo rmSdio na amostra é 4,4%. O desvio padrão no número de contagens da
amostra, supondo que esta não tem posição privilegiada dentro do terminal de irradiação, é 1,3%. O
desvio padrão na relação 0/U correspondente à folga no terminal de irradiação é 0,029 unidades de O/U.

Aumentando 3 distância entre a amostra e o alvo, este ;rro diminui; mas, nas condições
utilizadas, o aumento do erro associado à estatística de contagem é maior que a diminuição deste erro.
Para 16 ciclos de irradiação e contagem, o desvio padrão na relação O/U devido à folga no terminal de
irradiação f;ca reduzido para 0,007 unidades de O/U (Ver item 4.4).

A Figura 15 é um gráfico do fluxo médio na posição da amostra, em relação â posição do alvo
atingida pelo feixe de déuterons, suposto com seccão pontual. Por esta figura, pode-se notar que uma
variação de 54% no fluxo médio na posição da amostra ocorre quando a posição do feixe de déuterons
passa do centro para a extremidade do alvo. 0 monitor, por estar muito mais distante do alvo quo a
amostra, é praticamente insensível às variações da posição que o feixe atinge o alvo. Para diminuir a
importância desta possível fonte de erro, teve-se o cuidado de manter o feixe desfocaíizado, ou seja, com
10% da corrente total caindo fora do alvo. Deste modo, o feixe fica com distribuição aproximadamente
uniforme na superfíc.e do alvo.

Na experiência .eita para estimar o erro do monitor (item 5.2) onde os erros
geometria* de irradiação e contagem foram praticamente eliminados, o desvio padiêo obtido na r»!c^o
de contiígftns amostra/monitor foi praticamente igual ao desvio padrão esperado considerando XK-trr.tfl a

a <\p <:ontaa"rn Na »».\<ft<l>\M \n par» a medida Ha rpproriutilNliriade do sir.tDm» (item 6.6), O



• 7 • » 10
EXCCMTRiaOAOe OA FONTE • ( • !

U

Figura IS — Variação da atividade da amostra com a distância do centro do alvo è posição atingida pelo feixe pontual
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\>r,\tn> padrão na relação de contagens amostra/monitor, excetuando a estatística d« contagem foi 1,46%.
Como a amostra usada foi sempre a mesma, é de se esperar que este desvio seja devido à folga da
amuitra no terminal de irradiação, à folga da amostra no terminal de contagem e ás modificações da
posição e forma da fonte de neutrons. Como os dois primeiros i* foram calculados, o desvio padrão na
relação de contagens amostra/monitor devido às modificações da posição e forma da fonte de neutrons,
foi estimado como sendo de 0,6%, o que corresponde a um desvio padrão na relação O/U de 0,014
unidades de O/U. Para 16 ciclos de irradiação e contagem, o desvio padrão na relação O/U devido às
modificações da posição e forma da fonte de neutrons, fice reduzido para 0.004 unidades de O/U (Ver
item 4.4).

i
8
O
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\

\ For

\ -

it* Pontual

\

AMOtTRft
CILAIORICA

TROIO

1 1

10
OIITANCIA ALVO - AMOSTRA 0 ( mm )

Figura 16 - Variaçio percentual da atividade da amostra para um deslocamento de 0,1 mm na distjncÍA
amostra-alvo vertui dlstJncia amortra-alvo.
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4.3.4 - Erros Anoeiados è Atenuação de Gama* e Neutrons

Os fatores que consideram a atenuação de gamas e neutrons na amostra, na Eq. 2.11 tio:

Kj - reduçio do fluxo de neutrons na amostra devido a atonuaçSo na própria amostra;

K4 -- redução do fluxo da neutrons no monitor devidn A atenuação na amostra e no >clho

K~ fator de auto absorção dos qamas i
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O cálculo pn-cito dt;stes f.itoifs «le atenuação é muito complexo. Foram feitos cálculos
aproximados, consulciarnlo st; atenuação exporvncial tanto para os (j.imas como para os neutrons, como

sitio freqüentemente empi «gado .

De modo gpial foi usado o fator d>! atenuação dado por expressão do tipo:

onde.

í'. - coeficiente de atenuação de massa (cm ; ,cj ' ) calculado para os neutrons de 14 MeV
usando as secções de choque microscópicas de remoção ("removal"), retiradas do
trabalho de Nargoiwaila'441 e para os gamas acima de 6,13 MeV usando as secções de
choque microscópicas totais para feixe bem colimado, retiradas do trabalho de

Storm1*9 1 .

p densidade da amostra (g.cm"J);

d - espessura efetiva de atenuação (cm).

Em princípio, as variações nos fatores de atenuação de gamas e neutrons podem ser causadas
por variações na composição, na densidade e nas dimensões das amostras.

Em óxidos de pureza nuclear, a composição pode variar somente com a relação O/U. Embora os

fatores de atenuação variem da ordrm de 0,2% quando a relação O/U passa de 2,00 para 2,67, as

variações cancelam-se de modo que a máxima variação em K 4 / (K 1 a , K3a) é de 0,01%. A máxima

variação correspondente na relação O/U è 0,0002 unidades de O/U. Nas amostras analisadas a relação

O/U variou entre 2,029 e 2,122, não sendo necessário fazer correções para variação dos coeficientes de

atenuação de gamas e neutrons.

Quanto às dimensões e densidade das amostras analisadas, as máximas variações encontradas
for.tm de 2,5%. O erro máximo na relação O/U devido ás variações de dimensões e densidade, supondo
que as máximas variações enteiam dentro de 2,5%, é de 0,003 unidades de O/U.

Para as amostras utilizadas, as variações dos fatores de atenuação de gamas e neutrons foram

muito pequenas e não foram feitas correções. Nos casos onde as variações forem maiores ou uma

precisão maior for desejável, podem ser feitas correções pelo método descrito por Nargoiwaila .

4.4 — Variaçio do Datvío Padrio com o Número de Ciclos

A Eq. 2.15 (item 2.25) mostra que a relação O/U ê funç?r> da relação de contagens
amostra/monitor. Cada determinação consistiu de 16 ciclos de irradiação * contagem, acumulsndo-se as
contagens da amostra e do monitor. Para n ciclos de irradiação e contagem, podemos escrever:

o n
-ia. v

,. , . m ( ... , .

onde:
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j . - é o número de contagens da amostra obtido no i-ésimo ciclo;

m . - é o número de contagens do monitor obtido no i-ésimo ciclo.

a, , a . a são variáveis aleatórias independentes e, se o fluxo de neutrons for considerado

constante nos n ciclos, são identicamente distribuídas, ou seja. têm o mesmo valor médio (Eia.J ) e a

mesma variância (Vla^ ). Temos:

EUj) - a e Vtej) = of para qualquer i.

Analogamente para as contagens do monitor, temos:

E(m ) m e V(m.) = a para qualquer i.

As variáncias rias contagens da amostra e do monitor serão:

V i C I = £ Via) = n V (4.9)
a ' 3

(

E os valores esperados df Ca e C m serão:

V(Cm ) - I V(m () - n.om (4.10)

E(C.) - Z E(a) - n a (4.11)

E(Cm) - I Elm^ ~- n . m (4.12)

A variãnria i!.i I»;MV«V< •'<• • • ""s amostra/monitor pode ser expressa aproximadamente por.

o 1 = V(C /C ) =•• ( }J V(C I • ( ) a V(C m )

Ai derivadas %5o calculadas para C^^FIC^i e C m E IC m ) . Resolvendo Mta equacfo

substituindo ot valorei dai Eqs. 4 9. 4 10, 4 11 f 4 12
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n . m m

Como o desvio padrão é a raiz quadrada da variãncia, temos:

°e = "7" V o, - — 7 • 0*m (4.13)
v " • m m

Da Eq. 4.13 pode-se ver que o desvio padrão na relação de contagens amostra/monitor varia
<;om o inverso da raiz quadrada do número de ciclos. 0 desvio padrão rw relação O/U pode ser expresso
aproximadamente em relação ao desvio padrão na relação de contagens amostra/monitor como:

/ d R ,

1 'l>"jVio padrão na relação O/U também varia com o inverso da raiz quadrada do número de
rs ije irradiação e contagem.

