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DETERMINAGAO DA RELACAO O/U EM OXIDOS
DE URANIO ATRAVES DA ANALISE POR ATIVAGAO
DO OXIGENIO COM NEUTRONS DE 14 MeV

Eduardo Lavenére Machado

RESUMO

€ apresentado um método nio destrutivo para a determinacio da relacaot O/U em 6xidos de usinie, atraves da
medida da cuncentracao relativa do oxigenio, por andlise por ativagao com néutrons de 14 MeV.,

FoEee T - 16 T 16

Adtaerrrnsamio—e—~tertd'Dela medida da radiacio gama do N, formado peia reacdo  ~Oln,p) "N. As amostras

s30 transferidis pneumaticamente entre os locais de irradiagdo @ contagem, distantes entre si, de aproximadamente
10 m. As contagens do '®N na amostra, obtidas com um detetor Gelli) de 35 em? acoplado a8 um analisador
multicanat, s30 normalizadas para as vaniacoes de fluxe de néutrons, dividindo-as pelas contagens do '8N no monitor de
fluxo, que & wradiado e contado simultaneamente com a amostre. Com as contagens normalizadas, a relagdo O/U da
amostra é obnida diretamente da curva de calibra¢3o do sisterma, previamente construfda com amostras padrdes, com
relag0es O/U conhecidas.

Nas condigoes utilizadas nas experiéncias, obtevese uma precisdo de 0,056 unidades de ONJ, sendo 8
‘m[lmca de contagem a principal causa desta precisdo relativomente beixa. Esta precisdo & suficiente para o
determinagdo da relagdn O/U em 6xidos de urdnio na fase de pré-sinterizacio. Sdo sugeridas modificagGes no sistems,
que permitirdo obter uma precis3o da ordem de 0,004 unidades de O/U, 0 que torns 0 Método eplicivel em operacdes
de controle de psstithas sinterizadas usadas em reatores de poténcia, com 8 vantagem, em relagdo saos demais médtodos,
de ser relativamente rapido e n3o destrytivo.

1 - INTRODUCAO

1.1 — Prefacio

A partir de 1954, o interesse na utilizagdo de combust(vel cerdimico de diéxido de urdnio em
reatores nucleares comegou a desenvolver-se rapidamente, devido principalmente a8 grande estabilidade
dimensional do UQ,; sob irradiacdo e seu elevado ponto de fusdo. Atuaimente, o dibéxido de urdnio, na
forma de pastilhas sinterizadas, ¢ o combustivel nuclear mais utilizado. Os 6xidos mistos de urdnio e
plutdnio, (U,PUIO,, pouco utilizados até o momento, terdo sua importincia muito sumentada com o
desenvolvimento dos reatores rdpidos. Dos reatores de poténcia j& construfdos ou com término ds
oonstrucé?‘gg)xevisto para antes do fim de 1984, 82% utilizam combustivel cerdmico de UO; ou
(U,PU’O; .

O diéxido de urdnio, mesmo & temperatura ambiente, apresenta uma forte tendéncia a absorver
oxigénio, passando pera uma composicdo hiperestequiométrica, UO,;4,, pela formacdo de Oxidos
superiores como o U,0, e 0 U;05. Quando squecidos a temperaturas iguais ou superiores a 1600°C,
em stmosfera com baixa pressdo percial de oxigénio, estes dxidos podem ficar com uma composiclo
hipoestequiométrica, UO;- .. Estas condi¢des acontecem em geral no processo de sinterizacSo. O UO;. ,
na temperaturs ambients 4 uma mistura de urnio metélico com UO,"O(. estequiométrico.



1.2 - Importdncia de Estequiometria

A relagio O/U, relagdo entre o numero de dtomos de oxigénio e o mimero de dtomos de
urdnio, tem grande influéncia em importantes propriedades f(sicas e quimicas do di6xido de uranio.

Para uma relagio O/U entre 1,95 e 2,00, o ponto de fusio ¢ 2800°C, diminuindo com a

variacdo da composicio para 2600°C em composigbes equivalentes a relagdes O/U de 1,75 ou 2,15(6). A
condutibilidade térmica decresce continuamente com o aumento da relagdo O/U na faixa de O/U entre
19 e 22138 Na temperatura de 920°C, ela dimunui 40% quando a relagio O/U passa de 2,00 para
2,10(38’_ MacEvan 36 mediu a integral da condutibilidade térmica de pastilthas cerdmicas de UQ, entre
as temperaturas de 300°C e 1500 C. Para pastiihas com relacio O/U de 1,98 e 2,007 nio irradiadas, as
integrais da condutibilidade nio foram significantemente diferentes. Apds a irradiacdo, até uma queima
de 460 MW.D por tonelada de urdnio, a integral da condutibilidade térmica de U01,2)07 caiu
aproximadamente 15% enquanto nue a do UO,,;, ndo sofreu alteragdo.
Robertson'®'! mostrou que a capacidade de retengao dos produtos de fissdo pelos 6xidos de
urdnio é influenciada pela relacdo O/U. Na temperatura de 1700°C, o UO, '015 deixa escapar da ordem
de quatro vezes mais xenonio que o UO,';_,”, na mesma temperatura. Shiba 7) estudou a capacidade de
retencao do didxido de uranio para 0 xendnio e o iddo, chegando & conclusdo que o UOI,{,O tem uma
capacidade de retencdo, para esies dois gases, hem maior que a do UO; 4, hiperestequiométrico.

Outras propriedades importantes para reatores de poténcia que 530 influenciadas pela relagao
0O/U s3o: plasticidade(:”'sz'sﬂ médulo de elasticidade‘ze), dureza“”, distribuicdo dos produtos de
fiss3o no combustivel!3) e compatibiiidade com o material da camisa'25.30)
Williams'%5! mostrou que a densidade das pastithas de UQO; sinterizadas aumenta
sproximadamente 10% guando a relacdic O/U inicial do p6d empregado passa de 2,00 para 2,02,
aumentando depois, mais lentamente, com o crescimentc da reiagao O/U. Nishioka 45! sugere a
utilizagdo de pds com relacao O/U entre 2,06 e 2,16 para se obter densidades proximas da densidade
tedrica em pastilhas sinterizadas. Apds a sinterizagdo, a relagdo O/U diminuiu para valores proximos de
2,00.

O diéxido de urdnio ¢ utilizado na fabricagio de UF, ¢ UF, para 8 purificagio ou
enriquecimento do urdnio’ 1850} Neste processc é importante manter a8 relagdlo O/U com valores
préximos de 2,00 para dimunuir a formagdo indesejdvel do fluoreto de uraniio (UO;F;). Ribas!5?!
concluiu que pés de boa qualidade para a producio de UF, devem ter relagdo O/U no mdximo igual »
2,05,

Dioxidos mistos de urdnio e plutdnio (U,Pu)0, sdo usados em reatores rdpidos. Nestes Oxidos, a
relacio O/M, relagdo entre 0 nOmero de dtomos de oxigénio & o nimero de dtomos de metais, tem
grende influéncia no ponto de fusdo'3%! na condutibilidade térmicam”, na compatibilidade com o
materis! da camisa'?5, na redistribuicdo do urinio e plutdnio sob irradiaclio!' 47! e na distribuicio dos
produtos de fissdo no combustivel'®3). Embora nBo tenham sido encontradas na literatura referéncias
sobre 8 influéncia da estequiometria em 4xidos de tério 8 em Oxidos mistos contendo torio, é de esperar
que esta sejs tdo importante quanto nos Oxidos de urdnio a plutdnio.

1.3 — Métodos para s Determinacio ds Relaclo O/M
Uma grende quantidede de métodos foi desenvolvids pars o determinaclo da relaclo O/M em
Oxidos de wrdnio, de plutdnio, de tério e dxidos mistos destes elementos. Daremos a seguir uma breve

descriclo dos principeis métodos existentes.

No método desenvolvido por MocDougall‘“’ a smostra é mistursda com grafita e aquecide 4
2000°C em atmosfars de gfs inerte. O oxigdnio de amostra resge com o carbono sendo liberado



na brese e OO e 00O ot gqeantidades de GO e CO tem se a quantidade de oxigénio 03
Mg O tempo por o anatee S aka ordem e 2 horas e g precisdo é de 0.005 unidades de O/M.
Este mwtodo pode ser aphicadn o dxdos de 1)) Py, Th ou mistos com qualquer estequiometria.

anun.o‘?'ﬂ mendie a aguantudade total de oxigério na amostta por reacdo desta com
trifloneeto de bromo (Brd o a temperatra de 795°C O oaigénio liberado na reagio é medido em
voiume  cabibnadn G método O aplicado 4 axdios de urdnio com gualquer estequiometria, com
uma precisao de 0 008 uradades de O/U e um tempo por andlise da ordem de 3 horas.

M(,leiy(:”) o Maurie'™ ) musdiram a quantidade de oxigénio em excesso, ou em falta,
para vaior estequiomeétrico o Oxidos de Y, Py oou mistos de U e Pu. A determiracdo foi feita
pele varacado do peso da amastra quando a quantidade de oxigénio & equitibrada para uma relacdo
OM wuat a 2,00, em atmosfera de COCO,(1C1) 4 uma temperatura de 850°C. McNeilly!37!
utihzou amostras sinterizadas, o gue toraou o método ndo destiutivo, mas que exige um tempo de

41}

6 horas para equilibrar g amoaira Maurics reduziu as amostras a pO, o que diminuiu este

®Mpe para uma horas A precisio aeste método 6 de 0,007 unidades de O/M,

P70

Fortano' e Sharter °P pediram a variagio de peso da amostra quando esta é
rranstormada em U0, por agquecimento no ar @ uma temperatura de 900°C. Este método €
muito simples @ apresenta 1eva preasio de 0,004 unidades de O/U, se forem feitas ocorregdes para
a quantinde de umidade ne saostra 2 adotado um procedimento especial para a producdo de
1Jy0p que demora mas que 8n0ras“‘5). Pode ser aplicado a3 dxidos de uranio com qualquer
estcauiometfia,

(13 . (101
Marken'3%) e jones' 30!

reduziram amostras de Oxidos de U, Pu, ou mistos de U e P,
hiperestcquinmétrions 2 uma relacio O/M iqual a 2,00, em uma atmosfera de CO & 850°C. O
OXigénio em excess: combina-se com o CO formando CO,. A atmosfera iiral deve ser equilibrada
para uma proporcio de COCO. de 10:1, para garantir uma relacgio O/M igual a 2,00. A
determinacdo do CO,;, apds e sido separado do CO, foi feita em volume calibrado. Os Gxidos
hipoestequiométricos foram analisados, apds terem sido transformados em hiperestequiométricos, por
oxidagdo com wuma quanudade de oxigénio conhecida. Marken!39) obteve uma precisdo de 0,002
unidades de O/M para 6xides hiperestequiométricos e de 0,003 unidade: de O/M para
hipoestequiométricos, enquanto Jon=st30) gbteve 0,005 unidades de O/M para os dois casos. O
tempo por andlise & da ordem de 2 horas.

Muitos autores utilizam métodos que sdo aplicdveis somente a3 Oxidos hiperesteguiométricos,
onde as amostras s30 dissolvidas em 4cido fosférico concentrado, em atmosfera de gds inerte em
temperatura de apreximadamente 160°C. Durante a dissolucdo, que tem a duragio da ordem de
uma hora, n3c hd oxidagic ou redugio dos fons metdlicos. A determinagdo da relagdo O/U é feita
pela medida da concentracdo de U(IV) ou U(VI) e U total na sclugdo por diferentes métodos.

(61} (5)

Stromatt , Zitte e Baring
coulometria 8 potencial controiadc. A precisdo neste caso é de 0,0006 unidades de O/U. Baring
aplicou este método para 6xidos mistos de U e Pu, medindo também as concentragies de Pu{lV)
e Pu total, obtendo uma precisio de 0,002 unidades de O/M.

{661 mediram a concentracdo de UIVI) e U total por

(5!

Burd''® o Kubota'3?' madiram a concentracdo de U(VI) por polarogrzfis obtzndo uma
precisdo que varia com a relacio Q/U, sando de 0,004 para O/U=2100 e de 0,03 para
Oo/U =12,67. Shalgosk(sm usou um método de polarografia comperativa, determinando 8
concentracdo de U(VI), por comparacdo com uma soiucdo preparads com concentracSo proxima &
da soluclo testada. A precisdo neste caco & de 0,0001 unidades de O/M.

Engelsman”s', Tolk':m’ e Fedmgmn”m deterrinaram votlumetricaments as concenirag™e.
de U(VI) e U total por titulacdo. A mrecisio obtida por Tolk foi de 00,0001 unidmies de /.
Fedevgrﬁm“s’ aplicou este mdtodo fambim a Gxitos misios de S w Th 2am uyma preciifs de
0,003 unidades de O/M.



i mtodo esoecrhien nara dhasedn de manie hipoesteguiométtico fur desenvoivido  por

ey ) . . . .
Tuolk ,ooogqual se haserr o fato das amostras de didado de urdnio  hipoestequiométrico, em
temperatind ambiente serem compostas e U():,'.,., e uranio metahco. Este, quando dissolvido em é4cido

fostore o coneentrado, transturmase e LH{IVY liberando hidrogénio que ¢ medido por cromatografia
9asosa. A proecisin deste método, ¢ compardvel 3 do método lermogvavimétrioo(SS), que é de 0,004
umidades de O/U.

Métodos fisicos para a detereinacio da relagio O/M em 6xido. de U e mistos de U e Pu,
também tém sido usados. Drummond''?! utilizcou o método da difragdo de raios X, que pode ser
aplicado em 6xidos mistos de U e Pu com qualquer estequiometria, mas a medida, que ¢ feita s6 na
camada superficial, tem precis3o pior que 0,01 unidades de O/M. Markin40} ¢ Ferro!'® utilizaram o
método da pilha galvidnira em alta temperatura para a determinagdo da relagio O/U em didxido de
uranio hiperestequiométrico. A precisdo do método é da ordem de 0,002 unidades de O/U. Embora este
método seja ndo destrutivo ¢ tenha boa precisio, segundo Jonesmo’, n3o serve para ser utilizado em
medidas de rotina.

Na Tabela | é apresentado um resumo das principais caracterfsticas dos métodos de
determinacao da relacado O/M.

1.4 — Objetivo do Trabalho

Este trabalho tem como objetivo desenvolver um método de andlise da relagdo O/U em 6xido
de uranio, utilizando a técnica nao destrutiva de andlise por ativacio com néutrons de 14 MeV.

Neste método, a determinagdo da quantidade de oxigénio ¢ feita pela medida da radiagdo gama
de 6,13 MeV do '®N, formado do '®O por reacdo (n,p). As contagens do ' ®*N na amostra de éxido de
urénio sio normatizadas, para variagbes do fluxo de néutrons, pelas contagens do ' N no monitor que é
irradiado e contado simultanemanente com a amostra. Com as contagens normalizadas, a relagdo O/U é
obtida da curva de calibrac3o do sistema, previamente construfda com amostras padrdes de relagdes O/U
conhecidas.

A técnica de andlise por ativagio com néutrons de 14 MeV tem sido usada para a determinagdo
da quantidade de oxigénio em amostras que n3o contenham fluor, boro ou uranio 4.21.22.27,64) g
amostras contendo uranio, a alta atividade dos produtos de fissdo rdpida interfere na determinacdo dos
gamas do '®N por superposicdo de pulsos e saturagio do sistema de contagem. Este problema foi
contornado com a utilizagdo 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 radiagSes de baixa
energia dos produtos de fissdo.

Embora neste trabalho tenham sido utilizadas somente amostras de dioxido de urnio natural
hiperestequiométrico, este método pode ser também aplicado & Oxidos de urdnio enriquecido, de
plutdnio, de torio ou bxidos mistos destes elamentos, com qualquer estegquiometria.

