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DETEARMINACAO DA QUANTIDADE DE OXIGENIO NO ACO
AVIHAVES DA ANALISE POR ATIVACAO COM NEUTRONS DE 4 MeV

Cleves Eraldo Calado

REFSUMO

fote o ot o ssenna deanddoe pur stvacdo com mat ons de 14 MeV dsenvolvido oot 0
ntee,, Gttt L UREXIR e ol contidad s 4005 As airesstras de @o Cilindi us de 2.2 x J.04 om
de altural 530 ircadiadas com os RRatrons de 14 MeV, preduzides por um aceinnsdor Van ue Graaf de 400 kY arcia és da
a amnmostia $ terstenids poegmaticamente atosds de um tubo de secs do transvesal
retangular, para o local de contagem, onde st ctivk’ods & medwda com um detector de Nal{Tl de 76 x 76 e,

rex 30 YHidaY He  Apos irradiada

A deierminac o da quantidade de ox- poa s puando-se as cuntagens fornecidas pela amostra ¢t a8y
da amostra pxirdo. com guantidade de oxiémio conbecida - sitoada nas mesmas condighes. As vaiiagdes do Huxo sdo
corrwgidas, wradando-se e contende se simultereamente cor o 3mostrs anahisada, uma amostra de dgua que permanee
fixa a aproximadamente 30 em do alvo.

3 Sy aadiee detsthada dos poacipas erros gue podem aferar as medidas. Q resuiiado das manidas fatas

em vanas amostras de ago, miostrdm qus os desvios nas mdhidas $30 devidos principaimente a0 er10 inerenie GO DI0CesSO
de desintegracao radioativa e a0 erro na constante de calitwagio do sistema A precisdo em cads medida depende da
quantidade de oxigenio contkla na amostra ¢ & de ~ 124 Lyrg um nivel de 30 ppm e~ 4% pare um nivel de 300 ppm.
A sensibithdxie 6 de " S5L2ppm e a andhise & ferta num termpo inferior a 1 minuto. S3o sugeridss algernds
moditica,Ges para 0 caso de se nacessitar de melhor precisdo e sensibilidade nc anélise.

1 - INTRODUCAQO

A crescente evolucdo tecnoldbgica e industrial, tem evidenciado a necessidace e se dispor e
acos com especificagies precisas auanto a sua composicdo e quanto ao nfvel de impurezas presentes. S3o
cada ver mais numerosds as aplicagdes em que estes matertais devem suportar condigdes extremas de
temperatura, ©orrosao, solicitagdes mecanicas, etc., nas quais a Dresenca de impurezas, mesmo 2m
pequena concentracdo, pode afetar ¢ comportamento dos mesmos.

A indGstria siderGrgica, por ser uma industria de base que requer volumosos investinientos e
consome quantidades substanciais de matérias primas, deve manter-se atenta no sentido de aprimorar os
seus métodos de oontrole, visando a atender ndo s6 3 demanda dos agos, como também a umz
otimizacdo dos gastos e a uma utilizagdo racional das matérias primas.

1.1 — Importincia da Determina¢do do Oxigdnio nos Agos

Durante a producdo dos acos, uma das atividades principais # 8 oxidagdo co carbono e dos
elementos indesejdveis (mpurezas)("s’ Pelo réiodo comumente utilizado, o oxigénio é introduzido er:
grandes quantidades nos conversores, @ combina-se com estes elementos, produzindo calor e reduzirdo %
impurezas, transferindo-as para a eschria. Parte do oxigénio, no entanto, fica dissolvido no aco ¥/ qwr“u
sua determinacdo é necessdria para um melhor controie da quantidade de oxigdnio introduzida'® ',
para estimar a quantidade de desoxidante e/ou elementos liga a serern adicionados, e Gevern e5ist
presentes no produto final dentro de teqres pré-estam!ecidosum,



2V wontiole da guantidade de oxigénio inttoduzida no conversor, a partir de sua deter minagdo
nu  avo Hguwo, bosease no tato de que a velagdo carbono x oxigénio é aproximadamente
constanta!?25Y 4 hortanto, com a determinagio do oxigénio, € possivel estimar a quantidade de
cartbwrio Na tarwriragdo de agos de baixo teor de carbono, por exemplo, esta estimativa de C permite
tomar, tipicamente, uma das sequintes decisﬁes“ ”.

a) C ~0.07 % - nova injeciio de oxigénio, para queima do excesso de carbono;
bl 007% ~C 004 % O processo de queima estd encerrado;

) C» 0% o aco oy superoxidado, e o nivel de oxigénio precisa ser diminufdo pela
adicdo de desoxidante

o outro lado, o nivel de oxadagio em que foi deixado o ago liquido é que vai governar o seu
cesipontaniento duante a solidificagio nos moldes. De acordo com este comportamento, sdo produzidos
bascameate tres upos de acos: acalmados, semi-acalmados e efervescentes“a‘sg), cada um deles com
dsferentes caracteristicas e campos de aplicacdo.

Na fabricacio de acos acalmados, em que o produto é bastante homogéneo, hd necessidade de
se removes 1otalmente o0 oxigenio e isto é consequido através da adicdo da quantidade correta de
desoxadante (Al Sy, etc.} ao aco liquido.

Para producdo dos agos semiacalmados, o aco lfquido deve ser deixado com um nivel de
0x:qemo conveniente, para que a evolugdo gasosa (formacdo de CO) seja capaz de compensar a contrag3o
do metal durante a solidificag3o. Finalmente, nos acos efervescentes, o nfvel de oxigénio a ser deixado
deve permitir g intensa evolugao gasosa, caracteristica da efervescéncia, responsivel pela formagdo, nos
lingotes, de uma carmada superficial de elevado grau de pureza,

A quantidade de desoxidante a ser utilizada em cada caso, depende do teor de oxigénio contido
no aco tiquido. Como ha possibilidade de reoxidacdo do metal ao ser transferido para a panela que o
levard aos moldes, pode ser necessdrio uma complementacdo da desoxidagdo, na panela ou mesmo no
molde. O conhecimento preciso da quantidade de desoxidante e do instante (ou instantes) em que deve
ser utilizado, estd ligado ao conhecimento e controle das condi¢des de operacdo particulares de cada
aciaria. e ¢ ainda objeto de pesquisa no campo metalbrgico‘ag'sg’.

Vale salientar que o oxigénio contido no ago llquido, passa 8 existir sob a forma de inclusCes
Oxidas apbs a solidificacio do metal, e que 8 utilizagdo de desoxidante em excesso leva 8 um acimulo
do mesmo no metal solidificado. Tanto 8 presenca dos Oxidos como dos desoxidantes tém influéncis
negativa na qualidades dos acos(s"'m.

A presenca de Oxidos nos agos, constitue a causa mais comum do dessaste prematuro de
ferramentas em mdquinas automdticas. Nas chapas faminadas destinadas s estampagem profunda,
provocam o aparecimento de defeitos que podem inutilizar 0 produto. Exercem também influéncia
negutiva sobre a resistdncis & fadiga“o’. Estudos realizados por Emringot“s’, indicam que nos agos de
baixo carbono (C < 0,04%), um nivel de oxigénio acima de 100 ppm (partes por milho em peso), pode
ser responsabilizado pela fragilidade anormal encontrada nestes acos, apds deformagBo pléstica em aits
temperatura. O efeito do oxigénio 6 também marcante nas propriedades mecinicas das ligas ago-cromo
(26 & 28% de cromo); uma reducBo na quentidade de oxiglnio de 800 para 60 ppm, elimine
Inteiraments 8 tondéncis deste material pera fragilidsde em alia tompomun“”. No ferro, um nfvel de
~viobnio acima de 30 ppm, provoca fragilidade intergranuler e suments s temperaturs de transiclo
de fratura AGctit pars fraturs frégil: 80 nivel de 20 ppm 8 temperaturs de trensiclo ¢ ~-10°C, em
37ppm 6 de .. 'A°C, em 48 ppm passa a ser ~ 0O°C ¢ am 570 ppm, ¢ ~360°C!52.63)



cd Consideracoes sobre o Andlise do Oxwénio no Ago durante a sua Produgio

Coma vimos antepormente, e de grande impoitineia para o aprimoramento das técnicas de
conttole, que o indintria sideranpea disponha de um métado eficiente de medida da quantidade de
oxigente contidy o aco fiqudo. Este método  deve também  ser  aplicivel na verificagio da
Guabidade fina! do prodoto Para satisfaeee a estas necessidades ele deve ser:

2 it o resaltado da andbse deve  ser conhecido no menotr espaco de tempo

persivel s gara gque ndo hoja atraso durante a producido do ago,
e Densivel cgoas g deterannar exagense o nivel de alguns ppm;

v i errg s am desvio de ordery de 19% npas medidas parece {1) ser suticiente. Com o
Taoagnacirente das teomcas de oontrole, uma melbor precisdo pode ser necessdria;

Wepe o e

et Represen tatavd, au sein o oresitidn da andlise deve correspoinder a0 verdadeiro teos

e owigeoio coatido no o oaco Higquido. Neste sentidn, os métodos que requerem
astragem,  Locos, Tan que esta seja representativa. Em o princfpio, as  amostras
SAOTeS 8A0  MALs r‘.-()rPSOnmtivas(E‘“ - medchdas efetuadas com Dpequenas amostras
O 5gy retwawtas de tustoes de agco com 0,6 cm de diametro, revelaram que o

~ogeino ndo se wtnbur uniforrmemente nestes bastﬁes(sg).

LGimo nd metisselade e gue o andlise seja rapida, os métodos ndo  destiutivas, em
DIICIDNe SR vantajosos o, permitem @ repeticdo da andlise, aumentando a precisdo nas medidac,
sem perde de tempe com s prenarcoio de novas amostras.

1.3 - Métodos de Determinacdo de Onigénio nos Aco:, Utilizados na Siderurgia

Convencionalmente, a determinagdo da quantidade de desoxidante a ser utilizada, baseia-se
na observacio visual do operador quanto a0 aspecte da escdria e quanto ao comportamento do
primeiro  Lhingote no molde' 7639} Esta operacio oferece muito pouca precisdo quanto 30 seu

resufradn final, o que implica numa grande possibiiidade de produgdo do aco fora das
sspecificadies pretendidas.

Dos nfndos conhecidos para 8 determinacdo de oxigénio em metais, trés tém sido
utiizados na snderurgsa(m. Fusio redutora a vicuo ou sob fluxo de gds inerte, andlise por ativagdo
com néutrons de 14 MeV e medida da forga eletromotriz no banho.

A fusdo redutora a vicuo, é o método cldssico de determinacdo de oxigénio em metais.
As 2mostras de aco de ~0,59 sio ocolocadas num cadinho de grafite e introduzidas no aparetho
entre dois elérodos. Um pulso de oorrente & aplicado aos elétrodos, fundindo a amostra(s’. o]
oxigdnio liberade na fusdo combina-se com o carbono do cadinho formando CO. Este gds ¢
extra/do rapidamente por vicuo {(em alguns aparelbos, 4, em seguida, oxidado pera CO;) e a
medida do oxigdnio ¢ feita a partir da determinacio do CC (ou CO,) por absorgdo infravermeiha,
microcoulometria, etc. Posteriormente(“), 80 inwz do vécuo, para extrair o CO, foi utilizado um
fluxo de gas inerte (argbnio, hélio, etc.) mas os resuitados obtidos se equivalem. O tempo de
andlise & da ordem de 2 mirutos e 8 precisdo, fornecida pelos fabricantes 4 da ordem de 2%, para
um nfvel de oxigdnio acima de 100ppm. Estes métodos, no entanto, apresontam alguns
inconvenientss, ©ndo o [rincipal deles 8 baixa representatividade da andlise, decorrente do pequenc
tamanho das amostras.

1) - Esta dGvide dem-se 21 'ato de o se 1ar UM CONTTHIE Precisn da tados on parkmetros aue influenciarm & produclo dos
[ v, ]



(ot da medida da toreca 2leromotniz no banho é  bastante jecente e tegy sido

aplicade e algumas siderurygias na Franm“o 11.44)

. A torga eletiomotriz entre gois elétrodas (um
deles de “reterénca’), é proporcional 3 pressdo parcial do oxigénio contido no ago lfquido e &
tempiatioa Medinkdo se a3 temperatura do hianho, e a forca eletromotriz, pode-se calcular a prossao
pacial de oxigénio no banho (uma vez que a pressao parcial de oxigénio no eléirodo de referéncia

é conhecida).

Este proceswo tem a grande vantagem de dispensar a técnica de amostragem, peis a medida
é femita diretumente no aco Ifquido. No entanto, numa percentagem dos casos (aproximadamente
30%), a medida da for¢a eletromotriz fornece um resultado que depende da interpretacdo de um
ope ador experiente“”. O resuitado da medida, é influenciado pelo material de que s3o feitos os
elétiodos, e come consequéncia, existe um limite abaixo do qual n3o & possfvel realizar a medida
com sucesso {este limite, em alguns casos chega a ser de 70 ppm)(zm. O tempo despendido n3
andlise é bastante curto, pois ndo hd necessidade de preparagdo da amostra; o resultado da andlise
pode ser obtido em menos de um minuto. Este método, ndo é aplicdve! na deterininacdo da
quantidade de oxigénio no aco, apds a sua tolidificacdo.

O método da andlise por ativagio com néutrons de 14 MeV, em utilizagdo em diversos
pau'ses‘s"s':m'f’”, baseia-se na irradiagdo do oxigénio com néutrons desta energia, dando lugar a
re2cdo nuclear '°Oln,p)'°N. A contagem dos gamas de 6,13 e 7,12 MeV emitidos no decaimento
do ‘®N, permite a determinacio da quantidade de oxigénio contido na amostra. Este métodc, em
principto, satisfaz as necessidades da indGstria siderdrgica, pois atende aos requisitos de rapidez,
sensibilidade, precisdo, e & capaz de analisar amostras de 30 a 40 gramas, o gue facilita em muito
3 técnica da amstragem‘s's’, possibilitando uma maior representatividade da andlise. £ um método
n3o destrutivo.

1.4 —~ Objetivo

O presente trabaiho tem por objetivo a implantacdo de um sistema de andlize por ativasdo
com néutrons de 14 MeV e verificacdo do seu comportamento na andlise do oxigdnio nos acos.

Este sistema utiliza com fonte de ndutrons de 14 MeV, o acelerador Van de Graaff de
400 kV, existente no Instituto de Energia Atdmica. O sistema de detecgdo e contagem de radiago
é convencional e também existente no nosso laboratério.

O resultado das medidas efetuadas com este sistema permite determinar: o tempo de cads
andlise, a precis3o em cada medid., a8 sensibilidade e a reprodutibilidede do sistema. Esperamos que
estes dados seja de utilidade para a indGstria sider(wgica, no sentido de aprimorar suas técnicas de
contole de producdo de acos.

2 - ANALISE DO OXIGENIO POR ATIVAGCAO COM NEUTRONS DE 14 MoV

A andlise do oxigénio, por stivacio com ndutrons de 14 MsV, consiste em tubmeta @
smostre 8 ser snalisads 8 um fluxo destes ndutrons, que incidindo sobre 0s nicleos de oxigénic d4
lugar d resco nuclear '¢O(np)'®N, produzindo o isdtopo radiostivo '°N, cujo esquema de
decaimento é aspresentsdo na figura 2133 A smostra 6, em seguide, levada ) presanca oo um
detetor de radiaclo, onde sun atividmle & medida, possibilitando 8 determinaclo da quantidude ds
oxighnio contida ns mesma.
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1.1 - Equaclo ds Ativagio

Dirante a irradiacBo do oxigdnio, 8 quentidede de '*N formedo em cads instante é dada
pela equacio

N 0997. m

__al

ot ™

Ny .o gl - NLA (2.1)

onds:



N - nYde dtomos de ' *N produzidos, presentes no instante t

0,997.m
{ ——— Ny | = Ny = n? de stomos de 'O presente na amostra no instante t
M

0,097 = sbundincia isotbpica do '*0
m = massa de oxigdnio na amostrs (g)

M

massa molecular do oxigénio
N, = n? de Avogadro

0 = secgdn de choque da reaglo (cm? = 10** barn)

2

¢ (t) = fHluxo médio de ndutrons de 14 MeV na amostra (ncm2 5~ 1
in2
A= = = constante de decaimento do '*N (s°!)
%

Ty, = meiavida do 18N (s)

t = tempo (s)

A primeira parcels do lado direito desta equacdo ¢ a quantidade totsl de '°N formads
vor unidade de tempo, e a sequnda, 8 quantidade de '®N que decsi por unidade de tempo. A
diferenca entre estas duas parcelas dd a quantidade liquida de '®N que estd sendo produzida.
Durante s irradiaclo, 8 solugdo desta equacdo & dads por:

t
N =N, .o.expl-At) ;o‘ #it) . expiAt) dt

onde t. & o tempo de irradisco.
Pars o fluxo de ndutrons constante durante a irradiacho, a solucio da equaclo ¢:
1
N=N,.0.9. ‘; [1 - exp{-At,)]
cu

A =2N =N,.0.9.[1-expi-At)]

onds A ¢ » stividade no instante finel da irradisclo.