Na Tabela III são apresentadas as principais fontes de erro aleatório e os respectivos desvios
>acirões, para 1 e 16 ciclos.

Tabela III

Principais Fontes de Erro na Relaçáo O/U

Desvio Padrão na
Fonte de Erro RelaçfoO/U

1 ciclo 16 ciclos

Estatística de contagem 0,22 0,054

Folga da amostra no terminal de irradiaçáo 0,029 0,007

Variacfo da potiçfo • forma da fonte de nêutront 0,018 0,004

Folga da amostra no terminal da contagem 0,008 0,002

TOTAL (raiz quadrada da soma dos quadrados) 0,223 0,055
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O- ••''•»•• (!•'».HfiMii!-; ii,i t ift i ' inii iKuSo IIP nwssa e cias variações dos fatores tto atenuação de
ijrtfii.is »> iHMiimiv. ..HI <src>". • .^ i i ' t i i i t i ros i|u.- n.io v.triam com p ní imwn de ciclos. Mas o erro máximo
clc<:.nii>ntc d j d«'t"iminacü<> 'Ia rn.r-s.i fi <U> 0.002 uniriadps d<? O/U, sendo desprezível diante dos demais.
0 m o máximo >lt-<:<in»iif(? il.r, v.i i i .ni ir i!m t,*tnrct> df ittiMiuação de gamas e neutrons é de 0,003
umda<t<>s <te O/U H IXHII1 s>'i f:orr iijirtci. r i !ír. i l i l i ) no it<'tn4.3.4.

5 - EXPERIÊNCIAS E RESULTADOS

5.1 - Escolhd das Condições '!<; f-uncinn.;mento do Monitor de Fluxo

5.1.1 - Alta Tensão da Fotomuftipíicido ...

Como a fotonui:* vlicidora "•''-' n i " " 'oi -Ir; neutrons fica sujeita a uma taxa de contagem muito
elevada, t v a se obter uma ciprlirão d» rsfiibiltrljde aceitável, foi necessário utilizar uma tensão de
alimentação reduziria, de rnodo que a eoir«;nte na fofomultíplicadora seja pequena não provocando
variaçò<-s HM qanho semívcis por df?',qa-;ti." da válvula. Foram levantados espectros de altura de pulso do
monitor p.ira várias tnnsões de .tliment.ição. Compensando a variação de ganho da fotomultiplicadora
com o j;inho do amplificador, o uspec'ro mantém essencialmente a mesma forma para tensões de
alimentado entre 700 V e 1300 V. Para a tensão de 650 V ou inferior o espectro aparece bastante
deformado roí escolhido o nível de 750 V que í uma tensão reduzida (a tensão máxima recomendada é
1500 V) P mantím uma c»;rta margem de segurança pnra a região onde o espectro começa a se deformar.
0 espectro obtido para 750 V é mostrado na Figura 18.

5.1.2 — Escolha do Nível de Discriminação do Monitor

Para escolher o nível de discriminação do sistema de contagem do monitor, foram feitas
determinações da curva do decaimento temporal das contagens do monitor, para diversos níveis de
discriminação. Para cada nível de discriminação, o monitor foi irradiado durante 15 segundos e após
2 segundos de espera era iniciado o ciclo de contagem da unidade "multi-scaler". As irradiações foram
repetidas algumas vwes, acumulando-se as contagens para melhorar a estatística.

A análise das curvas de decaimento foi feita pelo ajuste, pelo método dos mínimos quadrados,
de uma exponencial mais uma constante aos pontos experimentais. Isto foi feito com o programa
CLEVE, que foi desenvolvido para a análise de curvas de decaimento com pontos experimentais
igualmente espaçados. Este programa foi desenvolvido para o computador HP-2116C baseado no
programa MQCLE 1 4 8 1 .

Para verificar a interferência de elementos com meias vidas próximas à do I 6 N , os ajustes foram
feitos aos decaimentos completos e também aos canais restantes após serem retirados os canais iniciais
correspondentes a uma, duas e três meias vidas do I I S N . Na Tabela IV são mostrados os resultados das
meias vidas ajustadas e da relação entre aj contagens da radiação de fundo e as do I 6 N nos 30 segundos
de contagem. No caso de haver interferência de elementos com meias vidas maiores que a do ' * N , a
meia vida ajustada aos pontos experimentais tende a crescer quando sao retirados os pontos iniciais,
como pode ser notado no nível de discriminação de 0,5 V. Interferência de elementos com meias vidas
menores que a do ' * N fariam com que a meia vida ajustada ao decaimento completo fosse menor que a
do ' * N , o que nSo foi notado.

Embora para nível de discriminação igual ou superior 4 I V, as meias vidas ajustadas nSo
apresentem diferença significativa dos valores publicados mais recentemente (7 ,14*0 ,02$ ,
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7,10 ' 0 .03 s t ! ' J I , / ,1 . ( ' i i ,04 •.'•'' ' i oi-.- ' •!. v..h.i.i. in •••... Hi hln | >.»» uutie.u,!ia foi o de 3 V . que

corresponde jproxim.-wlampritf d 4 Mi 'V !*}• .<< mvf l , i i i>ti.x, i<> «!•- lunil,» l: soiimnte 0.2"t. com relação à

do l f "N nos 30 w)unclos ite «out UI>MH A lont.uicm ioi.il ii«;stc t>-iu(c) é ft) orclem de 2 0 0 0 0 por

irradiação. Neste nivr l , ,i fstati<;rt«..i d»» cont.n|ri>i é IX Í . I «' não <• ne<essátk> sul)trair .i radiação de fundo

ria contagem total

Tabela IV

Mt."i;is vi't.ir ;i|u^i;i(lns •! curva de decaimento fit» monitor

Base

(V)

0,50
0,75

1.0

1,&
2,0
3,0

4,0

Mui.» vida

ajustada A airv.i
complete

( ? )

7,50 í 0.06
7,22 ± 0,05
7.04 i 0,05
7,09 ± 0,04
7,04 t 0,05
7,07 ± 0,01
7,07 t 0,01

1

7,63
7.25
7,06
7,06
6,97
7,10
7,09

r

*

i

+

Meias vidas alistadas aos canais
';faf!t«;s

1/2

0,10
0,07
0,07
0,06
0,06
0,01
0,02

ar>ós serrm retirados os canais
iniciais referentes à:

2 T U 2

7,94 ± 0,17
7.40 t 0,11
7,08 i 0.11
7,11 ± 0,09
fi,96 i 0,09
7,12 i 0,02
7,09 ± 0,03

3

8,58
7,56
7.14
7.18
7,01
7,10
7,00

T . / 2

± 0,30
± 0,18
i 0,17
± 0,13
+ 0,15
i 0,03
t 0,05

nadiação
de

fundo
(%l

4
2
0,7
0,5
0,5
0,2
0,15

5.2 - Verificação do Monitor

O monitor foi testado inicialmente para verificar a exixtência de efeitos de tempo morto e de
superposição de pulsos. Como estes efeitos aumentam com a taxa de contagem, poderiam ter influência
significativa principalmente nos primeiros segundos de contagem, quando a atividade é bem mais elevada.
Foi feita uma determinação da curva de decaimento do monitor, com este numa posição bem próxima
do alvo, de modo que a atividade apôs a irradiação foi da ordem de 5 vezes a atividade normal. O ajuste
por mínimos quadrados de uma exponencial mais uma constante à curva de decaimento apresentou um
valor de 0.8 para a soma dos quadrados dos desvios dividida pelo número de graus de liberdade. O
gráfico do logarftmo das contagens versus tempo (Figura 19) não apresentou tendência dos pontos
iniciais a se afastarem da reta ajustada. Desde que os efeitos de tempo morto e de superposição de
pulsos não foram notados nestas condições, nas condições normais são desprezíveis.