2 - DESCRIGAO DO METODO

A medidas da relagio O/U em bxido de wdnio & feita pels determinaclo ds concentragio
relative do oxigénio, por andlise por ativacio com ndutrons de 14 MeV, através da reagSo ' *O(n.p)' *N.

O espectro de energia da radiacdo gama emitids pela smostra, apds ter sido ircadiads com
ndutrons de 14 MeV, 4 ohtidu com um detetor de Gelli) acoplado a um analissdor muiticanal. (0]
2mern de contagens dn 'R foraeto o 00 e tracio (n,p), & calculado através da area dos picos do



Tabela |

Principais Caractaristicas dos Métodos de Determinagdo da Relacio O'M

e e e i e e o e e+ e v

Tempo
para uma Desvio
Referdncia Processo Aplicagdo andlise padrdo Comentirios l

{horas) {Unid. O/U)

————

Mistura a amostra com grafita, UOz + Pqu - ThOz .
MacDougalt 3%} aquece a 2000°C e pesa 0 CO 2 0,005 Destrutivo
e CO, formados (UPUO, , |

Reage as amostras com trifluo-
Hoekstra!24! reto de bromo e mede o volu- uo, ,; , 3 0,008 "
me total do oxigénio liberado

Equilibra a amostra para O/M

McNeilly‘:’” = 2,00 em atmosfera de CO: U02 + Pqu - 7 0,001 Amostras sinterizadas
CO, de 10:1 3 850°C. Nio destrutivo
Mede a variacdo de peso. (U.Pu)O2 .
Reduz as amostras a v
M‘Ufi““ 1) Y] 0" 2 o'w1 Db i
Destrutivn !
i
]
Transforma as amostras em Destrutivo ;
Fortano!1?) l.l:,O‘,8 aquecendo no ar A uo, , , >8 0,004 Necessdrio fazer corregio l
Shaefer!5%) 900°C. Mede a variacdo de para umidade |
Dissolve em 4cido fostérico, l
dilui com dcido sulfirico e I
Shalgolsk'“’ mede a concentragdo de UO2 +x 3 0,6001 Destrutivo J

U(V1) por polarografia
comparativa —J o




ontinuagio

1
Tempc ‘
para uma Desvio i
Referdncia Processo Aplicagcdo andlise padrdo Comentirios f
{horas) {Unid. O/U)
Para O/M > 2, reduz com i
CO 4 850°C para O/M =2,00. 0,003 |
j Atmosfera final CO €O, (10:1), oM < 2) i
E Marken!39? Mede o volume de CO, formado. U02 £\ PuO2 N
! Para O/M < 2, transforma ini- - 2 Destrutivo
cialmente em O/M > 2, por (U,Pu>02 .
oxidacdo com quantidade de 0.002
oxigério medida; e segue o pro- oM > 2 5
: cedimento para Q/M > 2.
Jones!30! - uo {U,PW)O 2 0,0005 " :
2 x ! 2%t x ’ :
' Dissolve a amostra em 4cido ;
! Stromatt'6"! fostérico e mede as concentra- :
P 2inei'8® c3es de U{VI) e U-total por uo, , , 2 0,0006 " i
coulometria a potencial |
: controlado |
1 !
| Baring'S) Idem, mede ambém Pu(IV) ePu-total LD, , ., (UPuIO, , 3 0,002 - 3
i
0,004 ’
: Dissolve a amostra em &cido (O/U =2,10) .
5 Burd!10} fostérico e mede a concen uo, , . 2 '
i Kulmu‘:""l tracdo de U(V1) por polarografia 0,03
l (O/U = 2,67) ;
r 1
: Engelsman'!3) Dissolve em 4cido fo-férico & mede -
‘ Tolk 62} volumetricamente as quantidades vo, , , 3 0,0001 Destrutivo {

de U(V1) e U-total por titulacdo

9



o~

continuacio
r .
Tempo
para uma Desvio
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Drummond'1?} cristalina por difracdo de (U,Pu)O2 +x > 0,01 superficial.
Raios X - Destrutivo
Markin“o’ Mede a forga eletromotriz Nao serve para medidas
Ferro!1® em pilha galvinica a 850°C uo 2+ x 3 0,002 de rotina(30).

Na&o destrutivo




'*N no espectro. Um monitor de fluxo de néutrons, do tipo sugerido por Giimore‘n), ¢ usado para
normalizar as contagens da amostra, quanto as variagoes do fluxo de ndutrons durante cada irradia¢do, &
entre diferentes irradiaghes.

As contagens da amostra s3o normalizadas dividindo-as pelas contagens do monitor que ¢
irradiado e contado simultaneanente com a amostra. Com as contagens normalizadas (relacdo de
oontagens amostraimonitor) 3 relacio O/U da amostra ¢ ohtida diretamente da curva de calibragdo do
sistema, feita com a uradiagdo e contagem de amostras com relacoes O/U conhecidas.

2.1 — Dados Nucleares

As amostras de Oxido de uranio s3o irradiadas e contadas em coelhos de aluminio. Os principais
elementos que compdem o conjunto que ¢ irradiado e contado sdo: alum/inio, urdnio, e oxigénio. Na
Tabela (l sdo apresentadas alguns dados das reacdes mais importantes, para andlise por ativagdo, destes
elementos com néutrons de 14 MeV.

Tabels 1l

Reagdes nucleares mais importantes, para andlise por ativa¢fo, do aluminio, urdnio e
oxigénio com ndutrons de 14 MeVv!14.28.68)

Isétopo slvo Isdtopo formado
abundincia secclo energia dos
Reagdo isotopica de choque meia gamas emitidos
(%) {mb) vida ( KeV)
160(n,p)! °N 69,76 40 7,14s 6128(69); 7117(5);
2750(1) e outros
'¢0(n,2n)'*0 99,76 - 2,05m B* 511i200)
17 Al(n,p)* "Mg 100 75 0,48m 844(72); 1014(28);
’ 171(0,7)
27 Al(n,a)?*Ns 100 118 16,0h 1369(100); 2754(100);
3861(0,08)
1T Aln,2n) ¢ ™A} 100 <017 6,4s B* 511(200)
133U(n,p)?2*Ps 0,72 19 24m 320(100); 265(35); 166
(30); 115(26); 76(6)
I (n,2n)2 %% 0,72 650 25x10e  63(0,68); 121(0,23)
e outros
135y(n,f) PF 0,72 2000 virias virios
B8 y(n. 20?7y 99,27 800 8,76d 69(36); 1011(27); 208
(23);97{17) ® outros
13(n,a)* 5 Th 99,27 1.6 69 m 418;659;727;747;
932(7)
138)(n,3n)1 %%y 99,27 700 24x108  B50(27)
*%(n,H) PF 99,27 1200 vérias vérios

- e e a———————— b A= b o 1)



A energis limiar para a rracio {n,p) como "0 4de 10,3 MeV'?8) ¢ o YN formado decar com
wna meia vida de 7,14 s(”, segundo 0 esquema de decaimento mostrado na Figura 1. Um espectro de
vitura de pulsn de P *N obtido com detetor Gell.i) & mostrado na Figura ?

'.ﬂ 1,160
\ 80
\
n:.o. - T 1 . sero
B a2v0 'mlm
% ‘ J 2780 1oy
] ~ eole
size
4
10830 s1te
26 %
o0
niy
18, Q2

Figura 1 — Esquems de decaimento do '*N

A sita energia dos games emitidos no decsimento do '®N torna sus separaclio dos demais
relativements simples. Na Tabels || pode-se ver que, excetuando os produtos de fisslo ¢ o proprio ]
nenhum radioisdtopo emite radiaclo gama com energia superior 8 4 MeV. Produtos de fisslo tais
como: *°Rb, ?*7Rb, '*7Cs ¢ **Br emitem gemas com energia superior 8 4 MeV, embora nenhum
deles tenha energia suficientemente proxima dos picos do Y6 N, pers provocsr imnrfaroncin‘a’
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2.2 — Base Tebrica

2.2.1 - Equacdo da Ativagdo. (Atividade da Amostra)

A equagio diferencial para a produgdo do ' *N na amostra é dada por:

dN'(t) .
.,d{-:N_u.K‘B.(pa(t) ~A. N (1) (2.1)

onde

NTt) = Numero de Atemos de ' "N na amostia no instante t:

N = NOmero de 4tomos de '*0 na amostra;
0 =40 mb=4x10"1? cm? =Secgdo de choque da reagdo ' *Of(n,p)' *N para néutrons
de 14 MeV;
K'a = Fator que leva em consideracio a atenuagdo do fluxo de néutrons na propria

amostra;

vba(t) = Fluxo médio nd3o atenuado na posigdo da amostra;

In 2
A= = 9,7V % 10°% 5! = Corstante de decaimento do '*N.

Ty,

A solucdo desta equagdo, para a condicio de concentracdo de ' ®*N nula no infcio da irradiacdo
{(t=0; N°(1) = 0) &

N.K,, 0.8,
NO(Y) = e 21 = MY (2.2)

A

onde:; a.(() 4 o fluxo equivalente que é definido como:

_ it ¢,(t). M gr
0 == 2

tOoAU
‘Io. . dt

Em geral, nos aceirradores, O fiuxo varis bastante durante as irradiacles ou entre diferentes
irradiacBes, por flutuscio ds corrente de fons ou por variacdo da posiclo do feixe de (ons em relaclo ao
sivo, No caso de fontes isotépicas como calitérnio, americio-berflio, ou mesmo em reatores em regime
de operaclo estaciondrio, o fluxo pode ser considerado constante durante s irradiacBo. Nestes casos, ¢
fluxo equivalente é igual a0 fluxo convencinnalmenta dafinido.



1 omewero de tomos de ' * 0 na amostra é dado por:

N - Na wm ll/Mo 24)

sendo:
Na  6,023x 107" = Numeso de Avoyadio,
m, = Massa de oxigénio na amostra (gramas);
0 = 0,9976 = Abundincia isotdpica do '*0;
M 16 = Massa atbmica dn oxigénio

No fim de um tempo de irradracio, Ti, a atividade da amostra é:
A =NYT). A - m Na.0.0.K, .o.4T.).00 e MTiym 12.5)
o J- o 00 Ky 90T o .

No fim da wradiacio o fluxo cai a zero, anulando o primeiro termo do segundo membro da
Eq. 2.1. A atividade ¢ntio decai exponencialmente com 0 tempo:

Al - A” [

onde

t” = Tempo contado a partir do fim da irradiagdo.

2.2.2 — Contagem ds Amostra

Apds o fim da irradiag3o,” 8 amostra é transferida pneumaticamente para a posico de contagem,
junto 8o detetor. Para um intervalo de tempo, T., entre 0 fim da ircadiacdo ¢ o infcio da contagem, e
um tempn de contagem T e O nGmero de dtomos de ' *N que decai durante # contagem é

A" (e~X.T. - @ X . ‘T. 4 Ttb)

et (2.6)
A

O nGmero de contagens ragistrado neste intervalo serd.

C =D.K, .E 2.7

[} b it )

onde:
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Ka..E. = 5 = Etficiéncia global, ou seja, frag3o dos gamas contados por desintegracdo;
K3 . Fator de auto-absorgdo da radiagio gams na amostrs;

E. = Parte da eficiéncia que engloba todos os demais fatores: geometria, eficiéncia
intriaseca do detetor, particulas emitidas por decaimento, etc.

Juntando as Eqs. 2.5, 2.6 ¢ 2.7 temos:

C, =my . Na.g.0.K .8, 11-eATy (eATe g MTarTeh) £ /M A 28

A determinacdo da massa de oxigénio na amostra poderia ser calculada por esta equacdo, se ndo
fossem as dificuldades na determinagdo precisa de valores, tais como, fluxo de ndutrons, sec¢io de
choque, fatores de absor¢do de gamas e néutrons, e eficiéncia. Em lugar disto, a contagem é normalizada
para variaches de fluxo, dividindo-a pela contagem do monitor, e a determinacdo da relacBo O/U é feita
diretamente da curva de calibracdo.

2.2.3 - Contagem do Monitor

O monitor (Figura 3) consiste de uma amostra contendo oxigénio que ¢ irradiada e contada
simultaneamente com a asmotra de Oxido de urdnio. Fica localizado no eixo do alvo e da amostra
{Figura 4), ficando esta entre os dois. Analogamente s contagens da amostra, 0 nimero de contagens
registradas pelo monitor, Cm, pode ser expresso por:

- - — AT
C,=m,, -Na.0.o.K .o .(1-e "
Ao Mo - o MTe* Ty K, .E /M, A (2.9)
onde:
os indices m se referem a0 monitor;
K, = Fator de atenuscdo do fiuxo de ndutrons na posicSo do monitor devido & amostra;
K:i m - F ator de suto-absorcdo da radiscdo beta no monitor
2.2.4 — Normalizagho

A normalizacBo dss contagens da amostra pars varisgdes do fluxo ¢4 feits, dividindo estas, pelas
contagens do monitor. A relaclio entre as contagens de amostra (Eq. 2.8) e as contagens do monitor
{Eq. 2.9) fica:

C. 1 Eo Kn K:Io ¢n 1
— = e, — R PRE"CEE L) I m, {2.10)
cm Mom Em K!m K‘Im ¢'m K‘
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Todos os fatores que aparecem entre parénteses na Eq. 2.10 podem ser considerados conitantes,
desde que as amostras utilizadas tenham as mesmas dimensdes, densidade e composicdo semelhante.
Pademos definir a constante de calibracio oo sistema, K, como sendo:

Em . Klm ) K3m "')m
L T (2.19)
E,. Kla K3a : ¢a
Das Eqgs. 210 e 2.11 temos:
C&
m, = K e (2.12)
cm

2.2.5 — Equagdo de Calibragdo

A .elagio O/U, R, é definida como sendo a relacdo entre o nimero de dtomos de oxigénio e 0
nOmero de atomos de uranio na amostra, e pode ser expressa como:

R = MoMo Mo My 213
mU/MU mll MO
onde:
m, = Massa de oxigénio na amostra (gramas);
m, = Massa de urdnio na amostra (gramas);

M_= 18 = Massa atdmica do oxigénio;

E 4
]

238,07 = Massa atdmica do urdnio natural,

No caso de ser usado urdnio envriquecido, a massa atdmics do urdnio pode ser calculads, desds
que o enrigquecimento sejas conhecido.

A massa de urdnio na amostra pode ser calculads da massa total, considerando que s amostra é

composts somente de oxighnio e urdnio. Isto 4 uma aproximeacdo bastante razodvel para os Oxidos de
urdnio de pureza nuclesr usados na fabricacdo de combustivel para reatores. Podemos escrever entdo:

m=m +m {2.14)

onde:
m = Massa da amostra (gramas).

Das Eqs. 2.12, 2.13 0 2 14 temos:
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R .
o om {2.15)
K Cil/C"l
Lota & a equagao de cahbvagd: do sistema. A relagdo O/U depende da mas<sa da amsotra, da

relacao de contagens amostra/monitor, das massas atomicas do oxigénio e do uranio, e da constante de
calibtagao do sistema, K.

A constante de calibracdo do sistema, K, serd obtida ajustando-se, por mfnimos_quadrados, as
relaghes de contagens amostra/monitor, obtidas da isradiacao e contagem de amostras com 8 relagio O/U
conhecida, com 3 equagdo de calibragio.

3 — ARRANJO EXPERIMENTAL

3.1 — Descrigao do Sistema

Um sistema de andlise por ativacdo com néutrons de 14 MeV foi montado, tendo em vista
particularmente a andlise do oxigénio em matrizes diveisas. Este sistema é composto basicamente de ums
fonte de néutrons, um sistema de contagem da amostra, um sistema rdpido de transferéncia, um monitor
de fluxo de néutrons e uma unidade controladora do ciclo de andlise,

3.2 - Localizacio

O sistemma de andlise por ativacdo fica localizado no laboratério Van de Graatf, distribufdo em
duas salas, chamadas de: sala de controle e sala de irradiag3o e contagem. Na primeira temos o controle
do acelerador, a unidade contsoladora do ciclo de andlise, e os amplificadores, contadores e muiticanal,
dos sistemas de contagem da amostra e do monitor. N3 sequnda, ficam localizados: o acelerador, o
monitor, 0 sistema de transferéncia de amostras e o detetor. {Figura 5).