Brtaa, ¢ atadade oesce com o tempo  de irradiagdo até o limite No.o.qb, o qual ¢
conbiecdn como U atividade satarada®™ 0 fator de saturacio {1 - RXD("\?i” aproxima-se
assiteticaments de 1 ocom o aument; e | e para o 'oN (T.Af 713 tem o valor 0,5 em
7,44 0,77 ey Yhq ¢ 0,95 em 30 s de irradiacio.

Admitindn que ertre o gt aa aradiagdo e o infcio das contagens transcorra um tempo
1, {tempo Jde esprra) e que 3 amostra seja contada durante um  tempo LI gyuantidade de
contisens tarnecida pela amostra ¢ dada por:

f).NO.wap; A.u'*ta)! Y expl A t‘)i .

1
0 jeiddu expi ﬁ} {2.2)
n

onde -, & a eficiéncia do sistema de contagens, ou seia, a3 probabilidade de que, uma desintegragdo
dn ' "N nrasone vma contagem no sistema de deteccio.

2.2 — Nrrtecanagao da Massa de Oxigénio

Medindo-se as contagens fornecidas pela amostra e os tempos de irradiacdo, espera e
contagein, pode-ce ealcudar 4 rnassa de oxigérao A precisdo obtida neste cdlculo, no entanto,
depenide da  precisic oom que 0s parametros v, v e ¢ {1) sdo counhecidos. Para eliminar o efeito
das ancertezas nos valores destes parametros, a determinagdd da massAa de oxigénio € feits,
comparando-se com as fornecidas por uma amostra padrdo, com quantidade de oxigénio conhecida.
O padrao e a amostra precisam ter a mesma forma, composicdo semelhante e devem ser utilizadas
nas mesmas condicbes {mesmos tempos de irradiacdo, espera e contagem, mesmo flurn de néutrons
e mesma eficiéncia de contagem). Assim:

I (2.3)

os (ndices a a p seferom se 3 amostra e padrdo

2.3 - Equipamento Necessério

Um sistema de andhise por ativacdo deve dispor banicamente de uma fonte ¢~ ndutrons, e
um sistema da contagem de raxliacdo emitida pela amostra. Na andlise iJo oxigénio com néutrons
de 14MeV, no entanto, § necessdrio utilizar um sistema de transfeséncia rdpida da amostra entre
os locais de irradiacdo e de contagem, devido & cuita meis-vida do '®N, e um monitor do fluxo
de ndutrons, para corrigir possiveis variacdes do mesmo durante a irradiacio.

2.3.1 - Fonte de Néutroms

Néutrons de 14 MeV 330 produzidos em pequenos aceleradores {baixs tensSo de sorieracic) s
perticulss positivas, stravés da rescBo * H(d,n)* He, cujs secclo de choque tem um méximo (4,92 barn) pera
déuterons de 160 KaV (Figurs 2.2)123), Egtes aceleradores so produzidos por diversns fabricantes e podam

ser divididos em dois grupos: aceisradares de tubo sberto operando com bombe de vécuo, e aceleradores
tipo " Tubo selado’’,
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O acetradores de tino abesto, G andu com bDomba de vacua, constam basicamente de. tonte de
alta brosyo contiolavel, tonte de déuterons, tubo de aceleracio e alvo de uitio.

A fonte de aita tensio vontrofivel, necessdria a aceleracdo dos déuterons, tem uma tensao maxima
entre 150 . 300 KV, dependendo do fabricante. Dois diferentes tipos de fonte sio cumumente

vhiliados 4 do upo Cockroft-Walton (duplicador de tensdo) e a do tipo eletrostatico, idealizado por
Van de Graaft

A tonte de déutesons, onde o qds de deutério é ionizado de modo a poder ser acelerado pela
Hta fensio pode s ode trés bipos prinapais: o Penning, o R.F. e o duo plasmatron(zaj“). Destes, o .
mais comumente utthzado é o R.F., no qual a ionizagdo é conseguida mediante a aplicagdo de
radio frequsncia a0 gds confinado em uma ampola, geralmente de quartzo. Sua principal caracteristica é
apresentar uma relacdo de {ons moncatdmicos para diatdmicos, de 9 para 1‘34'5”, o que favorece a
producdo de niytrons devido 3 maor tacihdade dos primeiros em penetrar no alvo. O tipo Penning é
ambsm muto uthzadoe, mas, apesar de oferecer mawor simplicidade de operacdo e manutengdo que ©
R.F., trm a desvantagem de apresentar uma produg3o de Jons diatdmicos da ordem de 90%!57).

Cs fons produzidos sdo extraidos da fonte mediante a aplicagao de uma tensdo de extragao de
algun: kY oo =létrodo de extracio. Pela variacdc desta tensdo, pode-se controlar a corrente de déuterons
que ¢, em geral, da ordem de mA.

7 o de acelerecdo, mantdo em vacio fa crdem de 107 ° mm Hg, é a parte do acelerador
onde 035 ceuterons sdo focelizados e acelerados peia alta tensjo. Um prolongamento deste tubo, também
mantiddo »o vadcuo, serve oe caminho livre para os déuterons que v3o incidir no alvo de tritio, sendo nele
montados: bomba de vdcuo, vdlvula para possivel isolamento do tubo de aceleracdo, suporte do alvo de
tritio, £ outros componentes que possam ser Uteis, por exemplo, um interruptor do feixe de déuterons.

0 alvo de tritio consiste numa camada de titanio {zircdnio ou érbio) de alguns décimos de
mg.cm * depositada sobre uma das faces de um disco metdlico condutor (cobre, prata, platina) com
aproximadamente 0,03 cm de espessura. Na camada de titdnio é adsorvida uma quantidade de tritio
equivalente a uma relacio atomica 'H/Ti de 1 a 2. Os néutrons de 14 MeV s3o produzidos de modo
aproximadamente isotrépico e monoenergético, pelo bombardeamento com um feixe de déuterons da
face tritiada do alvo. Apesar do valor da seccdo de choque ser mdximo para déuterons de 160 keV, a
produgido de néutrons pode ser aumentada de um fator 4, utilizando-se déuterons com maior poder de
penetracdo (350 a 400 keV) em alvos considerados espessos (acima de 1 mg.cm™? de espessura da
camada de titinio) (Figura 2.3)'2%)

Parz satisfazer 3s necesssdades da andlise por ativagdo, estes alvos devem apresentar alta
produgdo de néutrons e meia-vida longa. A produgdo de néutrons cresce com o aumento da corrente de
diuterons e, para alvos espessos, cresce com o aumento da tensdo de aceleracdo. A meia-vida, tempo
para que o alvo utilizado sob mesmas condigdes tenha sua produgdo de néutrons reduzida 3 metarde da
inicial, & proporcional 3 drea de impacto do feixe de déuterons, varia inversamente com a corrente e
depende da eficiéncia de refrigerac3o do alvo. Esta, em gersl, é feita com circuito aberto de dgua, ou
circuito fechado de freon, pois o aquecimento devido a0 bombardeamento com o feixe de déuterons,
provoca a decomposicio da combinagdo titdnio-tritio,

Grande quantidade de trabalhos t®m sido dedicados 80 comportamento destes alvos na
produgdo de ndutrors'122.58) ¢ resultados obtidos variam muito de um sutor pars outro, mas esta
f2its de uniformidede pode ser explicads pels grande variacBo das condicles nas quais os slvos forem
testados: érea de impacto do feixe, eficiéncia do sistema de refrigeraclo, espessura de camada de titinio,
energis dos déuterons, etc. Um minucioso trabalho experimentst de Guilloumo‘”’, mostra que um alvo
espesso (1,6 mg.cm?) submetido & um feixe de dduterons de 350 KeV e 0,26 mA, tem umas procucho
neutrdnica de 2,6.10'" ns~' @ uma meia-vide superior a 3 mA hcem?
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Figura 2.3 — Variagdo da producio de néutrons com a espessura do alvo, para vérias tensdes de
aceleragdo dos déuterons. Relagdo *H/Ti=2./23

2.3.1.2 — Aceieradores Tipo Tubo Selado

Este tipo mais recente de acelerador apresenta grande simplicidade de operaglo, e possui
sigumas vantagens sobre os aceleradores operados com bomba de vécuo, principalimente pela eliminaclio
da mesma, e da necessidade de troca do alvo. O tubo é evacuado e selado pelo fabricante, e seu interior
é ocupado por ums misturs de gés de deutério e tritio'3%), O feixe e o slvo contém aproximadamente
lgusis proporgdes destes dois isbtopos, de modo que, para uma mesma corrente e energia do feixe, 8
producdo de ndutrons ¢ ".ferior d dos aceleradores com bomba de vécuo.

A fonte de jons ¢ em gersl do tipo Penning, devido A sus maior estabilidede e utilizacho por

periodos mais longos (se comperades com as do tipo R.F.), sem necessidade de limpezas.

Estes aceleradores que originaimente eram capazes de produzir tipicamente 107 a 10° ns”’,
com 0s desenvoivimentos mais recentes, tdm sido capszes de produzir 10'® g 10'2 n.s~! 135), Apesar de
spresentarem regeneraclo do sivo, pelo continuo bomberdeamento do mesmo com tritons, estes tubos
80 desgestam e precisam ser substitu/dos apds sproximademente mil horas de utilizaco.
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sistngnia de Transfaréncie

A curts nwiavida do ' "N toina neressing uma transterdncia rdpida da amostra entre os locais

de noadiacio e de contagem. Esta, em geral, ¢ feita pneumaticar « 1te através de tubos de transferéncia
de secgdo transversal circulart4:36.38.60) com a amostra ocolocada dentro de um envoltwio de

polietileno  {“coelho”), ou rmangulav‘w), dispensanco a utilizagdo de ‘“‘coetho’” no transporte da

amostra.

O tempo de transito de amostras de até 60 g, nestas instalagbes, é de 1 s ou menos. Admitindo
mais 15 de espera para que a amostra atinja sua posic3o de repouso no terminal de contagem, a
diminuigdo da atividade, entre o fim da irradiacdo e o infcio da contagem, & inferior a 18%.

As principais preocupacgies no projeto deste sistema, além da rapidez de trinsito, s3o: a precisdo
o posicionamento da amastra nos tesminais de irradiagdo e de contagem, e a ndo contaminagdo de
mesma com VXIgENin durante o transporte.

A precisdo no posicionamento tem intluéncia na reprodutibilidade das medidas e, neste sentido,
o tubo de secgao transversal retangular leva vantagem sobre o de seccdo circular, pois este permite que a
amostra gire durante o trajeto, de modo que, nem sempre 3 parte mais proxima do alvo de wftio
durante a rradiagan {portanto a de maior atividade, devido ao gradiente de fluxo existente nas
proximidades do alvo) seja posicionada mais préxima do detetor. Alguns autores contornaram este
problemy, fazendo girar a4 amostta durante a irradiacéo(as'“). Mas esta solugdo, além de tornar o
sistema de transferéncia mais complexo, implica num maior afastamento entre a3 amostra e o alvo de
ritio, diminuindo sua ativagdo.

Para minimizar a contaminagdo da amostra com oxigénio, deve-se utilizar, como impulsionador,
um gas isento de umidade e que n3o favore¢a a oxidagdo da mesma.

2.3.3 - Sistema de Contagem

Como foi visto na Figura 2.1, em 74% das desintegragdes do '®N, sdo emitidos gamas de 7,12 e
6,13 MeV, ¢ em 26%, betas de 10,4 MeV. Em razdo da grande percentagem de gamas de alta energia, é
extremamente vantajosa a detec¢3o por meio de cintiladores de cristal de Nal(Tl), por serem estes os que
apresentam 3 mais alta eficiéncia de contagem para esta radiagdo. A separacdo das contagens fornecidas
por estes gamas, é facilmente conseguida por discriminacdo em altura de pulso, pois os elementos,
normalmente encontrados nos agos, ndo produzem radioisbtopos emissores de radiagSes com tdo alta
energiamo’, A radiac3o de maior energia (3,2 MeV) & emitida pelo *®Mn, produzido através da reacio
S¢Fein,p) *Mn.

Contzndo-se os gamas dentro do intervaio 4,6 — 8 MeV, tem-se uma medida da radiagio
emitida pelo '®N praticamente livre de interferéncis, podendo ser feita com sistema de contagem
convencional, bastante simples, pels utilizac3o de analisador monocanal.

O sistema de dsteccdo é geraimente colocado dentro de uma blindagem com paredes de 5 cm
ou mais de chumbo, ¢ situada s slguns metros de distdncia do acelersdor. Este procedimento tem por
finalidade diminuir as contagens provenientes da radiac8o de fundo (radiaglo cdsmica e radiaclo emitida
pelos elementos existentes nas proximidades do acelerador, ativados durante os perfodos de irradiaco).

2.3.4 — Normalizacho do Fluxo

Na técnica de medida ds quantidade de oxigénio, por comparacdo com um padro, a amotire ¢
o padrfo precisam ser submetidos 8 iguais fluxos de ndutrons. Infelizmente o fluxo de ndutrons obiido
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nos aceleradores ndo 8 constante, podendo variar tento cim irradiages diterentes, coino duranic Ln L
mesma irradiacao Isto se deve principalmente a pequenas variacdes na tensdo de aceivragdo e na corisnte
de déuterons. Por 1510 & necessdrio tuzer corregbes para estas variagoes do tluxo.

Vdrios métodos de medida do fluxo 530 conhecidos. podendo ser agrupados sob dois princlpios
distintos

@) Os que admitem gue o fluxo de rauirons € constante durante cada irradiagdo, ou que
pelo menos varia sempie da mesma forma;

b} Os que levam em conta a venagio do fluxo mesmo durante cads iradiagde, o que & o
caso real

Como exemplo da primenc gropc podemos sitar:
{ . . . .. ~
- Aubouin'® wradia, juntsmenie com a amosire, um disco de cobre de dimensDes bem
gefimdas, e mede 05 gamas de 511 keV emitdos pelo “*Cu, formade pela reacdo ®*Cu(n,2n)*?Cu. O
nimero de contagens obtide & proncrcions! zo fluxo mdédio de néutrons durante a irradiagdo, peis os
tempos de irradiagdo (30 ) s30 muite menrores que a meia-vida do cobre 2 Cu(9,8 m).

M(M(BB) mede Jiretament: © fluxe de néatrons durante o intervaio de irradiagdo, oo um
detotor da néutrons upo BF, {trieluoreto de boro), ligado a um contador. O nimero total de contagens
reqistrado 4 proporcionat ao fluxo de néutrons durant? 3 wradiacao.

Como exemplo Jo sigqundo arupo, dos que tazem correcdo para a variagdo do fluxo com mais
precisdo podemcs citar:

- Fujii““ e Anders'®) utilizam um detetor e néuvtions ligado a um circuito integrador de

. 1 .
impulsos, de constante de tempo Re =\ {comstant: de decaimento do '®N}, e a um voltfmetro. A

tens3o medida no voltimetro &, em qualquer instante, proporcional 3 atividade do '*N induzida na

amostra. A irradiagio é interrompida guando a tens3do atinge um determinado valor estipuiado. Assim a
quantidade de oxigénio na amostra pode ser determinada diretamente pela Equagdo (2.3).

~ Hosta'30 irradia e conta simultancamente a amostra e o padrdo, de modo que a varie¢io de
fluxo influencia igualmenta a ambos, seu efeito sends portanto, anulado. A Equagdo (2.3) & neste cesc
modificada para:

C

a

TTT.m

a C (4
7]

A constante K lava sm conta as posicdes relativas da amostra e do padrdo no terminzi  de
irradiaclo ¢ » diferenca de eficiéncia dos dois sisternas de contsgern, Esta solucBo exige um sisterna
duplo de transferéncia simultinea da amostrs e do padrfo.