Para estimar o erro do monitor e sua eficiência na normalização do fluxo de neutrons, foram
feitas irradiações de uma amostra cilíndrica de lucite, com 22,1 mm de diâmetro e 9,4 mm de altura, em
diferentes níveis de saída de neutrons. As influências dos erros relacionados com as geometrias de
irradiação e contagem foram diminuídas aumentandose a distância amostraalvo para 6,0cm e a
distância amostra-detector para 6,15 cm. Para a contagem da amostra foi utilizado um detetor Nal (TI)
de 3" x 3" acoplado a um analisador monocanal e um contador, armazenando pulsos equivalentes às
energias entre 3,6 e 8,0 MeV. Os tempos de irradiação, espera e contagem foram de 15, 2 e 30 segundos.
Foram feitos 25 ciclos de irradiação e contagem nas condições de máxima saída de neutrons, 25 com
80% da saída máxima e 16 com a saída de 50% da máxima. Os resultados estio na Tabela V.

As diferenças encontradas entre os médias das relações de contagens amostra/monitor, nestas

três condições de saída de neutrons, s3o pequenas comparadas com os desvios padrões das médias.

Isto indica que a relação de contaqrns amostra/monitor r-.t.-i riMlmento normalizada para as variações de

fluxo de neutrons, mesmo para variações de 50%
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;J - Curva clí; decaimento lempoiai do monitor apes ter sido madiado num fluxo de neutrons da 14 M»V 5 vezes m3ior que o fluxo



Tabela V

sira/monitoi v.mandoa saída de

S^ida de

100% d«

contagem

da

amostra

1162
1154

1176

1229

1241

1182

1236

1192

1142

1193

1155

1135

1170

1215

1216

119?

115/

1181

1183

1097

1149

1183

1187

1164

1216

rtêutiofts

i normal

coiit.ii)» m

(to

monitor

BS33

6791

6581
6974

696b
7004

6390
6717

6546

6897

6745

6818

6722

6750

6712

6836

6619

6669

6560

6564

6837

6763

6919

6598

6756

média da relaçSo de

contagens

amostra/monitor

0.1747 it 0,000fl

e néutiom

80% da normal

cnntiujpm

tia

.(mostra

902

9G0

942

884

951

972

983

932

952

996

1026

822

909

989

982

948

891

1012

1004

956

933

983

939

961

972

média da

contagem

do

monitor

5287

5285

5403

52R8

5521

5601

5519

5411

5570

5696

5713

4738

5473

5580

5690

5701

5638

5571

5712

5544

5558

5567

5678

5448

5528

relaçSo de

contagens

amostra/monttor

0,1726 t 0.0011

Saída de

50% da

contagem

da

amostra

558

616

585

556

566

607

605

640

657

625

623

602

667

635

623

618

média da i

neutrons

normal

contagem

do
monitor

3335

3341

3364

3349

3369

3323
3424

3569

3708

3617

3563

3549

3592

3657

3759

3723

1

elaçlo de

contagens

amostra/monitor

0,1740 i 0,0017
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O (I'-v.-in (lütiríMi < jl<ula<in rum at 66 determinações foi de 0,0054. enquanto que o desvio
esperado, SII|X>II,I-. omririTii somente ttIOS associados à estatística de contagem, foi ri» 0.0062. Como o
desvio espmado foi maior qun o encontrado, não podemos mimar o erro do monitor, mas concluímos
que é muito menor <)o que o associado A estatística de contagem.

5.3 - Variação da Atividade da Amostra com a Distância Amostra-Aho

A curva da Figura 17. que fornece a variação da atividade da amostra em função da distância
amostra alvo. foi calculada considerando que a emissão de neutrons é isotrópica e que o fluxo de
neutrons, para fonte pontual, varia com o inverso do quadraoo da distância. A partir dessa curva, foi
estimado o erro na determinação relacionado com a incerteza do posicionamento da amostra no terminal
de irradiação.

Foram feitas irradiações de uma amostra cilíndrica de lucite, com 10 mm de diâmetro e 8 mm
de altura, dentro de coelho de polietileno. As irradiações foram feitas em duas distâncias amostra-alvo.
para comparar a variação da relação amostra/monitor com o valor calculado pela curva da Figura 17.

Utilizando um detetor Nal(TI) de 3" x 3", para a contagem da amostra, acoplado a um sistema
de contagens armazenando pulsos equivalentes às energias entre 4.6 e 8.0 MeV, foram feitas 9
determinações para a distância amostra alvo de 5,5 mm e 9 para a distância de 5.2 mm. Os resultados
estão na tabela VI .

Tabela VI

Relação de contagens amostra/monitor variando a distincia entre o alvo t a amostra

Distância
amostra-alvo

5,5 mm

contagem
da

amostra

4869
5276
6242
5467
5503
5119
6108
5539
6372

contagem
. do
monitor

6802
7306
7123
7517
7447
7119
7028
7524
7503

média da relacfo de
contagens

amostra/monitor
0.729 t. 0,004

contagem

da
amostra

5541
5374
5633
6297
5631
6509
5488
6560
5169

Distincia
amostra-alvo

5,2 mm

contagem
do

monitor

7291
7079
7203
7288
7202
7274
7052
7284
7097

médtadaritaçfode
contagem

•mostra/monitor
tÍ.700 • 0,007
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A ii»;!li.i .l,r i.-I.ii ."»••'. .H- . uni.ii|.-n\ .imoslr.i'nKHiitcH OI> IHU «la experiência variou de 4 ,1%
» i;u>' |»>( i . ntvj f Hjtit.i 1 / -\\.t vaii'K.iti ' h i i u %n «!•• 4 . 4V A pequena diferença encontrada.
V.IIMI . .I!I ul.iiii) » it i-!)l«lo f i l j ilt>iitm th

5.4 - Influência d» Foc.ili/ação do Feixe d>>

No tubo. pot «>r>ii> [i.isi.1 o fiMHc i|e dpuniiwrt antes rtV Jtirw)ir o alvo. há dois aneis com

.U»O*!MI xl.imt rite 1" de diâmetio ri'rTiio O primpiro -«net (loco 1) fica perto da saída do tanque do

.wl»f dikw c o WH|un(tn ,nw\ {foco i>> fura in-ns p^jo d«> alvo. Estw anéis são isolados Hetricamente do

tuho iio acrl^ador •> li'iarin* á tnrrn .itr.w»s <(•• inicroamp^imctios one ficam no painel de controle.

As correntes (IHXIUSKI.V. f-loi inn-, (|u«- atintjem mtes anéis indicam o qrau de focali/ação do

Ppqucnjs varucõos da ptr. içic oi<d» o feixe atint)*- o alvo podem levar a erros consideráveis, caso

i fonte spja pontual, como f>ode srr visto na Figura 15. Além disto, o erro devido a incerteza no

fiotirionamento da amostra no terminal dr irradiação è maior para fonte pontual do que para fonte em

forma dp disco. N-rsta experiência for.-m feitjs irradiações em diferentes condições de localização para
verificar a influência desta, na reiacão de contagem.

Foi utilizado um detetor Nal(TI) de 3" x 3" com sistema de contagr.n armazenando pulsos

equivalentes às energias entre 4.6 e 8.0 MeV. A amostra cilíndrica de lucite. com 10 mm de diâmetro e

8 mm de altura, ficava na irradiação a uma distância de 5,2 mm do alvo. Os tempos de irradiação, espera

e contagem foram de 15. 2 P 30 segundos respectivamente. Foram feitas três séries de 25 irradiações

cada uma. correspondnt<- às fés condições de focalízação. Os resultados estão na Tabela V I I .

A variação da relação de contagem amostra/monitor entre a condição de foco mínima e a de

máxima utilizada foi de 23.9%. Pela curva da Figura 17 a variação entre fonte pontual e em forma de

disco, para a distância de 5.2 mm. é de 36.6%. As causas prováveis desta diferença são o feixe que não é

pontual, mesmo nas condições de corrente de foco mínima, e não deve estar perfeitamente centrado no

alvo.

Comparando os desvios padrões relativos obtidos nas três condições, vê-se que, embora o uso do

feixe bem localizado aumente a atividade da amostra, provoca um maior desvio padrão relativo na

relação de contagens amostra/monitor. Nas experiências, procurou-se manter as correntes de foco na

condição 1 , o que além de causar um menor desvio padrão, permite uma utilização mais uniforme do

aivo.

