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NOVA TÉCNICA PARA A DETERMINAÇÃO DE IMPUREZAS

EM COMPOSTOS DE URANIO E DE TORIO PELA

ANALISE DOS RAIOS GAMA DE CAPTURA

BrigrttaR.S.
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CAPItULO I

INTRODUÇÃO GERAL

I* 1 "* MétoilM de) Dataftviinaçao da Inpurazaf atw Materiais Nuclaares

Em vista da crescente importância do urânio e do torio na indústria nuclear • da necestMadt

dales serem puros, atualmente tem sido despendido um grande esforço no desenvolvimento de técnicas

que permitam determinar as impurezas presentes nos materiais combustfvtis nucleares.

As imputezas dos materiais combustíveis nucleares podem ser divididas em dois grandes grupos:

AprOvsd* para pui.! ;açSo «m Sawmhfo/1977.



a) Eltmtntos com alta sécelo dt choque dt captura dt neutrons a qua por asta motivo slo
as impurezas mais importantes nos materiais combustíveis nucleares, pois podem :nterferir
seriamente na economia do reator. Entre esses elementos podemos citar o boro, o cadmio
e as terras raras. Todos esses elementos devem ser determinados em praticamente todos os
tipos de materiais combustíveis de um reator, tais como uranio metálico e óxidos da
uranio"2-1 4 '3 7 1 e torio e seu oxido129-30».

b) Elementos comuns - estes elementos slo encontrados praticamente em todos os materiais
nucleares e entre eles podemos citar: magnesio, sHfcio, alumínio, vanadio, cobra,
molibdênio, ferro, cromo, manganês, níquel, mercúrio.

Existam virios métodos dt determinação das impurezas nos compostos de uranio a da torio,
algum deles atingindo limites baixos de detecçio (da ordem da partas por milhão), como pode ser visto
na Tabela I. com dados fornecidos pela Agência Internacional de Energia Atômica1241. Todos
métodos porém exigem separaçio prévia da matriz das impurezas.

Tabelai

Métodos para a Determinação da Impurezas

Método

Emissão espectrogrifica

Fotometría de chama

Absorção atômica

Color ímetria

FluorimeUia

Polarografia .

Ativação (com neutrons térmicos.

com neutrons rápidos, espectrome-

tría >)

Métodos isotrópicos (diluição, troca

Métodos da raio-X (fluorescencia.

absorção, drfracab)

Espectrometría da massa

Faixa de detecção (ppm)

0,01

0,01

0,1
0,1
0,0001 -

0,001

0,00001 -

1

1
0,01

1

1-10

1-10

1
1

0.01

1

1-10

10

10.

A análise por ativação com nêutrom fi um método analítico muito usado na determinação de
traços da vários aiamantos. Contudo, apesar da sua alta sensibilidade, a análise por ativação n«o pode ser
aplicada diretamente no caso do urânio a do torio pois asses elementos quando irradiados dlo origem a
um grande número de produtos de fitOo1381 que mascaram as impurezas, impedindo a sua detecção.
Assim, • análise por etiveclo da impurezas em uranio á torio só pode ser aplicada com a separaçio da
matriz das impurezas. A análise pela emisslo espectrográfica é um método da datarminaçlo da impurezas
am uranio a torio altamente sensível (partes por milhlo)1 4 '6 '1 1-1 6 ' a é comumente utilizado na analisa
do óxido de uranio a do óxido da torio produzidos palas usinas piloto do Instituto de Energia
Atómica0 ' '3 3 1 . Mas aqui também nao é possível a determinação direta das impurezas. No uranio, por
exemplo, as dificuldades que surgem na datarminaçlo espectrográfica dM impurezas provém
principalmente do numero grande de linhas espectrais do uranio (aproximadamente 6300 linhas na faixa
de 200 a 1000C A) l10>. Portanto, também na análise espectrográfica é necessário proceder à separado



química da matriz das impurezas. A separação da matriz apresenta a vantagem de enriquecer as
impurezas facilitando a sua detecçio. Significa contudo que é necessário uma massa grande da matriz
para se poder proceder a sua separação. Se as impurezas de interesse sSo as terras rara» a quantidade
necessária para a separação no caso de uma matriz de torio 4 da ordem de 40 9 de oxido da torio -
T M V - e no caso de urna matriz de uranio da ordem da 100 g de U,O,/1 de solução16-26'. Urna
outra desvantagem dessa técnica de análise é que conforme o método de sepwaclo empregado somanta é
possível, a, detecção de urna certa faixa de elementos ou seja, o número de elementos que podem ser
determinados simultaneamente é limitado a as terras raras nlo podem ser determinadas juntamente com
outros elementos'4-5'16'28». Uma análise de rotina de urna amostra da U,O, pelo método
espactrpgr,áfico contém somente 18 elementos (Tabela II) a uma análise de uma amostra da ThO,
somente, 16 elementos (Tabela III), sendo que as terras raras necessitam de outro tipo de análise.

Tabela I I

Análise Espectrografía de uma Amostra de Óxido

de Urânio Realizada palo CEQ*

Elemento

P
B
Mn
Si
Pb
Bi
Sn
Al
V
Cu

Ag
Mo
Ni
Cr
Zn
Cd
Mg
Fa

jig Impureza/g UOj

< 25

0,12

< 1

>260
< 2
< 2
< 1,2

4
« 3

0,26

< 0.1

< 0.4

3
2

19
0.2
3

19

Centro da Engenharia Química do Instituto da Energia Atômica.



Tabala Ml

Analisa Ecpactrográfica da uma Amostra da óxido

da Torio Raalizada pato CEQ*

Etoffwnto

Pb
P
Ca
Na
Si
Cr
Mn
Al
Cu
Fa
Bi

Mg
Ag
B

jjglmpurezafo UO»

- 3 0 0

- 14

- 100

< 50

~ 15

0.4
0.3

< 5
< 1
< 1
< 0.1
< 1
< 0,1
< 0.1

Cantro da Engenharia Química do Instituto da Enargia Atômica.

Vamos assim que os métodos existentes de determinação de impurezas em compostos da urânio
• da torio apesar de sarem bastante sensíveis sib sempre métodos indiretos, pois envolvam uma
separação química da matriz das impurezas anterior a análise. A preparação química da amostra consiste
numa série da operações tais como a dissolução da amostra a a separação dos componentes a saram
determinados a da outros componentes que possam interferir nas medidas. As operações químicas
requerem o uso de vários raagantas químicos puros a equipamento de laboratorio bem limpo, fatos estes
qua acarretam erros suplementares aos métodos indiretos de análise.

Considerando at necessidades crescentes de novas técnicas de determinação das impurezas em
materiais combustíveis nucleares, tais como os compostos da uranio e de torio apresentamos neste
trabalho o desenvolvimento da uma nova técnica da análise baseada na medida dos raios gama prontos
provenfentes-da captura radioativa de neutrons térmicos.

••2 "• DstofiMnoçao alai Impurezas pela Observação doa neJoe Geme de Captura Radioativa

A Irradiação da matéria com neutrons de baixa energia dá origem, com muito poucas axotcSes,
a captura radioativa, A existencia da barreira do potencial coulombiana inibo a emissão da partículas
carregadas (dé-t* amisslo alfa so para alguns núcleos levas) e para os nudeos pesados há • possibilidade
da fissão. Entlo numa reação de capture radioativa o estado excitado formado decai para p estado
fundamental por meio de vários estados intermediários por emissão de ralos gama qua sfo c
j*emados "gamas prontos proveniente» da captura radioativa" (Figura 1).