- Gilmou'zo’ utiliza um mdtodo iemclhanite em qus uma amostra, conierdo grande
quantidade de oxigénio (monitor) que serve para normalizacdo do fluxo, permanece fixa pndrima so
terming! de irrsdiacio. Sua stividade & medida simultaneamente com s da amostra snalicada. Como o3
contagens ds amostrs e do monitor s8o fornactaas pelo rmesmo elemento T6N, a relacdo entra elss

independe das variacBes do fiuxo.
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SISTEMA IMPLANTADO E PROCEDIMENTO SEGUIDO NA SUA UTILIZAGAO

Um diagrama de bloco do Sistema de Andlise por Ativagio implantado ¢ apresentado na
Frgura 3.1. Este sistema acha-se fisicamente distribufdo em duas salas, distanciadas entre si de
aproximadamente 20 metros. Na primeira delas encontram-se os sistemas de irradiagdo, transferéncia e
deteccdo de radiacdo, como mostra a Figura 3.2. Na segunda sala (de contole), encontram-se os
amplificadores e contadores, e os controles do acelerador e demais componentes do sistema.

;- 1ubo de transterdncle

emosire I~ e e
alve e~
I \ / - Interruptor tenedo
. Manitor
Mé-om -teize do deuterana
[:_T;_:}‘ MMJ ( 1,( [ooer
, e mm s e

[anss, ] M [re-amn.

r—L [ Amplmcodov gnal = confedor
UNIDADE DE CONTROLE o mono cenel
AUTOMATICO DO CICLO

o -A_'f‘l.!l!‘ o *“—]
B

annl contgdor @
e e o —————‘-————’1 Amplificador moro canal med de te

Figura 3.1 - Diagrama de bloco do sistema de anélise por ativagdo com néutrons de 14 MeV, para
determinacio de oxigénio em agos

3.1 - Fonte de Ndutrons

Para produgdo de ndutrons de 14 MeV, foi utilizado um acelerador eletrostatico do tipo VAN
DE GRAAFF modelo PN400, fatricado pels HIGH VOLTAGE ENGINEERING CORPORATION. Pela
varisgdo ds tensdo (0 — 20 kVv) da fonte depositadora de cargas no terminal de baixa tenslo, ¢
controiads 8 alta tem3o de aceleragBo entre 0 & 400 kV. Ests é distribuida uniformemente sm
10 slétrodos circulsres situados so longo do tubo de aceleracho, ligando o terminal da alts tensio & terre,
através de 10 resistores em série.



14

Figura 3.2 — Disposicio dos componentes do sistema de andlise por ativagio com néutrons de 14 MeV,

"[' I

TERMINAL DE IRRADIAGAQ

Monitor
Blindggem de
Parafing o

Acido Borico

Acslerador
Van de Groaoff /

PN - 400

TERMINAL yd 4

7

N . kS
0E coO ’Y/AGEM/ Tubo de Tronsferncio

Detetor - e

/ Btindagem de Chumbo

h*.;_____,[//ll_. ..... - /-

N —y

na sala de irradiagdo e contagem.

Variando 8 tensdo aplicada a uma valvula termomecinica, 4 controlada a admissfo de deutério
na fonte de déuterons, do tipo R.F. (funcionando em 100 MMHz). Pela variagio da tens3o aplicada eo
eltrodo de extracdo da fonte de déuterons, controla-se a corrente de fons, cujo méximo no aivo é da
ordem de 0,2 mA. O vicuo no tubo de aceleracio & de 10™° mm Hg e é obtido com uma bomba de
difusdo a 6leo, tendo em sua safda uma armadiliia (“Trap’’) de ar liquido, para minimizer a passagem de
vapor de Oleo que pode depositar-se no slvo de tritio, prejudicando a produgdo de néutrons que, em
condic3es maximas, é da ordem de 10'° ns™'.

Ao longo do prolongamento do tubo de aceleraclo, de sproximadements 1,3 m de

comprimento, encontram-se oOs seguintes acessérios (Figurs 3.3):

a) Dois disfragmas de metsl com orificio central de 2,0 cm de didmetro, distancisdos entre
si de 80 cm, que definem o didmetro do feixe, cada um deles ligado 3 terrs através de um
micro-amperimetro, cujas correntes possibilitam uma medida da focalizacBo do feixe;

b} ConexBo em “T"’ para ligacho & bombe de difuslio, responsével pelo vécuo dr

sistema;
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o Vitvosla para isolamemo do terninad do tabo, perntindo a ttoca do alvo e renatos nesses
dcessonios, sem perda do vdcuo o acelerador:

) Interruptor mecanico do feixe de déuterons, que é de grande utilidade tanto durante a
colocacao inicial do acelerador em condigBes de operagdo, evitando desgaste desnecessdrio
do alvo de tritio, como para definir com precisdo os intervalos de irradiagao;

e} Suporte do alvo de trito, diferente do original e projetado com o interesse de melhor
aproveitamento do fluxo de néutrons, cuja refrigeracdo € feita com uma {amina de dgua
de 0,2 om de espessura, gue passa diretamente sobre a face posterior do alvo numa vazdo
superior 2 1litto por nunuto. Com este suporte, a distincia entre o alvo de tritio e a face
mais proxima da amostra é de apenas 0,5 cm.

3.2 - Sistema de Transferéncia

A nansteréncia das amostras entre os locais de irradiagdo e de contagem, e vice-versa, foi feita
através de um sistema de transferéncia de seccdo transversal retangular, semeihante ao proposto por
Hoste! 30! Este sistema utiliza tubo de aluminio de dimensdes internas 0,97 x 2,24 cm, com 0,15 cm de
parede. As amostras de aco sdo cilindricas de 0,94 x 2,21 cm de didmetro, pesando aproximadamente
28 9. O wansporte é feito no sentido perpendicular ao eixo da amostra, que chega tangencialmente,
tanto a tonte de néutrons, como ao detetor. Este tipo de transporte permite que a face da amostra mais
proxima a fonte de néutrons seja, também, posicionada mais préxima do detetor o que contribui para
um aumento da sensibilidade e da reprodutibilidade do sistema. Outro aspecto que deve ser salientado é
a possibiliriade de se analisar a amostra de ambos os lados, permitindo assim a detec¢io de possfveis
heterogeneidades na distribuicdo de oxigénio.

Como gés impulsionador foi utilizado o nitrogénio, minimizando, deste modo, a contaminagdo
da amostra com oxigénio durante a andhise. Com uma pressio de gds igual a 2 atm, o trajeto (12 m) é
feito em menos de 1 sequndo.

Cada terminal do sistema de transporte é ligado através de uma mangueira de polietileno a uma
vaivula solendide, situada a salda de um cilindro de nitrogénio. Estas vilvulas controlam o transito da
amostra nas duas directes. Nos terminais, a amostra apoia-se sobre um suporte de polietileno montado
sobre borracha para amortecer o choque, como mostra a Figura 3.3.

3.3 — Sistema de Contagem da Amostra

A uma distancia de 10 metros do terminal de irradiagao fica localizado o terminal de contagens,
onde a radiagdo é medida com um detetor de cristal Nal(Tl} de 7,6 x 7,6 cm da Harshaw acoplado a
uma fotomultiplicadora EMI 9578A, pré-amplificador ORTEC 276, amplificador ORTEC 450, analisador
monocanal ORTEC 420 e contador ORTEC 431. A alts tensdo de alimentacdo da fotomuitiplicadora é
fornecida por uma fonte FLUKE 415 B,

O conjunto, detetor-fotomultipticadora-pré-amplificador, localiza-se dentro de uma blindagem de
chumbo com paredes de 10 cm de espessura, coberta internamente com cddmio e cobre pars diminuir 8
radiac3o retro-espalhada no chumbo. Esta blindagem reduz a radiacdo de fundo a um valor desprezivel:
10 contagens em 30 segundos no intervalo de energia 4,6 — 8 MeV.

A escolha da sita temsBo de alimentac3o da fotomultiplicadors baseou-se ne medide da resolugio
do sistems na energia do pico do ' >7Cs (0,662 MeV), para vérias tens3es de slimentaglo entre 800 ¢
1000 Volts. A resoluclo (reiaco entre a largura em energia, na meis alturs do pico, ¢ & anergia do pico)
foi de 8,7% em 600 Volits e a partir de 650 Volts aproximadamente constante ¢ igual a 8,6%. Adotamos
entd) o valor de 750 Volts pera tansBo de alimentagdo.
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witeracdn da radiagio gama de alta energia (6,13 e 7,12 M2V) com o cristal de Nal(TI) dd-se
Quene caiuvvanente por eteito Compton e produgdo de pares, sendo desprezivel o efeito fotroelétrico.
Os duis eieitos predomimantes contndsuem com parcelas de mesma ordem de gmndeza'n"m. Em
termos praticos, signehica que imetade destes yamas que interagem com o detector, fazem-no por efeito
Compton e a autra metade por produc3o de pares. A importincia deste Gitimo efeito faz com que no
espectro obitido com o oristal de Nal{Ti) aparegam dois picos importantes devidos ao escape de um dos
gamas de aniquilagio 713 -- 0,51 = 5,62 MeV) ou dos dois gamas (6,13 - 1,02=5,11 MeV), cujs
importincia relativa estd ligada ao tamanho do cristal. A figura 3.4 & um espectro do '*N obtido com o
cristal de Nal(TH de 7.6 x 7,6 em, onde se vé a predominancia do pico de 5,62 MeV originade pelo
escope de um gama Je aniquilagio.

Por esta razio, na med 'a da radiagio emitida pelo ‘N, s30 contados todos os gamas
detectados dentro do intervalo de encrgia 4,6 - 8 MeV, desde que nenhum dos elementos, normalmente
encontrados nos acos, da Yugar a interferéncias nesta faixa de enerqgia.

3.4 — Monitor do Fluxo de Néutrons

Para a normalizagcdo do fluxo de néutrons, foi construido um monitor baseado no utilizado por
Gilmore‘QO’, e consta de uma amostra de agua envolvendo um cintilador plastico NE 102 de 5 x 5 cm,
acopladc oucamente 2 uma fotomulplicadora RCA 6342-A, como mostra a Figura 3.5. Devido ao
tamanho e 3 baixa densidade do cintilador, as contagens sio fornecidas principalmente pela radiagao beta
de energia maxima 10,4 MeV emitida paio '*N.

O disco de lucite de 2,5cm de espessura, oolocado entre O cintilador plistico e a
fotomuitiplicadora, serve como blindagem para radiag3o beta emitida por outros elementos existentes na
fotomulnplicadora(?g’, que possam ser ativados durante a irradiagao.

Fazem parte ainda deste sistema de contagem do monitor: um pré-amplificador ORTEC 276,
amplificador e analisador monocanal ORTEC 486, e um contador e medidor de tempo ORTEC 430.
Este Oltimo ¢é interligado ao contador ORTEC 431, do sistema de contagem da amostra, de modo que é
garantida a simultaneidade do intervalo de contagem nos dois sistemas.

Uma fonte FLUKE 415 B fornece a alta tensdo de alimentacSo da fotomuitiplicadora. Para
selecionar a alta tens3o a ser utilizada, foram feitos espectros em altura de pulso com o auxflio de um
analisador multicanal TMC de 1024 canais. Para tensdo de alimentagdo, igual ou superior a 700 Volts, o
espectro em alt ira de pulso apresenta-se como o da Figura 3.6, onde se vé uma parte plana. Para tensdo
de alimentacdo abaixo de 650 Volts ndo existe 3 parte plana. Adotamos entio para tensdo de
alimentagdo 750 Volts.

Durante a irradiacdo, o fluxo de ndutrons nas proximidades do monitor § muito sito e para
evitar variagdes no ganho da fotomultiplicadora, advindos do alto ritmo de contagens, s alts tensdo que
8 alimenta é reduzida durante este intervalo de tempo. Para tanto, 8 ligacdo da aits tensdo & feita através
de um relé em parsielo com uma resisténcia de wvalor semelhante 3 resisténcia interna da
fotomultiplicadors. Durante 8 irradiac3o, o relé fica aberto, redurindo deste modo, s tenslo de
alimentacdo de 750 Volts para aproximadamente 300 Voits.

Durante 0 perfodo de contagens, o nivel de radiacdo nas proximidades do monitor ¢ ainda aito.
No entanto, s utilizaclo de um nivel conveniente de discriminacio, em alturs de pulso, permite
minimizsr 8 contagem. dos puisos originados por esta radiaclo de fundo.

O nivel de discriminac3o foi selecionado, procedendo-se do seguinte modo: os pulsos da saids
do anslissdor monocanal, slém de serem introduzidos no contador, foram levados também so analisador
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el TUM de 1024 canais que iegistra o decaimento, no tempo, das contagens recebidas. A andlise
deste decarmento deve fornecer uma curva de forma A + B.exp{ Ct), onde: t é o tempo decorrido a
parte do inicio das contagens, B a atividade inicial, C a constante de decaimento e A as contagens
fornecidas na unidade de tempo, pela radiacio de fundo.

Deve se utilizar um nivel de discriminagdo, no qual a constante de decaimento coincida com a
do '*N (0,09765 ') e o nimero de comtagens lornecidas pelo ' *N durante o tempo de contagem usual
{305} sejc ~ande, acima de 10°, para que o erro estatistico nas contagens seja menor que 1%. Além
hsso. € importante gue a contagem foinecida pela radvaciin de fundo seja a mais baixa possivel.

Para determinagdo dos parametros das curvas de decaimento obtidos para oc diversos nfveis de
discriminacin testados, for feita uma adaptacao an computador HP 2116 C, do programa MQCLE“”.
escnto para o computador 1BM - 1620 Este programa adaptado (apéndice) faz o ajusté por minimos
quadrados para urna exponencial mais uma constante.

Os resultados obtidos estdo sintetizados na Tabela Hi.1, onde as quatro colunas correspondentes
a8 meias-vidas medidas com diferentes tempos de espara, tém como finalidade evidenciar a interferéncia
de algum elemento com nicia-vida diferente da do '®N. Os valores encontrados com nfvel de

discrimmagéo acima de 1,0 Volts concordam com o valor 7,1s fornecido pela literatura mais
recente!31),

Foi escolhido o nivel de discriminagio de 3 Volts, por satisfazer todas as exigéncias previamente
estabelecidas — a quantidade de contagens total nos 30s é da ordem de 2. 10*, e a relacdo entre as
contagens da radiacdo ¢ fundo e as do ' *N, (R) & desprezivel. Pode-se notar que variagSes no ganho ou
nivel de discriminac3o, que possam ocorrer ao longo do tempo, praticamente nio alterardo as condigies
do sistema como normalizador do fluxo.

A Figura 3.7 mostra o decaimento das contagens do monitor, no tempo, para o nfvel de

discriminacdo utilizado. Observando a Figura 3.6, e sabendo que a respcsta do sistema de detecglo é
linear, podemos admitir que o nivel de 3 Volts corresponde 3 4 MeV de energia.