S.6 — Escolha da Espessura do Absorvedor entre a Amostra • o Detetor

O pré-amplificador do detetor Ge(Li), usado nas medidas de amostras de oxido de urinio, tem

uma limitação na taxa de contagem de 45.000 MeV/s. Em irradiações de 15 s, esta limite é bastante

ultrapassado. Observando os pulsos de saída do pré-amplificador com um osciloscopio, nota-se os pulsos

referentes a chegada da amostra em frente ao detetor e logo am seguida os pulsos desaparecem por causa

da saturação do pré-amplificador. Após um período de aproximadamente 25 s, quando a atividade da

amostra j i decaiu bastante, os pulsos começam a aparecer, inicialmente da forma descontínua, ou seja,

intercalados com curtos períodos de saturação a logo apôs tornam-se normais.

Obtou-se por usar um absorvedor entre a amostra e o detetor para eliminar a saturação do
pré amplificador durante o intervalo de contagem, porque, em conseqüência das características da



49

VI I

Hclação iti' cont,ii|fiis . imnstiH/monitoi vanamlo a comlivnu tie

focal i/açao Ho feixe diMlnutoronj

1? Cl

- -

«moMrii

6í)?2
718!)
7117
6950
6984

7220
7194

7023
7252
7121
6977
7036
7526
6947

7142
6976
7274
7038
7-591
7068
7172
6944

7076
6929
6949

média da

0,'JA'A

19/ÍA

<:<>nfüg«.Tii

do

monitor

9296
9336

9228
9179
9067
9355
9432
9100
9345
9371
8934

9218
9257
9015
9315
9151
9243
9246
9117
9418
9319
8867
9199
9398
948/

relação de
contagem

amoftra/rnonitor
0,7677

deivio
1,656

dei uari

padrão

x 1 0 a

. y ? i 8

2 V c ,

F> =

c.otitacjem

(Ia

amostra

8876
8739
8587

8752
9K4
86-" 4
8993
8850
8820
8539
9076
3345
8715
8623
8943
8698
8991
8641
0916
8784
1357
8804
8893
8806
9132

média da

,n.),;5u
1*iA

1QMA

contagem

do
monitor

10415
10026
10238
10458
10332
10416
10339
10173
10171
9773

10654

9972
10268
10435
10691
10209
10369
9855

10592
10214
10018
10021
10331
10776
1031 fi

relacío de
contagem

amoitra/monitor
0,8548

deivio
1,946

de» pad

pad rio
x 10*1

.% 2,28

3? condicãn
F i -

contagem

da

amostra

10331
10462
10865

10538
10569
10532
10593
10012
10334
10518
10393
10702
10718
10705
10593
10239
10597
10787
9986

10661
10597
10869
10666
10638
10260

média da

O.HpA

- 0//A

«mtdgüm
<lo

monitor

10119
10447
10807
10216 j
10685
10570
10352
10355
10621
10557
10419
10275
10533
10591
10538
10537
1031P j
10459
10228
10482
10141

10039
10801
10356
10624

relaçio de
contagem

amoitra/monitor
1,0084

deivio
2,786

dai. paH

padrfo
x 10"'

.% 2,76
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ale..i(,;,«) d,, iHiii.tç.lo <).ima nos m.itrn.iis, exist»? uma SHlnçiio, ou seja. uma maior absorção da radidçíio de

baixa eniTtiij d<> <|tie da UI<II<H<I«> iidina de 0.13 M«V do ' " N . Outros métodos, tais como, diminuir o

f luxo duiante a imidiaçõo ou aumentar a distancia untie d amostra e o detetor reduzem na mesma

proporção as radiações i)ama de todas as enerqi.is

Foram feitas experiências irrariiando-se uma amostra de UO2 para vários tempos de espera

(tempo entre o f im fia irradiação e o início Ha contagem), colocando-se entre a amostra e o detetor um

absnrvedor de espessura suficiente para eliminar a saturação do pré-amplificador durante o intervalo de

contagem. Utilizou-se absorvedor ÚH chumbo por ser um material facilmente disponível e de alta

densidade, o que permite a utilização do uma espessura relativamente pequena. Estas experiências

indicaram qun o tempo de esprra que fornecia maior número de contagens nos picos do ' 6 N foi de 2 s.

A espessura de chumbo, suficiente para eliminar a saturação do pré-amplificador no intervalo de

contagem, foi de 19,5 mm. Esta espessur.» de chumbo foi usada nas demais experiências.

5.6 - Rcprodutibilidade do Sistema

Com o objetivo de estimar o erro do sistema, foram feitos 40 ciclos de irradiação e contagem
com uma amostra cilíndrica de lucite de 22,1 mm de diâmetro e 9,4 mm de altura. Na medida da
radiação ai ma do l h N da amostra, foi usado o detetor Ge(Li) acoplado a um sistema de contagem
armazenando pulsos equivalentes às energias entre 2,5 e 8 MeV. Os tempos de irradiação, espera e
contagem foram os mesmos usados nas medidas de amostras de UOj ou seja, 15, 2 e 30 s
respectivamente. Os resultados estão na Tabela V I I I .

O desvio padrão observado nas relações de contagem amostra/monitor foi de 5 , 1 3 x 1 0 " '
enquanto que o desvio padrão esperado considerando somente os erros associados à estatística de
contagem, calculado pela Eq. 4.5 (ítem4.2.3), foi de 3,66 x 1 0 " ' . 0 erro do sistema calculado pela
expressão.

( I

s
/ 2

V aobs

2
- 0

foi de 3,6 x 10" ' que corresponde a 1,46%.

Nas medidas de amostras de oxido de urânio foram acumulados 16 ciclos de irradiação e

contagem para cada determinação, devendo o erro do sistema nestas condições, ficar reduzido a um

quarto deste valor, ou seja, 0,365%.

6.7 - Medidas em UO2

Foram utilizadas amostras cilíndricas de UOj com 10 mm de diâmetro e 8 mm de altura. Estas

amostras foram produzidas por compactação de UOj em pó, atingindo uma densidade de

aproximadamente 5g.cm" 3 . Foram usados pós de origens diferentes de modo a obter-se uma variação

relativamente grande na relação O/U.

As amostras foram pesadas duas vezes para se ter certeza que não houve perda de massa durante
as transferências pneumáticas entre os terminais de irradiação e contagem. Na primeira determinação,
feita antes da irradiação da amostra, pesou-se o coelho e, após colocar a amostra no coelho, fez-se nova

do conjunto, obtendo se a massa da amostra por subtração das duas posaqons. Na segunda



Tateia VIII

>!"i>"*futibilidada do Sistema

51

Contaqem

üa

amostra

5143

4964

4989

5062

4969

5010

5182

5575

5153

6072

5769

6049

5836

5878

5855

5672

5660

5950

5874

6672

do

monitor

20201

19819

20015

19955

19927

20209

21282

22487

21548

24435

23679

24476

24211

24071

23932

23665

73613

23755

23935

24339

Contagem

da

amostra

5708

5722

5788

5663

5643

5961

5837

5634

5723

5884

6025

5917

5819

5901

5927

5764

5737

5779

5678

5812

Contagem

do

monitor

23713

23458

23605

24008

24023

23570

23542

23003

23621

23699

23326

23601

23499

23690

23473

23362

23370

23418

23578

23239

- média da relação da contagem amoitra/monitor - 0,2462

- datvlo padrfo

- dewto obtido

- 3,66 x 10'*

- 6,13 x 10"*



'• •. ir\i'i.i';ao i>Mtii ajx'is H ui.«iiiii,.K> <ia imostia, pi'sou sc ink i ilnicnte o conjunto coelho 6 amostra, e
• '••pots o coelho soziritni. O:; fcsiiliiidos ií,is <lert>imin,'jcOKS «siao na l.theia IX As diferenças de massa
em.unir<«il.is (.'utn* <is «liws ih>'piniiii.M.v'"1» %~m p>>qijK;>as R o valor ccmiiJeradn foi a mídia das duas

Mnjiii (!rfs I'liiuistrds íiu UOj

Ame.s ('••

masva
do

coelho

(S )

nnssa tin

coeli'o *

amostra

( 9 )

massa

da

jrnostra

Depois dí irradiar

massa do

coelho r
amostra

( 9 )

massa

do
coelho

( g )

massa

da

amostra

<gt

Média da
massa da
amostra

( g )