Na sala de controle, distante aproximadamente 30 m do acelerador Van de Graatf, a dose de
néutrons n3o ultrapassa sianificativamente a radiacdo de fundo.

3.3 - Fonte de Néutrons

Aproximadamente 10'°® néutrons por segundo s3o conseguidos pels utilizagio de um acelerador
Van de Graatf modelo PN-400 da High Voltage Engineering Corporation e alvos de tr(tio.

Neste acelerador, o gds D, & introduzido numa garrafa onde & ionizado por um oscilador de
rédio freqiéncia de 100 MHz. O plasma resultante é concentrado por um campo magnético e extraldo
da garrafs para o tubo de aceleragdo por meio de uma tensdo positiva. O controle da corrente do feixe
de fons & feito pelo ajuste desta tensdo.

Os déuterons séo scelerados até uma energia méxima de 400 KV num campo siétrico formado
no tubo de aceleracio por um conjunto de 10 resisténcias de 1500 megaohms, ligedas em série entre o

terminal de aita tensio e » terra, através dos anéis de sceleraclio. Ao atingir o alvo tritio, os dduterons
produzem ndutrons de 14 MeV, de maneirs quase isotrépica, através da reaco > Hid.n)* He.

Ajustando-se a tenslio do primeiro anel da aceleraclo & possivel varisr 0 dilmetro do feixe de
déutercns desde aproximadameante 2 mm sté um didmetro muito superior a0 didmetro Gtil do alvo
(22 mm).
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Figura b — Disposicdo dos elementos do sistema de andlise por ativagdo com néutrons de 14 MeV, na
sala de irradiagiao e contaqgern

0O alvo utiizado foi fabricado pela Amershan, tipo TRT 101, qu. onsiste de uma fina camada
de titdnio de 25 mm de diametro, impregnada com 11 Ci de tritio, sobre uma base de cobre eletrolftico
de 28,5 mm de didmetro por 0,3'mm de espessura. N2 Figura 4 vemos o suporte do alvo utilizado, que
foi construido para minimizar a8 separacdo entre o alvo e a amostra. Nas condi¢des méximas de corrente
de fons e de tensio de acelerac3o, respectivamente 150 LA e 400 KV, o fluxo de néutrons na posi¢do da

amostra é da ordem de 2 x 10° ncm * 5!

Para definir com precisdo a saida de néutrons durante o intervalo Je irradiacdo, foi construfdo
um interruptor mecdnico para o feixe de déuterons. Comandado pels unidede controladora do ciclo de
anélise, o interruptor & aberto durante o intervalo de irradiacdo, permitindo o feixe stingir o aivo. O
tempo de resposts do interruptor para o fechamento, medido com o auxflio da unidade “multi-scaler”, ¢
de 64 ms, 0 que provoca uma irradiacdo mais longo no monitor do que na amostra. A sumulitaneidade
ne irradiaclo é conseguida, retardandc a saida da amostra da posiclo de irradiacdo de 90 ms,

Fora do inmervsio de irradiacdo, a aita tensfo do acalerador ¢ baixads pars evitar & produco de
néutrons por rescBo ’H{d,n)’He na ldmina do interruptor e o excessivo aquecimento desta. A energis
méxima dos ndutrons produzidos por. esta reacBo é de 3,37 MeV, nlo sfetando a produclo do '*N, j4
que o limiar da reacin '*Oinp)' *N 6 da 10.3 MeV: mads, estes ndutrons produzirism interferdncia nas
conmtagens do monutnr por reen de pritare
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3.4 — Sstema Rapido de Transferéncia de Amostras

Um sistema de transporte pneamdtico toi construido com tubos de aluminio de secgdo
retanguiar, com dimensdes internas de 9,7 x 22,5 mm, para transferir 3 amostra entre 0os terminais de
irradiagao e contagem. As amostras s3o colocadas em coelhos de aluminio cilindricos, com dimensdes
externas de 9,4 x 22,1 mm de diametro (Figura 6). A tolerdncia na altura dos coelhos é de *+ 0,025 mm
para evitar o problema das amostras provocarem excessivo desgaste no tubo e manter minima a folga
axial da amostra nos terminais de irradiacio e contagem

As amostras sdo impelidas em tempo da ordem de 0,5 s por jato de nitrogénio a uma precisao
de 2 atmosteras. A saida da amostra do terminal de irradiacdo é retardada de 80 .. - v .vin s em
paralelo com o selendide da vélvula, um condensador de 25 x 10 F,

Os terminais de irradiacdo e contagem (Figura 7) foram construidos com o mesmo tubo de
aluminio. A amostra pode ser trocada em qualquer um dos dois terminais, mas isto é normalmenie feito
no terminal de contagem.

g 22,1mm ]
e ¢ 10,1 mm

—

\

|
- - T

L 1 0,7mm
4,6 mm //2/ '

8,2mm 9,4mm

Figura8 — Coelho de aluminio utilizado nas irradiagdes de amostras de UO,

3.6 — Sistemas de Contagem

Apds a irradiacdo, 8 amostra é transferida para o terminal de contagem, que fica, juntamente
com o detetor, dentro de uma blindagem de chumbo de 10 cm de parede. Esta blindagem é revestide
internamente com cobre para diminuir 0 nivel de radiacdo retro-espathada nas paredes, e estd situads 8
aproximadamente 10 m do terminal de irradiaclo. A contagem da amostra é feita com o datetor GelLi)

de 356 cm’, cujos pulsos de saida, apds sarem pré-amplificados, s3o enviados para a sale da controle.
Nesta sals, 03 pulsos slo amplificedos e o espectro de altura de pulso 4 obtido com um analisadcr de
1024 ranais. Um esquema do sistema elet:dnico de contagem & vista na Figura B
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Pata se obter wma boa sensibilidade na delerminacio dos gamas do '*N seria interessante
wrathar a amostra no maior fluxo disponivel v fazer a contagem com esta bem proxima do deteiut,
aumentando-se a eficiéncia de contagem Nestas condigbes, a grande atividade da amostra apos a
irradiacdo, proveniente dos produtos de fissio rapida do ?'®U, provocaria saturagdo do sistems de
contagem e completa deformacdo do espectro de altura de pulso, por superposicdo de pulsos “pile-up’’).
Um absorvedor de chumbo, entre a amostra e o detetor, foi usado para melhorar a rela¢io entre os
gamas do '°N e os demais, jd que a yrande atividade produzida pelo urdnio & na regido de baixa energia
(Figura 9), sendo portanto mais atenuada do que os gamas do '°N. Uma atenuacdo adicional foi
conseguida invertendo-se a posigao relativa da amostra entre a irradiacdo e a contagem, ou seja, a face da
amostra que fica voltada para o detetor durante a contagem é aquela que ficou na posicdo mais distante
do alvo durante a irradiagdo. Detalhes do terminal de contagem aparecem na Figura 10

A determinagio do nOmero de contagens do '“N na amostra é feita separando-sz os picos de
6,128 MeV, 5617 MeV (1¢ escape) e 5,106 MeV (22 escape) do espectro de altura de pufso da amostra.

O detetor GelLi) de 35cm’ usado foi um ORTEC modelo 8101-0424 com eficiéncia de 5 2%
em relacio 3 do Nal{Tl) de 3" x 3" para o pico de 1,33 MeV do *"Co. A resolugdo para este mesmo
pico é de 2,3 KeV. O pré-amplificador ORTEC modelo 120-2B tem em FET de entrada e acoplamento
direto ("DC coupled”). Este pé ampliticador fica saturado para taxas de contagem superiores 8
45,000 MeV.s™'. Valores 5 ou mais vezes superiores a este podem ser obtidos pela troca de resistdncia
de realimentagdo, sem aumento excessivo do nivel de ruido, como sugerido no manual do apareiho.
Embora esta maxima capacidade de contagem, relativamente pequena, tenha sido a maior responsdvel
pela fimitacdo de precisdio do método, a resisténcia ndo foi trocada por falta de equipamento necessdrio.

O amplificador usado foi um ORTEC modelo 450, com forma de pulso aproximadamente
Gaussiana e com constante de tempo e restauracdo da linha de base ajustdveis. As condi¢des de operagdo
foram escolhidas a partir de experiéncias onde se fez a medida da resolucio para diferentes valores da
constante de tempo e da restauracdo da linha de base, com diferentes taxas de contagens. O grafico da
Figura 11 sumariza os resultados destas experiéncias.

O ampliticador com discriminacdo, “Biased Amplifier’” ORTEC modelo 444, foi usado com a
finalidade de colocar no muilticanal somente a parte do espectro com energias de 5 3 6,2 MeV, onds
estdo os picos de interesse. Isto faz com que a taxa de contagem registrada pelo multicanal seja pequena,
tornandc desprezivel o seu tempo morto. O circuito automdtico de rejeicdo de pulsos superpostos
(""Automatic pile-up rejector”’) do amplificador elimina grande parte da distor¢dn do espectro causada
pela superposicdo de pulsos que ocorra para altas taxas de contagens.

O multicanal usado foi da Technical Measurement Corporation modelo CN-1024 de 1024 canzis
com unidade de situra de pulso modelo TMC-213. A saida do espectro é feita em fita perfurada com
uma parfuradora Tally modelo 420, com capacidade de perfuracdo de 60 caracteres por segundo.

Ns Figura 12 é mostrado 0 decaimento no tempo da tsxa de contagem entre as energias 4,5 2
7 MeV, de uma amostra de urdnio metélico irrediada durante 10 s. Pode-se ver que durante um intervalo
de 303, comecando 2 segundos depois do final da irradiacfo, s taxs de contagem vaiia de um fator
sproximadamente 10, provocendo variacdo de ganho e resolugio no sistema de contagem durante ests
intervalo. Para evitar a mistura de espectros com caracter(sticas diferentes, foi construido um ssletor de
dres de meméris do multicansl que, sob comando ds unidade controledors do ciclo de snélise, divide o
intervalo de contagens em 2, 4 ou 8 partes srmazenando os espectros obtidos nestes intervalos am
diferantes dreas da memdris do analisador muilticansl. Evidentemente, quanto maior for 0 nimero ce
intervalos, menor serd 0 nGmero de canais disponiveis pers cada espectro.
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3.6 - Momitor do Fluxo de Néutrons

O fluxo de neutrons produzidos por acelmadores de patticulas como o usado, pode variar
bastante durante o periodo de uma nradiacio, poincipatmente por fHutuagdes da conente de jons e da
posicao do alvo atingida por estes ions. Para um tempo de irradiagdo da mesma ordem ou maior que a
meia vida do radioisétopo formado, pude-se incorrm »m erros significativos, se a normalizagao do fluxo
é feita pelo método do fluxo integrado.

O monitor usado para normatizar as contagens da amostra para variacdo do fluxo de néutrons
durante a irradiagdo e entre diterentes irradiaches & semelhante ao proposto por Gilmore'22), Consiste
num envoltdrio contendo oxigenio, {dgua, lucite, este com 33% de oxigénio) em torno de um cintilador
plastico NE-102 {Figura 3). O cintilador ¢ 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 néutrons durante a irradiagdo. O sinal da fotomultiplicadora é
pré-amplificado 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 oxigénio contido na 4gua e no lucite do monitor & irradiado simultaneamente
com a amostra, a relagdo das atividades do '"N na amostra e no monitor no final da irradiacio é
independente das flutuagbes do fluxo de néutions. 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
irradiacdo e na contagem da amostra e do monitor, taz com que a relacdo de contagens fique também

independente dos tempos de irradiac3o, de espera para a contagem, e de contagem,

A alta tensdo de alimentagdo da fotomultiplicadora é reduzida durante a irradiagdo para evitar
variacoes de ganho causadas pela alta taxe de contagens dos prétons de recuo neste intervalo. Uma
experiéncia feita com uma fonte de °?Co e a unidade “"multi-scaler”” do multicanal mostrou que, quando
se corta totalmente a alta tensio da fotomultiplicadora durante a irradiagdo, como sugerido por
Gilmore(n’, o tempo de estabilizagdo da fotomultiplicadora ¢ de 2,9 s apds a alta tensdo ser religada.
Em vez disso, a alta tensdo da ‘otomultiplicadora foi reduzida durante a irradiacio pela introdugdo de
uma resisténcia de 1,5 megahoms no circuito, o que diminuiu o tempo de estabilizagio para 0,9s. €
necessdrio utilizar um tempo de espera para a contagem, maior do que o tempo de estabilizagdo.
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Figura 13 - Fsquema do sisterna de contagem o rmonitor
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3.7 - Unidade Controladora do Ciclo de Andlise

A unidade ‘“Rapid Transfer Electronic Control Programmer” modelo 961 da Texas Nucl:
possibilitou a automatizagio da maioria das partes do ciclo de andlise. Esta unidade é um gerad
sequencial de intervalos de tempo, especializado para operaches de andlise por ativag® usando
transteréncia preumadtica. Na Figura 14 é mostrado um esquema completo do sistema de andlise por
ativacio onde pode-se notar a interligagdo da unidade controladora com os demais componentes do
sistema. Os tempos das diferentes funcbes do ciclo podem ser selecionados no painel da unidade dentro
dos valores indicados ne pagina seguinte:
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Figure 14 - F squema do sistema de andlise por ativagho



Transito para o alvo 0134995,
irrachagdo 1 499995s;
Transito pata o detetor 014995,
- espera pata 4 cuntagem 0.1 4 99,9 {3 contar do final da irradiagio);
Contagem 13 9999s.
Sequndo as esprcificagdes, os Lanpos de todas as fungoes sdo corretos dentro dg uma tolerdncia

de 5 ms, com excessdo do tempo de transita para o alvo que tem uma tolerdncia de 20 ms.

3.8 -- Operagio do Sistema

Nn infcio da operagio do sistema, o acelerador é ligado @ colocado em condigdes normais de
funcionamento. A seguir, a tensio do acelerador é baixada e a amostra a ser analisada é colocada
manualmente no terminal de contagem O inicio do ciclo é feito elevando-se a tensdo de aceleragio e
apertando-se o botdo de partida na unidade controladora do ciclo de andlise. A partir deste instante, esta
unidade realiza a opera¢io sequencial das diferentes funcdes de acordo com os tempos selecionados no
painel. A seguir, damos uma descri¢io da sequéncia de opera¢do com 0s tempos normalmente usados,
contados a partir do instante que o bot3o de partida for pressionado:

03 1s Transito para o alvo: A vdlvula de gds (nitrogénio) é aberta fazendo a
transferéncia da amostra para o terminal de irradiagdo;

1 3 16s lrradiagdo: O interruptor mecanico do feixe de céuterons fica aberto durante
este intervalo permitindo a producdo de néutrons para a irradiag3o da amostra e
do monitor, A aita tensdo da fotomuitiplicadora fica reduzida durante este
intervalo;

16 3 17s Transito para o alvo: A vilvula de gis do terminal de irradiacdo é aberta com
90 ms de retardo, transferindo a amostra de volta para o detetor. O valor normal
da alimentag3o de alta tensdo da fotomultiplicadora do monitor é restabelecido;

16 & 18s Espera para a contagem: Este tempo de espera é usado para permitir a
transferéncia da amostra, estabilizacio do sistema de contagem do monitor e o
decaimento de possiveis interferéncias de meia vida curta;

18 3 483 Contagem: Os sistemas de contagens da amostra e do monitor sfo postos em
funcionamento.