Tabela HE

etz vda das Curvas de Decaimento Obtidas com Diversos firvers de
Discriminagdo do Sistema de Contagens do Monitor

Nivei de

discrim, meia-vida meia-vida meia-vida meia-vida R
{Volts) esp. 2 esp. O esp. 163 esp. 233

05 760+ 066 7,63 t0,10 794 £ 0,17 8582030 4 %
0,76 722t 005 7,25 £ 0,07 7.40 t 0,11 756 +£018 2 %
1,0 7,04 £ 005 7,06 ¢ 0,07 7,08 £ 0,11 714 £ 0,97 07 %
1,6 7,00 £ 004 7,08 ¢t 0,08 7.11 £ 0,00 718 £ 0,13 05 %
20 704 £ 005 697 t 0,086 696+ 009 ‘70120156 06 %
3.0 707 £ 001 7,10 t 0,01 7,12 £ 0,02 710 2 003 02 %
40 7,07 £ 001 7,09 % 0,02 7,00 £ 0,03 7,00 £ 0,06 0,15%

g = contagem em 30 s da rediaclo de fundo . 100%

contagem em 30 s do '*N
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3.5 — Sistema de Controle Automatico do Ciclo de Anilise

Como foi visto na Figura 3.1, os diversos componentes do sisterna de andlise por ativagdo est3o
interligados a uma unidade central de contiole, que comanda automaticamente o ciclo de andlise. Esta
unidade, “Rapid transfer electronic control programmer” modelo 9615 da Texas Nuclear, atua nos
diversos componentes do sistema, obedecendo a sequinte seqiiéncia:

a} Transferéncia para o alvo: a amostra, inicialmente cotocada no terminal de contagens, é
transferida para o terminal de irradiagdo num tempo seleciondvel desde 0,5 até 9,9 s, pela
escotha destes tempos na unidade controladora, e ajuste conveniente da pressio do gds
impulsionador (Nitrogénio);

bl lrradiagdo: ao fim do tempo de transferéncia, o interruptor do feixe de déuterons é
aberto, iniciando-se, deste modo, a produgdo de néutrons durante um perfodo de tempo
selecionavel desde 1 até 9999 s. Simultaneamente com a abertura do interruptor do feixe,
a aita tensio de alimentacdo da fotomultiplicadora do monitor ¢ reduzida, como j§ foi
visto no ftem 3.4. Findo o perfodo de irradiagdo, o interruptor do feixe é novamente
fechado e a aita tensdo da fotomultiplicadora restitufda, permanecendo ambos neste
estado durante todas as demais fases do ciclo.

c) Transferéncia para o detector: apds a irradiagdo, a amostra é transferida de volta para o
terminal de contagens. O infcio desta fase foi atrasado em O,1s em relacio ao fim da
irradiacdo para evitar que o infcio da transferéncia se desse antes do fechamento completo
do interruptor do feixe, o Que provocaria uma irradiacdo do monitor, mais loga que a da
amostra. Esta fase ¢ também seleciondvel desde 0,52 9,9s;

d) Espera para o infcio das contagens: um interval) de tempo seleciondvel entre 0,5 e 9,9 s é
introduzido entre o fim da irradiagdo e o infcio da contagem. Este intervalo assegura.a
estabilizagdio da fotomultiplicadora do monitor, que estava com a alta tensdo reduzida
durante a irradiacdo, além de possibilitar o decaimento de elementos de meia-vida mais
curta que 3 de interesse;

e) Contagem: no inicio deste intervalo, a unidade controladora liga simultaneamente os

sistemas de comagem da amostra e do monitor por um perfodo de tempo seleciondvel de
1 2 9999 s, durante o qual, é feita a medida das contagens fornecidas pelos mesmos.

3.5.1 — CondigBes de Utilizacdo

As amostras foram analisadas, obedecendo-se 30 seguinte tempo de stuacio das diversas fases:

8) Transfer&ncia pera o alvo 1s
b) Irradiagdo 15
¢) Transferdncia pera o detetor 1s
d) Espera 2s
e) Contagem 30

O tempo de irradiacho (15 s) & suficiente para que 8 smostra sejs ativads sproximadameante 80%
—da stividade méxima (saturade). Ume duplicacdo deste tempo elavaris em apenss 20% 3 stivideda final,
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irdincdo A rpetade a vida Gtil do alvo, o ativando desnecessariamente outros elementas de meis-vioa
mais fonga, por exemplo o M (T, 2,54 h).

O intervalo entre o fim da wowdiagdo e o infcio das contagens, durante o gual a atividade
diminui de 18%, & necessdto, como i tor mencionadn, para o estabilizagao da fotomultiplicadora do
manitor.

Durante o periodo de contagens {30 s}, sio detectadas 95% das contagens possiveis, se este
pei inda fosse projongado indetimdamente

Entio o tempo total de andive, imctado com a introducao da amostra no terminal de contagens
e concluido com a obtencao das contaoens fornecidas pela mesma » pelo monitor apas irradiados, é de
48 soqunidos.

4 - FONTES DE ERRO

A cainepas tontes de oo gae stetam as anathidas realizadas, podem ser identificadas através
de conwderagées detalhadas o processo de medida e do equipament) utilizado.

Para facilitar 2 andiise dous possiveis erros, vamos classiticd-los em dois tipos principais:

1) dnerente 00 processo estatistice de contagem da radiacio, denominado “erro esperado’” —
g
esp

1) Associzdns ao equipamento u’iizado nas medidas, denominado “erros experimentais” —

Ueq'

Como veremos adiante, o effo inerente a0 processo estatistico de contagem da radiagdo
constitui 3 mais importante fonte de erro nas nossas andlises, e uma vez definidos os equipamentos de
irradiacio e de contagem, e suas condigcdes de utilizacdo, depende exclusivamente do nivel de oxigénio
contido na amostra,

Dos erros associados ad equipamento, 0s de - 0 predominante s80 0s originados pela variagao
da posicdo da amostra nos terminais de wradiagdo e de contagem, e dependem das distdncias que
separam a amostrs, do alvo de tuftio durante a irradiagdo, e de detector durante a contagem.
Aumentando-se estas distancias, esses erros sao diminufdos, mas paralelamente hd um aumento do “‘efro
esperado’’, que no nosso sistema é mais significativo.

4.1 — Erro Inerente ao Processo Estat{stico de Contagem de Radiaglo

Ns determinacdo da quantidade de contagens fornecidas por um elemento radioativo, devemos
ter em mente a natureza estatistica do processo de desintegracio radioativa. Neste processo, a
probabilidade de que um dtomo se desintegre durante um tempo . {tomado enre t=0 @ tc) ¢ dedo

por: p=1 — exp( ~Mc), onde A & a3 constante de decaimenio do elemento.

Por analogia com 8 distribuiglo bimmiul“m, o nimero médio (N) de &tomos, que dentre N
$tomos radioativos iniciais, se desintegram durante o tempo tes é dado por:

N =N, . [t-axplAat ], 4.1}



25

connnringid cada poe

PN expl AT axpl At (4.2)

Na rvealitode, ndo se determina o nomern N de Stomos que se desintegram, e sim C = n.N, onde
i @ piobabibdade de que uma desinteyracdo resulte em uma contagem. Entdo, a prababilidade P1 de
o um atomo radioativo foreca uma contagem durante o tempo t éP, =n.[ 1 - expl _Mc) ] eas
wuactes 4.1 2 4.2 sio substitufdas por:

o n NG exploAt ] 14.3)

SO S LY L expl-Avg) {4.4)

Ung andiise desta OMima expressdo permite tirar as seguintes conclusdes sobre o desvio padriio

u’l"',:)'

1l = &/T, se: 1 for pequeno, ou sejs o tempo de contagem curto em ieiagio 3
meia-vida do elemento, e/ou

7 for baixa (n << 1)

b) 6(C) ~ G (desprezfvel) so: t_ for grande, ou sejs t. longo em relaglo & meia-vida do
elemento (t > >T%) e

7 for alta {n—~ 1)

Comn enamos medindo as desintegragdes do '®N, e o tempo de contagem é de 30 s, o desvio
padrdo ndo deve ser tomado como raiz quadreda das contagens, 8 menos que 7) sejd muito pequena.
Como 0 nosso processo de contagem envolve dois sistemas de detecclo com eficidncias diferentes, cabe
aqui uma andlise do problema.

A contagem normalizada da amostra, 6 dads por C =C./C e como 8 variincia de uma

m'
funcdo de uma ou mais veridveis independentes f(x,) & dads pmn’”:

of
f0[f(x6)]}’ = El-ﬂ]’ . [o(x,)]’ {4.5)
i ax,

winos entfo que, o “erro esperado’’ na determinecio das contagens normalizadss das smostres (0, ), ¢
“ado por:
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lo, )7 = lolC ) =

2T

VLV L L A (VT R DI (4.6)

£ necessirio, portanto, conhecer o “‘erro esperado” na medida das contagens da amostra, a(Ca)
e do momtor, o(C ).

Fazomndo »» t, - 305 «X0,0076 ' (N na Eqg. 4.6, teremos:

[aciy - C.{1-0947. 1) 4.7

4.1.3 - "Erro Esperadon” na Contagem da Amostra

Para a amossa a Eq. 4.7 &
7 - -
[olC )P = C, . {(1-0947 .7}

O valor de n, foi estimado do sequinte modo.

onde

-
1

4 = probabilidade de einissio de gamas de 7,12 ¢ 6,13 MeV, em cads desintegracio do
16
N;

-
L]

2 probabilidade de que estes gamas emitidos pela amostra atinjam o detector e depositem
nele uma quantidade de energia mensurével;

-
N

3 = probabilidade de que esta quantidade de energia depositada no detector, esteja dentro
do intervalo de energis medido (4,6 a 8,0 MeV)

O fstor f,, como pode ser observado na Figura 2.133) ¢ 0,69 para os gamas de 6,13 MeV o
0,05 para os de 7,12 MeV.

O fator f,, pars 0 detector utilizado, ¢ 8 geometria de contsgem da Figurs 4.1 ¢ 0,165 (com
erro inferior » 396)&7’.

Psra o chiculo do fator f,, baseamo-nos no fato de que s reagdes destes games com o cristal de
Nl (TI) ocorrem por produclo de pares @ por efeito Compton (o efeito fotoelétrico & desprezivel),
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respectivamente nas ptoporcées“”: 44% e 56%, para os gamas 6.13 MeV e, duas parcelas iguais, de

50% para os de 7,12 MeV. Assim, o fator f3 foi dividido em duas parcelas, denominaias Ou (a de
producdo de pares) e t,. fa de eteito Compton).

97] tudbo de tronsferdncia
em A

\
ﬁ
N
\
\
smostra 5
de egpo \ \
N
_ :
!
. CRISTAL
v Noel (T}H)
: {7,686 2 7,8 cm)
//Aq
N
\
\
\
N
0,8 cm - O,lem

Figura 4.1 — Corte do detetor, do tubo de wansteréncia e da amostra de aco, mostrando a
geometris de contagem da amostra.

Como as interagdes por produgdo de pares provocam pulsos equivalentes a energias entre 6,13 ¢
6,13 -1,02=5,11 MeV; ou 7,12 2 6,10 MeV, a5 parcelas f3p para os gamas de 6,13 e de 7,12 MaV, tém
respectivamente os valores 0,44 e 0,50.

A probabilidade de que a interac3o por efeito Compton do gama de energia inicial E.7 (6,13 ou
7,12 MeV) com o cristal, ocasione pulsos equivalentes a energias entre E_ e 4,6 MeV, 4 dada por
(0'* — )1/0'?°, onde, 0 ¢ o dngulo de sspalhamento dc gama inicial, tal que, 0 gama espalhado tenha
enargia igusl a E7 4.6 MeV; e 00 ¢ 3 seccdo de choque total pera espsthemento entre 0 e @ ALt

{1) - Desprazamos s pomibilideds de que o gama espsihadeo, de energia superior 8 E7 - 4,86 MeV, voite & intoragy:
com o crisel, depositando uma quantidede de enevgis, aue somecs & depositads ne primeirs intersgio, ultrapassy
4.8 MeV. Mesmo qur msts suposicho ocasiona um erro de 20% no valor de 4., 8 imprecislo no cdiculo do
o0 wDerads | A contaparm ds armmnitrs wwd infenior 8 1%



Para oc qanac e £ 11 Mey 4.6 - 1 53MeV, 0 que equivale a § =4I,5““3’. Us valorec
T e ot v, aespecnvianente, 15,6107 @ 72,1107 barns  por e|é"°n“3)_ Portanto,
; PR L S R RSN Y \ . ) . ,
L DLA e u Vi 028 » !:’ l:’p 4 'Sc 0,77
Analogamente. para 08 gamas de 7,12 MeV: E — 46 =252 MeV e § =27°. Os valores de ¢° 7
ton

Gt Ao, respectivamente, 23,210 " » 65,010 7 barns por elétron. Logo, f,,032ef,-082

Entao & estimativa de é:
nﬂ

7 S S L L PR S Y - 0,049

1 2 3712

flC)° - C, . (1- 0947 . n) =092 . C,

4 .2 - "trro Esperado” na Contagem do Monitor

AEqg 47, neste ravn, &

folc, ) =C_ . (1-0947 n )

Q sistemi de contagern tfo montor, utiliza-se de um cintilador piastico NE-102 de 5x 5 cm (ver

i -4} £ as contagens s30 vcasunades pelos betas de energia mdxima 10,4 MeV, cuja probabilidade de
o 6 26% (Fguia T 1Yo send et dividido nos sequintas fatores:
H -
L34 ]
snde;

p, = prchabilidade de emissdo dr be.2s de energia mdxima 10,4 MeV;
Py = fracdo destes betas com tnergia compreandida no intervalo de 4 8 10,4 MsV;

Py = probabilidade de qu: esies betas mtmjam o detector com quantidads de energin
superior 8 4 MeV, tendo em vistz a Jeomeiria de contagem do monitor (Figura 3.5) e »
atenuacBo dos betas na espessura de 3gua x que separs 0 datector do ponto onde o
beta foi originado.

O fator p, ¢ igusl 8 0,26. O fator p,, tendo em vista o espectro <onifauo, tfpico, de emissbo
dos bem‘“’, 4 igual 8 0,3 (com erro inferior o 20%).
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O tator Py é de dificil estimativa, mas, levando em conta apenas o fator geométrico, pudemos
atuma que & nooto inferior 3 0.5

Portanto, o valor de n,, ¢ inferivr a 0,04. Calculando o “‘erro esperado” na determinagio das
contagens normalizadas {Eq. 4.6) para os dois casos extremos: Ny = 0,04 e n,= 0, temos:

(0,0 = (1/C, ) Holc )P + (C,/C)* . [o(C )]}

A ¥

- i 2
(o,,)} = 1€ ) . 1092.C, +(C/C )? . [alC )]}

asp

Nas condigbes pormais de utilizacdo, o monitor fornece aproximadamente 2.10°* contagens em
cada medida (item 3.4). A parcela que envolve a(Cm) é mais significativa quando a quantidade de
contagens fornecida pela amostra é alta, ou seja, quando a amostra contém grande quantidade de
oxigénio. Veremos no proximo capitulo, que amostras com aproximadamente 1000 partes por milhde
{ppm) de oxigénio fornecem da ordem de 2.10° contagens. Nestas condigdes:

a) Para 7 m=0,04; o “erro esperado” na determinacdo das contagens normalizadas é,
Ogsp = 2,254.107°

b) Paran =00, = 2,258.10°%

Como a variagdo no valor de Ogsp’ ¢ inferior 8 0,2%, tomamos nm=0. Entdo, 0o "erro
esperado” na contagem do monitor ¢ dado por:

oiC,) = VC,,

4.1.3 — “Ervo Esperado” ns Determinacdo da Contagem Normalizada da Amostra

Tendo determinado o “erro esperado” nas contagens da amostra ¢(C,) e do monitor o(C_),
podemos, a partir da Eq. 4.6 determinar Ogsp- Assim:

(0,0)° = (C/C )7 . (092/C, + 1/C_) 4 8)

Como o monitor fornece sproximadamente 2.10°* contagens em cads medida, & as amostras
fornecem sproximsdamente 2 contagens pars cada ppm de oxighnio (ftem 6.3.3), Ogsp 4
sproximadamente 2,3% pars amostras com mais de 1000 ppm.

Pars smostras com menor quantidade de oxigdnio, o velor de Opp CrEKce, sendo  de

sproximadsmente 6,8% 20 nivel de 100 ppm.

P
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127 Lrros Associados a0 Equipamento Utilizado nas Medidas ‘‘Erros Experimentais”

As principais fontes de erro associadas com a aparelhagem empregada e com u seu modo de
utilizacao, sdo as seguintes:

1) Variacdo nos tempos de irradiagdo, espera ou contagem,
2) Incerteza nas dimensdes e densidades das arnostras:

3) Diferengas de atenuagdo dos néutrons e de auto-asbcorcdc dos gamas em amnstros com
composigoes e densidades diferentes;

4) Variagdo da posic3o da< ainostras nos tarmunais de contagem « de irradiacSé);
5) Variagoes no diametro » na uniformidade do feixe de deuterons;

6} Instabilidade do sistema de contagens;

7) Interferéncias nas contagens.

A seguir, analisare;nos cada um dos possfveis erros acima listados

4.2.1 - Variagdo nos Tempos

Os possiveis erros ocasionados por incertezas nos tempos de irradiagdo, espera ou contagem, 530
calculados a partir da Eq. 22

C=n F,.F, .mJ [el)dt. expirt)] (4.9)
[+]

onde:

F,o= exp| My+t)].[1—expl-At)]

Esta equacao é vilida para a amostra, padrdo e monitor. Como a irradiagdo, a espera e a
contagem sdo feitas simultaneamente para amostra @ monitor ou padrfo e monitor, as medidas das
contagens normalizadas da amostra (Cn .) e do padrio (C"p), ficam independentes do tempo, comx;
ver emos.