•atado excitado(Q)

«atado fundamental

Figura 1 - Eiquama da Dacaimanto dt urn Núdao do Estado Excitado para o Eitado Fundamantal

O balanço da energia numa reacio de captura radioativa, comidarando a velocidade da luz fetal

a l . é dado por

En + Mn + M» = M . • Eo (1.1)

En * anargia do neutron incidents

Mn * mana do neutron incidente

M A * mana do núcleo alvo

M A H « mam do núcleo produto no M U astado fundamental

Eo * energia envolvida na reacio

Como oí ntutrom incidental poMuem En muito baixo (~ 0,025 aV) daro eitá que a enargia En
será muito menor que a enargia Eo envolvida na reacio. Entlo a anargia Q da reacio sera igual a Ee ou
teia Q é a enargia total de excHaçio do núcleo produto e é igual I soma da todas ai transições gama.

Entlo urna reacio (nyy) de captura radioativa da neutron» térmicos 4 urna reacio na qual o
núcleo alvo é irradiado com neutrons térmicos a o núcV» composto formado desexdtrse por emissão de
uma cascata de ratos gama, sendo que cada ralo gama tam urna carta probabilidade da decaimento. Os
espectros de ralos gem* provenientes da captura radioativa da neutrons sio complexo», sendo compostos
tanto do radiaclo gama da baixa energia como da alta energia.

Os raios gama prontos sao característicos de cada isótopo. A análise dos espectros de ratea gama
prontos obtidos numa reacio de captura radioativa permite a Identificação doa elemento» qua compõem
o núdto alvo.



O nosso trabalho trata do desenvolvimento a da utilização da técnica da observação dot rato»
gama prontos da captura de neutrons térmicos para determinar impurezas de elementos not composto»
d l urânio e de torio que slo usados na indústria nuclear.

As principais vantagem dessa nova técnica desenvolvida por nós são:

1) É um método direto de análise, isto é, não há necessidade da separação prévia da matriz
das impurezas. A amostra é colocada diretamente num fluxo de neutrons térmicos e os
gamas prontos sSo medidos no decorrer da irradiação.' Se por um lado a separação da
matriz enriquece as impurezas facilitando a sua detecção, por outro lado as operações
químicas envolvidas sSo demoradas14-5-10-11-16-261 (algumas horas) e podem introduzir
erros decorrentes dos reagentes químicos usados e da aparelhagem de laboratorio. Então
um método direto elimina todas essas fontes de erros e toma a análise menos demorada.

2) O método não é limitado a uma certa faixa de elementos como no caso da analisa
espectrográfica, pois são medidos os gamas prontos da matriz e de todas as impurezas
existentes nessa.

3) Esse método é muito mais sensível no caso das terras raras pois esses elementos possuem
uma secç3o de choque de captura de neutrons muito alta, sendo portanto determinados
com facilidade mesmo quando presentes em quantidades pequenas sem ser necessária a
utilização de grande quantidade da amostra (em geral, tanto para o urânio como para o*
torio $3o suficientes cerca de 5 g de U0 2 ou ThO3).

Apesar de ser um método direto, a técnica de observação dos raios gama de captura de neutrons
térmicos para a determinação de impurezas em compostos de uranio e de torio não pode ser considerada
como um método não destrutivo porque a matriz de óxido de urânio ou de óxido de t6rk>, após a
medida torna-se bastante radioativa não podendo ser reaproveitada.

A importância dessa técnica provém principalmente do fato de ser um novo método (uma nova
ferramenta na mão do pesquisador) na análise de impurezas em materiais de interesse na indústria
nuclear, hoje em franco desanvolvimento, como também do fato de que é sobretudo um método qua
complementa os outros Já existentes pois certos atenientes, tais como as terras raras qua precisam da
uma técnica da separação espacial para análise espectrografía'4'61 tio facilmente identificados na
medida dos gamai prontos.

Esta técnica de analisa é particularmente útil ao se analisarem os raios gama da captura
altamente energéticos O 6 MeV) das impurezas em matrizes de compostos da urânio a da torio porque a
interferencia dos raios gama da matriz é nula acima de 6 MeV, pois a energia Q total 4o núcleo produto
é igual •»*•»»

O (23»U) = 4806,4 KtV (1.2)

Q( 233Th) * 4786,36 KaV (|.3)

Assim, os raios gama mais energéticos das impurezas ssrão facilmente observados nas matrizes
da urânio é de torio.

A importância da determinação de impurezas em compostos da urânio a da torio advém do fato
da que astas materiais são utilizados largamente na indústria nuclear nos elementos combustíveis da um
reator nuclear.



É fato sabido que todos os elementos podem absorver neutrons, mas existam diferenças grandes
entre as suas secçòes de choque de captura de neutrons. Felizmente muitos desses elementos, entra os
mais encontrados na natureza, possuem secçSes de choque de captura baixas (por exemplo oxigênio,
carbono, flúor) e a sua presença no combustível pode ser aceita, mesmo em concentrações grandes. Ao
contrário, existem certos elementos cuja seccSo de choque muito alta representa grande reduçSo na
economia do reator, pois absorvem os neutrons. Nessa categoria enquadram-se o boro, o cadmio e as
terras raras. Estes elementos sSo venenos para o combustível e a sua presença nSo pode ser permitida no
urânio, a nSo ser em proporções mínimas; segundo Sauteron'35' a sua concentração nSo deve ultrapassar
lOppm (partes por milhSo) pelo menos no urânio natural.

O perigo desses venenos, quando presentes em grande quantidade no material combustível de
um reator nuclear é óbvio, pois eles capturam os neutrons diminuindo assim a reatividade do reator.
Portanto, os compostos de urânio e de tório usados na indústria devem ser puros (segundo Sauteron'35'
a pureza exigida é de 99,9%), dai a importância de novas técnicas que permitam determinar as impurezas
presentes.

No caso dos reatores a urânio natural, por causa da sua baixa reatividade é obrigatório o uso de
materiais nucleares puros. Nos reatores a urânio enriquecido pode ser aceita a presença de corpos
estranhos em maior quantidade. Em alguns casos chega-se até i introdução proposital de impurezas com
grande secçio de choque de captura de neutrons e que s3o distribuídas na região do núcleo de um reator
de maneira que o aumento na reatividade, causado pela sua queima (pela absorção dos neutrons),
compensa aproximadamente o decréscimo da reatividade causado pela queima do combustível. Esses
venenos oiopositais sab muito úteis em certos tipos de reator como um meio de aumentar o tempo de
vida do núcleo do reator.

Os reatores nos quais costumam introduzir-se venene: propositais sSo em geral do tipo BWR
(Boiling Light Water Reactor)'36*.

A introduçlo dos venenos pode ser feita de várias maneiras: misturado no material nuclear do

próprio elemento combustível, no material da capa que recobre os elementos ou em elementos isolados.

Elementos que slo venenos propositais típicos slo o gadolinio (usado no reator
EBWR! (17 '18 '36*, o samário (usado no reator EBWR117 '18 ' e no reator TRIGA)1271, o europio (usado
no reator EBWR)'17 '18 ' e o disprosio (usado no Reator Experimental da Alta Temperatura do Kahl'361

e no reator NERO)121.

No caso do veneno ser misturado ao próprio material combustível a quanitdade de veneno a ser
distribuída dentro do material é pequena, tendo portanto importante a determinaçfò das concentrações
das impureza* dentro do elemento. A técnica de observação dos ratos gama de captura nos dá uma
medida direta das concentrações dos venenos no* materiais nucleares dor elementos combustíveis porque
os raios gama prontos slo emitidos para cada neutron absorvido e o veneno é identificado pela* sua*
energias gama características. Greenwood e Spalek'17'18' mediram os raio* gama pronto* de baixa
energia do samário, do europio e do gadolinio, presente* no oxido de urânio do elemento combustível
do reator EBWR (Experimental Boiling Water Reactor), ma* am baixa energia a Interferencia da matriz
de urânio é muito grande a 4 difícil determinar a concentração dei impurezas.