\
1
2
3
4
5
6

7.630929
7,629794
7.629375
7,^29907
7,62^375
,',626590

10.90014b
10,920913
10,878541
10,841242
10,912606
10,894374

3,r/l'216
3,291119
3249)66
3.2H335
3,285231
3,267784

10.903772
10,919461
10,875668
10,841814
10,913994
10,894379

7,631208
7,628145
7,627033
7,630565
7,628291
7,626823

3,272564
3,291316
3,248635
3,211249
3,285703
3,267556

3,272390
3,291217
3,248900
3,211292
3,285467
3,267670

A aparelhagem eletrônica usada nas medidas foi descrita no Capítulo 3 e o diagrama do bloco
do sistema está na Figura 14. A espessura do absorvedor usado foi de 19,5 mm e os tempos de
irradiação, contagem e espera foram respectivamente de 15, 2 e 30 s. O intervalo de contagem foi
dividido em quatro sub-intervaki-, -..ondo os três primeiros de 5 segundos e o último de 15 segundos. No
final dos 16 ciclos de irradiação e contagem correspondentes a uma medida, o valor das contagens do
monitor foi anotado e os espectros obtidos foram retirados em fita perfurada. Estas fitas foram
posteriormente analisadas e o número de contagens do ' * N na amostra foi calculado como sendo a soma
das áreas dos três picos principais-dos espectros (6,128, 5,617 e 5,106 MeV) correspondentes aos quatro
sub-intervalos de contagem. Na Figura 20 são mostrados os espectros obtidos nas irradiações de uma
amostra.

O cálculo da área dos picos foi feito ajustando se uma gaussiana mais uma reta aos pontos

experimentais de cada pico. Para isto foi usado o programa AREAN-16, desenvolvido em linguagem

BASIC para o computador HP-2116C (Ver Apêndice).

0 coelho utilizado nas irradiações das amostras foi fabricado com alumínio de maixo teor de
oxigênio com as dimensões mostradas rvi Figura 6. Foram feitas irradiações do coelho sem amostras, nas
mesmas condições utilizadas para as amostras de U O } , para verificar a contribuição do coelho e da
radiação de fundo nos picos do ' * N dos espectros. Constatou-se que esta contribuição é muito pequena,
correspondendo aproximadamente a 2,5 contagens nos picos do I 6 N . enquanto que irradiações de
amostras de UOj fornecem da ordem de 1800 contagens, nas mesmas condições.

Uma verificação periódica do equipamento foi feita, irradiando se uma amostra cilíndrica d»
lucite com 22,1 mm de diâmetro e 9,4 mm de altura. A relaçlo de contagens arrtostra/monitor, paro wta
amostra, deve manter-se constante durante o período das medidas e qualquer defeito no sistema que
•carrete modificação da constante de callbraçao, K {Equação 2.11), pode «er rapidamente detetada Estas
irradiações foram feitas am 10 séries consecutiva! de IrrsdiaçSo e contagem, e o desvio padrão obtido,
também fornece Informações do funcionamento do equipamento.
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r>gur»20 - Quatro espectros do 1 4 N correspondentes ao> quatro tub-intervalos de contagem, obtidos na primeira medida da amostra 2
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Depois das irradiações da amusiui I, iiviunus prohicmns com o monitor, tendo sido necessário

trocar a válvula fotomultiplicadora e o pt<< .implificadnr o que provocou uma mudança na constante de

calibração. Na Tabela X, as duas primei™* si'nes de irradiaçims da amostra de lucite foram feitas antes da

modificação do monitor. Para corrigir .1 mudança da constante de calibração, as contagens do monitor,

para a primeira amostra, foram multiplicadas pelo fator F - C J / C J =0,83552, onde C, é a média das

relações de contagens amostra/monitor paro a amostra de lucite antes da modificação do monitor, e C j é

a média depois da modificação.

Foram feitas 24 séries de 16 o<-li>s de irradiação e contagem.de 6 amostras diferentes de UO3.
As contagens das amostras foram normalizadas para a mesma massa, multiplicando seu valor para
3,272/m, onde 3,272 g é a massa da amoitra 1 e m è a massa em gramas da amostra cujas contagens
estão sendo normalizadas. A Tabela XI mostra os resultados destas irradiações onde os desvios padrões
esperados foram calculados pela expressão 4.5 item 4.2.3).

Tabela X

Irradiações de amostras de lucite para a verificação da estabilidade do sistema

antes da modificação

do monitor

depois da

modificação do
monitor

Relação

de

contagens
amostra

monitor

O

0,12779
0,12694

0,15283
0,15143
0,15470
0,15094
0,15323
0,15101

Desvio

padrão

da

média

LIO-,

0,495
0,428

1,26
1,10
1,38
1.34
1,32
1,08

média das relações de
contagem

amostra/monitor

C, = 0,12735

média das relações de
contagem

amostra/monitor

C, = 0,15242

(*) Média de 10 medidas.

A média dos desvios padrões percentuais esperados nas relações de contagens, supondo existirem

somente os erros associados à estatística de contagens, foi de 2,4%, enquanto que a média dos desvios

padrões observados foi de 2,5%. Isto indica que, nas condições utilizadas, a precisão do método é

limitada principalmente pelos erros associados & estatística de contagens. 0 desvio padrlo na relaçio da

contagens amostra/monitor sa propaga, acarretando um desvio padrlo na relaçio O/U de 2,8%.

Para verificar a utilidade da dívisio do intervalo de contagem em sub-intervalos, oi quatro
espectros obtidos em ceda medida foram agrupados, tomando-se canal a canal, e analisados da mesma
maneira que anteriormente. Os resultados obtidos estfo na Tabela X I I . A média dos desvios padrdos d «
relações de contagem neste caso foi de 3,34%, o que é significativamente maior que a média dos desvios
obtidos analisando-se os espectros separados.
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Amostra

n?

1

2

3

4

5

e

..

contatjem

da

amostra

2020,4
2030,5
1870,6
1456,0

2233,1
2042,5
1806,0
1726,6
1752,0

1901,1
1769,9
1738,0
1604,8

1472,8
1739,9
1775,7
1681,7

1817,0
1707,2
1631,4
1693,6

1701,6
1577,1
1546,8

contHiiem

da

amostra

normalizada

para

a massa

2020,4
2030,5

1870,6
1456,0

2220,2
2030,7
1795,6
1716,6
1741,9

1914,6
1782,4
1750,3
1616,2

1500,8
1772,9
1809,4
1713,6

1809,8
1700,4
1624,9
1587,3

1703,7
1579,0
1548,7

contagem

do

monitor

289319
296280
278643
213956

325707
306186
263839
263763
252843

277035
250899
239838
220733

220665
247602
253789
246072

257047
240281
241876
235817

230811
226522
218735

relação

de

contagens

amostra

monitor

x IO"3

6,9833
6,8533
6,7132
6.8051

6,8166
6,6323
6,8056
6,5082
6,8892

6,9109
7.1042
7,2979
7.3218

6,8012
7,1605
7,1297
6,9640

7,0408
7,0769
6,7181
6,7310

7.3813
6,9708
7.08T

desvio

padrão

espe-

rado

x10~*

1,542
1,524
1,571
1,793

1.437
1,483
1,597
1.598
1.631

1,618
1,700
1,739
1,813

1,805
1,704
1,683
1,709

1,639
1,695
1,690
1,711

1,766
1,783
1,814

mediada
relaçSo

de
contagens

x 10°

6,8387

6,7304

7,1587

7,0138

6.8917

7,1441

desvio

padrão

obtido

x io"4 !