Para s amostra:
1
C =1, F, . Fo . m, . [*[e(t)dt.exp(At] (4.9a)
o

- Fy . m f:' [k. 9, (1) dt . exp(A] (+.90)



N

Q fator k é a constante de proporcionalidade entre os fluxos médios de néutrons de 14 MeV
nas posigoes de irradiacao das amostras ¢ do monitor.

Logo:

c n .m.
na = CJ/C__ =--— —
a s “ma o™ K
Analogamente, para o padrio:
c, = F F flo ¢ (nd A {4.9¢)
o~ Mo Ty T My 1 1% T expiAt)] 9c}
t
Cmp =n. F‘ . pr Lm jop [ ,q‘,p(() dt . exp(At)] {4.9d)

n, =n,. Pois a amostra e 0 padro sdo contadas no mesmo sistema de detecgiio.

P

Entado.

E portanto, variaches nos tempos de irradiacdo, espera cu contagem, ndo influem no resultsdo
final.
4.2.2 — Incertezas nas Dimensdes ¢ Densidades das Amostras

A quantidade de oxigénio (Y) contida em uma amostra, dads em ppm em peso, é:

Yy =— . 10°

mn
ITIT
onde:
m = massa de oxiginio na amostra (g)
my = massa total de amostra (g)
A massa de oxiginio é deda por: m = K.C , onde K é a constante de celibraclo do sisterns,

dads em gramas por contagem normelizeds, @ é determinads a pertir de um pedro com masss de
oxignio conhecids.
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-~ -3
Como a massa total ¢ m pV, omde p & a densidude {(gem ") e V é 0 volume da amostra

T
]
m ), temos:

K Cn
Y - - 10" K, . C.. (4.10)
n
r Vv
nngle
K, -~ 10" & dato em ppm por contagem

LI

Para que a cahitracdo do siterna seja dada dirstamente ein PR POE COMTAGRIT, & {rugish (qus o
padrao e a amostra tenham a mesma mMassa & mesmas dimensoes, isto é, mesma densidode » mesmo
volume. Desvios nestes dois parametros (0 e V), influenciam Y do seguinte modo {Eq 4.5):

Yo, oY
L R R T T e PV
o av
Gy,

fotNY ) = [olpMpf + [alVINVE

4.2.0.1 - Densidade

Nos acos, o valor de densidade encontra-se entre 7,8 e 7,9 g.cm™® de modo que o valor de
of{p)/p é menor que 0,008 (0,8%). No entanto, em aiguns acos especiais, 8 densidade pode diferir em até
5% da densidade normal (7.86 g.cm’ ). Nestes casos, 0 valor de K‘ pode ser corrigido, fazendo
K= Kt,p(aqo comum)/placo especial).

4.2.2.2 — Volume

O volume das amostras cilindricas & dado por: V = (§.D?.h)/4, onde D ¢ o didmetro (2,21 cm)
e h a altura {0,94 cm) da amostra. Entdo:

[(oIVIV] = 8. [o(DV/O] + [o(h)/h]?

A tolerdncis especificada para as dimensies das amostras é 0,005 cm, (na reslidade as amostras
apresentam uma incerteza de apenas 0,003 cm), logo: o(D) = olh) < 0,005 e

aVI/V < 71077 ou 07%



3

t, portanto, com a tolerincia adotada, o erro devido & incerteza nas dimensdes & inferior a
a 7%.

4.2.3 — Diferengas de Atenuagio dos Néutrons e de Auto-Absorgio dos Gamas

Na dedugdo da Eq. 2.4, diferengas entre as dimensdes e as densidades da amostra e do padrdo,
nao foram considesadas. O erro nas andlises, resultante das variagdes nestas quantidades serd estimado a
SPYUI.

Na amostia (e padrdo) dois fatores precisam ser considerados: a atenuagado dos néutrons durante
a irradiacdo e a asuto-absorcdo de gamas durante a contagem. Denominando estey fatores de,
respectivamernte, F2 e F3, as Eq. 4.9a e ¢ icam:

C =y F, . F .m_ _F . F

a o ] t 3 2a 3

t
8 J:Wa(l) dt . exo{An]

v
p oM, - Fop L Fa [0" {9, (1) dt . expiN}]

No monitor, além dos fatores F2m e F3m h4 o tator F‘, que leva em conta 3 atenuagao dos
néutrons pela amostra (ou padrdo), que fica posicionada entre a fonte de ndutrons # o monitor, durante
a irradiacdo. As Eq. 4.9b e d ficam.

) - ‘
Cre =My F, F, m L Fo Fam - Fia-Fas .fo' (k. ¢, (t) at . expirt)]

F, . j"’ [k .90 dt. expiAf)]
[+]

!'}-Ip' m " 2m ' 3m - 4p

E as contagens normalizadas:

g -M, - an . "3.

n Fam-Fag K

"m'"'m'Fzm




na
m=m_ .-—-—_ R

np

onde

Os fatores F2m e F3m, permanecem constantes na andhse da amostra e do padiio, @ se
cancelam. Os fatoros Fay F3 e F‘ com indice a e p, no entanto, refarem-se 3 amostra e ao padrdo, cujas
composicoes podem n3o ser as mesmas, pois os acos podem conter elementos de liga diferentes,
dependendo da finalidade para a qua! sio produzidos. Desprezando as diferences de atenuagdo dos
néutrons e de auto-absrcao dos gamas, na realidade estamos fazendo R = V.

A atenuacio de néutrons rivido, e de gamas é aproximadamente descrita por uma lei
exponenceal da forma(‘z‘sz’:

o 1, el ix) (4.12)

onde:
, = fluxo de néutrons (ou intensidade de raios M3l s« nao houvesse processo de
atenuagdo; (néutrons ou gamas.cm™? s7')
I{x) = idem, apds ter sido atenuado por uma espessura x da amostr-;
4 = seccd> macroscdpica de choque (néutrons) ou coeficiente linear de absorg¢d (gamas);

cm™!

4.2.3.1 — Atenuagdo de Nutrors

Como o limiar da reacdo '®0Din,p)' *N 6 10,2 Mev'5®) parg estimar @ stenusgio dos ndutrois
de 14 MeV nas amostras, usamos a secgdo de chogque de rernodou'so’, utilizeds por Nugolmlla“'-“’
pars correclo de medisas em andlise por stivacio do oxigénio, com bons resuitados.

A secclo de chogque macroscopica de uma amnstra romp,sta de n elementos, é dads por:

1 a %-M.N, n M I
I T bl (413)
=y A, i1 M,
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V = volume total da amostra (cm®)

M = massa total da amostra {q)

M. = massa do elemento i na amostra {g)
[ M/M | = massa relativa do elemento i na amostra

p = densidade da amostra {g.cm ™)
p. = densidade do elemento i (g.cm™?)
N_ = numero de Avogadro
A = massa atomica do elemento i
0. = secgdo de choque macroscopica do elemento i (cm ')

%. = secgdo de choque macroscépica do elemento i ecm™')

Para estimar os efeitos que a variagdo da composicdo e da densidade dos acos podem ocasionar
nos fatores F2 e F4, tomaremos trés exemplos de agos especiais“z’, com grande quantidade de
elementos liga e densidades diferentes da normal nos acos. (Tabela I1V.1)

Tabela 1V.1

“nnosig3o (%) e densidade de 3 agos especiais 17!

ago C Si Mn C Ni Ti Mo Nb W Co Fe Densidade (gcm ?)

03 - - 2020 - 3 12 26 20 33 8,27
05 2 2 28 10 - 068 - - - 87 756
3 03 07 14 19 o 02 14 04 11 - 665 8,0

Os valores das secgdes de choque dc¢ remoclo destes elementos, foram obtidos nas
rahrdncin‘ 7.14 ',

A seccdo de choque macroscOpica de remogdo, de cada um destes acos é:

M 2

i i
A 1: Zg = p T [-NT ;—] = 8,27 . 0,016 = 0,126 cm™"
i

Ag2: Yo =76 .0,0154 = 0,116cm™"

Ago3: X

80 . 00161 = 0,12t cm™’
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Admitinde que a secgdo de choque dos agos comuns seja igual & do ferro (0,118 cm™'), a
variaiao nestes casos extremos, & no mdximo 0,007 cm™! (5%), ou: o(Xp) =0,007.

Pela Eq. {4.12), a atenuagdo dos néutrons & dada por exp( - En.x).

Para o fator F,, x foi tomado como metade da espessura das amostras (x, =0,94/2 = 0,47 cm),

pois esta é aproximadamente a espessura média que 0 néutron atavessa para ativar a amostra.
u(x‘) = 0,005 cm (ver (tem 4.2.2.2).

Para o fator F 4. 8 espessura da amostra é x, " 0,24 cm e u()(?) = 0,005 cm.

Entdo:
F, = expl Lo .x,) = 0946
e 0 erro em F2 é dado por:
o (F P = [exp(-Xp . x )P . L X5 [otx )] + x}[o(Zg)] }
ou
olF ) =31.107° ; 033%deF,

Analogamente:

Fq = exp(- ER X)) = 0,895

olF,) = 58.107° ; 066%deF,

4.2.3.2 - Auto-Absorgdo dos Gamas

Para estimar a auto-absorcdo dos gamas nas amostras, durants a contagem, admitimos que eles
atravessam, em média, metade da espessurs da amostra pera atingir o detector.

Tendo em conts 0s processos de atenuaclo dos gamas, e desprezando a possibilidade do gama
sofrer u?aihamemo em pequeno dngulo, uﬂl!zuemos o3 valores do coeficiente total de sbsorclo de
masss'?! , pora gamas com energis de 8 mev.'"!

1*) Podemos observar que estss suposicBes tendem s sumentar o sfeito de suto-sbsorco dos games e, portanty
supsrestimer o0 erro por ele provocado.
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O coeficiente total de absorgdo linear para uma amostra composta de n elementos, é dado poi:

oM, n M,
: S .—}=p. % S~
i=1op, V] P i=1 H“Ip)i M]

onde:

1

. - coeficiente total de absorgdo lineas do elemento i {cm ™)

p, = densidade do elemento i {g.em™)

{uip), = coeficiente total de absorcdo de massa do elemento i (g™ .cm?)

e 0s outros termos, tém a mesma significacdo e unidades que na Eq. 4.13.

O coeficiente de absor¢iio linear de cada um dos trés acos é:

g M
p. L {— . o))
=1 M

"

A(;olzpT

1
i

= 8,27 . 0,0309 = 0,255 cm™!
Aco2: uy =76 00304 =0,228cm™"
Ago3: up =80 . 00306

0,245 cm™!

Admitindo que o coeficiente de absorcdo linear dos acos comuns seja igual so do ferro,
1y =0,0304 . 7,86 =0,239 cm™', a variacio nestes casos extremos é de no mdximo 0,018 cm™~! (7%).

Pela Eq. 4.12, o fator Fqyé exp{ -y.x), onde x = 0,47.

Longo:

Fy = expl-pp . x) = 0,894

ofF;) =68.107° ;| 0,76%de F,
Voltando 3 Eq. 4.11, podemos estimar 0 erro que estaremos cometendo 80 tomar, nestes casos
extremos, o valor de R = 1,
Se o pedrdo 6 feito de um tipo comum de aco, @ pretendemos determingr a quantidasde de
oxignio num aco especial, teremos:
F” = ‘_, . (1 2 0,0033)

Faa = Fap - (1 £ 0,0076)
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Faa Fap (1 0,0066)

logo:

Fo - Fip  Fap - (110,0066)

Fop- (1100033 F . (100076} .F,,

‘ 1t 0,0066
{1+0,5033) . (1 0,0076)

E R terd os sequintes valores extiemos.

Ruax = 1.005

Portanto, a mdxima incerteza na medida do oxigénio em amostras de acos especiais, causadas

por diferengas na atenuacao dos néutrons e na auto-absorgao dos gamas, ¢ 0,5% o que nos permite
desprezar estes efeitos

4.2.4 -- Variacdo da Posigao das Amostras nos Terminais de lriradiagdo e de Contagem

A folga entre o tubo de transferéncia (secgdo retangular 0,97 x 2,23cm) # as amostras
(cilindricas de 0,94 x 2,21 cm de didmetro) introduz uma incerteza no posicionamento das amostras nos
terminais,
4.2.4.1 - Terminal de lrradiagio

O fluxo de néutrons nas proximidades de um alvo “tipo disco’”, como é o nosso caso, foi
determinado tedrica e experimentalmente por Op de Beeck!45:46) por razdes de simetria, ele estudou 8

variacdo relativa do fluxo em duas diregdes gerais: axial e radial.

As diregdes da distribuicdo axia)l de fluxo (DAF), e das distribuicBo radial do fluxo (DRF), sfo
mostradas ns Figura 4.2,

Para a DAF, a expressSo anaiftica é:

(4,14)

ande:



R - distancia do centro do alvo ao ponto do eixo (cm);
r = raio do alvo {cm)

Q

N - emissdo de néutrons pela superficie do alvo, admitida uniforme e igual a 1 nem 287t

\1\* DIREC‘O AXIAL
l '
ALVO DE TRITIO

‘omtclo RADIAL

Figura 4.2 - Direcdes axial e radial, nas proximidades do alvo de tr(tio.

Para N = 1, a DAF para o nosso alvo, de raio o= 1 cm, é apresentada na Figura 4.3.

A DRF foi calculada através de integragdo numérica, por Op de Beeck (com confirmaco
experimental), e sua distribuic3o & apresentada na Figura 4.4,

Através da Tabela IV.2 poderhos estimar o erro produzido pr » variacio da posicio da amostra
no terminal de irradiag3o. S

A distdncia, na direclo axial, entre o alvo e a face mais prOxima de amostra, quando esta so
encontra na sus posic3o central, no terminal da irradiac3o, é de 0,5 cm (Fjgura 3.3). A maior veriaclio do
fluxo na direcBo axial dé-se a0 longo do eixo centrel de amostra (Figura 4.4). Assim, baseados nos
valores do fluxo a0 longo deste eixo, (Eg. 4.11) podemos estimar um limite superior para o efeito na

stivaclo da emostra, csusado pela variacdo de sua posicio, ne direcBo axial. O valor dn fluxo médio na
amostra, 8o longo deste eixo é dado por:

. dR
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Figura4.3 - Distribuicdo axial do fluxo de néutrons nas proximidades de uma fonte tipo disco de raio
1, = 1,0 cm supondo uma emissio pela superficie da fonte N =1 n.cm™? 57!

O(n cm? §1)

Figura 4.4 — Distribuiclo radisi do fluxo de ndutrons nas proximidades de uma fonte tipo disco. Para
ralo r_=0.8cm temos: ceva A, R=05; curva B, R=1,0cm. Pararalor_ = 1,4 cm, curve
C. R = 1,0 cm. Supondo ums emissBio pels superficie, N =1 n.cm™2.3! (46.48)
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Tabela IV.2

Distnbuigdo do Fluxo de Néutrons em Pontos das Proximidades
da Fonte de Néutrons ““Tipo Disco”, com Emiss3o pela
Superticie, Uniforme e Igual a 1 n.cm ? ¢~ 145.48)

r, =14cm = 08cm
- Rlem) 10 05 1.0 20
Mem) e W]
0 0.275 0318 0124 0037
04 . 0285 0,115 0036
05 0.260 0,242 - -
0.8 0,240 0,194 0092 0,033
10 0218 0152 0,081 -
1.3 0,183 0095 0060 -
15 0,163 0072 0051 0025
20 0,109 0040 0033 0,020
30 0.054 0018 0016 0013
5.0 - 0006 0006 0,006
e ¢ et ———— ermm. — B P e e A A o ——— . s e b = <

Como 0 nosso alvo tem um raio de 1 cm,

A R Rt s+ 2arcary |
+ - .In s arctg

-~ a_{o,s n“ R? o R? bs
¥a 4.094 3,76

¢q = 0203

Este é o valor do fluxo @ uma distdncia R no eixo, dads por:

0,203 = (1/4) . In{1 +1/R?)
ou
R = 0,894 cm

Entdo, a variscio da posicdo da amostre, na direcio axial, tem eteito sobre o fluxo médio,
inferior s:

ud

1 1
Tk o(R}) para R = 0,804, onde ¥a = y In{1 + R’)



4?2

!
ay )

) - ulR) = 0,31 . u(R)
YR+ R

Afovion e wnostie em bane de sua posicdo central, na direg3o axial é, no maximo,

DOMh con e atanto cHH) @ intenon a1 0010 Adimitindo, com evidente exagero, que u(R) = 0,015,
trremon

opr ) (0046 ou n(~,-“) <00 2,3% de v

Para estima. - creita Jda vanagdo da posigao da amostta na direcdo radhal, utilizamos o DRF
ikaura 4 4y
Obervando esr B dtung o podemos afirmar:

0 plano da amostra mais préximo do alvo é o que sofrerd maior variagdo do fluxo
ssependo o amioctra coinposta de intinitos planos paralelos ao alvo):

ni Neste plano, a mdxima variagde dd-se ao fongo da reta paralela 3 diregdo do movimento
radral da amnstra;

<} Fro tormo da distancia radisl t = 1 cm (de t=0,4 a t= 1,3 cm), para um mesmo valor de
B, podeimns admitn que a distribuigdo do fluxo varia linearmente com t.