No nosso trabalho desenvolvemos o método de análise dos raio* gama prontos altamente
energéticos porque acima de 6 MeV a Interferência da matriz da óxido de urânio ou da óxido de torio 4
nula! Portanto, esta nova técnica pode ser aplicada com êxito na determinação da concentreçlo do*
veneno* no* material* nuclear» do* elemento» combustíveis de um reator, elém de permitir •
determinação de outra* impurezas que nlo as terras rara* no* compostos de urânio • de torio.



1.3-Sensibilidade do Método da Analisa dos Ratos Gama Prontos

A sensibilidade do método da análist da impurezas pala observação dos ralos gama prontos da
captura radioativa da nlutrom térmicos poda ser vista da seguinte maneira:

Seja R o número da capturas radioativas por unidade da tempo dado por

R = N * " «,.4,

onde

N = número de núcleos alvo

e) = fluxo ao qual é submetido o núcleo alvo

o = sécelo ds choque de captura de neutrons do núcleo alvo

m = massa do núcleo alvo

A - paso atómico do núder alvo

NQ • número de Avogadro

entio o número da capturas R poda ser expresso como

R = N o m * - ^ 0.5)

Como a massa a o fluxo nlo sfo propriedades físicas do núcleo alvo podamos afirmar qua o
numero da capturas R por unidade da tampo dependa somante da razio a/A. Contudo, asta razio nos
dé somanta urna indicaclo geral da sensibilidade da detecclo da um alamanto j i qua cada urna das
transições gama do daeaimanto do astado axdtado do alamanto para o seu astado fundamantal tem uma
COTO pfOOlPlltO4W# 09 •vOflWOPf* Alvffl wfw« rSIOf QUrtV IfwDNIOl |HUWIII na rMHKMQaj Q§ Ufn O n w

isótopo oo elemento, isótopo asía préseme no elemento numa oaoa percantagem, cnamaoa nação
isotópica, f. Entlo, combinando a razio o/A com a probabilidade da decaimento dos- ralos gama a com a
freclo isotópica taramos uma Idéia melhor da sensibilidade relativa 8 da cada elemento. A probabUldada
da daeaimanto é expressa eomo o número da ralos gama por 100 neutrons capturados (7VIOO capturai)
a i chamada da Intensidade I dos ralos gama (quanto maior for I, mala Intonsa tarea linha gama do
isótopo). Portanto, taremos para a sansibilkfada relativa

si - f
S " ' A

 f



Na Tabela IV apresentamos valores da sensibilidade relativa S de detecçlo calculados para vários
elementos. Os dados nucleares usados (a. A, f) foram tomados da tabela "Chart of the Nuclides", 1968.
da Amersham-Searle.

A intensidade I e a energia dos raios gama sio os apresentados por Rasmussen<34>. Os cálculos
foram feitos para a linha gama de maior intensidade de cada isótopo.

Pela Tabela IV podemos observar que a probabilidade de detectar impurezas depende
fortemente da sécelo de choque de captura de neutrons. Por exemplo, para o níquel a sensibilidade
relativa de detecção é baixa, apesar da intensidade da linha e da fração isotópica serem razoavelmente
altas (41,65% e 67,77%) respectivamente, pois a secçlo de choque de captura de neutrons i igual a 4,9
barns, enquanto que para o gadolinio 157 a sensibilidade é alta, mesmo sendo a intensidade d» linha
igual a 1,32% e a fraçftb isotópica igual a 15,68%, pois a sua secçSo de choque é igual a 250000 bams.

Quando a sensibilidade de detecção dada pela razSo I — f é baixa, é necessário aumentar o tempo da
A

medida a fim de poder detectar a impureza em questão. Na verdade é difícil definir limites de detecçlo

unicamente pela razio I -j- f, pois estes limites dependem também fortemente das condições

experimentais (arranjo experimental, fluxo de neutrons) e da natureza complexa ou nJfo da matriz a ser
analisada pois alguns elementos podem mascarar os outros.

Na Figura 2 apresentamos o gráfico do número atómico Z contra a sensíbil'dade relativa de
detecçlo. Este gráfico nos permite ter uma idéia rápida da possibilidade de detecçlo de cada elementa

No capítulo II apresentaremos o sistema experimental de medida que projetamos (com •
finalidade de melhorar sempre os limites de detecclo) e instalamos. Nesse capítulo apresentamos ainda o
método de preparação dos alvos bem como as amostras medidas.

O capítulo III trata dos métodos utilizados para a análise dos resultados enquanto que no
capítulo IV descrevemos os resultados experimentais.

O capítulo V foi reservado pare as conclusOes sobre e potencialidade do novo método proposto
por nos nesse trabalho, tanto quanto i análise de impurezas em compostos de uranio e torio como
quanto i possibilidade de determinar concentrações de venenos em elementos combustíveis nucleares.

CAPÍTULO II

SISTEMA EXPERIMENTAI. E MEDIDAS

11.1 — Arranjo Experimental

O arranjo experimental utilizado para medir os raios gama prontos provenientes da captura
radioativa de neutrons está instalado no canal tangencial de irrediaclo BH6-13 do reator de pesquisa
I E A R - t . 0 fluxo de nfutrons térmicos dentro do canal na região do núcleo do reator é da ordem de
3x 1 0 " néutront/cma.ieg.

Quando se dispOe de uma fonte intensa de neutrons, tal como um reator nuclear existem duas
possibilidades de arranjo geométrico entre o detector, o alvo a ser analisado e a fonte da neutrons, a
saber:
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TatMlalV

StnribilUada Ralativt da Datacçfo para Elamantot Naturait

na Ragifo da Altai Enargiat

Elamanto

C
N
Na
Al
Si
K
Ti
V
Cr
Mn
Fa
Fa
Ni
At

Y
Nb

1 0 7Afl
1 M A g

Cd
In
Ct

La
Pr
Sm
Eu

1 M G d
1 M G d

Dv
Er
Ta
Au
Hg
Pb
Th
U .

Z

6
7

11
13
14
19
22
23
24
25
26
26
28
33
39
41
47 .

47
48
49
55
57
69
62
63
64
64
66
66
73
79
80
82
90
92

E (KeV)
Linha mais intenta

4945

5269

6395

7724

3539

5360

6760

6517

7939

7244

7646

7632

8999

6810

6080

5104

7076

5700

5824

5892

6177

4843

5666

7213

6918

6660

6750

6607

6229

5966

6262

5967

7368

3946

4060

1 0

A

1,90x10-4

1,66x10-* .
5,97 x IO"*
1,74x10"»
4,53 x 10"'
3,92x10"»
8,92 x 10"'
1,32x10"»
1,76x10"»
2,92 x 10"»
1,03x10"»
1,27x10-*
3,41 x 10"»
1,66x10"»
1,04x10"»
1,39x10'*
9,95 x IO"4

1,33x10"»
4,11
1,07 x 10"»
6,46x10"»
4,69 x 10"»
2.36x10'»
2,09
7.66 x 10"»
6,82 x IO'1

2,1 xiO-1

4,46 x 10"'
1,28x10-'
8,63 x IO*4

2,72 x 10"'
1,67
3,26 x 10"'
6,64 x IO'4

8,37 x IO*4

1 a

A

1,88x10"*
1,66x 10"*
6,97 x 10"*
1,74x10"*
4,18x10"*
3,65 x IO"*
6,59 x 10-»
1,81x10"»
1,47x10"»
2,92 x IO"'
9,45x10"»
1,16x10-*
2,31 x IO"*
1,66x10"'
1,04x10"*
1,39x10"*
5.15x10"*
6.41 x IO"»
5.04x10-'
1,03x10"'
6,46x10"»
4,69 x 10"*

. 2,36x10-*
2,88 x IO"1

3,66x10-*
8,67x10-»
3,29
1,26x10-'
4,29x10"*
8,63x10-*
2,72 x IO"»
2,64 x 10"',,
7,34 x IO"*
6,64x10-*
8,31x10-*
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- Geometria de alvo externo;

— Geometria d» alvo interno.