1,125
( 1,65%)

1,696
(2.52%)

1.917
( 2,68%)

1,660
( 2,37%)

1,936
( 2,81%)

2,128
( 2,98%)
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Tabala XII

Irradiação de amostras de UOj analisando-»? os espectros agrupados

Amostra

n°

1

2

3

4

6

6

Contagem

da

amostra

1994,9

1970,5

1778,2

1436,9

2209,3

2031,8

1795.0

1727,4

1700,9

1870,2

1625,6

1710.0

1576,5

1446,0

1694,9

1739,9

1654,4

1811,7

1725,5

1619,7

1600,5

1687,8

1643,0

16304»

Contarem

do

monitor

289319

296280

278643

213956

325707

306186

263839

263763

252843

277035

250899

239838

220733

220665

247602

253789

246072

257047

240281

241876

235817

230811

226522

218735

Relação de

contagens

amostra

monitor

(xiO"3)

6,943

6,651

6,382

6,716

6,783

6,636

6,803

6,549

6,727

6,751

6,479

7,130

7,142

6,553

6,845

6,856

6,723

7,048

7,181

6,696

6,401

7,312

6,812

6,999

Mediada

relação

de

contagens

(x 10°)

6,673

6,700

6,876

6.744

6,832

7,041

Desvio

padrío

obtido

(x10-* |

2.31

(3,46%)

1.06

(1,59%)

3,21

(4,66%)

1.41

(2,09%)

3,52

(6,16%)

2,63

(3,69%)
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Após as irradiações, foi feita a análise da n-lação O/U das amostras, por método químico, na
f (.otilenadoria de Engenharia Ouímir..i do IfcA U irwModo utilizado para a análise está descrito na
Publicação IEA n9 2 7 6 ( 1 5 ) . Os resultados deita an.ih^ estão na tabela X I I I .

Amostia

n°

1

2

3

4

5

6

HHIHÇJO

Relação

O/U
M. Químico

2,033

2,031

2,113

2,098

2,029

2,112

Tat>»l.i XI I I

O/U das Amostras

Relação

O/U
por este

método.

Padrão

2,023
1,961
2,020
1,920
2,048

2,055
2,121
2,187
2,195

2,018
2,140
2,130
2,073

2,099
2,112
2,990
2,995

Padrão

Média d»
relação

O/U

Padrão

1,994

2,140

2,090

2,049

Padrío

DPSVÍO

Pddrío

Padrão

0,053

0,065

0,056

0,065

Padrão

As amostras ] e 6 foram escolhidas aleatoriamente para amostras padrões. A equação de
calibracio do sistema (Eq. 2.15) foi ajustada pelo método dos mínimos quadrados, ès médias das
relações de contagens amostra/monitor, destas duas amostras, tomando o valor da relação O/U medido
pelo método químico, como valor correto. O valor obtido deste ajuste para a constante de calibraçao K
foi de 57,46 0 ' ' . Com este valor as relações O/U das amostras restantes foram calculadas pela Eq. 2.15.
Os resultados, juntamente com as médias a os desvios padrões para cada amostra aparecem na
TebalaXIl l .

A equaçio da calibraçlo do sistema (Eq. 2.15) foi também ajustada, pelo método dos mínimos
quadrados, ès médias das relações de contagens amostra/monitor das 6 amostras de UO 3 . O valor da
constante de calibracio obtido deste ajuste foi 57,56 ± 0,23 g"1 e a soma dos quadrados dos desvios
dividida pelo número de graus de liberdade foi de 0,7, o que indica que o ajuste foi bom, ou seja. que
os pontos experimentais seguem a equação de calibracio. A curva de calibracio do «i«f«ma aparece nê
Figura 21.
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6 - C O N C U S Ó t r , t SUGF.STÓES

O mntoilii .lpn'icni.nlo. IMI,) ,, i|i'ii!iii:m,ii,5'> il.i rel.H.í" O'U eii> óxidos de urânio, torn a

vantagem de ser rápido r n.lo dist int ivo N;ts i.<>ndiu>i"; utili/.Hlas, ilo 16 ciclus por determinação, o
tempo total de irr;id!«içrm <• roMt.tqpm fm >!• 1.1,4 min.

O desvio padrío, nrstos conditi»"., U<< de 2.8% ou 0,056 unidades de (>/U Esta precisão è
suficiente par.i a <ipterm<n;n,3o c!a i»'.iv'.io O.'U f m pós na fir-H de pró smlerização, mas é insuficiente par*

o controle de ;.MSlilhds sinterizadds <t serem unidas pm reatores de potência. A baixa precisão foi ousada

principalmente pol.t estatística de r.ontHgnm. ujo desvio padrão esperado na relação O U foi de 2,7%.

Diverws modificações podem sot feitas no sistema de modo a melhorar a precisão. As principais
modificações são:

a) Aumento da intensidade da fonte de nêutions: A máxima sai'da de neutrons do acelerador
PN 400 d IO1" n.s : , contudo, geradores de neutrons de Id MeV com salda de
5 x 1 0 ' " ns ' são encontrados comercialmente ;

b) Aumento da eficiência de contay^m. Existem atualmente detetores Ge(Li) com eficiência
de 18%, para a energia de 1,33 MeV do 6 0 Co, em relação à eficiência do Nal(TI) de
3" x 3". ou sistemas que utilizam dois detetores com eficiência total de 36%. O aumento
da eficiência para a energia de 6,13 MeV do I 6 N é relativamente maior. O detetor
utilizado tem uma eficiência de 5,2% em relação à do Nal(TI) de 3" x 3" para a energia
de 1,33 MeV;

c) Aumento da capacidade de contagem do pré-amplificador: O pré-amplificador utilizado,
ORTEC modelo 120-2b, tem uma máxima capacidade de contagem de 45.000 MeV.s"1 ,
que pode ser melhorada de um fator 5 com apenas um pequeno aumento no nível de
ruído pela troca da resistência de reaiimentação. O aumento do nt'vel de ruído acarreta
uma piora na resolução, que não é muito importante para o nosso caso, já que no
espectro de altura de pulso das amostras de UO2 irradiadas (Figura 20), não aparecem
picos próximos aos do I 6 N . Deste modo, provavelmente, é possível um aumento na
capacidade de contagem de um fator 10. Outra alternativa é utilizar um pré-amplificador
que não tenha limitações para a taxa de contagem, como o modelo 120-3b da ORTEC;

d) Modificações do absDrvedor: A utilização de um absorvedor, entre a amostra e o detetor,
com densidade mais alta como o tungsténio (19,3g.cm"3), pode melhorar a atenuação
relativa dos raios gama de baixa energia em relação aos do ' 6 N ;

«) Aumento da massa das amostras: As amostras utilizadas pesaram aproximadamente 3
gramas, enquanto as pastilhas sinterrzadas usadas em reatores de potência pesam
aproximadamente 8 gramas;

f) Aumento do número de ciclos de irradiacSo a oontagem: 0 desvio padrão varia
aproximadamente com o inverso da raiz quadrada do número de ciclos de irradiação a
contagem (Ver item 4.4). Sem nenhuma outra modificação, uma precisão de 1% poderá
ser obtida utilizando-se 125 ciclos por determinação, o que demoraria 1 hora a
45 minutos. Mas, para diminuir o desvio padrào para 0,5% seriam necessárias 7 horas, o
que é um tempo excessivamente grande.

g) Utilizaçio de método para corrigir as perdas da contagem: Com as modificações sugerioas

a taxa de contagem fica muito aumentada tornando mais importantes as perda: d<j

contagem por tempo morto a suparposíçio de pulsos. 0 método do pulsador proposto

por Strauss'00' e Anders'3' tarn sido tastant* utilizado para a oorreçlo de pw:>í ría



••'!.!!)••••! fx>' iiiiu'iiiosMi.'iii «If ixilsos, vÍIIiaçòPS da linha tfc* base e tempo morto.
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Bolo t in ' 1 p Corner1^ " aplii-.ii.un >>ste nnHixlo em experiências com taxa de contagem

vanável. Bolotm obteve i:m;i prvcisSo na coirpção das perdas de contagem de 0,2%

incluindo se a estatística (IR contatam em situavão onde a perda de contagem no pico era

de 80%.

h) Modificarão do terminal de irradiação: A utilização de um terminal de irradiação onde a

amostra c o padrão ficam girando durante a irradiação, praticamente elimina os erros

provenientes das vanaçõps na geometria de irradiação' ' . A determinação das

contagens da amostra e (to padrão pode ser feita sucessivamente, com o mesmo sistema de

contagem, ou simultaneamente, com dois sistemas de contagem. Mott obteve com um
terminal deste tipo um desvio padrão de 0,3%, exatamente igual ao esperado
considerando-se somentn a estatística de contagem, para um único ciclo de irradiação e
contagem. No nosso sistema, o erro resultante da incerteza do posicionamento da

amostra, durante a irradiação, foi responsável por um desvio padrão de 1,3% nas

contagens da amostra, para um ciclo de irradiação e contagem, ou 0,32% para os

16 ciclos.