Este ciclo é normalmente repetido 16 vezes acumulando-se as contagens da amostra ¢ do
monitor para melhorar s estat(stica de contagem. No final dos 18 ciclos, a fita perfurada é retirada com
0 espectro da amostra pera posterior processamento no computador HP 2118C com o programa
AREAN-18 (Ver Apéndice). As contagens do monitor so anotadas no contador,

Como fol dito anteriormente, durante os cicios, a tensBo de eceleraclo é controlada
manusimente, sendo elevada para seu valor normal no infcio do ciclo e baixada logo apés o final
ds irrsdiacBo, pars evitsr que s produclo de ndutrons por rescBo *H(d,n)’He na ldmina do
interruptor interfira nas contsgens de smostrs e principsimente nas contagens do monitor.
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4 — ANALISE DOS ERROS

Viérias causas diferentes podem provocar erros na determinagdo da relagdo O/U. Para facilitar a
andlise destas causas, vamos tomas como base a Ed. 2.15 litem 2,2,5) aqui repetida, que é expressio da
relagdo O/U, calculada no capftuio 2. '

P L. (Eq. 2.15)
- q

As massas atomicas do uranio (Mu) e do oxigénio (Mo) podem ser encontradas em tabelas, com
precisdo bastante boa. Os erros na relagdo O/U podem ser agrupados em erros relacionados com:

a) a determinagdo da massa da amostra (m);
b) a determinacdo das contagens (C_, C )

¢} a normalizagdo do fluxo de néutrons (K).

4.1 - Erros na Determinagio da Massa da Amostra

As amostras de UQ,, com massa da ordem de 3,3 gramas, foram pesadas numa balanga Mettler
modelo M5SA que mede até microgramas. A massa das amostras foi medida antes e depois das
irradiacOes, da maneira descrita no {tem 5.7, e o valor tomado foi a8 média das duas determinacgdes. A
maior diferenca encontrada entre as duas determinacdes foi de 0,53 miligramas. Supondo que o erro
méximo na determinacdo da massa seja a metade desta diferenca, 0 erro mdximo correspondente na
relagdo O/U serd de 0,0002 unidades de O/U.

4.2 — Erros na Determinagdo das Contagens

Vamos dividir estes erros em trés tipos:

a) os erros relacionados com as interferéncias diretas;
b) os erros relacionadas com as interferéncias indiretas;

c) os erros relacionados com a natureza estat(stica da desintegracBo radioativa.

Os erros nas contagens, relacionados com as variagdes da geomestria e das eficiéncias de
contagem, serdo englobados nos erros de normalizacdo.

4.2.1 ~ Interferdncia Direta

A determinac3o des contagens da amostra foi feita pela separac3o dos picos do **N do espectro
de situra de pulso da radiacdo gama emitida pels amostra irradiads. Os picos com energia de 6,13, 5,62
{19 escape) e 5,11 MeV (29 escape) foram isolados do espectro, fazendo-se o sjuste por minimos
quadrados, s estes, de uma geussians mais uma reta. O nimero de contagens foi obtido pels soma das
#reas das gaussianas, ajustadas aos trds picos.
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Como toi wiste na Tebela Y dos sdtopos totmados s piiia s 1eaglies s chanentos da
amostra e do costho, sd os produtos de fissio do 2' U e do ° MU podem emite rashiacio gama com
energia supenior @ 5 MeV  Entietanto, nio for encontrado na literatina, nenhum produto de hissao, que
emitisse radiagio gama com energia suficientemente proxima dos picos do ' *N para causar interferéncia.

As contagens do ' “N no monitor, sio obtidas, pela medida da radiacio beta de 10,3 MeV
emitida em 26% dos decaimentos do '“N. O monitor foi construldo de modo que as partes de dgua e
lucite (Figura 3}, nue servem como materiais contendo oxigénio, sirvam também como blindagem para as
radiagdes beta do ambiente e da propria fotomultiplicadora. Comn o cintilador plistico NE-102 é muito
pouco sensivel as radiagGes gama, as possibilidades de interferéncias restringem-se as emissbes beta dos
produtos da ativagdo dos elementos da graxa de silicone usada no acoplamento 6ptico, da camada de fita
isolante que fixa o cintilador e evita a entrada de luz para a fotomultiplicadora, e das impurazas no
tucite e na aqua.

Para a escoltha das condigGes de operacdo do sistema de contagem do monitor foram feitas
determinacoes da curva de decaimento temporal das contagens do monitor para diversos nfveis de
discriminagdo (Ver yiem 5.1.2). No nivel escolhido, 3V, o ajuste de uma exponencial, & curva de
decaimento, forneceu uma constante de decaimento que ndo difere significantemente da fornecida pelo
"N, mesmo quando foram retirados s canais iniciais referentes as trés primeiras meias vidas. Isto indica
gue ndo exitc interferéncia direta no monitor.

4.2.2 - Interferéncia Indireta

Quaisquer elementos que fornegam uma taxa de contagem excessivamente alta, podem causar
interfeiéncia indireta por superposicdo de pulsos e aumento de tempo morto.

Na superposicio de pulsos, dois ou mais pulsos de amplitude menor que a do '°N podem se
sobrepor, resultando num pulso de amplitude maior, podendo coincidir com os picos do '®N. Este
efeito é pouco importante porque os pulsos superpostos formam um espectro continuo que é eliminado
quando a srea dos picos do '°®N ¢ calculada. Outro efeito bastante importante & a perda de pulsos dos
picos por superposicao destes, com outros, resultando num pulso de amplitude diferente.

A importincia deste tipo de interferéncia depende da taxa de contagem e da forma de pulso
utilizado, ou seja, & maior gquanto maior for a taxa de contagem e o tempo de duragao do pulso até
retornar 3 linha de base. A utilizagdo de amplificadores com forma de pulso gaussiana, com restauragio
de linha de base e com pequena constante de tempo, como os utilizados, é importante pars diminuir
esta interferéncia. Além disto, no sistema de contagem da smostra foi utilizado um amplificador com
discriminacdo e com circuito automdtico de rejeicdo de pulsos superpostos, que essencialmente elimina
este tipo de interferdncia embora aumente o tempo morto do sistema.

A utilizacdo do zmplificador com discriminaco (" bissed amplifier”’) no sistema de contagem da
amostrs, permite colocar no multicanal, somente a faixa do espectro que contém o0s picos de interesse,
tornando desprezivel o tempo morto do multicanal. O tempo morto, introduzido pelo circuito
sutomético de rejeicdo de pulsos superpostos, é de sproximadamente 0,8% durante os 30 s de contagem.
O erro decorrente deste tempo é desprezivel porque além deste tempo ser pequeno, varia pouco nas
diferentes irradiac3es.

No sistems de contsgem do monitor, foi utilizedo um smplificedor snalissdor com forme de
puiso semi-gaussiana e constante de tempo de 0,6 us. Nestas condigBes, o efeito de interferdncia indirets
fica desprazivel, j§ que a andlise ds curva de decsimento do MONItOr MOSYOu Que, MesSMO cO™
taxs de contsgem cinco vezes maior que a normal, a curve nfo spresenta efeitos de suparposicic
de puisos. (Ver (tem 5.2}
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423 - Erros Associadns & Natureza Estatistica da Desintegracio Radioativa
O processo de desintegragio radiodtiva ¢ tal que o nimero de dusintegra¢des que ocorre num

determinado intervalo de tempot segue uma distribuicdo binomial. O desvio padrio do nimero de
desintegracOes neste intervalo é dado na Reteréncia''9:

o moexpl-At) (4.3)

onde:
m — ¢ o valor esperado (ou esperanca) do nimero de desintegragbes no intervalo de tempo t;

A - constante de decaimento do isdtopo estudado.

O numero de contagens obtido é proporcional a0 nimero de desintegragies, sendo a eficiéncia
global n a constante de proporcionalidade. O desvio padr3o nas oontagens“g’ é dado por:

o= \/(:(1 “nt1- e MYy (4.4)

onde:

C — ¢é o valor esperado do nGmero de contagens no tempo t.

Podese notar que nos casos onde a eficiencia € muito menor que a unidade (n<<1) ou o
tempo de contagem é muito menor que a meia vida (t<<T.A), ests expressio se reduz 4 forms i
conhecida:

0= \/E— (4.5)

A eficiéncia Qlobal do sistema de cortagem ds smostra foi calculads, sendo de 5x 104
contagens nos tréds picos analisados por desintegrag3do. Para 0 sistema de contagens do monitor, a
eficidncia calculada foi de aproximadamente 2x 10°? contagens por desintegraglo. O tempo de
contagem utilizado foi de 30s, que corresponde aproximadamente » quatyo meias vidas. Com estes
valores, 8 diferenca entre o cdlculo do desvio padrfo pels Eq.4.4 ¢ pela Eq. 4.5 é de 0,06% paws ©
desvio das contagens e de 1,9% para o desvio das contagens do monitor,

O desvio padrio na relacio O/U devido aos desvios pedrSes nas contsgens da smostra e do
mnnitor, pode $er expresso como:

R
o e 4.6)
m
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"R desvio padrao na relagio O/U devido 3 estatistica de contagem;

R relagdo Q/U, BEqg 215,

ve deswio padrdo e contapern da amaostia;

9 desvio padrdo da contagem do rmoston
“m

Nas Eqgs. 215 ¢ 4.6 temos

2
My 1 m \/; Con 2 a7
M - . T AR L o - . g :
R m ‘ . € Cen c

Este deswio foi o principal responsdvel pela relativamente baixa precisdo do sistema. Nas
condizdes utilizadas, com 16 ciclos de irradiagdo e contagem por determinagdo, o desvio padr3o devido 3
astatistica de contagem foi de 2,7% ou 0,054 unidades de O/U.

A+ Erros Associados 3 Normalizacao do Fluxo
A determinac¢do da relacdo O/U baseia-se no fato de que, para amostras com mesmas dimensdes,

densidade e composicoes semelhantes, a3 massa de oxigénio na amostra & proporcional & relacio de
contagens amostra/monitor {Eq. 2.12), onde a constante de proporcionalidade, K, é dada por {Eq. 2.11):

Ky - m (4.8)

om

Na dedugdo desta equagdo, os termos em que apareciam os tempos de irradiaclo, espera o
contsgem, cancelaram-se porque a amostra e 0 mo: -tor sdo irradiados ¢ contados simuitasneamente. Os
fatores K,m, K3m em da Eq. 4.8 (respective 'ente, fator que leva em conta » atenuaclo dos
ndutrons do monitor, fator de auto-absor¢do das particulas beta do monitor ¢ massa de oxigénio no
monmtor) ndo constituem fonte de erro, j§ que a composicdo & 8 geometris do monitor nfo variam
Podemns entdo dividir os erros associados 3 normalizagdo em:

# — erros associados & nSo-simultaneidade nos tempos;

b -- arros associados ds eficiéncias de contagem (——'-"— ).
[ ] K.
c — erros associados & stenuaclo de gamas e nfutrons ( ———-—);
Y Iu’K:h
d — erros sssocisdos 80s fluxos ( s ).
]
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O tempo de miadiacdo & deternunado pelo periodo gue o interruptor do teixe faca abetto,
possibthtando 40s deuterons atingrem o divo. O tempo de 1esposta o interruptor do feixe, para o
fechamento, foi medido com a unidade “multiscaler’”” do multicanal Este tempo ¢ de 64 ms, o que
levaria @ uma inadiacio mas longa no maonitor do que na amostra. Foi colocado um corvlensador em
paralelo com a vdlvuta <olendide, gue sl o gas para transportar 3 aowistia para o detetor, de modo a
retardar a saica da amostra da trente do alvo em 90 ms. Deste modo, garante s 1 sanafineaiade na
irradiacdo da amostra @ do mon.tor

O inicio dos intervalos de contagem da amostra e do monitor é comandado por um mesmo
sinal da umdade controladora. garantinds ¢ ssmultanewdade do tempo de espera e do inicio do intervalo
de contagem.

A duracio dn intervale de contagem da amasira é controlada pelo relégio do mutticanal e a
duracio do intervalo de contayem do monitor ¢ controlada pela unidade controladcra. A precis3o nos
tempos dos dots aparelhos, sequndo 0s manuais, é iyual ou methor que 5 ms. A pequena diferenca que
pode ocarrer no final dos intervalos de contagem da amostra e do monitor é pouco significativa, porque
neste instante, a atividade do '* N osta da ordem de 5% da atividade no inicio da contagem.

Embora a atwidade totai da amostra seja bastante grande no inicio do intervalo de contagem, o
tempo morto do multicanal é desprezivel porque na regido de energia que é armazenada, 49 a 6,3 MeV,
2 méxima taxa de contagem é da ordem de 20 cps.

O tempo morto introduzido pelo circuito automdtico de rejeic3o de pulsos superpostos ¢ da
ordem de 0.8%, durante os 30 s de contagem. Este tempo morto provoca uma diferenca entre os tempos
de contagem da amostra » do monitor, njo permitindo cancelar os termos em que 3parecem 0s temrpos
de contagem, na deducao da expressdo de K. Se o tempo morto se mantiver constante nas diferentes
irradiacdes, estes termos podem ser substituidos por um fator constante que N30 Causaria &ro Na
determinacao da relacdo Q/U, j3 que o fator K é calculado pelo ajuste por mfnimos quadrados. Nas
diferentes irradiacOes procurou-se manter constanie a saida de néutrons, ficando 2 variagcdo do iempo
morto pequena, de modo que nan foi notado erro decorrente desta variacao.

O sistema de contagem do monitor tem um tempo MOrto muito pequeno, como concluiu-se a
partic de testes feitos em condicDes de taxa de contanem cinco vezes superior 3 normal (Ver ftem 5.2).

Em resumo, 0s erros associados 3 nao simultaneidade nos tempos s3o despreziveis nas condigdes
utilizadas. Env condigdes onde as taxas de contagens sejam maiores, O tempo morto introduzido pelo
circuito de rejeicio de pulsos superpostos, pode ter efeitos significativos.

4.3.2 — Erros Amociados ds Eficidnciss

Nc caso do sistema de contagem da amostra, 8 eficiéncia de contagem pode variar
principaimente por variacdo do posicionamento d2 amostra no terminsl de contsgem. Outras causas de
variscdo da eficidncia sdo: interferdncia indireta, que foi discutida no ftem 4.2.2, e variacdo do fator de
suto-absorcio de gamas ns amostra, que serd discutido no item 4.3.4.

A folgs sxisl de amostrs no terminel de contagem ¢ ds ordem de 0,3 mm. Com & geomevia de
contagem utilizeds (Fiqure 10), onde s distincia fece & face entre 8 amostra @ o detetor é 285 mm, 2
miéxima variac3o da eficilncia 4 1,2%. O desvio padrio nas contagens da smostrs devido & veriaclo ca
eficiéncia, calculsdo supondo que a amostra pode ficar localizads com igusl probsbilidsde em qualquer
posico dentro da folgs. ¢ de 0,35% Caso exista ums posiclo privilegiade, onde a amostra fiqua
localizads com maior freqiibncin. o detvio pardr3n i ainda menor O desvio pedrSo ns relaclo O/U,
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corpepondenes G de Q008 adades de 07U Nas medidas fentas, cada determinagdo consistiv de 16
ados de anadiicoa e contgem, boando o desvio padrdo contespondente 4 vaniacio da ehiciéncia
vedigricdo 30 00D voeedades e Q0 Ve e 4.4).

No monitor, o gqeomonia 4 constante e a eticiéncia pode vatar prncipolmente por causa das
modificacdes de ganho da vilvala fotomultiplicadora, A alta tensido usada na fotomultiplicadora foi
750V, embora 4 tensao mdaimae recomendada seja 1500 V. Este valor de tensdo relativamente baixo foe
usado para diminun as varcGe de ganho da fotomultipticadora.

Uma amostra de fuate cdindnes com 22,1 mm de dhametro e 9.4 mm ae altya, foi usada
como padido de reterdneia de coagimn, para veriticar « nconréncia de variacoes de ganho no sistema.
Uma vez que o lucite & composto womente de C, H e O, a nao existencia de interferéncias permitiu a
contagem de 'ON por integracio dos pulsos de alturas equivalentes as energias acima de 4.9 MeV.
Durante a< medides das amostras (v UQ,, o sistema manteve-se estdvel, nao sendo necessarin efetuar
correcdes de ganko, salvo decorrentes de modificagoes feitas no monitor.