No arranjo de geometria de alvo externo um feixe de neutrons térmicos é extraído do reator,
incide sobre o alvo de interesse e os raios gama provenientes do alvo s3o analisados com um detector
colocado perto do alvo. Nesse arranjo o alvo pode ser manipulado facilmente mesmo com o reator em
operação. Contudo, para obter um feixe de neutrons térmicos limpo é preciso colocar filtros para
eliminar os neutrons rápidos e outros para os raios gama. Assim, o fluxo de neutrons na saída do canal
de colimação (e portanto, incidente no alvo) é normalmente reduzido de um fator IO6 em relaçSo ao
fluxo perto do núcleo do reator. Posicionar o detector pert" do alvo significa colocá-lo perto da pareda
do reator onde seguramente é alto o nível da radiação de fundo proveniente tanto do próprio reator
como das outras experiências vizinhas.

No arranjo de geometria de alvo interno o alvo a ser estudado é colocado na regiio de alto
fluxo do reator o os raios gama são extraídos por meio de um colimador para posterior dnálíse.

Evidentemente as desvantagens deste arranjo s3o: a troca do alvo com o reator em operação é
possível somente coni sistemas especiais para a troca e o fato do alvo estar na região de alto fluxo
torna-o intensamente radioativo. Por outro lado, sendo o alvo submetido a um alto fluxo de nèutrom
mesmo elementos com menor probabilidade de detecção são favorecidos pois apresentam taxas 4»
contagem altas.

Enquanto que no arranjo de geometria de alvo externo o feixe de neutrons é extraído do
reator, no arranjo de geometria de alvo interno o aprisionamento d-•.? neutrons dentro do reator faz
aumentar a razão do sinal para a radiação de fundo. Como também este fato aumenta a probabilidade da
detecção dos elementos escolhemos para as nossas medidas o arranjo de geometria de alvo interno.

As características princiapis do nosso arranjo experimental são mostradas na Figura 3. 0 alvo a
ser estudado é colocado no meio de um tubo de alumínio de diâmetro interno 5^- que passa pala
região de alto fluxo do reator IEAR-1 tarígenciando o núcleo do reate r. Este tubo é o canal tangencial
BH5-13. Os neutrons incidem sobre o alvo provenientes de todas as direções. Os raios gama de captura
emitidos pelo alvo são primeiramente colimados internamente è blindagem biológica do reator a fim da
limitar o fluxo de neutron, que escapa dessa. Os neutrons do feixe colimado de raios gama sfo
eliminados por meio da filtros para neutrons colocados externamente a blindagem biológica do reator. O
detector de Ge(Li) é colocado após um colimador final fino localizado externamente i blindagem
biológica.

11.1.1 -Colimaçlo

0 sistema da colimaçio pode ser visto na Figura 3. Internamente è parada do reator (blindagem
biológica) há um colimador da chumbo da 260 cm de comprimento a 3 cm da diâmetro interno. O
colimador interno 4 composto de vários colimadoras cónicos (Figura 4) com a abertura voltada para a
franta do detactor, a fim da diminuir a radiação da fundo proveniente tanto do espalhamento dos
neutrons a doa raios gama do faixa como da captura da neutrons no próprio colimador. O colimador
final qua o faixa gama atravessa ntá situado a 110 cm na franta do detactor a 4 um cilindro da chumbo
com furo mntrri. Foram confeccionado! alguns colimadores com furos diferentes. Todas at nona*
medidas 'foram realizadas com um colimador final da diâmetro igual a 0,3 cm.

Com este sistema da colirnaçlb o ângulo solido sob o qual o detector vi o alvo 4 4,8 x 10"* ar.
A área efetiva do alvo para o colimador final da 0,3 cm 4 um circulo oom 3,6 cm da diâmetro ou taja, o
detector nao vi a parada do tubo do reator.



Figura 3 - Arranjo Experimental para Medida dos Raios Gama Prontos de Captura Radioativa, Instalado no Tubo Tangencial
BH5-13 do Rwtor IEAR-1
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Figura 4 - Collnwdor Conloo da Chumbo
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O mataria! escolhido para os colimadores foi o chumbo por causa da sua baixa sácelo da
choque de captura de neutrons (oc = 0,71 bam), pois apenas poucos raios gama sao produzidos no
próprio chumbo.

11.1.2 - Filtros Para Neutrons

Os neutrons rápidos no feixe formado pelo colimador interno sSo eliminados ante» de chegarem
ao detector por meio de um material hidrogenado, o polipropileno - C3H», cuta dewdade é
0,9065 g/cm3.

O filtro de polipropileno esta colocado na saída do colimador interno conforme pode ser visto
na Figura 3. Este material foi preparado sob a forma de cilindros de espessuras várias. A variaçfo da
espessura do polipropileno é um bom meio de controlar a intensidade dos ra,ios gama que atingem o
detector. Por exemplo, para a linha 7 de 4060 keV do I 3 * U a transmissSo para 5 cm de polipropileno é
cerca de 86% enquanto que para 25,4 cm a transmissSo passa a ser aproximadamente 46%.

A fim de eliminar os niutrons térmicos provenientes de espalhamento no próprio alvo, foi
colocado na frente do colimador final um filtro de carbonato de I (tio (Li2COj} enriquecido 95% em
*LL Litio é o material ideal para um filtro para niutrons térmicos porque o isótopo *Li tem uma secçio
de choque para neutrons térmicos igual a 910 barns para a reacSo *Li|n,o)H3. Nesta reacio nio é
produzido nenhum raio gama (pronto ou atrasado) e a seccao üe choque de captura radioativa pari
niutrons térmicos do litio é muito baixa (oc = 0,071 barns).

• •
0 filtro foi preparado com o carbonato de litio sob a forma de po seguro num suporte da

lucite por meio de folhas de Makrofol coladas dos dois todos. A espessura do Makrofol é de 0,030 mm,
sendo quase total a transmissão dos raios gama.

O diâmetro do filtro é 1,9 cm a a massa de LijCOj colocada é de 4g, o que corresponde a
uma espessura de 1,4 g/cn1. Para a mesma linha 4060 KeV do 1 J * U a transmissSo do filtro de LijCO»
é da aproximadamente 97%,

IL1.3 - Posicionamento do Alvo

0 alvo é colocado exatamente no maio do canal tangencial BHS-13 por meio dt urna hasta de
alumínio, pelo lado livre da cotimaçfo (Figura 3). Para a troca do alvo é preciso qua o reator nao esteja
em operação por cause do alto índice da radiacfo existente no local eom o reator operando.

O posicionamento do alvo foi estabelecido no meio do canal por ser esta o ponto que apresenta
a maior ratio do sinal para a radiação de fundo. Também é o ponto onda o fluxo térmico tem o seu
maior valor. Levantamento do fluxo térmico ão longo do núcleo do reator (Mcm de comprimento)
mostra VM na posicio central o fluxo térmico médio é da 3,7 x 101 * neutrons/cm* tag.

11.14-Radiado de Fundo

A fim de diminuir a radirclo da fundo proveniente do tubo da aluminio a parta livra do
coflmeçSo JFÍgura 3) foi revestida eom um tubo da grafite nuclearmente puro, cujo diámetro interno 4
igual a 3 } " o que também nao é visto palo detector.