As mod i f i cações sugeridas aumentarão significantemente a precisão do sistema. Por

considerações de taxa de contagem é esperado que um desvio padrão da ordem de 0,004 unidades de

O/U seja obtido para um tempo de irradiação e contagem de 1 hora, que corresponde a 72 ciclo1: Esta

precisão é suficiente para a utilizaçJo em operações de controle de pastilhas sinterizadas para .-eatores de

potênca. Se uma prpeisão maior for necessária, pode-se aumentar o número de ciclos de irradiação e

contagem.

Embora neste trabalho tenham sido usadas somente amostras de dióxido de urânio natural

hiperestpquiométrico, esta método pode sor usado para a determinação da relação O/M em óxidos de

urânio enriquecido, tono. plutònio ou óxidos mistos destes elementos. Como as secções de choque de

fissão para neutrons de 14 MeV do 2 J ^U, 2 ' H U . 2 1 2 Th e 2 J ' P u são respectivamente 2.Ü, 1,2, 0,4 e

2,75 barns , considerando-se as atividades dos produtos de fissão, pode-se esperar condições mais

favoráveis no caso dos óxidos de tono e menos favoráveis nos demais casos.

APÊNDICE

PROGRAMA PARA CÁLCULO DAS ÁREAS DOS PICOS

A parte do espectro de a :ura de pulso da amostra, correspondente às energias entre 4,9 e

8,3 MeV, é armazenada no analisador multicanal numa área de 256 canais. Nesta faixa de energia ficam

situados quatro picos do espectro do > I S N, que correspondem às energias de 6,128 MeV, 5,617 MeV

(1?escap« do 6,1281 5,106 MeV (2o escape do 6,218) e 6,095 MeV (2? escape do 7,117). 0$ três

primeiros picos aparecem muito bem isolados no espectro, permitindo *. utilização do computador

2116 C da Hew.ett Packard para o cálculo de suas áreas. Os espectros sèo obtidos do multicanal, em fita

perfurada em codificação BCD.

i:oi deienvolvido um programa em linguagem BASIC para o cálculo das áreas dos picos do

espectro Este programa divide se em 5 partes: hitura do espectro, localização dos picos, cálculo dos

valores iniciais dos parâmetros, ajusta por mínimos quadrados • cálculo da área dos picos.

N« primeira parte do programa, o espectro am fita p* furada á lido utilizando-se a subrotina

<i'T. (iii»- (.ii ii»'vnvo'vida «m l inqui i^m Assembler, especialmente para leitura de fitas perfuradas BCD
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• Io MHilth..M,)l IMC CN 10?4 Im'xwa o ..st,^f,., i..,,h.i .'!•<: ,..:m>-. w %«• '««I..-. .'!,!.., .I.-VMII. • I •..i'.i,..i.:

da lirx|iiK|i>in HASIC. due ni»> p.* nut» tjtili/.-w nulicc Miwtiot a ^Sb »"in

Na .rtiundj parte «io program;). <>:. picos do espectro são localizados através itn «triiv.xta cV>
espectro alts.i<l<> ("Smoothed"). O alisarmnro tom como finalidade diminuir as flutuações est.it>'.t.c.M ri:"
contagens do espectro, e é conseguido pelo ajuste de um polinõmw do segundo yrau a cada cinco rjna's
consecutivos do «;>ectro. O valor alisado pjra o canal central (de cada cinco canais) 6 o vak>- obtido
pelo polinõmio ajustado

Depois de localizado, o pico rw.;M pw um teste de sigrtificãncia, rjue Mimina os picos
dados pela flutuação estatística das contagens. A análise do espectro continua até que SPJ.ÍTI IOCÍ»ÍI.~. '•
todos os picos.

Na terceira parte é feito o cálculo dos valores iniciais dos parâmetros a serem aiustados na n.v«"

seguinte. O valor inicial dos parâmetros tem grande influência no tompo de convergência e até rvi

convergência, ou não, do ajuste, de modo que o cálculo deve sm- cuidaunyv

Na quarta parte do programa, é feito um ajuste pelo método dus mnimos qu»Irados de

gaussiana mais un» reta oos canais próximos ao pico. Esta parte do proqrama foi feita w n i base

programa GENFIT desenvolvido pelo Dr. Shlomo Srulev.

A função usada para o ajuste foi:

) P{2))2

P Í 1 ) . c x p ( - } + P|4)
2 PI3)1

0 primeno t»'rmo ria função é uma gaussiana com altura P(1», centro P(2) c largura A n—•••

altura 2,35.P(3). Os outros termos correspondem a uma reta com parte consume igual a PKi

inclinação ijual a P(5).

A convergência, normalmente, é rápida, demorando cerca de 4 minutos por pico analisado. £•
alguns casos, o programa divergia, tendendo para um valor muito alto de P(1) e um valor próximo i'><-
zero para P(3). Este problema foi contornado, colocando-se uma limitação no parâmetro P(3). Quando o
valor deste parâmetro cai abaixo de um certo limite convenientemente escolhido, este parâmetro -•
deixado constante • igual ao valor limite.

A qualidade do ajuste pode ser verificada pelos erros nos parâmetros ajustados a pelo valor d-»
tnm§ dos quadrados dos desvios, dividida pelo número de graus da liberdade, que sao impressos no finai
do ajuste.

Na última parte do programa o valor da área do pico é calculado com os valores dos parâmetros
da gaussiana. 0 valor da área obtida é impresso juntamente com os valores reais e ajustados das
contagens.

Após «sta parta o programa retorna â quarta parte até todos os picos serem analisados.

Para uma utilização freqüenta do programa, é interessante transformá-lo para línguagerr
FORTRAN, o qua rede* consideravelmente o tempo de computação. Em outros programas, o ode a
convarsfo d« linguagem foi feita, o tampo da comparação ficou reduzido para menos da um <lecimo dc>
tampo original.

Sagua uma listagem do programa AREAN-16.



I ISrAt,*M DO PROGRAMA ARE AN 16
••.•,KAMA AW.AN I t

1
2
3
4
5
6
7
6
9
1 ft
I 1
1 ?
13
1 4
1 5
1 6
1 7
1 8
I 9
2 0
2 1
2 2
2 3
2 4
2 5
2 6
2 7
2 8
2 9
30
3 4
3 6
3 0
4 0
42
4 4
4 6
4 8
50
52
5 4
5 6
58
60
62
6-"
6 6
6 8
70
7 2

D I"» ' ' --_ól
tif. • • • • • PARTE 1
L F T < ! t i

L F T L=»K••?••;*:•>«>

LET K.1 = f!
FOn 1*1 TO 2 S 5
C A L L ( 1 * A )

LET S t I l » A
NEXT 1

LET T l * 7
PRINT
PRINT
PP. I NT
PRINT
R E M • * * • - . • • • -

LET J*I
LET K»-l
LET 1»K2
LET D2»2*SCIJ*SCI-
17 K<0 THEN I? 3
IF K*0 THEN 3 *
IF K>0 THEN 6fl
LET K-0
LET DI-D2
LET I - I - l
IF I - 6 < 0 THEN \27
IF 1 - 6 - 0 THEN 29
IF 1-6*0 THEN 19
IF K3 <- 0 THEM ?t
GOTO 8 4
IF K3 <- 0 THEN 50
IF D2 <• 0 THEN 46
IF D2-M2 <• 0 THEN
LET M2-D2
LET J 2 - I - 2
GOTO 2 4
LET K3>0
GOTO 8 4
IF D2-DI <- 0 THEN
LET H1*O1
LET J l - I - I
LET K-l
GOTO 2 4
IF D2 >- 0 THEN 70
IF D2-MI *m 0 THEN
LET MI-D2
LET JJ»I-2
GOTO 2 4
IF D2-D1 » • 0 THEN
LET M«:«DI

- r -

1 J-Si

2 4

2 4

24

24

• LEITURA

• L ' > t # t L I /

I - T 1 - 2 0 M 1-4

• • • •
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7 - i I • • ' '

7 ' I t ' ' - I
7 ) ! I.f- ! - 0

F t» • • ;»» T ' • . ' '*
fl;> HF r1 i : 1 : I\( .I i » l ; i P I C O S
R ij If • . ,l ' ! ' .( .1 I .1 >t" TH iM 'Jfl