4.3.3 - Erros Asscciados aos Fluxos

Na geometria de irradiacdo utilizada (Figura 4), a separacdo entre a amostra e o alvc foi cerca
de 6 mm face 3 face, enquanto o momtor ficou aproximadamente a 300 mm do alvo. Pequenas variagdes
do poscionamente da amosira no terminal de irradiacdo e da posicdo em gue o feixe atinge o alvo,
provocam variacoes signmificativas na relacdo entre os fluxos de néutrons na posicdo do monitor ¢ na
posicao da amostra

As Figuras 15, 16 e 17 sjo graficos do fluxo médio na posicdo da amostra, calculados por
integracio numérics, supundo que 4 emissdo de néutrons pelo alvo ¢ isotrénica e que a fluxo de
néutrons varia com o inverso do quadrado da distancia.

Na Figura 16 ¢ mostrada a variagao relativa do fluxo médio na posigic da amostra, quando esta
¢ deslocada de 0,1 mm na direcdo axial, em fungao da distancia face A face entre a amoastra e o alvo. A
folga da amostra no terminal de irradiacdo é 0,3 mm. Na distaincia amostra-aivo utilizada, 6 mm, a
variagio mdxima do fiuxo médio na amostra é 4,4%. O desvio padrao no nimerc de contagens da
amostra, supondo que esta ndo tem posicdo privilegiada dentro do terminal de irradiacdo, é 1,3%. O
desvio padr3o na relacao O/U cor.'es‘pondente a folga no terminal de irradiagdo ¢ 0,029 unidades de O/U.

Aumentando 3 distancia entre a amostra e o alvo, este :ro diminui; mas, nas condigoes
utilizadas, o aumentn do erro associado 3 estatistica de contagem é maior que a diminui¢do deste erro.
Para 16 ciclos de radiagio e contagem, o desvio padrdo na relacdo O/U devido 3 folga no terminal de
irradiacdo fica reduzido para 0,007 unidades de O/U (Ver ftem 4.4).

A Figura 15 ¢ um grifico do fluxo médio na posi¢do da amostra, em relac3o 3 posicdo do alvo
stingida pelo feixe de dduterons, suposto com secgdo pontual. Por esta figura, pode-se notar que uma
variacio de 54% no fluxo médio na posicio da amostra ocorre quando a posicdo do feixe de déuterons
passa do centro para a extremidade do alvo. O monitor, por estar muito mais distante do alvo que 8
amostra, & praticamente insensivel s variagdes da posicdo que o feixe atinge o alvo. Para diminuir @
importdncia desta possivel fonte de erro, teve-se 0 cuidado de manter o feixs destocaiizado, ou seja, com
10% da corrente total caindo fora do slvo, Deste modo, o feixe fica com distribuicdo aproximadsmente
uniforme na superfic.e do alvo.

Na experidncia .eita para estimar o erro do monitor ({tem 5.2} onde os erros associadzs s
geometrias de irradiacdo e contagem foram praticamente eliminados, o desvio pacifo obtido na rete Ao
de contagens amastra/monitar foi praticamente igual 8o desvio padrao esperado considerando 0mania &
estatistica (e contagern Na sxpecdnen para 8 medida da reprodutibilidade do sistems ((tem £.6), o
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Imvio padréo na relagdo de contagens amostra/monitor, excetuando a estatistica de contagem foi 1,46%.
Como a amostra usada foi sempre a mesma, é de se esperar que este desvio seja devido & folga da
amostrd no terminal de irradisgao, a foiga da amostra no terminal de contagem e as modificagSes da
posicdo e torma da fonte de néutrons. Como os dois primeiros i4 foram calculados, o desvio padrio na
relacio de contagens amostra/monitor devido as modificagdes da posicdo e forma da fonte de néutrons,
foi estimado como sendo de 0,6%, o que corresponde a um desvio padrdo na relagio O/U de 0,014
unidades de O/U. Para 16 ciclos de irradiacio e contagem, ¢ desvio padrio na relacio O/U devido 3s
modificagbes da posicdo e forma da fonte de ndutrons, fice reduzido para 0,004 unidades de O/U (Ver
ftem 4.4},
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Figurs 16 — Variacio percentual da atividade da amostra psra um deslocamento de 0,1 mm na distincis
smostre-sivo versus distincia emostra-aivo.
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4.3.4 — Erros Associados & Atenuaclio de Gamas e Néutrons

Os fatores que consideram 8 atenuacdo de gamas e néutrons na amostra, na Eq. 2.11 slo:

K, — reducdo do fluxo de nbutrons na smostra devido a atenuacSo na propris smostra;

K4 - reducdo do fluxo de nButrons no monitor devido & atenuacao na amostra 8 n ronlthn

K - fator de suto-shsor¢3o dos gamas na amosira.

3s
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O calculo preciso destes fatores de atenuagio é muito complexo. Foram feitos cilculos
aproximados, considerando-se atenuagio exponencial tanto para 0s gamas como para os nEutrons, como
ar
temn sido frequentemente ompmgadou"‘a“").

Oe modo geral tor usardo o tator de atenuagio dado por expressdo do tipo:

t.p.d
e‘ p

onde:.

jt — coeficiente de atenuacio de massa {(cm’.g ') calculado para os néutrons de 14 MeV
usando as seccoes de choque microscopicas de remocgdo (' ‘removal”), retiradas do
trabalho de Nargo!walla‘“’ e para os gamas acima de 6,13 MeV usando as sec¢oes de
choque microscOpicas totais para feixe bem colimado, retiradas do trabatho de
Storm(sg,;

J)_

o denstdade da amostra (g.cm”

d - espessura efetiva de atenuacio (cm).

Em principio, as variagdes nos fatores de atenuagdo de gamas e néutrons podem ser causadas
por variaches na composi¢do, na densidade e nas dimensdes das amostras.

Em 6xidos de pureza nuclear, a composigdo pode variar somente com a relagado O/U. Embora os
fatores de atenuacdo variem da ordem de 0,2% gquando a relagdo O/U passa de 2,00 para 2,67, as
variaghes cancelam-se de modo que a mixima variacdo em K4/(K1a, Kaa) é de 0,01%. A mixima
variacdo correspondente na relagio O/U é 0,0002 unidades de O/U. Nas amostras analisadas a relagdo
O/U variou entre 2,029 e 2,122, ndo sendo necessirio fazer corre¢Bes para variagdo dos coeficientes de
atenuacao de gamas e néutrons.

Quanto 3s dimensdes e densidade das amostras analisadas, as méximas variagoes encontradas
forarn de 2,56%. O erro maximo na relagdo O/U devido 3s variages de dimensdes e densidade, supondo
que as maximas variacGes entejam dentro de 2,5%, é de 0,003 unidades de O/U.

Para as amostras utilizadas, as variagGes dos fatores de atenuacdo de gamas e néutrons foram
muito pequenas e ndo foram feitas correcdes. Nos casos onde as variagdes forem maiores ou uma
precisdo maior for desejivel, podem ser feitas correcoes pelo método descrito por Nargolwalla(“"s'.
4.4 — Variag#o do Desvio Padro com o NGmero de Ciclos

A Eq.2.15 (ftem2.25) mostra que a relacdo O/U é funcin da relacdo de contagens

amostra/monitor. Cada determinacdo consistiu ds 16 ciclos de irradiagdo e contagem, acumulando-se as
contagens da amostra e do monitor. Para n ciclos de irradiagin e contagem, podemos escrever:

onde:
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a - é o nimero de contagens da amostra obtido no i-4simo ciclo;

m, — ¢ o niamero de contagens do monitor obtido no i-€simo ciclo.

3, 8y..., 2, sao varidveis aleatorias independentes e, se o fluxo de néutrons for considerado
constante nos n ciclos, séc identicamente distribufdas, ou seja, tém o mesmo valor médio (E(a;) ) e a

mesma variancia (V(a..) ). Temos:

Ela) =a e Via) = o: para qualquer i.

Analoyamente para as contagens do monitor, temos:

Em} - m e V(mi) = a:n para qualquer i.

As variancias c¢as contagens da amostra e do monitor serao:

n
_ _ ?
vic) = '51 Via) = n.o_ (4.9)
]
n
vic )= L Vim) =n.o (4.10)
i T
E os valores esperados de Ca e Cm serdo.
n
E(C) = ¥ Efa) = n.s (4.11)
’:
)
(4.12)

n
E(Cm) = :2: Em) = n.m

A varianeia di 1eiage i o wess amostra/monitor pode ser expressa aproximadamente por

aC,/C,) alc,/C,p)
- - 32 e } 3
= V(C,/C, ) = P VIC) ¢ () vie,)

3
¢ DC. m

[/

As derivades sdo calculadas para C < E(C, e Cm:E(Cm). Resolvendo asta equaclo o

substituindo os valores das Eqs. 49, 410, 411 e 4.12 temos:
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Como o desvio padrdo é a raiz quadrada da varidncia, temos:

1 a
i 2 2
u o <o (4.13)

¢ \/n.m ® ﬂ'lz

Da Eq. 4.13 pode-se ver que o desvio padrio na relacio de contagens amostra/monitor varia
com o inverso da raiz quadrada do nimero de ciclos. O desvio padrio na relagio O/U pode ser expresso
Jproximadamente em relacao ao desvio padrdo na relagio de contagens amostra/monitor como:

(— )
o ~ — . 0
R alc,/c, ) c

* rirsvio padrdo na relagio O/U também varia com o inverso da raiz quadrada do namero de
15 Je yrradiagao e contagem.

Na Tabela 11l s3o apresentadas as principais fontes de erro aleatdrio e os respectivos desvios
»ajroes, para 1 e 16 ciclos.

Tabels 111

Principais Fontes de Erro na Relagfo O/U

Desvio Padrfio na
Fonte de Erro Relacio O/V
1 ciclo 16 ciclos

[ Estat(stica de contagem 0,22 0,054

Folge da amostrs no terminal de irradiacso 0,029 0,007

Variacdo ds posiclo e forma da fonte de ndutrons 0,018 0,004

Foigs de smostra no terminal de contagem 0,008 0,002
* TOTAL (raiz quadrada de soma dos quadrados) o _(;,223 0,056 J




42

U e decorrentes da detinnunacdo de massa e das vanagoes dos fatores de atenuagio de
QAN B IRDITON. G0 0L SSTRMNCOs ue 060 Variim com o mimero de ciclos. Mas o erro mdximo
decorrente da deternmaedo da masss & de 0,002 umdades de Q/U, sendo desprezivel disnte dos demais.
O erro mdbamo deconrente i vanacor  dog fatores de atenuacdo de gamas e péutrons é de 0,003

unidades de O/U e pade ser cornigido, comer tor dito no item 4.3.4.

5 - EXPERIENCIAS £ RESULTADOGS

5.1 - Escolhs das Condigges rle Funcinnimento do Monitor de Fluxo

5.1.1 - Afta Tensio da Fotomultiphc.wdo: .

Como a fotomu:-pheadora Jdo manton <In neutrons fica sujeita a uma taxa de contagem muito
elevada, pora se obter uma condicdo de estabilidade aceitdvel, for pecessério utilizar uma tensdo de
alimentagio reduzida. Jde miodo que a corrente na fotomultiplicadora <eja pequena ndo provocando
variacass e ganho sersivers por desgaste da valvula. Foram levantados espectros de altura de pulso do
manitor para varias tensbes de alimentagdo. Compensando a variacdo de ganho da fotomultiplicadora
com o janho do amplificador, 0 espectro mantém essencialmente a mesma forma para tensbes de
alimentacio entre 706V e 1300 V. Para 3 tensao de 650 V ou inferior o espectro aparece bastante
deformado For escolhido o nivel de 750 V que 8 uma tensdo reduzida (a tensdo mixima recomendada é
1500 V) e mant*m uma certa margem de sequranca para a regido onde o espectro comeca a se deformar.
O espectro ohtido para 750 V é mostrado na Figurs 18,

5.1.2 — Escotha do Nivel de Discriminag3o do Monitor

Para escother o nfvel de discriminagdo do sistema de contagem do monitor, foram feitas
determinacdes da curva de deczimento temporal das contagens do monitor, para diversos niveis de
discriminac3o. Para cads nfvel de discriminacio, o monitor foi irradiado durante 15 segundos e ap6s
2 sequndos de espera era imaiado o ciclo de contagem da unidade “multi-scaler’”. As irradiagbes foram
repetidas algumas vezes, acumulandg-se as contagens para melhorar a estatfstica.

A anélise das curvas de decaimento foi feita pelo ajuste, pelo método dos minimos quadrados,
de uma expornencial mas uma constante aos pontos experimentais. Isto foi feito com o programa
CLEVE, que foi desenvolvido para a andlise de curvas de decaimento com pontos experimentais
igualmente espacados. Este programa foi desenvolvido para o computador HP-2116C baseado no
programa MQCLE'48}

Para verificar a interferéncia de elementos com meias vidas préximas 3 do '®N, os ajustes foram
feitos aos decaimentos completos e também aos canais restantes apds serem retirados os canais iniciais
correspondentes @ uma, duas e trés meias vidas do '*N. Na Tabela IV sio mostrados os resultados das
meias vidas ajustadas e da refagdo entre as contagens da radiag3o de fundo e as do '*N nos 30 segundos
de contagem. No caso de haver interferdncia de elementos com meias vidas maiores que a do 1oN, a
meia vida ajustada aos pontos experimentais tende a crescer quando sSo retirados os pontos iniciais,
como pode ser notado no nfvel de discriminacdo de 0,5 V. Interferéncia de elementos com meias vidas
menores que 8 do ' *N fariam com que a meia vida ajustada a0 decasimento completo fosse menor qus 3
do ' ®N, o que nSo foi notado.

Embora para nivel de discriminac3o igual ou superior 8 1V, as meias vides ajustadas nio

spresentem diferencga significativa dos valores publicados mais recentements (7,14!0,025(",
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710 003 a9 004!

corresponde aproxamadaments o 4 MeVo Ne e iaved o padiagae de foado v sonente 0,2'% com relagdo 3

O oves bV oah vaklbag oy eaondhindo v a Iﬂ'hhmﬁ() foi 0 de 3V, que
do '"*N nos 30 squndos de contagesm A contagem total peste temgpo ¢ da ordem de 20000 por

irradiagio. Neste nivel, a estatictiea de contagem ¢ boa ¢ nio ¢ necessario subtrair a radiacio de fundo
da contagem total

Tabela IV

Tenas vidas apustindas 3 curva de decaimenty do monmitor

{ Base Meia vida Meaias vidas ajustadas aos canais Radiacgdo
ajustada & curva restantes aphs serem retirados 0s canais de
(V) completa iniciais referentes a: fundo
(<) L 2T”2 3T”2 (%)
0,50 7,50 ¢ 0,06 7,63 *+ 0,10 7,94 + 017 858 + 0,30 4
0,75 7,22 £ 0,05 7,25 + 0,07 740 + O 756 * 0,18 2
10 7.04 * 0,05 7,06 + 0,07 7,08 + 011 714 t 017 0,7
1,5 7,09 ¢+ 0,04 7,06 t+ 0,06 7,11 + 0,09 7,18 + 0,13 0,5
2,0 7,04 £ 0,05 6,97 * 0,06 6,96 + 0,09 70t + 0,15 0,5
30 7,07 £+ 0,01 7,10 £ 001 7,12 + 0,02 7,10 ¢ 0,03 0,2
40 7,07 £ 0,01 7.09 - 0,02 7,09 + 0,03 7.06 + 0,05 0,15

5.2 — Verificagdo do Monitor

O monitor foi testado imicialmente para verificar a exixténcia de efeitos de tempo morto e de
superposicao de pulsos. Como estes efeitos aumentam com a taxa de contagem, poderiam ter influéncia
significativa principalmente nos primeiros sequndos de contagem, quando a atividade é bem mais elevada.
Foi feita uma determinacio da curva de decaimento do monitor, com este numa posigdo bem préxima
do alvo, de modo que a atividade apbs a irradiagdo foi da ordem de 5 vezes a atividade normal. O ajuste
por minimos quadrados de uma exponencial mais uma constante 3 curva de decaimento apresentou um
valor de 0.8 para a soma dos quadrados dos desvios dividida pelo nuomero de graus de liberdade. O
grafico do logarftmo das contagens versus tempo (Figura 19) ndo apresentou tendéncia dos pontos
iniciais a se afastarem da reta ajustada. Desde que os efeitos de tempo morto e de superposicdo de
pulsos nJo foram notados nestas condigbes, nas condigbes normais s3o despreziveis.