Para eliminar os ralos gama da captura do nitrogênio presente no ar é falto vacuo no tubo do
reator eom o auxilio da urna bomba mecánica rotativa coloeada na saída do tubo do reator (Figura 3).
Oeste modo consegulmoi também mírilmiier o aspalnamanto no ar doa nfutrone a doa raios gama do
faixa vktto paio detector.
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O vácuo do tubo diminui a radiação da fundo na safda do tubo facilitando a
fwfnos d§ pfotvçSo

11.1.5- da Raios

Todas as nossas madidas foram faitas utilizando um daiactor coaxial da Gt(Li) modslo ORTEC
8101-0723 (Figura 5) com um volumt ativo da 42.6 ce A rtsoluçio {largura da linha i meia altura) do
datactor é da 8,9 KaV para raras gama da 9 MeV.

A blindagtm do detactor 4 relativamente simples visto cncontrar-se ala a urna distancia de
650 cm da parede do reator, portanto numa regiftb de radiação de fundo nlo muito arta. O filtro da
carbonato de litio colocado na frente do colimador final protege o detactor dos neutrons térmicos que
porventura existam no feixe gama colimado. A radiacio de fundo da sala do rector é evitada envolvendo
o detector com urna parada de tijolos da chumbo e caixas da parafina Dorada.

Figura 6 - Datactor Coaxial de
\m - « 5

GeOD Wtodeto ORTEC 8101 Utilizado nas Medidas Experimentais

0 detector de Ge(Lii está colocado num ángulo de 42° com o teixe colimado de ratos gama,
pois quando colocado colineado com o feixe observa-se uma diminuição da eficiencia do detector por
causa da existencia da carnada morta central do Ge(Li). A Figura 6 representa um corta no cristal do
detector coaxial da Ge(Li) e mostra a carnada morta central com um diámetro de 037 cm da diâmetro.
O feixe gama colimado tem um diámetro de 0,76 cm no detector, É obvio, portanto, que » o datactor
está colineado com o feixe, a sua eficiencia diminui. Medidas da Imha 8996 KeV do níquel 59
mostraram que par* o ditactor colineado com o feixe gama a eficiência 4 igual a 0,03% (quando os
valores encontrados na literatura'61 estío acima da 1%) enquanto que para o datactor em angulo de 42*
com o faixa a eficiencia passa a ser 2,66% O aumento da eficiencia do detector significa o aumento das
áreas dos picos a uma conseqüente diminuido do tempo de contagem.

figura 6 - Corta no Cristal do Datactor Coaxial da Gedl»
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Para as medidas dos nossos alvos usamos um equipamento eletrônico convencional associado ao
detector de Ge(Li). O equipamento consiste num pré-amplificador FET nlo refrigerado ORTEC 1204,
uma fonte de alimentação ORTEC 115, uma fonte de alta te"sao ORTEC 456 (tensão de operaçSo do
detector = 2300 volts), um amplificador de pesquisa ORTEC 450, um amplificador com tinha de ban
ORTEC 444 e um analisador multicanal Hewlett Packard 5050A de 8192 canais. O ganho do sistema
eletrônico é estabilizado com um estabilizador de espectros Hewlett Packard 5586A.

11.2-Alvos

II.Z1-Suporte de Alvos

A amostra a ser analisada é colocada dentro de um suporte de alvos que 4 um recipient»
(Figura 7), feito em grafite nuclearmente puro por causa da bsixa seccSo de choque de captura
radioativa do carbono.

OC(1JC) = 3,4mbarn

OC( I3C) = 0,9mbarn

e também por causa dos poucos raios gama existentes no seu espectro (acima de 2500 KeV existem
somente duas linhas gama intensas do I 3 C - 3684 e 4945 KeV e outras duas do > 4C - 6093 a
8174 KeV).

\ -¡h

0«S' M MfcMOM (tOIM MUMCTO09.

Figura 7 - Suporte do* Alvo* (Material: Grafito)

O suporta foi projetado para qua na frente do alvo haja somanta uma camada de grafite muito
fina « 0 , 1 cm) da modo qua a atenuação dot raios gama do alvo seja mínima. Para uma espessura da
grafite da 5,1 cm a transmissão da linha 4060 KeV do Í M U é da quase 90%

O suporta é fixado num tubo da grafite nuclearmente puro (Figura 8) qua permite posicionar o
alvo sempre da mesma maneira. Uma hasta de alumínio removível é acoplada ao tubo suporta para
çjpjpcaçlo a extracto do alvo do canal tangencial.



Figura 8 - Tubo para Posicionar o
Matarte!: Grafitt

Ato*



1 Í . Í 2 - Dimensões dos Alvos

O sistema de colimaçSo permite que o detector veia na posiçSo do alvo uma área de diámetro
igual a 3,5 cm. Mas, como é difícil centralizar o suporte de alvos sempre da mesma maneira, optamos
por um diâmetro de alvo menor do que 3,5 cm e que assim será sempre visto pelo detector.

Outros cuidados a serem tomados dizem respeito a quantidade de amostra a ser colocada e è
espessura dela. Em princípio poder-se-ia pensar que, quanto maior a massa da amostra, teríamos maior
probabilidade de detectar os elementos presentes nela. Mas uma massa em excesso causaria um aumento
da radiação de fundo proveniente da própria amostra, além de aumentar a espessura do alvo, acarretando
atenuaçSo do fluxo de neutrons no próprio alvo. Tendo em vista estes compromisos calculamos várias
possibilidades de espessuras e diâmetros. A condição mais conveniente para nós em termos de atenuaçiò
do fluxo e massa da amostra foi:

diâmetro do alvo = 2 cm

espessura máxima = 0,3 cm

Num alvo de óxido de urânio (UO3) com as dimensSes acima a atenuaçSo do fluxo de neutrons
térmicos é da ordem de 1,34%, o que significa que o fluxo efetivo dentro da amostra passa a set
3,66 x 10'3 nêutrons/cm2.seg em lugar de 3,71 x 1 0 " niutrons/cm'.seg.

Como pode ser visto na Figura 7 o suporte de alvos foi projetado de maneira a podermos variar
a espessura do alvo desde 0,01 a 0,3 cm, conforme a massa da amostra colocada no suporte.

11.3 - Medidas Experimentais

11.3.1-Amostras Medidas

As amostras foram preparadas usando matrizes de óxido de urânio (UOj) ou de óxido de torio
(ThOj) às quais foram adicionadas impurezas controladas de vários elementos!

No preparo das amostras foram seguidas sempre as seguintes etapas: os suportes de grafite
nuclearmente puro eram lavados com acetona P.A.; as impurezas e as matrizes eram pesadas numa
balança analítica Merck. Após a pesagem a matriz e as impurezas tram colocadas num almofariz de ágata
onde eram misturadas com um pistilo de ágata até conseguir homogeneização da amostra.

A homogeneização da amostra foi verificada com o auxílio da microsanda associada a um
microscópio eletrônico dt varredura da Cambridge Scientific Instruments Ltd., do Centro dt Metalurgia
Nuclear do Instituto dt Energia Atômica.

Na Figura 9 é mostrada a análise da superficie da urna amostra da ThOj a qual foi adicionado
titanio, homogeneizada no almofariz. Podamos observar nestas fotografias que o titanio está
uniformemente distribuido.

As amostras medidas estío apresentadas na Tabela V.

Enquanto o espectrómetro de Ge(Li) analisava os raios gama prontos da amostra, um detector
d« neutrón» lum fin 4» fth>* monitorava o número óm neutro^f t^PtaM I"""*".IOjbjrt_O_j|yjLdt

•~0 Ortdo de uranio e o «rido de torio forem produzidos m IMnes Moto'1 * * * do Cent» de Eneonherta Oufmtoe
do Instituto de Enenjle Atómtoa
At IflipurezM efe elementos de 11rme Johnson Metthoy ft Co. Ltd, UJ.A.