Loge, g variagdo relativa do tluxo integrado na amostra, é inferior & variagdo relativa do fluxo
inegrada sobie g reta referida na atirmativa b, Para estimar esta Gltima, vamos nos basear na afirmativa
¢, e construir 3 figura 4.5,

O fluxo total sobre a reta da afirmativa b é dado pela drea I"\1 BCDAT'Com um deslocamento
radial da amostra, este fluxo total passa a ser dado pela 4rea A,B'CD'A2 e & variagdo entre esta drea e a

antanior é: AzDD'A2 - A‘BB'A‘. Dada a simetria da Figura 4.5, para um desiocamento radial igual &o
delocamento maximo (0,015 cm), temos:

Area de A;BB'A} -~ 2137 10°*

Area de A,DD'A, = 20,47 . 10° ‘4

onde os valores de ¢, para t = 1,105 t 0,015, foram dados pela reta ¢ = 0,37 —0,21.1, obtids com base
na afirmativa c.

Entdo a variac3o entre as duas 4reas é igual 8 9.10°%, e a var.acio relutiva do fluxo integrado na
amostra é inferior a.

9.10% 9. 107
Area de A BCDA, ~ Areade A CA,

=26 .10

1 snja, a variaclo da amostra na diracdo radial, no tarminal de irradiacBo, ocasions um erro desprazivel,
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Figurs 45 — Distribuicio do fluxc de néutrons ao longo da reta contida no plano da amostra mais préximo do alvo, e paralela a direcdo do deslocamento

radial. As distancias A‘ A'1 e o‘\2 A'2 que representam este deslocamento, estao exageradas na figura.

1% 4
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21427  Terminal de Contagens

Por analogia com o item anteicr, vamos aqui adotar, também, duas direcGes gerais: axial e
ractial  Vimns na Figura 4.1, um corte do cnstal de Mol (T | do terminal e da amostra, mostrando as suas
postcoe relativas.

i “incia na direcio axial. antre a tace mas prodxima da amostra e a superficie do cristal, é de
0.23cm Fara estimar o efeito da varsacio da smostra na direcdo axial, vamos dividi-la em 10 discos,
paralelos, coda um com 0,094 ¢ de alrar.

No terrmanal de irradiagdo, este discos a0 submetndos a diferentes fluxos médios de néutrons.
No teaminal de contagem, cada dhisee 2twado for eonsiderado uma fonte puntiforme localizada no

centro do itve o

Durante a wradiacdo, a distancia entie o face mars proxima da amostra, e a superficie do alvo é
de 0.5 cm As distanass dos pontos centrars de cada um dos discos e seus respectivos fluxos sdo dados
na Tavbela IV.3 A ultma coluna aprecents o fluxo médio em cada disco, normalizado em relagdo ao do
disco mais afastado do alvo.

A venimativa da eficiéngia de contagern da amastra (com erro interior a 3%) é entdo:

10
}‘- K ? 3.167
MU g 0163
pag
1 1]

onde:

p = fluxo madio normalizado no disco

n - eficiénecia de contagem no disco 1

Portanto, a amustra pode ser considerada ums fonte puntiforme colocada a 0,56 cm do
detector. Como a variacio da mesma, em torno de sua posicdo central, na dire¢do axial & no méximo,
0,015 cm, a variacdo da eficiéncia de contagem é inferior a 0.7%127),

A diferenca da eficiéncia de contagem de urna amostra com diametro 1,9 cm, para outra com
didametro duplicado (3,8 cm), é de apenas 3,8%(27’, portanto, a variacdo da posicdo da amostra na
direcdo radial {(no méximo 0,015 cm em uma amostra de 2,21 cm), serd de efeito desprezivel.

Concluindo, podemos afirmar que. variagdes da posicdo da amostra na dirego radial, em ambos
os terminais ndo ocasionam erros significativos { < 0,03%) e, variagdes na direcdo axial induzirBo erros na
-3 1
determinagdo do oxigénio inferiores a | (2,3)% + (0,7)? )2 % ou 2,4%

4.2.5 — Varisgdes no Didmetro o Uniformidade do Feixe Je Déuterons

Veriacdes nas tensdes de aceleracdo e de focalizacdo, podem afetsr tanto o didmetro como a
uniformidade do feixe de déduterons, possibilitanto ums queda de rendimento do sivo, bem como,
mudanca em suas caracter(sticas como fonte de ndutrons '‘tipo disco’.

Variscdes no dibmetro da fonte de ndutrons, orovocam modificacBes na atividade induzids na
amostra, e podem nfo influir na ativacdo do monitor {distante 30 cm do alvo).
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Tabela IV.3

Distancia dos Centros de Cada Disco ao Detector e ao Alvo, e Suas Respectivas
Eticiéncias de Contagem e Fluxos de Néutrons

e e e e e
Distancia Eticiéncia Distancia Fluxo de Fluxo nor-
Disco do alvo néutrons
do Cristal de contagem {cm) (N.cm~2s™") malizado
1 0.28 0.191 0,55 0,365 . 3,50
2 0,38 0,181 0,64 0,309 297
3 0.47 0,172 0,74 0,260 2,50
4 0,56 0,164 0,83 0,224 215
5 0.66 0,156 0,92 0,195 187
6 0,75 0.149 1,02 0.168 1,62
7 0.85 0,142 1.1 0,149 143
8 0,94 0,136 1.21 0,130 1,25
9 1,03 0,131 1,30 0,116 1,12
B 10 1,13 0,125 1,39 0,104 100

Para reduzir as incertezas no didmetro da fonte de néutrons, provocada pela possivel variacdo
do diametio do feixe, e para um relhor aproveitamento do alvo de trftio, utilizamos o feixe de
déuterons desfocalizado. Para tanto, a corrente de déuterons interceptada pelo diafragma com orificio
central de didmetro igua! a0 do alvo, 2cm {distante ~ 20 cm deste), foi mantida entre 10 2 15% da
corrente total.

4.2.6 - Instabilidade no Sisterma de Contagens

A instabilidade no sisterna de contagens consiste de variagdes no ganho do sistema de
ampliticacdo dos pulsos e no nivel de discriminag3o utilizado.

S30 causadas principalmente por varia¢des da temperatura ambiente e da tensdo de alimentacdo
dos componentes eletronicos. Estas variagdDes foram reduzidas utilizando-se estabilizador da tensfo de
alimentagdo e controlando-se 8 temperatura ambiente com aparelhos de ar condicionado. Paralelamente,
03 niveis de discriminagdo foram escolhidos de modo a minimizar os efeitos de pequenas variagGes nos
mesmos ou na amplificagdo dos pulsos.

Variacdes a0 longo do tempo, poderdo ser detectadas e corrigidas analisando-se periodicamente
um padrdo com grande quantidade de oxigénio ( > 1000 ppm) que permite fazer corre¢des com precisio
superior a 1%,

4.2.7 — Interferdncias nas Contagens

As contagens das amostras e do monitor, podem ainda ser afatadas por outros fatores, além da
instabilidade do sistema eletrdnico. Os principais sdo:

1 -- Contagens originadas pela radiac3o de fundo;
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2 Contagens orginadas ot vutros elementos gque possam ser formados na irradvagao i
amostra e que emitam radhacio com ensigia acima do nivel de discriminacao utilizado;

3 Contagens originadas por “comcudéncia’ ou “empilhamento’’;

4  Contagens produzidas pria possivel contaminagdo superficial das amostrias com oxdo de
Atuminio das paredes do tubo de transteréncia;

y  Perda de contagens devnto ao eteito de “saturacio” no circuito eletrdonico, ou por
“tempo morto’” no contador

42.7.1  Contagens Originadas pela Radiagao de Fundo

O edewin padido na deternminacdo de contagem liquida C, é influenciado pelo desvio padrdo das
aat s dacebiagie de tundo, €, do sequinte mido:

LI
s

u{C) = ‘Iu(CT)l" + !u((‘.f)lz? 7, onde C; = C+C,

Para o sistema de contagem da amostra, devido 3 espessura das paredes da blindagem, 3 grande
distiner da tonte de ndulrons e & alta eneryia do nivel de discriminag3o, as contagens fornecidas pela
radiacao de fundo 5o baixes {aprox. 10 em 30s), e ndo sdo influenciadas pelo uso do acelerador -
medides feitas antes e apds as irradiaghes, mostraram que estas contagens mantém se constantes. O
desvio radrio numa determinagio de C, (ver item 4.1} é entdo:

alC) = +/C,

”, para amostras que fornecam ac.ma de 100 contagens, n(C') pode ser desprezado.

No sistema de contagens do monitor, apesar de sua proximidade do alvo, o alto nivel de
discriminagao mantém baixas as contagens da radiacdo de fundo { ~ 150 em 30s), diante da contagem
tiauida | ~2.16* em 30 s). Portanto, o(C') pode também, ser desprezado.

4.2.7.2 - Contagens Originadas por Outros Etementos

Os curtos intervalos de tempo de irradiagio e de contagem, aliados ao alto nivel de
discriminacdo utilizado, eliminam a maioria das possiveis interferéncias. Os Gnicos elementos encontrados
nos acos, capazes de ocasionar este tipo de interterdncia, sdo: flior, boro e nitrogénio.

0 '°F (100% de abundincia isotdpica), produz '®N através da reagdo '*F(n,a)! ®N, cuja secclo
de choque, para nButrons de 14 MeV & aproximadamente 15 mb31). 0 'SN formade, obviamente nio
pode ser distinguido do produzido pela irradiagdo do '*0. A quantidade de flior que produz mesma
quantidade de '*N que uma grama de oxigénio é dada por:

r 40.19
m. = 0897 . -——-——- 0897  ——— = 39
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Parta wn sistema de anadiagao especiico, ¢ possivel determunar esta relacdo  analisando-se
amostias contendo quantidade conhecida de tlior, e comprnando-se suas contagens com as de amostras
contendo  quantidade  conhecida de oxiginiv. Isto torna possivel determinar oxigénio em amostras
contendo quantidade conhecida de fluor. Como a presenca deste elemento nos acos é muito rara, esta
intes feiencia pode ser desprezada.

O 'R (86.4% e abundancia sotopica), produz "Li e ' ' Be respectivamente através das reagoes:
'Bina} Ui e "TB(np) ! Be. Os dadot pata estas reagdes, ostio ma Tabela 1y ¢13.31.32)

Tabela IV A

Radicisotobos Possivets de Serem Formados na rradiagdo de Amostras de Ago.
Em:ssores de Radiacio com Energia Acima do Nivel e Discriminagdo Utilizado

Reagac Secgdn Meta- Radia¢do emitida-MeV
Radia- de de Vida % das desintegragdes)
tsdtopo Produgdo Chogue {s) me T e e e e
{mb) B (%) v (%)
Ui Bina " 30 0.84 13 {90) -
. el .. e e . e e
11,48 (61) 7,99 (1,2
; 9,32 (29) 6,79 (4.4)
i, 1! i ,
e Bin,p) ' ‘Be 5 13.65 4.65 (6.5 585 (2.4)
3.60 (4,1) 4,67 (2,1)
: 2,14 (32)
| G I o e e
l 45 (68)
1 1 (r 1< 1 . 5
C Ninp) ' °C 6 2,49 982 132) .30 (68)

O ®Li, pode ocasionar contagens por radiacio de freamento {(Bremsstrahlung) ou por interagio
dos betas de energia mdxima 13 MeV, diretamente com o detector. No tempo de espera entre o fim da
irradiacio e o infcio da contagem (2 s}, decai mais d» 80% do *Li formado.

O ''Be, também pode produzir contagens por radiacio de freamento e por interag3do direta dos
betas de energias méximas 11 48 e 9,32 MeV, e ainda por gramas de 7,99; 6,79; 5,85 ¢ 4,67 MeV.

A baixa seq;do de choque da reagdo que produz o ''Be, a meia-vida curta do "Li, a baixa
eficidncia de contagem para 0s betas & a8 pequena percentagem de emissdo de gamas no intervalo de
energia medido, reduzem a importancia desta possivel interferéncia. Medidas efetuadas por Hoste‘:’o),
indicaram que, para produzir mesmo nimero de contagens, & preciso doze vezes mais boro que oxigénio.
Esta relacdo pode ainda ser aumentada, escothendo-se convenientemente os tempos de irradiagio, espers

e contagem,

Como o boro sb estd presente em agos especiais, aos quais foi adicionado como elemento lige,
o332 interferéncia pode ser desprezada. No caso de determina¢io de oxigdnio em acos contendo boro, as
contagens devidas a0 '*N podem ser obtidas através de andlise do decaimenta das contagens no tempo

O 'SN (abundancia isotbpica 0,38%), produz ' *C através da reacdo '*N(n,p)' *C (Tabe!a IV.4),
que & emissor gama de 5,3 MeV. Mas, os baixos valores ds sbundincis isotbpica do ' *N, e ds seccio de
choque ds reacdo, e a curts meia-vida do ' ¥ C, tornam também desprez(vel esta interferdnciz.



Uma quanticfade de: mittogsnio uai a 0, 1%, em peso {excessivamente alta nos agos), origina wma
Quanticbiete de contagem mteaos 3 produzida por 1 ppm de oxigénio.

4.2.7.3 — Contagens Originadas por ~'Empithamento””

0 efeito de “empuihamento”, ro qual hd uma superposicao de difesreries pulsos no sistema de
contagem, pode ocas,onar inierteréncias nas contagens. A probabihdade ¢+ ocorréncia de ste efeito, deponde
da atividade -4 amostra. A estrmativa da amportincta desta possivel fonte de eno, foi feita
expenimentalmente. medindo as cortadens fornecidas yer uma mesma amostra, com diferentes niveis de
atividade total (ytem 5 1),

4.2.7.4 — Contagens Originadas peta Possive! Contaminacio das Amostras com Oxido de Aluminio

Como as amontras sdo de aco ¢ ay narades Jdo tubo de transferéncia s3o de alumimo -
possibihidade de contaminaciao superbic.al da amostra com oxido de aluminio durante a transfeséncia. t .. 3
medir esta contaminacic, Boste ' dnaisou uma amasctra, com aperas 10 ppm de oxigénio, de dois
modos: levando manuaimente @ amostrs serta de contaminacdo, para o terminal de wradiacao, ou
transferindo a poeumaticamente. arris £+ do tubo de transferéncia. Nenhuma diferenca foi notada entre as
andlises feitas destes dois modos Portanto, <o existe contamingGi- 4 <aficientemente baixa a ponto de ndo
ser signrf:cativa mesmo 30 nivei de 10 ppm.

4.2.1.5 — Perda de Contagens por ““Satura¢ao’™ ou por ““Tempo Morto®”

As perdas de contage™ porem accntecer por duas razjes principais:

a) “'saturacao” (caso extremo do efeito de empilhamento ftem 4.2.7.3), provocando saturacao
do circuito eietronico. Este efeito, pode ser identificado através da forma dos puisos de saida
do detector, vista num osciloscbpio.

bl “tempo morto do contador’’ {no nosso caso 1 us} provocando perda de contagem. O mais
alto ritmo de contagens ¢ fornecido pelo monitor { =2.10% no 1° segundo de contagem),
quando 0 tempo morto é de 2.10°> s. Portanto, a perda de contagens por tempo morto &
desprezivel.