R 6 1. f T r « ; '
p« noM '>:•
9H LK'I I » (H ' . ' -MI ) / ( m * ( S t J P l » S f » M 1 ) > » . ' .
9Ü I F T - T I » - V THEN ''">
9 4 GOT! 23
9 6 L f T .13" f J l »J;>)/5?
9 0 L M . 1 1 - IN ! (.13)
. í»0 Lt .T 7 I . J J - J 3
C> LV I WC .1 l « J I - J ? - i ?
P4 LÍ.T fH0)-r.tJ/l-21*StJi»-n*StJ41»ÇtJ4*l)»Std4*2J
P6 LET H»!r J/>-7)+StJ«-61*StJ<l-51»StJ4-41*StJ4-3J
U8 LKT U»H»5[J4*3)*5CJ4*4J»StJ4»5J»SCJ4»6J*StJ4*71
IP LET QCJJ"QtJl-B/2
12 eri 5A1DA DOS PICOS
I A PFUNT J"CANAL"Zr'l"l-AnQURA""WrJJ"A«lEA«"O(JJ
18 LF.T J 'J>1
20 GOTO 23
22 REM

12 5 R EM
50 LET J8-J- I
52 FOR J9»l TO J8
54 PRINT
56 PRINT "PICO CANAL"ZfJ9)
i>8 PRINT
60 LET E2-1
62 LET E9«<?
64 LET N-'
66 FOR I"I TO 9
68 LET X C n - I
70 LET O t l J - 0
72 LET Yf l l -S t INT<ZtJ9J) -5» lJ
7 4 IF Y C M - 0 THEN 180
7 6 LET B C I J - Y t l l
78 GOTO / 3 2
80 LET P L I J - I
8 2 NEXT 1
8 6 LET K-5

188 REM ***** PART£ p f CALCDOS PARA*. I N I C I A I S • • • • •
189 LET BfllijillJ91>
190 LET B3-ZCJ9J
191 LET 86>StB4-7]45tB4-61«SCB4«JU*SCB4-4)*S(84~3)
92 LET B7-S(B4«31«SCB4»4]«SCB4«5)*SCB4*61*S(B4471

193 LET P(41-(B7*B6>/I0
194 LET PC5)-(B7-B6)/50
97 LET PC3J-.67

198 IT B4-B3-0 THEN 201
199 LET PC2)-S*5«<-SCB4)/(SCB4]«SCB4«l))*S(B4«II/(SCB4]«SrR44l1>)*.é
300 OOTO 202
901 LET ?l2)-5*.6«(-SCB4-l]/SCB4)*SCB4*|)/SCB4)>
902 LET PCn«(S(B4)-P(«])/EXP(o(S-P(2))ffi/<2*Pr31«8>>
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I , - • : i i i i • • • "Pt 41

, ' 1 . 1 I .

? I .-' t . '

? > 1 I . '

f>82

2 B 4

301
3 5«
3 52
353
373

415
417
420
421
422
423
424
425
426
430
431
432
436
437
438
439
446
447
4 48
450
455
457
460
461
462
465
466
sea

!M -1 I ! '( 1

• : i •'! - I

MT

« i- -1
I } T I • I

L I T n.'-n
MAT ftT,:h.rifK!
HAT V • r 1 .MC K J
MAT CW.Hí tK jK
MAT M'^FfU K, .̂
i E T <••;•? = fl
GOSUH I ir" v̂  v'
REM Sll» IH
MAT C'INVCM)
MAT A=C*V
LET E?»F.2*I

i-p^.«"pt2)"PJ-"PI3)"P4»tfPt4I

• AJUSTE POR HtN. • * « • •

; • } ' ! 1 , tfltrtCAO BC« PR IN TAP

AT, MAT.

IF E2>2 THEN 415
PRt^T
REM
LET E«0
LET SI':>2/<N-K>
FOR J» l TO K
IF J O AND K»5 THEN 42."?
GOTO 425
IF PCJ1-ACJ]>.S THEN 425
GOTO 210
LET B-PCJJ-ACJJ
IF PCJJ-0 THEN 431
LET D«AtJJ«l00/PC«.
LET D-A8S<D)
IF D<S.00000E-03 THEN 439
GOTO 438
LET 0*100
LET E"l
LET S3"S0R(SI*CCJ/J)>
IF E9*0 AND B2-» THEN 455
IF J#l THEN 4S0
PRINT
PftlMT J/B"*-"S3
LET PCJJ-B
NEXT J
IF E-0 THEN 500
REM LINHA 462 DA 0 N. MAX. Of rTFRACOEf PERMITIDO
If E2 » - 13 THEN
REM RE-ITERATE
OOTO 260
REM
IT t<fp» THEN 546



B5

C !̂  • • • • • PAHTE % * CALC DAS AREAS DOS PICOS • • • • •
'>\i* ' • : , • : •

5 1, ' I T ' I M (•;•• I I ' M TKRf\«;f lF.S"

-, 1 "t TNI i '

r , i ' . ' . ! • : i - i .1 ; • > . ' - ' , ;

«, i o ! . i . ; ' , ' . -< • ) • - • (?

« i f , ' F i " .•• • i T O 7

5,71 t l , I•:••-! ' *Pt n * F . X P ( - < J - P C 2 1 ) t 2 / ( 2 * P t 3 1 « e > >
•H,;1 L t ! 0 r > S » P [ 4 ] + P C 5 ) * < J - P t 2 J )
*j ? \ ** i.' T I

b."1 ' P R ' \ r • • • AREA «"B5
S :f> PRINT
•=>'-7 P??1MT " • * • AREA BA5F.-"05
5:-'» PRINT
5 . ^ PRINT

5 3 ! Ht:i PAHA ^PINTAR OS Y-CALCUtACOS REMOVA A LIMHA 532

5 "jr? GOTO j/iP - « , -
5 35 PniiJT " Y Y-CâL Y - Y-CAL"
536 PRINT
5A.T ron i » i TO N

5 4 5 P ' U N T YC I l , F C I l « Y t I J - F t l J
55ia NFXT I
65M PTUJT
6f)2 PRI'JT "SOD- "1S2
605 PRIMT -SQO/GL-'MSI
^ l l PRINT
' 3 0 NEXT J 9
701 PRINT " "
735 GOTO 3
999 REM • * SUBROTIMA PARA 0 AJHSTK • •
I0(!0 FOR I - I TO N .
10(96 LET F C I 1 > T ( I 1 * 0
1007 LET Z«0
10(98 I F K ' 4 THEN 1400
1010 GOTO 1500
1020 LET 0-FtIJ-YCM
1030 LET LI-Z*Z*QCI)
1031 LET L2-R111
1035 LET W-I/(LUL2)
1040 FOR «I-I TO K
1045 FOR L-l TO K
I 050 LET HCJ/L)-NCJ«L]«V«O(J]*OCL)
1052 LET TtIJ-Ttn*0tJJ«0tLl*CtJ /L)
I05S NEXT L
1060 LET VCJJ»VCJJ*lf*O«OtJ)
1070 NEXT J
1075 LET 52-S2«0*0*V
1090 NEXT I
1099 RETURN
1400 LET B6«XtI)-Pt2J
1410 LET H9-EXP(-B0*86/.S4I>
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'I" il

44C!
450
460
470
480
499
500
520
521
522
530
540
550
560
570
575
580
600

IK HV»
LF T H'i
LET Ft
LET Gt
LET Gt
LET Gt
LET GC
LET Z-
GOTO 1
LET B8
LET H9
I F H9>
LET H9
LET FC
LET GC
LET GC
LET GC
LET GC
LET Gf
LET Z»
GOTO 1
END

V» t l!" - Í .'

HflfcH. \c
U*H9tP(

33-1
43-B8
-PC n*H9«B8/.27*PC43
020
•XCIJ-PC23
•EXP(-B8*B8/(2*PC33*PC31))
I.0Q000E-12 THEN 1530
•1.00000E-12
I3-PCI3*H9fPr43*PC53*B8
I3-H9
23-PC13*H9*B8/(PC31*PC3I)-P£5)
31-PC n«H9*B8*B8/PC3J f3
43«1
5J-H6
•Pt I )*HV*ne/(PC3)*FC3J)^i•,: St
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