• • "stH powered flux deteotor" da Routerftokea.



20

Artwrtrade ThOj com Impuras da TKInlo Examinado no
Varadura • Mtaoiondê da CamtorWga ScJantlffc IntfrumanM Ltd. -
- Aumento: 600 x

EfatfOfiwo da



21

Fl juwf* - Amostra á$ ThOj com Impureza dt TKInto Examinada no Mtomeopb Elttrònteodt
Vwrtdura • Mleronndf da Cambrktg* Scientific Initrumanti Ltd. - iimgwn dfe rate» X
- Aumento: 1000 x



22

Amostrai Matildas

Amostrai

UO,

UO, • F«jOi

UO, -l- Fa,O,

UO, + Dy,O, + V,Of + Mn,O4

UO, +Gd,O, -»-8m,O« -t-EiijO,

ThO,

ThO, • TI

ThO,+04 ,0 ,+NIO* HgO

ThOj+NO + HflO

Matai da matriz

(o)

4,1420

5,0742

3,8966

4,6377

4,5338

4,5913

4,6660

4,7839

4,7844

Mftttt dft itnpuíMB

(mg) •

-

1.1

50,50

4.1 Oy,O,
Sfl V,O,
2,8 Mn,O«

0,5 Gd,O,
3,5 Sm,0,
6,3 Êu,O,

-

1,6

3,6 Gd}0»
4,2 NK)
3,7 HgO

4,9 N »
4fl HgO

Tampo da

contaoam (min.)

1044^

1254X12

1010,54 .

. 1389,07 .

1273,49

1516,02

1162,74

1307.0

140034
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maneira a termos para todas as amostras aproximadamente o mesmo número integrado de neutrons.
Assim, a variaçfo no tempo de contagem 4 causada pela variação da potência do reator.

A calibraçSo em energia do sistema de detecçSo (Gel Li) + analisador multicanal) foi estabelecida
como auxílio das linhas do nitroglnio-15 proveniente da reacio l 4N(n,7) l 5N da seguinte maneira: após
a medida de cada amostra e antes de retirá-la do tubo introduzia-se no tubo gás nitrogênio. Como at
linhas do I 5 N sfo bastante intensas era suficiente uma contagem rápida de aproximadamente uma hora
para obter as linhas gama necessárias à calibraçSo do sistema.

Para a determinação da eficiência do detector de Ge(Li) foi medido somente o gás nitrogênio
durante 1154,01 min. A medida das intensidades das linhas ydonitroger'o 15 permitiu o cálculo da
euc;éncia.

II.&2 - Espectros Obtidos

Em todos os espectros obtidos as linhas de radiaçSo de fundo presentes sáo as provenientes do
suporte de alvos, ou seja, as linhas da reacio de captura " C ( n / r l l 3 C - 3684 KeV e 4945 KeV.
Também aparecem algumas linhas fracas de pequenas impurezas de ferro e chumbo no grafite (apesar de
nuclearmente puro, há uma pequena percentagem de cinzas) - i 7632 e 7646 KeV do í T Fe e 7368 KeV
d o ' " P b .

Nos espectros das amostras que contêm somente UOj ou ThOj, nSo existem linhas gama acima
da energia de ligação do neutrón nas reações 33*U(n,-y)a39U e "aTh<n/y>s 3 íTh:

E L n ( " » U ) = 4806,4 KeV

E.Ln(" J Th) = 4788,35 KeV

enquanto que nas amostras que contêm as impurezas em matrizes tie UO2 ou ThOj aparecem as linha»
gima de alta energia dessas impurezas (Figuras 10, 11, 12, 13, 14).

Na Figura 16 á apresentado um espectro típico de uma amostra de UOj com impurezas de
Gd]O } , SmjO, e Eu, O,. A profusão das linhas é causada pelo fato das nossas medidas sarem realizadas
com um simples detector da Ge(Li), o que causa o aparecimento no espectro medido tanto nos picos de
cbsorçlo total como dos picos de primeiro e segundo escapes provenientes da interação dos raios gama
no cristal do detactor. Sa por um lado isto dificulta a análise, pois há um número muito grande de picos
a analisar, por outro lado nlo deixa da ser uma vantagem pois a impureza á identificada nfo por maio
de um so pico, mas sim por meio da tris ligados entre si por uma diferença da 511 KeV.

CAPÍTULO III

ANALISE DOS RESULTADOS

111.1-Métodos de Análise

Para um espectro de raios gama medido com um espectrómetro da Ge(Li) existem dois
conjuntos da números de interesse, as energias e as intensidades dos raios gama. A energia das linhas
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permite uma análise qualitativa da amostra pois as impurezas são identificadas por suas energias
características. A intensidade das linhas permite determinar a quantidade da impureza presente na
amostra. As energias das raios gama s3o obtidas a partir da determinação das posições dos canais x, dos
picos observados e da subsequente determinação da energia E como função do canal, E(x), enquanto que
o cálculo da área dos picos nos dá a intensidade dos mesmos.

A escolha dos métodos matemáticos usados para determinar as energias e as intensidades dos
raios gama depende da precisão dos resultados desejados.

•11.1.1 - Determinação da Energia dos Picos

No sistema de detecç5o dos raios gama (detector, préamplificador, amplificador e analisador)
existem componentes eletrônicos que apresentam uma resposta não-linear o que implica que a relaçio
entre as energias dos raios gama e os canais dos picos não é linear. A fim de poder determinar
corretamente a energia dos raios gama do espectro, a não linearidade do sistema deve ser corrigida o que
pode ser feito usando um polinomio de ordem superior para a expressão E(x) da energia em função do
canal ou medindo diretamente o desvio da linearidade e corrigindo as posições observadas dos picos
usando uma função E(x). A medida do desvio da linearidade apresenta algumas vantagens em relação ao
outro método porque permite usar para E(x) uma função linear ou quadrática obtendo assim bons
valores para as energias interpoladas como também permite verificar a linearidade para cada espectro.

Para determinar o desvio da linearidade de detecção existem essencialmente dois métodos'22'.
O primeiro envolve o uso de um pulsador de precisão para gerar pulsos com uma amplitude relativa
conhecida na entrada do pré-amplíficador. O desvio da linearidade é determinado pela diferença entre as
amplitudes conhecidas dos pulsos e os valores correspondentes determinados pelo sistema de contagem.
O segundo método consiste em medir energias gama conhecidas. As diferenças entre essas energias e as
determinadas por uma função E(x) nos dão o desvio da linearidade.

Claro está que os dois métodos apresentam erros inerentes. 0 método do pulsador não leva em
consideração o efeito de campo elétrico no próprio detector. Como este efeito não é uma função linear
da energia dos raios gama a correção medida da linearidade não será correta. O método da medida do
desvio da linearidade inclui a correção para o efeito de campo mas somente para o valor do ganho do
amplificador com o qual foram tomados os dados para a medida da linearidade.

Para corrigir a. linearidade do nosso sistema de detecção escolhemos o método da medida do
desvio da linearidade. Para energias altas (acima de 2MeV) usam-se como raios gama de energia
conhecida os raios gama prontos emitidos pela captura de um neutron num alvo. Um alvo muito
conveniente é o gas nitrogênio que na reação l 4N(n/jr) l sN emite uma série de linhas intensas com
energias na faixa de 1,6 a 10,8 MeV.