Para estimar o erro do monitor e sua eficiéncia na normalizacdo do fluxo de néutrons, foram
feitas irradiagDes de uma amostra cilfndrica de lucite, com 22,1 mm de didgmetro e 9,4 mm de altura, em
diferentes niveis de salda de néutrons. As influéncias dos erros relacionados com as geometrias de
irradiac30 e contagem foram diminufdas aumentando-se a distdncia amostra-alvo para 60cm e a
distincia amostra-detector para 6,15 cm. Para a contagem da amostra foi utilizado um detetor Nal (T1)
de 3” x 3” acoplado a um analisador monocanal e um contador, armazenando pulsos equivalentes 3s
energias entre 3,6 e B,0 MeV. Os tempos de irradiagdo, espera e contagem foram de 15, 2 e 30 segundos.
Foram feitos 25 ciclos de irradia¢c3o e contagem nas condigdes de mdxima safda de nédutrons, 25 com
80% da safda mixima e 16 com a salda de 50% da maxima. Os resultados estdo na Tabela V.

As diferencas encontradas entre as médias das relagdes de contagens amostra/monitor, nestac
trds condicdes de salda de néutrons, s3o pequenas comparadas com os desvios padr3es das médias.
isto indica que a relacdo de contagrns amostra/monitor r+t4 tralmente normatizada para as variagdes de
fluxo de ndutrons, mesmo para vaniacoes de H0% deste
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Tabels V

Relagac de contagens araosira/monitor variando 8 saida de neutions

Saida de neutions
100% da normal

contagem contagem
da ¢o
amostri momtor
1162 6533
1154 6791
1176 6681
1229 6974
1241 6965
1182 7004
1236 6396
1192 6717
1142 6546
1193 6897
1155 6745
1135 6818
1170 6722
1215 6760
1216 6712
1197 6836
1157 6619
1181 6669
1183 6560
1097 £564
1149 6837
1183 6763
1187 6919
1164 6598
1216 6756
média da relagdo de
contagers

amostra/momtor
0.1747 t 0,0008

Saidda de néubons Safda de ndutrons
80% da normal 50% da normal
contagem contagem contagem . contagem
da do da do
A1N0Stra monitor amostra monitor
902 5287 558 3335
960 5285 616 341
942 5403 585 3364

884 5288 556 3349
951 5521 566 3369
8972 5601 607 3323
983 5519 605 3424
3932 5411 640 3569
952 5570 657 3708
996 5696 625 3617

1026 5713 623 3563
822 4738 602 3549
909 5473 667 3592
989 5580 635 3657
982 5690 623 3759
948 5701 618 3723
891 5638

1012 5571

1004 5712
956 5544
933 5558
a83 5567

939 5678
961 5448
972 65528

média da relagio de média da relacho de

contagens contagens
amostra/monitor smostra/monitor

0,1726 t 0,0011

0,1740 ¢ 0,0017
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0 desvin padrao calculado com as 66 determinaghes foi de 0,0054, enquanto que o desvio
esperado, suponds existirem somente erios associados 3 estatistica de contagem, foi de 0,0062. Como o
desvio esperado for maior que 0 encontrado, nio podemos estimar 0 esTo do monitor, mas conchulmos
que é muito menor do que o associado a estatistica de contagem.

5.3 — Variagio da Atividade da Amostra com a Distdncia Amostra-Alvo

A cuwva da Figura 17, que fornece a variagao da atividade da amostra em funcio da distincia
amostra-alvo, foi calculada considerando que a emissio de néutrons ¢ isotrdpica e que o fluxo de
néutrons, para fonte pontual, varia com o inverso do quadraco da distincia. A partir dessa curva, foi
estimado o erro na determinag3o relacionado com a incerteza do posicionamento da amostra no terming
de wradiagdo.

Foram feitas wradiagdes de uma amostra cilfndrica de lucite, com 10 mm de didmetro ¢ 8 mm
de altura, dentro de coetho de polietileno. As iwradiaghes foram feitas em duss distincias amostra-alvo,
para comparar a variagio da relacio amostra/monitor com o valor calculado pela curva da Figura 17.

Utilizando um detetor Nal(Tl) de 3" x 3", para a contagem da amostra, acoplado a um sistema
de contagens armazenando pulsos equivalentes 3s energias entre 4.6 e 8,0 MeV, foram feitas 9
determinacdes para a distincia amostra-alvo de 5,5 mm e 9 para a distincia de 5,2 mm. Os resuitados
estao na tabela Vi,

Tabels V)

Relacdo de contagens amostra/monitor variando a distincis entre o alvo e 3 amostrs

Distincia Distincia
amostra-alvo amostrs-alvo
5,5 mm ‘ 5,2 mm
contagem corntagem contagem contagem
da . do da do
amostrs monitor smostre monitor
4869 6802 65541 7201
5276 7306 5374 7079
6242 7123 5633 7203
5487 7517 5297 7288
65693 7447 5631 7202
6119 7118 5509 1274
65198 7028 5488 7052
5539 7524 6560 7284
5372 7503 6150 7007
média da relagfo de média ds refaglo de
contagens contagens
amostra/monitor smostra/monitor
0,728 * 0,001 0,760 ¢+ 0,007



A it s rele e e contagens amostramomitor obtuda da experencia variou de 4,1%
eomgoanto gue peiy curva Fgara 17 o304 varae o dewenia ser de 4. 4%, A pequena difesenga encontrada,

entee o valor Catoubaio e o ebtdo) e<td dentio dos sreos da experiennia

5.4 - Infivéncia da Focalizacao do Feixe de Dsuterons

No tubo, por orede passa o feme e deuterons antes de atingie 0 alvo, hd dois andis com
aproximadamente 17 de diametto intecno O pnimeiro anel (foco 1) hica perto da saida do tanque do
acelerador € o sqqundo anel {foco 20 hica mais perto do alvo. Estes andis s3o0 isolados eletricamente do
tubu do acelerador e hiqacdos @ terra atraves de snicroamperimetros que ficam no painet de controle.

As correntes produzedas pens 1oy, que atingem estes andis indicam o grau de focalizacio do

foixe.

Pequenas variacons da posicic onde o feixe atinge o alvo podem levar a erros considerdveis, caso
1 fonte seja pontual, como pode sor wisto na Figura 15. Além disto, o erro devido a incerteza no
posicionamento da amostra no terminal de irradiacio é maior pasa fonte pontual do que para fonte em
torma de disco. Nesta experiéncia foram feitas wradiagoes em diferentes condigoes de focalizacdo para
verificar a influéncia desta, na reiacdo de contagem.

For utilizado um detetor NaliTl) de 3 x 3” com sistema de contage:n armazenando pulsos
equivalentes as energias entre 46 e 8.0 MeV. A amostra cilindrica de lucite, com 10 mm de didmetro e
8 mm de aitura, ficava na wradiac3o a uma distancia de 5,2 mm do alvo. Os tempos de irradiagdo, espera
e contagem foram de 15, 2 e 30 segundos respectivamente. Foram feitas trés séries de 25 irradiaghes
cada uma, correspondente 3s trés condicdes de focalizag3o. Os resultados est3o na Tabela VIS,

A variacio da relacio de contagem ameostra/monitor entre a condigio de foco minima e 3 de
mixima utilizada foi de 23,9%. Pela curva da Figura 17 a variacdo entre fonte pontual e em forma de
disco, para a distincia de 5,2 mm, é de 36,6%. As causas provdveis desta diferenca s30 o feixe que ndo é
pontual, mesmo nas condicoes de corrente de foco minima, e n30 deve estar perfeitamente centrado no
alvo.

Comparando os desvios padrdes relativos obtidos nas trés condigdes, vé-se gue, embora 0 uso do
feixe bem localizado aumente a :;tivndade da amostra, provoca um maior desvio padrdo relativo na
relacdo de contagens amostra/monitor. Nas experiéncias, procurou-se manter as correntes de foco na
condicio 1, o que além de causar um menor desvio padrdo, permite uma utilizacdo mais uniforme do
avo.

6.6 — Escolhs ds Espessura do Absorvedor entre 8 Amostra ¢ 0 Detetor

O pré-amplificador do detetor Ge{li), usado nas medidas de amostras de dxido de urinio, tem
uma limitacio na taxa de contagem de 45.000 MeV/s. Em irradiagdes de 15 s, este limite ¢ bestante
ultrapassado. Observando os pulsos de saida do pré-amplificador com um osciloscopio, nota-se os pulsos
referentes 3 chegads da amostra em frente 80 detetor e l0go em seguida 03 puisos desaparecem pPor Causs
ds ssturagdo do pré-smplificador. Apds um periodo de aproximadamente 25 s, quando 8 stividede de
amostras j§ decaiu bastante, os pulsos comecam a sperecer, inicisimente de forme descont/nus, ou seje,
intercalados com curtos perfodos de saturacdo ¢ logo apOs tornam-se Normais,

Obtou-s# por usar um absorvedor entre 8 amostra ¢ o detetor pere eliminar o ssturaclio do
pré-smplificedor durente o intervalo de contagem, porque, em consegiifncia des caracteristicas de



Tabela VIl

Helagio de contagens amostra/monitor vanando a condigio de

focalizagao do feixe de déuterons

19 condig o 29 condizdo 39 condiciu

o 0,90A Fy = 1WA F, -~ 08uA
Fy o+ 10uA F, = 10uA F, = OuA
contagem coniagem contagem contdgem contagem contagém
A3 do da do da do
amostra maonitor amaostra monitor amostra mornitor
6922 929¢ 8876 10415 10331 10119
7185 9336 8739 10026 10462 10447
7117 9228 8587 10238 10865 10807
6950 9179 8752 10458 10538 10216
6v84 9067 9144 10332 10569 10685
7220 9355 8644 10416 10532 10570
7184 9432 8993 10339 10593 10352
7023 9100 8850 10173 10012 10355
7252 9345 8820 10171 10334 10621
AVA 93N 8539 8773 10518 10557
097?2 8934 9076 10654 10393 10419
7036 9218 8345 9972 10702 10275
7526 9257 8715 10268 1078 10533
6947 9015 3623 10435 10705 10591
7142 9316 8943 10691 10593 10538
69876 81561 8698 10209 10239 10637
7274 9243 8991 10369 10597 10318
7038 9246 8641 9855 10787 10459
791 9117 8916 10592 8986 10228
7068 9418 8784 10214 10661 10482
7172 9319 1367 10018 10597 10141
6944 8867 $804 10021 10869 10039
7076 9199 8893 10331 10666 10801
€929 9398 8806 10776 10638 10356
6948 9487 9132 10316 10260 10624
média da relacio de média da relacfo de média da relagdo de
contagens contagens contagens
amostra/monitor smostra/monitor amostra/monitor
0,7677 0,8548 1,0084
desvio padrfo desvio padro desvio padro
3 1,848 x 10°? 2,786 x 107?

1,866 x 10

des. pad. Y. 218

des. pad. % 2,28

des. pad. % 2,76
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abuorgdo di radiacio gama nos matenals, existe wma selegio, ou seja, uma maior absorgdo da radiagio de
baixa energia do que da radiacido gama de 6,13 MeV do '"N. Outros métodos, tais como, diminuir o
fluxo dwante a irradiagdo ou aumentar a distancia entie a amostra e o detetor reduzem na mesma
proporcdo as radiagdes gama de todas as energius.

Foram feitas experiéncias wradiando-se uma amostra de UQ, para virios tempos de espera
{tempo entre o fim da inadiagdu e o niciv da contagem), colocando-se entre a amostra e o detetor um
absorvedor de espessura suficiente para eliminar a saturacdo do pré-amplificador durante o intervalo de
contagem. Utilizou-se absorvedor de chumbo por ser um material facilmente disponfvel e de alta
densidade, o que permite a utilizagdn de uma espessura relativamente pequena. Estas experiéncias
indicaram que o tempo de espera que fornecia maior nimero de contagens nos picos do '®N foi de 2 s.
A espessura de chumbo, suficiente para eliminar a saturagio do pré-amplificador no intervalo de
contagem, foi de 19,5 mm. Esta espessura de chumbo foi usada nas demais experiéncias.

5.6 -- Reprodutibilidade do Sistema

Com o objetivo de estimar o erro do sistema, foram feitos 40 ciclos de irradiagdo e contagem
com uma amostra cilfndrica de lucite de 22,1 mm de didmetro e 9,4 mm de altura. Na medida da
radiacio nama do '®N da amostra, foi usado o detetor Ge{Li) acoplado a um sistema de contagem
armazenando pulsos equivalentes 3ds energias entre 2,5 e 8 MeV. Os tempos de irradiagcdo, espera e
contagem foram os mesmos usados nas medidas de amostras de UQO,; ou seja, 15, 2 e 30s
respectivamente. Qs resultados estdo na Tabela Vill.

O desvio padr3o observado nas relagdes de contagem amostra/monitor foi de 5,13 x 10°°?
enquanto que 0 desvio padrdo esperado considerando somente os erros associados 3 estatistica de
contagem, calculado pela Eq. 4.5 (item 4.2.3), foi de 3,66 x 107°. O erro do sistema calculado pela
expressio;

\/—z '
g - 4] -0
S

obs est

foi de 3,6 x 10°? que corresponde a 1,46%.

Nas medidas de amostras de 6xido de uranio foram acumulados 16 ciclos de irradiagio e
contagem para cada determinacdo, devendo o erro do sistema nestas condi¢des, ficar reduzido a um
quarto deste valor, ou seja, 0,365%.

6.7 — Medidas em UO,

Foram utilizadas amostras cilindricas de UO; com 10 mm de didmetro e 8 mm de altura. Estas
esmostras foram produzidas por compactacio de UQO; em pé6, stingindo uma densidade de
aproximadamente 5 g.cm™®. Foram usados pos de origens diferentes de modo a abter-se uma variagho
relativamente grande na relagdo O/U.