4.3 — Resumo dos Poss{veis Erros

As importancias das possiveis fontes de erro analisadas em detalhe, neste capftulo, estdo
sintstizadas abaixo.

8} Erro inerente ao processo estat{stico de contagem da radiacio (o"p .

Esta é 8 principal fonte de erro nas nossas medidas. € dado por (o ={C,/C ? .
(082/C, + 1/C_). ¢ depende da quantidads de oxighnio contide ne amostn. T de
oprommadomomc 2,3% pars amostras com 1000 ppm.

b) Varisc3es nos tempos de irradiacdo, espera & contsgem. Conforme visto no (tem 4.2.1, ume
vez gerantide e simultaneidede dos intervsios de irediaclo, espera e contagem pars s
amostras @ 0 Mmonitor, varisoBes nestes tempos no provocam &T0s no resuitado ds andliss.



c)

d)

o)

]

h)
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Incerteras was dunensdes @ densidades das amostras. Com a tolerancia adotaca para as
diweasoes day amastras {0,005 cm), o erro na andlise, ocasionado por variagbes nas
dimirnsdes e no mdximao, 0,7%. Como o valor da densidade dos acos normais fica entre
7.8 0 7.9g.em’ ", 0 erro devido as incertezas nas dimensdes ¢ na densidade da amostra é
no mdximo 1%, e pode sor diminuido, melhorando-se a precisdo nas dimensdes das
amosttas. U ento ocasworada o variagaes de densidade pode ser eliminado corrigindo-se
o valot da constante de o dibracio: Ky =K, plago normal}/placo especial).

Diterengas de atenuagdo dos néutrons e de auto-ahsor¢do dos gamas. Variagcdes nas
dine nsies, composicao e <denbdade Jdos agos, podem provocar diferengas na auto-absor¢do
dos yamas ¢ na atenuacio e néutrons pela amostra e pelo padrdo. Mesmo para arnostras de
acos munty espeaidis, vatas ddderencas ocasionam ertos inferiores a 0,5%, que é desprezfvel.

Variacao da pusicdo da amostra nos terminais de irradiagdo e de contagem. O erro total
produrido por inceitezes no posicionamento das amostras nos terminais € inferior a 2,4%
(<02.3% o < 07", 1espectivamente nos terminais de irradiagdo e de contagem). Esta é a
mais importante dentre o, fontes de erro classificados como “‘erros experimentais’ (Oeq).
Este erro pode wor redusado aumentando-se as distancias amostra-alvo e amostra-detector,
mas isto implica num aumento de O, QUP ¢ de eteito predominante. O erro devido ao
pesciondamenta da amostis for medidn experimentalinente, e seu valor é da ordem de 1,3%
{(fens 1652)

variagoes no dizmetro e uniformidade do feixe de déuterons. Este erro ndo foi determinado,
mas pode ser considerado desprezivel (ver item 5.1), utilizando-se o feixe de déuterons
desfocatizado, como descrito no ftem 4 2.5

Instabilidade no sistema de contagem. Com as providéncias adotadas ({tem 4.2.6), foram
reduzidas as puncipais causss de instabilidade do sistema de contagem. Contudo, para
correcoes de possiveis modificacoes no ganho, foi analisada, periodicaments, uma amostra
com grande quantidade de oxigénio, que permite fazer corre¢oes com precisdo methor que
1%.

interferénciaz nas contagens, As contagens da radiagdo de fundo, em ambos os sistemas de
detec¢do, sao muito baixas, de modo que ps erros em suas determinagbes sdo desprezados.
Somente para amostras que fornecam abaixo de 100 contagens, devemos levar em
consideragao este erro. Nestes Casos 0 erro em C',3 ¢ dado por:

fo(C,)]? = 082.C,+C,

As interferéncias ocasionadas por outros elementos, na determinagdo de oxigénio nos agos
comuns, & desprezivel. No caso de acos especiais, contendo boro, esta interferdncia é
significativa e, sem correcdo, uma relagdo boro/oxigénio igual a 12 em peso, provoca um érro
da ordem de 100% na determinacdo do oxigénio. Neste caso, este erro pode ser reduzido
significativamente analisando-se o decaimento das contagens no tempo (item 4.2.7.2).

O erro provocado pelo efeito de ‘‘coincidéncia” (ftem 4.2.7.3) foi medido
experir.entaimente, e 4 desprezivel, mesmo pars amostras com atividade total muito
superiores ds atingidas nas condicBs normais de snélise (ver item 5.1)

Medidas mostraram que 8 contaminacBo das amostras com Oxido de alum{nio do tubo de
transterdncia, nBo é significativa no menor nivel de oxignio medido, 40 ppm {seyunco
Homwo’, nlo 6 significativo mesmo ao nivel de 10 ppm).
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As peardas de o tagemg devido a0 efeito de “satuiagdo’ e devido ao tempo morto nos
contadores, tambeém sdo despreziveis.

O ero em K, (constante de calibragdo do sistema), que depende da precisso com que é
conhecila a quantidade de oxigéniv contida no padran (ou padries} serd determinado no préximo
capftuln (item 5.3). »

5 - EXPERIENCIAS REALIZADAS

Foram teritas experéncias com a tinaivdade de verificar 3 magnitude dos erros mais importantes
analisados no capitulo anterior e de ohservar o desempenho do equipamento na determinagio do
OXIGéNI0 NES acos

Em cada edida, obtém-se as contagens fornecidas pela amostra e pelo monitor. O quociente
entre estas duas contagens dd o valor da contagem normalizada. Na realidade, para ndo trabalharmos
com nimeros decimais, multiplicamos este guociente por um numero Z (nimero de normalizacdo), de
moda que a contagem normalizada ¢ dada por.

Para obter 0 erto nestas medidas, nos baseamos na estimativa do desvio padrdo calculada a
partir de wma série de medidas feitas nas mesmas condigoes.

& 12
- n (Cni (’n) Y
Ugpy = 0-1C ) = [?; T | (5.1)

O erro associado ao equipamento (am), é obtido calculando-se o erro devido & flutuagdo

estatistica das contagens (0, ), e subtraindo-o do observado na medida (0}, do seguinte modo:

"oq - [(aobo)z B (onp)" ]% 52

Para cada medida, o valor de Opsp- é calculado através ds €q. 4.8. O valor de Oggp P2 8 série
de medidas & a média dos valoras individuais. Com a introducio do nOmero de normalizacdio Z na
€q. 4.8, temos:

g %
_ Howt”

g
(1]} n

n
Z [1C,/C,,,)" - (0921C,, +1/C)]

=7 (6.32)
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Conw vimos no ftem 4.2.7.1, no caso de amostras que fornegcam abaixo de 100 contagens,
devemns levar em conta o desvio na determinag3o da radiagdo de fundo, de modo que a Eq. 5.3a, nestes
casos, tica:

)

-z " DA - (5.3b)
o n

n
. 2 - - ~
.:, [/e, g2 . c v Co v C.IC

o
vsp

Para cada série de medidas, construiieinos uma tabela com os resultados obiidos. Para
smphiticar as tabulas, ndo incluiremos as contagens do monitor, inclyitemos apenas as contagens das
amostras e as contagens normatizadas. Adotamos Z = 10°.

5.1 - Medidas do Efeito de “Empilhamento’’ das Contagens (4.2.7.3) e dos Erros Ocasionados pela
Combinagdo da Variagdo da Posicdo daos Amostras nos Terminais (4.2.4), Instabiiidade dos
Sistemas de Contagem (4.2.6), o Instabibhdade do Feixe {4.2.5)

Com esta finalidade, foram teitas 50 medidas numa amostra de ago, com grande quantidade de
oxigému. Estas medidas foram divididus em 5 grupos de 10 medidas. Entre um grupo e O seguinte, 3
amostra toi irradiada durante alguns minutos. para aumentar o seu nivel de radiagio de baixa energia
{principalmente *®Mn). Para que a atividade total se mantivesse aproximadamente constante {x cps) em
cada grupo. o tempo de irradiagdo em cada medida foi de apenas 55. O resultado das medidas esta ra
Tabela V.1,

Como pode ser observado, as medidas ndo se alteram com o aumento da atividade da amostra,
mesmo para atividades altas se comparada com as atingidas nas condigdes normais de andlise.

O valor de Ogq Mas 50 medidas foi de 1,5%. Este resuitado concorda com as estimativas feitas
no 42 capltuio, sequndo as quais, a variacdo da amostra nos terminais (4.2.4) ocasionaria erros inferiores
3 2.4%, e os erros devido 3 instabilidade do feixe de déuterons (4.2.5) e A instabilidade dos sistemas de
contagem (4.2.6) seriam pequenos ardotando-se as providéncias ali recomendadas.

o.. +edida de Ogq’ Reduzindo a Infludncia das VariacGes da Amostra nos Terminais

Para confirmar o resuitado da experiéncia anterior, foram feitas 24 medidas numa amostra de
lucite {329 de oxigénio} com o terminal de irradia¢do, distante 5 cm do alvo e o terminal de contagens
distante 1 cm do detector. A eficiéncia do detector varia aproximadamente com o inverso do quadrado
da distincia que o separa da amostra, e o fluxo de néutrons varia como na Figura 4.3. Portanto, com
estas distdncias alvo-terminal de irradiacdo e detector-terminal de contagem, fica praticamente eliminada
a influéncia em Ogqr das variacBes da posicdo da amostra (0,015 cm) nos terminais. O resultado obtido
estd na Tabela V.2,

O valor de 0,4+ QUe Na experidncia anterior, era de 1,5% caju para 0,8%,‘oonfirmando a
importincia do erro devido & variacdo da posicdo da amostra nos ter minais: (1.5 -08°%) . 1,3%.

6.3 - Calibraglo do Sistema

"

Vimos no ftem 4.2.2, que a quantidade de oxigénio contida na amostra é dada por: Y =¥ I,
onde K, é a constants de calibragdo do sistemns, dada em ppm por contagem normalizads.



Tabela V.

Hesultados de S Gripes b 10 Mediday | eitas Numa Amostra de Aco,
Com Grande Quantidade de Oxagémio (1000 ppm). Em Cada Grupo a
Atividade Total da Amostra, era Aproximadamente Constante

| S RYRTTI

ot eps)

. CooC
N4 3777
2378 3645
7393 37101
2409 3743
2363 3835
2260 3651
2517 3986
2287 3772
2306 3687
3065 3765

Média: 3756132

42 Grupo
(x ~2,5.10* cps)

Cl cﬂ
2484 3815
2486 3964
2462 3888
1879 3648
2442 3806
2317 3657
2255 3621
2367 3768
2398 3817
2425 3915

Média: 3780143

b e e e e e e

S VO R VP

2” Grupo
(x - 10% vps)
c, C,
2982 13802
2858 13642
2979 3N
2951 3835
3009 39C6
2986 3898
2947 3724
2926 3651
2933 3766
2904 3736

Média: 3773428

5¢ Grupo
{x = 4.10* cps)

c ¢C

a n
2804 3555
2519 3815

2849 3795
2920 3770

2904 3745
3109 3831
2860 3597
2085 3863
3846 3776
3007 3758

Média: 3751130

3° Grupo
{x ~1,510° cps)

———— e PRISUUEEE————

Ca Cn
309t 3790
3072 3858
3097 3901
2996 3671
3087 3852
2987 3724
2910 3677
2924 3758
2902 3714
2885 3623

Média: 3757129
Média Total:
3753 ¢ 14

0yp, = 101 (27 %)
Opep = 83(22%)

Opq = 58(1.5%)

Obs.: O desvio padrfo da médis de n determinacdes é dedo por o/\/n, onde 0 ¢ o desvio padro em cada

determinaco
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O valor de K, pode ser determinado a partic de uma amostra {padrdo) com quantidade de
oxigénio conhecida. A precisio no valor de K‘ serd melhorada, se utilizarmos virios padroes com
diferentes quantidaides de oxiginiv e fizermos um gratico: ppm de oxigénio x contagem normalizada. O
ajuste por minimos quadrados de uma reta passando pelos pontos obtidos, fornecerd a reta de calibragio
do sistema.

Com esta fahdade foram utlizados 5 padides de ago, com quantidades de oxigénio
conhecidas, fornecidos pela National Bureau of Standards (NBS). Estes padrdes, no entanto, sdo
fornecidos na forma de bastdes com 0,63 vin de diimetro, impossibilitando o preparo de padrdes com as
dimensdes normais (b = 2,21 cm). Por isw, foi necessdrio obter 5 bastGes de aco com didmetro igual a
2,21 cm e distribuicio homogénea de oxigénio, e preparar a patir de cada um deles duas amostras com
didametros de respectivamente 0,63 e 2,21 em. As amostras com menor didmetro, foram calibradas por
comparagio direta com os padrdes NBS. permitindo, deste modo, obter padrées com 2,21 cm de
diametro.

Tatwtla v 2

Resultado de 24 Medidas Fertas Numa Amostra de Lucite, {32% de Qxigénio), com o Terminal
de Irradiagio Distante 5 cin do Alvo, e o de Contagens Distante 1 ¢m do Detector

3 n a n a n
8745 3244 8583 3295 7523 3274
9356 3273 8840 3284 8941 3213
9078 3266 8244 3196 8810 3130
9179 3213 9043 3215 8687 3273
8814 3261 8646 3137 8461 azZn
8786 3189 8226 3191 8819 3265
8672 3262 8004 3267 9116 3216

Média: 3235 ¢ 10

¢ = 48 o = 39 Opq = 27 (0,8%)

obs esp

6.3.1 — Verificagdo da Homogeneidade da Distribui¢3o de Oxigénio nos b BastSes de Ago

Para verificar se a distribuicio de oxigénio nos 5 bastGes era homogénea, as amostras com
didmetro de 2,21 cm, com eles obtidas, foram analisadas em ambas as faces. As médias das contagens
normalizadas de 10 medidas feitas para cada face estdo na Tabela V.3.

Como vemos, ndo had diferencas s&lgnificativas entre as médias das contagens normalizadas,
quando variamos a face da amostra mais proxime do alvo e do detector. Por isso ndo hd motivo para se
atibuir distribuicBo heterogdnea de oxigénio nas mesmas. Entdo, 8 quantidade de oxigdnio (em pcm)
contida nas amostras com didmetro de 2,21 cm pode ser considerada & mesme que 8 das amostras
correspondentes com didmetro de 0,63 cm.



Tabela V.3

Meadia de 10 Contagens Normatizadas, de Cada Uma das § Amostras com
2.21 em de Didmetro, que Serviran coina Padrdes

. e e

i Amostra baee Mt e © o

! 1 obs now (

VT 20 A 1741 a 1 12

8 174 ' & 16 13

2 A 264 * 18 5

B 260 * 4 12 16

3 A 154 + 6 17 12

| B 157 + 4 14 n !
! 6 A 618+ 8 25 21
: 8 615 ¢ 6 18 20
lOF-734 A 200+ 4 15 14
,‘ 8 203 4 i0 14

b

5.3.2 - Calibragao do Sistema para Amostra com Diimetro Pequeno (4 = 0,83 cm)

O tipo de tuho de r1ransferoncia utilizado, permite o tansporte das amostras sem
necessidade de utilizacio de “coelho” (item 2.3.2). No emanto, para que as amostras com didmetro
pequeno pudessem transitar e se posicionar corretamente nos terminais, foi necessario construir um
“coelho” de a¢o, com baixa quantidade de oxigénio {aproximadamente 30 ppm), cujo formato &
apresentado na Figura 5.1. Este formato, tem como finalidade diminuir « influéncia das contagens
fornecidas pelo oxigénio contido no mesmo, nas contagens da amostra.