Como nossos espectros abrangem energias desde 2 MeV até 10 MeV escolhemos a reação
l 4 N(n/y) I S para medir o desvio da linearidade do nosso sistema de detecção, O desvio é determinado da

' seguinte maneira: o espectro de gamas prontos do nitrogênio de energias conhecidas com precisão'1' é
medido no nosso sistema de detecção. Escolhemos duas energias quaisquer supondo que a posição dos
picos 4 a correta • traçamos uma reta por estes dois pontos (E(x) = ax + b). O desvio Ax (em canais) da
posição dos picos no espectro em relação è reta obtida represent* a nio linearidade do sistema. Portanto,
• posição medida do pk» deve ser corrigida pelo desvio Ax. Construímos • curva da desvio da
linearidade - Ax - como função da posição - x - do pico para uma faixa da energias da 1,6 a
10,8 MaV. A curva do desvio da linearidade como função do pico para o nosso sistema da medidas
obtida pala medida da reação l 4 N ( n / » ) " N é apresentada na Figura 1 ft Esta curva 4 usada para
determinar m energia» das linha, nos espectros das amostras medidas, ou saia, a posição no espectro 4
corrigida pato desvio dado pala ei» va. A energia da linha é calculada a partir da nova póstelo do pico
como uma função linear ou quadratic E(x).



32

í



33

lí í .1.2 - Determinação das Intensidades dot Picot

Na análise dos resultados é muito importam» a determinaçlo precisa das intensidades dos picos
pois isto nos permite calcular at quantidades das impurezas presentes.

At intensidades dos raios y num espectro medido com um detector de Ge(Li) t io caracterizadas
pelas áreas dot picos correspondentes. O principal problema encontrado na determinaçlo das áreas
provam do fato de que um pico não pode ser representado exatamente por uma simples funçSo
gaussiana. Um pico característico tem a forma da Figura 17, podendo sfcr observada uma assimetria do
lado de baixa energia. EntSo uma descrição exata envolveria uma gaussiana mais uma funçSo para
representar esta assimetria. Uma complicação a mais na determinação da intensidade é a estrutura da
radiação de fundo onde o pico é superposto. Podemos representar rm pico como a soma de uma função
gaussiana e uma linha de inclinação nula, mas os desvios desta forma simples podem tornar-se bastante
significativos, ou seja:

1) A radiação de fundo ao lado da baixa energia é mais alta do que do lado da alta energia
- este efeito é causado pela presença de eventos para os quais alguns pares de Tons não
são coletados no detector de Ge(Li) (os elétrons podem escapar do volume sensível).

2) A assimetria do lado de baixa energia pode aparecer por causa da coleção de carga no
detector sendo que às vezes pode haver também assimetria do lado de alta energia. Essas
assimetrias podem ser causadas também pelo mau ajuste do equipamento eletrônico.
(restaurador da linha de base e polo zero do amplificador).

• *
No nosso caso temos um prpblema a mais, decorrente da existência no espectro dos três picos

da interação dos raios gama com o detector de Ge(Li): pico de absorção total, primeiro escape (escape
simples) e segundo escape (escape duplo). Num sistema de alta resolução podem existir diferenças na
forma (largura) dos picos de energia total, primeiro e segundo escapes da mesma energia. Como os picos
de segundo escapes resultam de eventos únicos (produção de pares seguida pelo escape de ambos os
fotons de aniquilação) são os mais estreitos. Contrastando, um pico de absorção total é composto d*
contribuições dos processos fotoelétrico, Compton e produção de pares. A variação das energias dos
elétrons primários a das suas distribuições angulares resultará em incrementos diferentes do campo
elétrico do cristal e portanto num pico mais largo e com forma diferente (qualquer nlo linearidade na
resposta do detector tende a alargar os fotopicos). Como os pares de primeiro escape resultam da
detecção de um foton de aniquilaclo eles serio mais largos que um pico de segundo escape.

Esta variaçlo na largura dos picos num sistema de detecclo de alta resolução requer um
programa da análise por computador que posta tratar os três tipos de picos independentemente do
sistema.

Como os programas da analisa por computador de nosso conhecimento nlo conseguem
solucionar esta problema de uma maneira satisfatória optamos pato determinaçlo dM formas dos picos a

.das suas áreas pelo método visual da eompsraçlo com linhas únicas e bem conhecidas. 0 primeiro passo
na análise é determinar a radiaçlo de fundo traçando uma curva suava pelos pontos experimentais
embaixo do pico considerando, quando necessário, a Influencia dM caudas dM linhas gama muito
próximas. Depois M contagens corrigidas (contagans madidas manos a radiaçlo da fundo) sfo colocadas
num gráfico para observar melhor a forma do pico. E finalmente, a forma destM ilnhM corrigidas I
comparada com llnfus intentes a da forma conhecida do mesmo espectro.

A área do pico á dada pela soma O M contagens corrigidas. 0 erro na área do pico ê calculado
pala express*»120'
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l inda

A = área final (contagens corrigidas) do pico

B • radiaçio de fundo sob o pico

Quando a razio do sinal para a radiação da fundo 4 pequena inclui-se no erro total uma
incerteza decorrente do nível da radiaçio de fundo. Etta incerteza 4'obtida considerando um extremo
superior e um extremo inferior para a radiaçio de fundo (Figure 18).

Realmente a única diferença deste procedimento com os métodos computacionais usuais
(determinação da área dot picot pelo método de ajusta nlo linear dot mínimos quadrados138' num
computador digital) é que a estimativa do erro no método visual 4 algo subjetivo. Contudo também num
cálculo mait refinado por computador slo cometidos algunt erros sistemáticos no cálculo da radiaçio de
fundo ou no cálculo da forma da linha.

•11.2 - Eficiencia do Detector de Oe(LI)

A eficiência relativa do detector de Ge(Li) usado nas nossas medidas foi determinada
experimentalmente relacionando as intensidades medidas dat linhas do nitrogênlo-15 da reacio
> 4N(n,T) l sN com as intensidades absolutas do I 5 N obtidas por Bellmann'1'. O espectro do nitrogênio
foi medido no nosso arranjo experimentti e as áreas dos picos foram calculadas pelo método descrito na
tecçlo III.1.2. As intensidades absolutes das unha* do nitrogênio foram corrigidas para os absolvedores
presentes no feixe de raios gama prontos (filtro de polipropileno para neutrons rápidos, filtro de
carbonato de litio para neutrons lentos e flange de lucite que veda o tubo do reatoi). A eficiência
relativa do detector de Gel Li) numa faixa de energia de 1,5 a 11 MeV para os picos de ebcorçlo total
primeiro escape e segundo escape é dada pela razio da intensidade obtida experimentalmente (área dot
picot do espectro) para a intensidade absoluta (obtida por Bellmenn) corrigida pare os absolvedores do
feixe de nas prontos.

As curvas do eficiência relativa para es «nergias de pico de absorcto total escape simples e
escapa duplo slo apresentadas na Figura 19 (gráficos em escala logarítmica). A curva do logaritmo da
eficiência relativa para o pico de absorção total contra o logaritmo da energia do pico foi ajustada pelo
método dos mínimos quadrados pois os pontos seguem uma reta. Nessa reta observa-se que 1 medida
que • energia aumenta, a eficiência relativa do detector diminui, o que era de te esperar pois em energias
•Hat o processo predominante na interação da radiaçio gama com a matéria é o da producto de pares.
Contudo pela curva de eficiência de duplo escape observamos jue nlo há um aumento substancial da
eficiência para as energias altas em compareció com a curva do pico de ebtorçlo total.

Isso é facilmente explicado paio fato do volume do detactor de Ge(Li) usado nas medidas ter
relativamente grande (42,5 cc), nlo favorecendo portanto o escape dos dois gamas de aniquilaçlo do
cristal de G«(LI).

At curvas da eficiência relativa do detector de Ge(LI) tio usadas no cálculo dat intensidades das
linhas gima de captura deu espectros medidos. A intentidade dettat linhas terá dada pela razio entre a
área do pico obtido experimentalmente • a ef icüncia relativa do detector.