As amostras foram pesadas duas vezes para se ter certeza que n3o houve perda de massa durants
as transferdncias pneumdticas entre os terminais de irradiagdo e contagem. Na primeira determinagio,
feita antes da irradiacdo da amostra, pesou-se 0 coelho &, ap6s colocar a amostra no coelho, fez-se nova
pesagem do conjunto, obtendo-se a massa da amostra por subtragio das duas prsagens. Na segunda



Tabela VIN

Repnodutibilidede do Sistems
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Contagem Contagem Contagem Contagem
da do ds do .

amostre monitor amostra monitor
5143 T 2000 5708 23713
4964 19819 5722 23458
4989 20015 5788 23605
5062 19955 5663 24008
4969 19927 5643 24023
5010 20209 5961 23570
5182 21282 5837 23542
5575 22487 5634 23003
5153 21548 5723 23621
6072 24435 56884 23699
5769 23679 6025 23326
6049 24476 5917 23601
5836 24211 5819 23499
5878 24071 5901 23690
5855 23932 5927 23473
5672 23685 6764 23362
5660 23613 5737 23370
5950 23756 5779 23418
5874 23935 5678 23678
6872 24339 5812 _ 23239

-~ médis da releclo de contagens smostra/monitor -~ 0,2482

— desvio padro - 368 x 107

9 ~ desvio obtido - 6,13 x 10°?
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Crecmingcao ferta apas a nradiocde de amostra, pesou se micialmente o conjunto coelho e amostra, e
depors o coethe sozmbo. (s resuftados das determinacdes estao na Tabeia 1X. As diferencas de massa

enconttadlas entie as duas detarminacoes 30 pequenas e o valor considerado foi a média das duas
determinagces

labelo tX

Mussa ddas amostras de U0,

r S e e ey
Antes de rradin Repois de irradiar
arnostia oot - Tt ) - - o - T T T e e - Médla da
nY massa nassa do 1113854 raassa do massa massa massa da
do coellio ¢ da coetho + do da amostra
coelhn amostra amiostra amostia coetho amostra
(g} (g} {qi (g} (g) (g) {g)
b s e e e et e e e
AN

% 7.6309729 10,903145 3272216 10503772 7631208  3,272564  3,272390
2 7.629794 10820913  3,291119  1(,819461 7,628145 3,291316  3,291217
3 7629375 10,878541 3 24946€  10,875668 7,627033  3,248635  3,248900
4 7,629907 10,841242 3,211335 10,841814 7,630565 3,211249  3,211292
5 7,6&375 10912606 3,285231 10,913594 7,628291  3,285703  3,285467
6

7,626590 10,894374 3,267784 10,894379 7,626823  3,267556  3,267670

A aparelhagem eletronica usada nas medidas foi descrita no Capftulo 3 e o diagrama do bloco
do sistema estd na Figura 14. A espessura do absorvedor usado foi de 19,5 mm e os tempos de
irradiacdo, contagem e espera foram respectivamente de 15, 2 e 30s. O intervalo de contagem foi
dividido em quatro sub-intervaic: sendo os trés primeiros de 5 segundos e o Ultimo de 15 segundos. No
fina! dos 16 ciclos de irradiagac e contagem correspondentes 3 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 0 nomero de contagens do ' ®N na amostra foi calculado como sendo a soma
das dreas dos trés picos principais dos espectros (6,128, 5,617 e 5,106 MeV) correspondentes aos quatro
sub-intervalos de contagem. Na Figura 20 s3o mostrados os espectros obtidos nas irradiages de uma
amosta.

O céiculo da &rea dos picos foi feito ajustando-se uma gaussiana mais uma reta 80s pontos
exparimentais de cada pico. Para isto foi usado o programa AREAN-16, desenvolvido em linguagem
BASIC para o computador HP-2116C (Ver Apéndice).

O coelho utitizado nas irradiactes das amostras foi fabricado com aluminio de maixo teor de
oxigénio com as dimensdes mostradas na Figura 6. Foram feitas irradiacoes do coelho sem amostras, nas
mesrnas condigdes utilizadas para as amostras de (JO,, para verificar a contribuicBo do coelho e du
radiag3o de fundo nos picos do ' ®N dos espectros. Constatou-se que esta contribuiclo 4 muito pequens,
correspondendo aproximadamente a 2,5 contagens nos picos do '®N, enquanto que irraciagdes de
amostras de UO, fornecam da ordem de 1800 contagens, nas masmas condigBes.

Uma verificacBo periddics do equipamento foi feite, irradiando 8 uma amostrs cilindrics de
fucite com 22,1 mm de didmetro e 9,4 mm de altura. A relaclio de contugens aimostra/monitor, para asta
amostrs, deve manter-se constante Jurante o perfodo das medidas e qualquer defeito no sistema que
scarrete modificaclio ds constante de calitwaclo, K (Equacio 2.11), pode ser repidamente datetada. Fstas
irrsdiaches foram feitas ern 10 sdries corsecutivas de irradiaclo @ contagem, ¢ o desvio pscdrBo obtido,
também fornece informa¢des do funcionamento do aquipamento.
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Depois das irradiagdes da amostia 1, tivemos prohiemas com o monitor, tendo sido necessdrio
trocar a vdivula totamultiplicadora e o pré ampliticador o yue provocou uma mudanca na constante de
calibracdo. Na Tabela X, as duas primeiras séries de irradiagiies da amostra de lucite foram feitas antes da
modificagdo do monitor. Para corrigir a mulanca da constante de calibragdo, as contagens do monitor,
para a8 primeira amostra, foram mutitiphcadas pelo fator F = é‘/éz =0,83552, onde 61 éa média-das
relagdes de contagens amostra/monitor para a amostra de lucite antes da modificacdo do monitor, e C2 é

a média depois da modificagdo.

Foram feitas 24 séries de 16 ciclos de irradiagdo e contagem, de 6 amostras diferentes de UO;.
As ocontagens das amostras foram norrnalizadas para a mesma massa, multiplicando seu valor pars
3.272/m, onde 3,272g é a massa da amnstral e m é a massa em gramas da amostra clUjas contagens
estio sendo normalizadas. A Tabela X| mostra os resultados destas irradiacGes onde os desvios padrdes
esperados foram calculados pela expressio 4.5 /tem 4.2.3).

Tabela X

lrradiagSes de amastras de lucite para a verificagdo da estabilidade do sistema

r Relagao Desvio
de padrdo
contagens da
amostra média
monitor
(*) (x107%)
antes da modificacdo 0,12779 0,495 média das relagOes de
do monitor 0,12694 0,428 contagem
amostra/monitor
C, =0,1273%
depois da 0,15283 1,26 média das relacSes de
modificagdo do 0,15143 1,10 contagem
monitor 0,15470 1,38 amostra/monitor
0,15094 1,34
0,16323 1,32 C; = 0,15242
0,15101 1,08

{*) Média de 10 medidas.

A médis dos desvios padrdes percentuais esperados nas relagdes de contagens, supondo existirem
somente Os erros associados d estat(stica de contagens, foi de 2,4%, enquanto que 8 média dos desvios
peadrdes observados foi de 2,5%. Isto indica que, ras condigdes utilizedas, s precisdo do método é
fimitads principalmente peios erros associados 3 estat(stica de contagens. O desvio padrfo ns relaclo de
contagens amostra/monitor se propaga, acarretando um desvio padrio ne relaclio O/U de 2,8%.

Pars verificar 8 utilidade da divisko do intervelo de contagem em sub-intervaslos, os quatro
espectros obtidos em cads medida foram asgrupados, somando-se csnal a canel, ¢ enalisados ds mesms
maneirs que enteriormente. Os resultados obtidos estfo na Tebels XII. A média dos desvios padrlas das
relocBes de contagens neste caso foi de 3,34%, o que 6 significstivements maior que a méadia dns desvios
obtidos analisando te 0s espectros separados.



Tabela XI

trradiagdo de Amostras de UO,
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Amostre  contayem contagem contagem relagdo desvio  média da desvio
n? da da do de padrao  relaglo padrdo
amostra amostra monitor contagens espe- de obtido
normalizada amostra rado contagens
para mm
8 Massa monitor
x107?  x10™* x107? x10*
— [ 1
r 20204 20204 289319 6,9833 1,542
2030,5 2030,5 296280 6,8533 1,524
1 1870,6 1870,6 278643 6,7132 1,571 6,8387 1,125
1456,0 1456,0 213956 6,8051 1,793 { 1,65%)
22331 2220,2 325707 6,8166 1,437
20425 2030,7 306186 6,6323 1,483 1,696
2 1806,0 1795,6 263839 6,8056 1,597 6,7304 (252%)
1726,6 1716,6 263763 6,5082 1,598
1752,0 17419 252843 6,8892 1,631
19011 1914,6 277035 6,9109 1,618
1769,9 17824 250899 7,1042 1,700 1,917
3 1738,0 1750,3 239838 7,2979 1,739 7,1587 (268%)
1604.8 1616,2 220733 7,3218 1,813
}. -
14728 1500,8 220665 6,8012 1,805 1,660
17399 17729 247602 7,1605 1,704 17,0138 {237%)
4 1775,7 1809.4 253789 7,1297 1,683
1681,7 1718,6 246072 6,9640 1,708
1817,0 1809,8 257047 7,0408 1,639
1707,2 1700,4 240281 7,0769 1,695 1,836
5 1631,4 1624,9 241878 68,7181 1,680 6,8917 (281%)
1693,6 1687,3 236817 68,7310 .71
-
17018 1703,7 230811 7,3813 1,766 2,128
8 16771 1579,0 2265622 6,9708 1,783  7,1441 (2,98%)
1646,8 1548,7 218735 7,080 1,814
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Tabels X1}

trradiacao de amostras de UQ, analisando-39 os espectros agrupados

- e e

Amostra Contagem Contagem Relagdo de Média da Desvio
da do contagens relacSo padrio
n? amostra monitor amostra de obtido
— contagens '
monitor
(x 1073 {x 107%) x 10°*)
19949 289319 6,943
1970,5 296280 6,651 2,31
1 1778,2 278643 6,382 6,673 (3,46%)
1436,9 213956 6,716
2209,3 325707 6,783
20318 306186 6,636 1,06
2 1795,0 263839 6,803 6,700 {1,59%)
17274 263763 6.549
I 17009 252843 6,727
1870,2 277035 6,751
1625,6 250839 6,479 321
1710,0 239838 7,130 6,876 ( 4,66%)
3 1576,5 220733 7,142
1446,0 220665 6,553
16940 247602 6,845 141
4 17399 253789 6,856 6,744 (2,00%)
16544 246072 6.723
1911.7 267047 7,048
1725,6 240281 7,181 3,62
b 1618,7 241876 6,608 6,832 {6,16%)
1609,6 256817 6,401
1687,8 230811 7,312 2,63
[ 16430 226522 8,812 7,041

16309 218735 6,099 (3,60%)




57

Apés as irradiagdes, 1oi teita a andlise da relagdo O/U das amostras, por método qufmico, na
Coordenadoria de Engenharia Quimica do 1EA. () inétodo utilizado para 8 andlise estd descrito na
Publicagdo IEA no 276'15). Os resultados desta andlise estdo na tabela X110,

Tabela Xt

Relacao O/U das Amostras

r - e e .~ . R - e — e m et e e e e O UV OO

Amostia Relacao Relagdo Média da Desvio
n? o/ 0/y relagio Padrio
M. Quimico por este 04
nmétodo.

U S, e e e

1 2,033 Padr3o Padrdo Padrdo
N _
2,023
1,961
2 2,031 2,020 1,994 0,053
1,920
2,048

SRR e
2,055
2121

3 2,113 2,187 2,140 0,065
2,195

2,018
2,140

4 2,098 2,130 2,090 0,056
2,073

2,099
2,112

5 2,029 2,990 2,049 0,065
2,995

6 2,112 Padr§o Padr8o Padrfio

As smostras | e 6 foram escolhidas sleatoriamente para amostras padr8es. A equacSo de
calibracdo do sistema (Eq.2.15) foi ajustads pelo método dos mrnimos quadrados, &s médiss das
relacdes de contagens amostra/monitor, destas duas amostras, tomando o valor ds relaclo O/U medido
pelo método quimico, como valor correto. O valor obtido deste sjuste para a constante de calibracBo K
foi de 57,48 g~'. Com este valor as relagdes O/U das smostras restantes foram caiculades pels Eq. 2.15.

21 resultados, juntamente com as médiss e os desvios padrdes pars cada amostrs sparecem ns
ebala XI1I.

A equacho de calibraclo do sistema (Eq. 2.15) foi também ajustada, pelo método dos mfnimos
quadrados, ds médiss das relacBes de contagens amostra/monitor das 6 amostras de UO,;. O valor da
constante de calibraclio obtido deste sjuste foi 57,66 1 0,23g"' e a some dos quadrados dos desvios
dividids pelo nGmero de graus de liberdade foi de 0,7, o que Indics que o sjuste foi bom, ou seja, que
an pon;t:s experimentals seguem a equacio de calibraco. A curvs de calibraclo do sisteamas aperece ne

igura 21,
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6 — CONCUSOES £ SUGESTOES

0 método avresentado. para o determanacdo da relecio O/U em Oxxdos de uwranio, tem a
vantagem de ser rdndo v ndo destutivo Nas condicoes utihizadas, de 16 ciclos por detet minagio, 0
tempo total de wradiaci e contagem for ie 134 min.

O desvio padrae, nestas condicoes, fot de 2.8% ou 0,096 umdades de (/0 Esta pecisao é

suficiente para a deternmuna,do da o hagan OU em pOs na fase de pré-sinterizacdo, mas 8 insuficiente pars

0 controle de jaciithas sinterizadas a serem usadas em reatores de poténcia. A baixa precisio foi causada
principalmente pela estatistica de contagern. ~ujo desvio padrio esperado na relagio O'U foi de 2,7%.

Diversas modificacdes podem set teitas no sistema de modo a melhorar a precisdo. As principais
modificacdes s3o:

a)

b)

c)

d)

o)

f)

9)

Aumento da intenswdade da fante de néutions: A méaxima sarda de nautrons do acelerador
PNA0Q ¢ 10'" ns ', contudo, geradores de néutrons de 14 MeV com safda de
5x 10! ns ' sio encontrados comercialmente(zs);

Aumente Ja eficiéncia de contagem. Existem atualmente detetores Ge(Li} com eficiéncia
de 18%, para a energia de 1,33 MeV do ®®Co, em relacdo a eficiéncia do Nal{Tl} de
37 2 37, ou sistemas que utilizam dois detetores com eficiéncia total de 36%. O aumento
da eficiencia para a energia de 6,13 MeV do '®N ¢ relativamente maior. O detetor
utifizado tem uma eficiéncia de 5,2% em relacdo 3 do Nal(Ti) de 3'' x 3" para a energia
de 1,33 MeV;

Aumento da capacidade de contagem do pré-amplificador: O pré-amplificador utilizado,
ORTEC modelo 120-2b, tem uma méxima capacidade de contagem de 45.000 MeV.s~',
que pode ser melhorada de um fator S com apenas um pequeno aumento no nilvel de
ruido pela troca da resisténcia de realimentagdo. O aumento do nivel de ruido acarreta
uma piora na resolucdo, que n3o é muito importante para o nOsSsO caso, j& que NO
espectro de altura de pulso das amostras de UO, irradiadas (Figura 20}, ndo aparecem
picos proximos aos do '®N. Deste modo, provavelmente, é possivel um aumento na
capacidade de contagem de um fator 10. Outra alternativa é utilizar um pré-amplificador
que ndo tenha limitacdes para a taxa de contagem, como o modelo 120-3b da ORTEC;

Modificacdes do absbrvedor: A utilizac3o de um absorvedor, entre a amostra e o detetor,
com densidade mais alta como o tungsténio (19,3 g.cm™3), pode melhorar a atenuago
re!ativa dos raios gama de baixa energia em relagdo aos do '®N;

Aumento da massa das amostras: As amostras utilizadas pesaram aproximadamente 3
gramas, enquanto as pastilhas sinterizadas wsadas em reatores de poténcia pesam
aproximadaments 8 gramas;

Aumento do numero de ciclos de irradiacio e contagem: O desvio padrio varia
asproximadamerite com o inverso da raiz quadrada do nimero de ciclos de irradiacsy e
contagem (Ver (tem 4.4). Sem nenhuma outra modificacBo, uma precisdo de 1% poderd
ser obtida utilizando-se 125 ciclos por determinaclo, 0 que demo:aria  hora e
45 minutos. Mas, para diminuir o desvio padrBo para 0,5% seriam necessérias 7 horas, 0
que é um tempo excessivamente grande.

Utitizaclo de método para corrigir as perdas de contagem: Com as modificacBes sugeric:as
8 taxa de contagem fica muito sumentada tornando mais importantes as perde:. da
contagem por tempo morto e superposiclo de pulsns. O método do pulsador prop-sto
por Strauss'®?’ & Anders'? tem sido bastanta utilizado para 8 correclo de pu:las de



centagem e saperposicio de pulsos, vanagoes da linha de base e tempo morto.