0=2,2lcm o S —
@=190cm
}__Q’ 0.83cm —
9:0,63cm

O
e

P o min e e
'

03cm

0,8¢cm

h=0,9%ecm

Figura 8.1 — “Coelho” de aco utilizado no transporte das amostras de didmestro ?=0,63cm.
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Foram, feitas 7 medidas em cada um dos 5 padibes fornecidos pela NBS, cujos resultados
estio na Tatwla VA4,

Fabely V A

Resultado das Medidas Etetuadas nos 5 Padroes da NBS (yp = 0,63 tm)
e no Coelho, Para Construgao da Reta de Calibrugdo do Sistema para Amostras de Tamanho Pequeno

Obs.. Com o mesmo

1090 1091 1092 1093 1094 “COELHO”
490 * 10 ppm 130+ 4 ppm 28 ¢ 2 ppm 6V * 5 ppm 4+ 25ppm . 0 ppm
‘ CH Cn Ca Cn C(I C’l Cu Cn Ca Cn CB Cﬂ
194 203 83 81 43 43 51 54 29 30 32
223 223 72 n 54 55 59 61 44 44 38 35
218 224 75 76 43 42 62 64 41 M 38 36
207 202 78 78 42 N 57 73 32 33 30 28
193 200 92 87 39 39 68 70 40 41 26 25
217 226 91 87 38 38 49 51 41 42
196 193 85 84 40 40 63 64 31 AN
Média: Média: Média: Média: Média: Média:
210+ 5 80+3 43 +2 623 38+2 N +2
00!)513,8 oobs5,8 oob’5,8 oobs7,9 aobSG,O oob’4,7
L. ”'?‘f’_.m.'_:;,h , TsnB Tqyp5:4 Uons’-6 UgspBi1 Opy 52

“voelho” 1o wmpregadu nas andlises de todas as amostras, podemos

atribuir

0 ppm de oxigénio as contagens fornecidas pelo mesmo (coluna 6), ao invés de subtra(-las
das fornecidas pelo conjunto amostra + “coelho’””. Com isto a reta de calibragdo deixa de passar
pela origem.

O ajuste por mfmmos quadrados de uma reta passando por estes 6 pontos, foi feito
utilizando o programa GENFIT, escrito por S. Shalev para o computador 2116C da Hewlett
Packard. Este programa faz o ajuste admitindo erro nos dois eixos. O resultado obtido ¢
apresentado na Figura 5.2, onde as duas linhas em torno da reta obtida mostram graficamente o
valor do erro no ajuste.

6.3.3 — Calibrag3o do Sistema pera Amostras de Diimetro Normal (¢ = 2,21 cm)

As médias de 7 determinagdes feitas em cada uma das 5 amostras de didmetro pequeno,
levadas na reta de calibragdo obtida no (tem anterior (Figura5.2) permitiram a calibracay das &
amostras correspondentes, de didmetro normal. A Tabela V.5, apresenta o resuitado destas medidas,
e das médias de 20 determinagdes feitas em cada uma das amostras de’ didmetro normal.

O erro na determinacdo da quantidade de oxigénio & dado por:
’1 ]'/:

- 2
oy = [opg)® + (o,



' &

SK18EMO ( PPM)

e S

noo

4CO |

%00 + “'

200 '~ / j

100 | 7
A

100 200
CONTAQGEM NORMALIZADA

Figura 5.2 - Reta de calibraclo do sistemna para amostras com didmetio de 0,53 cm.
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vnde:
Ond desvio da média das contagens normalizadas, dado em ppm de oxiyénio
0 . T €rmo no ajuste por minimos quadrados da reta de calibracdo.
Tabela V.5

Rusultado das Medidas Efetuadas com as 5 Amostras de Didametra ¢=0,63 cm (7 determinacdes)
e com as 5 Correspondentes de Diametro ¢=2,21 cm (20 determinacdes)

Amuostia 2 3 vT-20 6 F-734
Média de C
3 + + +
- 0630 76:34 61+28 65:29 138:t46 63137
' ) 5.7 6.8 12,2 9,7
Opn 85 7.4 7.7 11,6 8.4
G O U
{
| ppm (oxig.) 1M16+10  76:8 85:8  286:13 81210 |
‘f © e . —— . . —— —— e A — :
L Madiad
| ‘A__'a e Cy 26145  156+6  175+6  617¢7 2055
f [ 2,21 cm) . '
j Oobs 16 15 12 22 12 |
| 0sn 15 12 12 2 4

Utilizando 2 mesmo programa, foi feito o ajuste por minimos guadrados da reta passando
pelos 5 pontos obtidos com as amostras de didmetro normal, cujo resuttado (Figura 5.3) foi:

Y = {(0,46t001) . X

onde:
Y = ppm de oxigénio

X = contagem normalizada

Ou seja, o valor de K,, (constante de calibragdo do sistems) é 0,48, com desvio padrio
0,01 {2,2%).

Admitindo que o limite de deteccdo (sensibilidade) do sistema &, para contagem l(quida da
amostra, igual 3 contagem da radiagdo de fundo (10 contagens), a sensibilidede do sistema é entSo
4,6 ppm, com desvio padrio de 44% ou 4,8 t 2 ppm.

6.4 — DeterminacBo da Quantidede de Oxighnio em 18 Amostras de Ago, ¢ Medida da Precicho o
Reprodutibilidede do Sistems

Conhecendo & reta de calibraglo do sistems, pars amostres de tamanho normel, fizemos
determinacBes ds quantidade de oxigdnio em 18 amostras de aco, em 3 dias diferentes. Estas



300

OXIGENIO (P P.M )

200

100

A, i

.3
|
|

160

200

300

400

300

‘600 100
COMTAGENS NORMALIZADAS

Frgura8.3 -~ Reta de calibracdo do sistema, para amostras de didmetro normat 1 = 2,21 cms
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determinacoes nos permitiram verificar 8 reprodutibilidade das medidas, a precis3o em cada medida
e o0 comportamento do sistema a0 longo do tempo. O resultado destas determinagGes estd na
Tabela V.6.

Tabela V.6

Resultados das DeterminacBes da Quantidade de Oxigénio Contida em 18 Amostras de Aco.
As Andlises Foram Realizadas em 3 dias Diferentes.

Amostrs dia Média Oxigénio Ooos L n° de nivel de
de C_ {ppm} {ppm} {ppm)} determ. oxigénio
(3) -
13/09 70+ 3 32+ 2 4 (12%) 4 10
’ 66+ 3 3012 4 (13% 3 12
4s =30
ppm
18/09 60 t 2 2812 3 (12%) 3 8
6712 31:2 3 (11%) 4 8
9813 4812 5 (10%) 4 11
13/09 1014 472 5 (10%) 4 10
Se =50
ppm
11/10 108t 3 50t 2 4 (8%) 5 10
13/09 159t 4 7412 6 (8% 6 10
167 4 7743 7 (9%) 7 1"
3s 70 a 80
ppm
11/10 15616 72¢3 8 (11%) 6 10
13/09 174t 4 8013 7 (8%) ] 10
VT-20 »
M 47413 8012 5 (6%) 8 9
1776 8213 8 (9%) 6 8
13/09 186 1 44 86t3 7 (8% 6 10
FE b
1110 19217 894 8 (9%) 7 7
18/09 193¢6 893 8 (9%) 7 10
V-304L » 80 » 100
ppm
11110 192t 4 89t 2 6 (7% e 10
1)
202+ 6 93t 3 7 (7%) 7 12
V. b
304L 1800 (2) y004 8814 8 (9% 7 7
1300 ) 200t 4 92¢3 8 (7% 6 10
12) 20014 P61+ 3 5 (8%) 8 10
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Tabeta V.6 (continuagao)
; T B =k SRR R ety
' Média Oxigenio I v n® de nivel de
Amuosted dra nbs esp .
de C {ppm) {ppm) {(ppm) determ. oxiginio
I . SRS W
FE a
E /10 2033 94+ 2 5 (6%) 6 10
: 2000 5 9 + 3 7 (%) 6 10
18/00 263+ 5 117+ 4 7 (6% 6 7 1
V304 b 120 l
pom
11/10 26746 123+ 4 9 (%) 7 10 |
L e - — - e e+ e - ﬁ;»---——-—— .
i a4 1N7+3 8 (7% 7 2 ?
| ‘3/09 254 ‘ u’ ‘
262+ 3 116+ 3 6 (5%) 7 8 ;
2a ‘
258 ' 6 119+ 4 7 (6%) 7 7 '
1
8/09 263 6 121+ 4 B (1% 8 8 i
11710 253+ 6 117+ 3 9 (7%) 7 10 ;
253t 4 117+ 3 6 (5% 7 9
13/09 254+ 5 117+ 3 7 (6%) 7 10
1a 120
11/10 256 ¢ 4 118+ 3 6 (5%) 7 10 ppm
13/09 262+ 4 121+ 3 7 (6%) 8 10
1b
11/10 260+ 7 120+ 4 10 (8%) 8 9
273+ 7 126 ¢ 4 8 (7%) 7 6
2 13/09 278+ 4 128 + 3 6 5%) 7 10
e e S .l A M e e B 3 < e e e o - -— -y
13/09 2711 4 125+ 3 6 (5%) 7 10
V-304 2
11/10 273t5 1261 4 7 (6%) 7 10 |
P..— -
18/09 605t7 2807 12 (4%) 11 10
Inox b
11770 ‘Y g1119 28317 12 (4%) 12 6
2) 60727 280t7 10 (3%) 11 6 !
Inox 8 110 V) 632410 29218 13 (4%) 12 10
2) 6913+7  283t7 11 (3%) 12 7 300
. ppm
1
786+ 15 363:10 17 (6%) 16 6
10202 M0 2y 599541 365t9 16 (%) 18 8
i
747t 11 3459 15 (4%) 15 6
10206 18/09  2) 355,8 358:9 12 (3%) 16 6 !

{1} — Fece 1 ds smostrs, mas proxima do aivo ¢ do detector, dursnte a anélise

(2) — Face 2 ds smostra, idem

{3) - Colocsde menusimente no terminnl de irratisglio, isenta de conteminagio superficisl com o Oxido de sluminio do

tubo de trensfarincie.
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Como vemos, g peecisdo em cada meduda, depende da quantidade de oxigénio contida na
emosted, siend e sproximadamente 12% para um niwl de 30 ppm, & de 4% pairs um nivel de 300 ppm

the Oxpmo.

Nao forim registtadas diferencas siygnificativas entre as andlises de uma mesma amaostra, feitas
em diferentes dias, o que mostra a4 boa reprodutibilidade do sistema. Das amostras que foram analisadas
nas duas face., somente gma Ganosts 1020 61 apresents resuttido agmificantemente diferente, sugerindo

uma distribuigan heterogenea do oxagenin

Para a faa na qual a quantidade de oxigénio tni medida (30 4 360 ppin}, os erros sdo devidos
princ.palmente a0 desvio estatistico de comagem de radiagdo ¢ a imprecisao na constante de calibracao

K, (2.2".

Analisando .+ amostra 4 a { 30 ppm de oxigénio) do modo sugerido por Hoste‘:’m

(ftem 4.2.7), concluimos que, durante & transferéncie, nio Y4 contaminacdo significativa das amostras

com oxido de aluminio

6 - CONCLUSOES E SUGESTOES

0 iesultwio dos determinagoes da quantidade de oxigenio em varnias amostras de aco,
permitiu-nos Tirar as sequintes conclusdes sobre © sistema de andtise por ativagio com néutrons de
14 MeV, implantado. 1 precisio em cada medida depende da quantidade de oxigénio contida na amostra
— & de aproximadamente 12% para um nivel de 30 ppm e de 47 para um nivel de 300 ppm; a
sensibihdade & de aproximadamente 5 2 ppm; o reprodutibilidade do sistema é muito boa, nao tendo
sido registradas variacGes significativas entre as andlises de uma mesima amostra, feitas em diferentes dias;
0 tempo gasto em cada determinacgan ¢ inferior a 1 minuto, a andlise sendo, oortanto, muito rdpida.

Como a determina¢do ndo ¢ destrutiva, em caso de necessidade pode ser facilmente repetida,
sem aumento significativo do tempo total de andlise — fazendo-se quatro determinagdbes em uma mesma
amostra, o erro no resultado fica aproximadamente reduzido 3 metade, e o aumento no tempo total de

andlise é inferior a 3 minutos.

A andlise dos erros mostrou que os desvios nas medidas sd0 ocasionados principalmente pelo
erro inerente ao processo de desintegracdo radioativa (o"p) e pelo erro na constante de calibragao do
sistema (K).

A precisio em cada medida e a sensibilidade do sistema podem ainda ser melhoradas,
adotando-se uma ou mais das seguintes modificagGes:

a) Obtencio de padrdoes de oxigénio em ago, com melhor precisio que os utilizados neste
trabatho. Estes padrées podem ser preparados pelo método descrito por Gijbels"m. Com
isto a parcela devida ao erro em K, (2,2%) pode ser reduzida;

b) Utilizacdo de amostras com didmetro superior a0 das amostras empregadas nestas medidas.
Esta modificacdo exige a substituicBo do tubo de transferéncia. Um aumento do didmetro
de 2,21 cm para 25cm ou para 2,8cm, aumentaria a atividade da amostra em
respectivamente 25% cu 33%, e a sensibilidede do sistema pessaria de 4,6 £ 2 ppm para,
respectivamente, 3,2+ 1,4 ppm ou 31 1,3 ppm. A precisdo em cads determinacdo seria
methorada, com maior significacBo para niveis de oxigénio mais baixos. Ao nive! de
100 ppm, o0 erro em cada determinacdo ( =: 7% nas nossas medidas) diminuiria pere

respectivaments ~6,2% e ~6%.
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¢} Utihizacio simultinea de dins detectores de Nal{T1) de 76 x 7.6 cm ou de 12,7 x 12,7 cm,
cada um tangenciando vma das faces axiais da amostra. No primero caso a eficiéncia do
sistems aumertaria 80% e no segundo 200%. Esta modificacio melhoraria
sigraficativamente a precis3o em cada determinac3o — de 7%, a0 nive! de 100 ppm.
passaria a ser 5 2% ¢ 4%, respectivamente, no primeiwo ¢ no segundo casos. Contudo »
sensibilidude do sistema r3o se modificaria, pois as contagens da radiacio de fundo seviam
aumentadas proporcionalmeiite. A utilizacao de 2 detectores, nestas condicDes, tornaria
desprezivel 0 erro devido 3 variacdo da posic30 da amostra no terminal de contagem.

d} Aumento do fluxo médio de néutroms na amostra. Uma modificacdo significativa seria
conseguida adquirindo outro acelerador com saida de néuttons da ordem de
10" n.s ' 147) {10 vezes superior a do utilizado). No entanto, 0 preco de um acelerador
com esta saida de néutrons significa aproximadamente 60 2 70% do custo total do
sistema de andlise. Esta modificacio melhoraria consideraveimente a precisio e também 2
sensibilidade do sistema, que passaia a ser 0.5+ 0,2 ppm, caso a radiagio de fundo nio
aumentasse sianificativamente,

Embora este trahalho tenha sido desenvolvido no sentido de efetuar 3 determinagdo de oxiglnio
no aco, este sistema pode ser utilizado sem maiores dificuldades na determinacio de oxigénio em outros
Materiais que n3o contenham elementos emissores de radiagio com enesgia acima de 4.5 MeV apls
ativag3o com néutrons de 14 MeV, bastando, para tanto, que se disponha de amostras do material, com
composicao semethante e quantidade de oxigénio conhecida.

APENDICE

Programa em linquagem Fortran escrito para o computador HP 2116 C da Hewlett Packard. Faz
o ajuste por minimos quadrados do decaimento, NO tempo, para uma exponencial mais uma constante.
A entrada de dados pode ser feita por fita perfurads em cbdigo BDC, ou pelo Teletipo. Nio slo
considerados &sT0s Nos tempos.
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ABSTRACT

to the guaohitatwe analysis of oxygen 10 stewt by tast peutton activation analysis the oxygen content is

evatuated from the measiied activity of "N progduced by the |"()(n,p)mN reaction. Measuraments are describad in

. . . . ~ R
which steel samples (2210 cen dire, 9.4 tan thack ) were iceadhiated in 14 MeV neutron flux of about 109 ncm 2.5

3
Noutrons wweoe piagd md by tha H{d T He reaction ustng a Van de Graatt Accelarator operated at 400 KV.

Atter aradianon the sarapies were pneamanically transtened to the counting terminal wheve the tey activity is
measarad oy 30 1 27 Nal(TH detoctor housed tn o 10 cm thick watled tead castie. Oxygen concentrations, in parts
per mithion (prend e obtaesd by companson wath standads of specified oxygen content. Measured activities of test
AnG st et~ rnpies were normualieed gainst the | ON i actuvity of a simultaneousty irradiated water “‘monitor”.

Systeaiahe megapements confrmad  that counting staustics and the “Systern calibration factor” were the
domwaant copor coess Dndiadual analyas were made 0 less than one minute to a precision varying frem 12% at
30 pos to 47 a1 300 at 300 pran. The < onsitnly . or lower detection limit, for the system was 5 1 2 ppm. Modification
are sugu ted for improvinsy bath the precioan and sensibibity of measurements,
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