{0 . 21 N
Bolotn'"? o Gorner'2Y aplicoam este méuwio em experiéncias com taxa de contagem

variaves. Bolonn(g)

obteve uma precisio na corregio das perdas de contagem de 0,2%
incluindo-se a estatistica de contagem em situagdo onde 3 perda de contagem no pico era

de B0O%;

h) Modificacdn do termina! de wradiacdo: A utilizagio de um terminal de irradiagdo onde a
amostra e o padrao ficam girando durante a irradiag3o, praticamente elimina os erros
provenientes das variagoes na geometria de irradiacio(33'42). A determinacdo das
contagens da amostra e do padrdo pode ser feita sucessivamente, com 0 mesmo sistema de
onntagem, ou simultaneamente, com dois sistemas de contagem. Mott(n, obteve com um
terminal daste tipn um desvio padrac de 0,3%, exatamente igual ao esperado
considerando-se somente a estatistica de contagem, para um Unico ciclo de irradiacao e
contagem. No nosso sistema, o erro resuitante da incerteza do posicionamento da
amostra, durante a irradiacdo, foi responsdvel por um desvio padrao de 1,3% nas
contagens da amostra, para um ciclo de irradiagdo e contagem, ou 0,32% para os
16 ciclos.

As modificacdes sugeridas aumentardo significantemente a precisdo do sistema. Por
consideragies de taxa de contagem & esperado que um desvio padrdo da ordem de 0,004 unidades de
O/U seja ohudo para um tempo de irradiagdo e contagem de 1 hora, que corresponde a 72 ciclo® Esta
precisao 4 suficiente para a utilizagdo em operacoes de controle cde pastilhas sinterizadas para -eatores de
poténcia. Se uma precisio maior for necessdria, pode-se aumentar o namero de ciclos de irradiacdo e
contagem.

Embora neste trabalho tenham sido usadas somente amostras de dibxido de urdnio natural
hiperestequinmétricn, este métodn pode sar usado para a determinag3do da relag3o O/M em Oxidos Je
uranio erriquecido, tério, plutdnio ou Oxidos mistos destes elementos. Como as secgBes de choque de
fissdo para néutrons de 14 MeV do *°°U, *'PU, 22 Th e 1*°Pu sio respectivamente 2,0, 1,2, 0,4 ¢
2,75 barns'sa’, considerando-se as ativilades das produtos de fissdo, pode-se esperar condigdes mais
favordveis no caso dos &xidos de torio e menos favordveis nos demais casos.

APENDICE

PROGRAMA PARA CALCULO DAS AREAS DOS PICOS

A parte do espectro de a.:ura de pulso da amostra, correspondente as energias entre 49 e
8,3 MeV, & armazenada no analisador multicanal numa 4rea de 256 canais. Nesta faixa de energia ficam
situados quatro picos do espectro do '*N, que correspondem ¥ energias de 6,128 MeV, 5,617 MeV
(19 escape do 6,128). 5,106 MeV (2° escape do 6,218) e 6,095 MeV (2° escape do 7,117). Os trés
primeiros picos aparecem muito bem isclados no espectro, permitindo a2 utilizagdo do computador
2116 C da Hew.ett Packard para o cilculo de suas dreas. Os espectros s80 obtidos do multicanal, em fits
perfurada em codificacdo BCD.

ol desenvolvido um programa em linguagem BASIC pera o céiculo das éreas dos picos do
espectro. Este programa divide-se em b partes: (ditura do espectro, localizacBo dos picos, cdiculo dos
valores iniciais dos pardmetros, sjuste por minimos quadrados e cdiculo da érea dos picos.

Ns primeira parte do programa, o espectro em fita pe furads é lido utilizando-se 8 subrotine
PT. que tor desenvetvids sm linguagemn Assembler, espacialmente pars leitura de fitas perfuradas 8CD
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do owltieanagt TMC CN 1024 Emtuwa o sehecteey tepha U canas, s e bdos 205 devade o Booosbtia A

da hnquagem BASIC, que nae poete utthza indice sipenior @ 255 ein vanavers audexadas

Na segunda parte o programa, os picns do espectro sdo localizados atrawss da denvarda do
espectro ahsado ("Smoothed’). O alisamento tem como tinahdade diminuir as flutuagbes estatistcas das
contagens do espectro, @ é consegutdo pelo ajuste de um polindmio do sequido grau a cada cinco canare
consecutivos do espectro. O valor alisado para o canal central (de cada cincn canars) é o vales obtido
pelo pohndmio ajustado

Depois de localizado. o pieo passa por um teste de significancia, que elimina os picns aparent:
dados pela flutuacdo estatistica das contagens. A andlise do espectro contirua até que sejam locahis: %
todos os picos.

Na terceira parte é feito o cilculo dos valores iniciais dos parametros a serem ajustados na part~
seguinte. O valor inicial dos parametros tem grande influéncia no tempo de convergéncia e até na
convergéencia, ou n3o, do ajuste, de modo que o ciiculo deve sor cndados.

Na quarta parte do programa, é feito um ajuste pelo métode dos mivimos quadrados de uma
gaussiana mais uma retd ¢ds canais préximos ao pico. Esta parte do proarama for feita com base no
programa GENFIT desenvoivido gcilu Dr. Shiomo Shalev.

A funcio usada para o ajuste foi:
, XA - pL2y?

S oo Py expl~ ——-n -—1) + P(4) + P(5).{X{I) - P(2})
2. P33

0 primeuns termo da funcdo é uma gaussiana com altura P(1), contro P(2} e largura 3 mve
sltura 2,35.P(3). Os outros termos correspondem a uma reta com parte constarte igual a Pl4i -
inclinagdo «jual a P(5).

A convergéncia, normalmente, é rdpida, demorando cerca de 4 minutos por pico analisado. £
alguns casos, o0 programa divergia, tendendo para um valor muito alto de P{1) e um valor proximo or
zero para P(3). Este problema foi contornado, colocando-se uma limitago no pardmetro P(3). Quando o
valor deste parimetro cat abaixo de um certo limite convonientemente escolhido, este perdmetro r
deixado constante e igual 8o valor limite.

A qualidade do ajuste pode ser verificads pelos erros nos pardmetros ajustados e pelo valor d»
nma dos quadrados dos desvios, dividida pelo nGmero de graus de liberdade, que 380 impressos no fina!
do ajuste,

Na Gitima parte do programa o valor da érea do pico & calculado com os valores dos pardmetros
de gaussiana. O wvalor ds 4rea obtids é impresso juntamente com os valores resis e sjustados das
contagens.

ApOs esta perte o programa retorns § quarts parte até todos os picos serem analisados.

Pers uma utilizacio frequente do programa, ¢ interessante transformé-lo para linguagerr
FORTRAN, o que red.c considersveimente o tempo de computacdo. Em outros programas, onde a
converslo de lingusgem foi feits, o tempo de comperacdo ficou reduzido para menos de um décimo do
termpo original.

Segues uma listagem do programa AREAN-18,



- O PDSOND WM~
-2

) ov oo B0 v e e we e
DOANENDIWN

N
-

COVALMRNRNDDODLODODODWLWWWNRNNONRDNMOMLLN
VAN LINARGCDNAARDLAO0ORNVONDWN

»
>

wNNoo
Naao

LISTAGHM DO PROGRAMA AREAN 18

ConLRAMA ARLAN--YE

%) AR
e
LFT
LET

RMARER!
L RO A
LET K1=9
FOR 1=} TO 255
caLL (1,A)
LET Sl1)=n
NEXT |
LET Ti=7
PRINT
PRINT
PRINT
PRINT
REM
LET
LET
LET

¢uren
J=]
Kemej
1=K2
LET D232%S(13+S(1~
IF K<@ THEN 2]
IF K=3 THEN J¢&
1F K>3 THEN 6@
LET K=@
LET DI=D2
LET I=]-1
IF 1-6<0
1F 1-6=9
1F 1-6»0
IF K3 <=
GOTO 84
IF K3 «=
I1F D2 «s=s
I1F D2-M2
LET M2=D2
LET J2=]-2
GOTO 24 .
LET KJ=0
GOTG 84
IF D2-D} <= @ THEN
LET MleD}
LET Jim]=|
LET Ke}
GO0TO 24
IF D2 »>» @ THEN 70
1F D2-Mi »= @ THEN
LET MieD2
LET Jiej=2
GOTO 24
IF D2-DI »e @ THEN
LET M.eD}

THEN 122
THEN 29
THEN 19
@ THEN 24

@ THEN 5@
@ THEN 46
<o § THEN

seeses PARTE | -

T, 07 -

13-5{I-11-2¢(1-82)

24

24

24

24

LEITURA

LivealtZACAO DAS PICOS

TTPENTRI svesd

L ALl A



Tn
1
78
RQ
A
R&
rRA
%a
92
94
94
9R
1¢0
1a2
104
106
v
110
112
11a
118
120
122
125
150
152
154
156
1%8
160
162
164
166
168
170
172
174
176
178
182
182
186
188
189
190
191
192
193
194
197
198
199
200
20}
202

‘Y. ]
Py Lo
| I s
GO T

e AR AT imp: PLCOS
TF i 1e 1)@ THEN 90
LT Teg

GOy 9
LET 12 (MP-MID) /01050 JPYI+SEIL YY"

IF T-TI »=» @ THEN %5
GNTY 23
LET Jd=(J3eg2y/?
LET Ja-INTCI3)

LET 7(J)=J2

LHT '-J[‘”*..H—J?-‘R

LET AlY)=nlJa«2)1+50Ja-1)S50J412+STJa+1)e5(J442)
LET BaClJ4-71+50J4-6145(J4-5)+5{J4a-4)+5(J4R-3)
LET B234S[JAa43)450J4448295(JAa+53+S[JA*6)+S(JAeT]
LET 0(JU)=QLJI-B/2

0rv SA1IDA DOS PL1COS

PRINT JU"CANAL”ZIJ1"LARGURA="V(J]I"AREA*"Q(J}
LET J=J+1

GOTO 23

REM

REM

LET J8=J-1

FOR J9=1 T0 JB

PRINT

PRINT “"PICO CANAL"Z(J9}

PRINT

LET E2=1

LET E9=9

LET N=:

FOR I=}) TO 9

LET XC1)=}

LET QC11=0

LET Y(1)=SCINT(Z(J9])=58¢1)

IF Y(1)=@ THEN 188

LET RCII=sY(1)

GOTO (52

LET ALl )=

NEXT §

LET K=5

REM see9e PARTE J ¢ CALC.DOS PARAN. INICIALIS #eses
LET B4®INT(Z(J9))

LET B3s=sz(J9)

LET B63S(BA=7)45(B4-6)¢S{PA-5)1+S(DA~A)e5(B4~))
LET B7=S(BAa+J)+S5(BA+4)eS(BA+3)eS{BA¢6)+S(DBA+T)
LET PC4)=(DB7+B6)/10

LET P(S)=s(D7-B6&)/50

LET P(J)=,67

17 BA-BI=0 THEN 20)

LET P(2)08,5¢(-3(BA)/(S(DAeS(BA*11)+S(BA+1)/(S(DBAI+SIBA+1Y1))0.8
GO0TO 202

LET PL2)e8e,80(-S[BA=1)/S(BA)+S(BA+])/3(DA))
LET PCI13e(S(BAI~P(4))/EXP(=(5-P(2))12/(2eP(I)?R))
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439
446
447
448
459
45s
437
460
461

462
465
4068
saa

199

ooy
prreg ot
IR

Foob b
[ S B AN
| DL
RUEEER
IAETR R A ¢
INIERR
DT
L

Fer v

gt

LN et P E DI P AN 1) P AP 4)
LT

LIS B AR |

alt v

H

‘4 - DARAMETROS™
CPpeepC g prpoetp(2)YPI=PI3 ) PA Pl A)

«eces PARTE & = AJUSTE POR MIN. QUAIMADNG  sevde

131 b=

FiEM

po-a

NAD R v YTERACAD B2e | PRINTAR : ALA

B~

AT ERTKD

Ve T eI}
C=21HIK, K
MAT M=Z2FRIK, -
VET So=0

GCOSUR ¥

REM SHB 1R
MAT C=INVM)
MAT A=C#+V

LET EP=LE2e]}

REM

IF E2»2 THEN alS$s
PRINT

REM

LET E=8

LET S1=52/7(N~X)
FOR J=} TO K

1F J33 AND K=3 THEN 220
GOTO 425

1F PLJ)-A(J)>.S THEN 423
GOTO 210

LET B=P(J)1-AlJ]

IF PLJ)=@ THEN 4)7

LET D=A(J)*iPOB/P(y.

LET D=ABS(D)

1F D<5.00008E-33 THEN 4)9
GOTO AJ8

LET D=i0@

LET Esl

LET SJ)®SQR(S1«C(J,J))

IF E9»@ AND B2»3 THEN 433
1F Je#l THEN 4S50

PRINT

PRINT JSB*"+-"9)

LET P(J)eB

NEXT J

IF E=0 THEN 500

REM LINHA 462 DA @ N. MAX.
I1F E2 »= |S THEN %09

LET
MAT
MAT
MAT

PREVARA AL MAT., M , V

CF ITFRACOES PERMITIDO

REM RE-ITERATE
GOTO 289
REM

I¥ E9»@ THEN 538
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e weses PARTE % ¢ CALC. DAS AREAS DOS PICOS esees

Tragr Y

PRt e VI TERAGAOERS

PRI !

[V e TLEH 519
LR ety
LE: 1~fta

Fot et 7

LI FO-NaaPC)ISEXP(=CJ-PL23) 22/ (2ePLI)R))
LET CransPLAY+PIS)I®(J-PL2))

NEYt .
PRINT
PRI T
PRINT
PRINT ™
PRINT
PRINT
PRINT
AE4  PAPA URINTAR 0S Y-CALCULALOS REMOVA A LINHA 532
GOTO 54
PRINT ™ Y
PRINT

FON I=} TO N
PHINT YC1),F(13,YC1)=-FLL]

NFEYT 1

PAINT

PRINT SAD= 352

PRINT 'SQD/GL="35S])
PRINT

NEXT J9
PRINT proe

GOTO 3
REM 4 SUBROTINA PARA 0 AJUSTE se
FOR I=) YO N .

LET F(1)eT(1)=0

LET Z=0

1F K=4 THEN 1400

GOTO 1520 .

LET O=F(I2-Y(!)

4942 AREA *"BS

ses AREA BASE="0%

Y-CAL Y - Y-CAL"

LET
LET
LET
FOR
FOR
LET
LET

Li=ZesZsQ(1]

L2=R( 1)

Wel/(LieLl2)

Je]l TO X

Le] TO X
M{J,LIsMIJ,LI+WeGlJIeaCL)
TCI)eT(1)+G(JIeG(LIOC(J, L)

NEXT L

LET VlJIeViJIey20+QLJ)
NEXT J

LET S2082+40900VW

NEXT §

RETURN

LET BBsX(1)-P[2)

LET HOsEXP(-BBe¢B8/.%4))
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142¢
1 4an
1450
1460
1470
1480
1499
1500
1520
1521
1522
15308
1540
15%0
1560
1570
157S
1580
| 6209
lpoe

TF H9» 1. @033 | THEN 1 a)@
LET HY9=].40800% - V¢

LET FUI)2PUl1eHOWPLI)+D0 ul sid!
LET GU1)eH9

LET G{2)*P[]1=H9sB8/,27-PL4)
LET G[3)=1

LET G[4)=B8

LET Z=-P(11sH9%B8/,27+P[A)
GOTO 10820

LET B8=X(I1)-P(2]

LET H9=EXP(-BB8#+BB/(2+P(31*P(3Y))

IF H9»| .@G0Q0E~-12 THEN 1530

LET
LET
LET
LET
LET
LET
LET
LET

aoTo

N

H9=] .00000@E-12

FUII=PL1)sHO+P{ 4)+P{ 51»B8

GL11=H9

GL2)=P(1)#H9=BB/(P(31»P(3))=-P(5)

GL31=P[11+HO9=BB»BA/PLI)*])

Gl 4=l

Gr51=na

Zo~PUI ) eHY*RB/(PLIJ2F (3 vi- i i
1fze
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