Ill.3 - Programe tia Computador pan Analto de Espectros - OAUtt V

Para espectros de elementos medidos com detectores de Ge(LI) ot memores valorei para at
energias e at intensidades dot retos gama tio obtidos pala análise visual do* pico*. Contudo como ettet
espectros apresentam um número grande de Unhes, realmente a escolha manual dot picos tome-te difícil



SUPERIOR

UMITEMFEROR

S O ssao I
9300 33O 3320 3330 3340 3300

Pico Fraco com Incartaza na Curva da Radiado da Fundo (Transiólo 9149.24 do '

CANA»



37

Figura I f - Ounu dt EflcMncta RtlMhn ptrr
• -PIcodcAbnrçloTottl
b - Wood» PrHntko Ewtpt
c - Ploo dt Stgundo Empt



38

quando são analisados vários espectros. Assim, torna-se necessário o uso de um programa de computador

para a localização automática dos picos.

Na análise dos nossos espectros medidos a localização dos picos e a determinação da tuas

energias sffo feitas com o auxílio do programa de computador GAUSS V desenvolvido por Helmer a

Putnam1 1 9 1 . O objetivo básico do programa GAUSS V é analisar picos de um espectro resultante da

interação dos raios gama com um detector de Ge(Li). O programa localiza os picos, determina as suas

energias e calcula as suas áreas ajustando à forma do pico uma função gaussiana e uma reta de radiaçlo

de fundo com inclinação nula que acompanha o pico do lado de alta energia. 0 cálculo da área por essa

método é correto sobretudo para espectros medidos com espectrómetro de pares > 2 2 > pois nesse caso

aparecerão somente as linhas de duplo espape e a radiação de fundo pode ser considerada, na maioria

dos casos como uma reta de inclinaçlo quase nula. Contudo as nossas amostras foram medidas com um

detector de Ge(Li) e como estamos medindo energias acima de 2500 KeV a produção de pares é o

processo principal de interação da radiação gama com o cristal. Assim 'os espectros resultantes

apresentam os três picos que aparecem no processo de produção de pares — pico de absorção total, pico

de primeiro escape e pico de segundo escape - e a radiação de fundo quase sempre é melhor

representada por uma curva sob o pico. Por causa da alta energia existe também o problema do

aparecimento no espectro do degrau Compton dificultando mais ainda a determinação da radiação da

fundo.

O programa GAUSS V possui várias opções que permitem ao usuário interagir com o mesmo

fornecendo informações a fim de poder determinar corretamente a área dos picos, mas são processos que

acarretam uma demora muito grande á análise dos espectros.

Contudo, o programa consegue localizar com boa precisão mesmo picos de intensidade fraca

com razão do sinal para a radiação de fundo (pequena) determinando tanto a sua posição no espectro

medido com a sua energia. Escolhemos então esse programa para a análise dos dados já que o nosso

interesse por um programa de computador refere-se à localização e identificação das linhas, sendo que o

cálculo das áreas é feito manualmente.

Para a determinação das energias dos raios gama é necessário fornecer ao programa a correção

para o desvio do sistema de medidas de uma relação linear (E(x) = a x +b) entre a energia E dos raios

gama e a localização x do pico. A correção da não linearidade é incorporada ao programa sob a forma

da uma tabela. É dada uma série de valores dos desvios da posição e as respectivas posições - x - . Essas

valores são obtidos da curva de não linearidade determinada experimentalmente (secção I I I .1.1). Cada

vez que o programa localiza um pico a determina a sua posição - x - é feita a correção para a não

linearidade interpolando os valores da tabela da n ío linearidade a a energía i calculada com a nova

posição.

Para calcular a energia dos raios gama dos picos observado num dado espectro o programa

necessita além das posições x, dos picos a da- tabela para a correção da não linearidade do sistema,

informações que permitam a determinação da calibração em energia. Então, para cada espectro analisado,

nos fornecemos ao programa um conjunto da energias de calibreçfo de linhas conhecidas a as suas

respectivas posições no espectro.

As energias de calibração para cada espectro t i o determinadas da seguinte maneira: após a

medida da cada amostra 4 introduzido gás nitrogênio no tubo do reator a feita uma medida rápida dos

gamas prontos do " N. Estas linhas servem para identificar algumas outras linhas da amostra madida -

linha* do' " * U ou do " ' T h , as linhas 3684 a 4945 KeV do " C (do supor» dos alvos) a ès vazas

linhas das próprias impurezas. Estas energias a as suas posições aproximadas tão fornecidas ao programa

como o conjur to de energias de callbreçlo a partir das quais o programa Identifica os outros ptaft

exittuntes no espectro. Claro está qua para cada espectro é calculado um conjunte diferente da energias

da calibracio.



O resultado final do programa nos dé a póstelo nos picos no espectro, a sua energia a também a
sua intensidade (mas que serve so como idéia inicial antes do cálculo manual). Na Tabela VI poda ser
visto um resultado típico do programa GAUSS V para um espectro de raios gama medido com um
detector da Ge(Li). Na tabela é apresentado também o conjunto da energias de calibracio fornecido o
programa de computador.

A eficiencia do detector é considerada igual a 1 no programa porque ela é diferente para cada
tipo da pico tabsorçio total, escape simples e escape duplo) e o programa nlo tem meios de identificar a
origem dos picos e considerar a eficiência correta. A eficiência é incorporada ao cálculo da intensidade
do pico apôs o cálculo manual da sua área.

Pela Tabela VI observamos que no resultado final do cálculo com o programa aparece um
número grande de energias entre as quais temos várias relacionadas ptla diferença de 511 KeV, ou seja
tio « energias correspondentes aos três picos (absorçSo total, primeiro e*C3?e e segundo escape) mas na
realidade representam uma so transição gama. Como o número de linhas é grande e sfo muitos espectros
a analisar desenvolvemos um outro programa de computador, FESEOE (Apêndice A) que identifica as
linhas separadas das outras por 511 e 1022 KeV (escape simples e duplo escape, respectivamente)
facUh*ando-nos a determinação dos picos de absorçSo total que representam a energia da transição gama)
permitindo assim a identif icacSo dos elementos presentes no espectro.

M M - Resumo do Método Utilizado na Análise dos Espectros

Apresentamos agora um resumo das etapas seguidas para a análise dos nossos resultados:

1) ConstruçSo da curva de correção para a nlo linearidade do sistema de medida a partir do
espectro medido do nitrogênio pela reaçfo l 4 N(n,7 ) l s N.

2) ConstruçSo das curvas de eficiência relativa do detector de Ge(Li) a partir das
intensidades medidas do nitrogênio e usando as intensidades absolutas obtidas por
Bellmann11'.

3) Determinação do conjunto de energias de calibraçSo (para cada espectro).

4) Localização dos picos a determinaçSo das suas energias com o programa GAUSS V.

6) Determinação dos picos de absorçSo total, escape simples a escapa duplo com o programa
FESEDE.

6) Determinação das areas dos picos de interessa (traçado da curva da redieçlo da fundo,
traçado das contagens corrigidas, calculo da área pala soma das contagens).

7) Cálculo da Intensidade relativa dos picos (razio entre a área do pico e a eficiência relativa
do detector).

8) Analisa dos resultados quanto i daterminaefo da Impurezas am matrizes de compostos da
urente a de torio pala compareció das intensidades da* linhas obtida* experimentalmente.

CAPITULO IV

RESULTADOS EXPERIMENTAIS

A análise do* espectros da raios gama pronto* obtido* na medida das amostras da oxido da
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C.OOOO¿1
C.00^032
0.0U0J36
O.OOr.O41
O.0-J0079
0.DC0171
0.0«Tlt0
O.OCJOTo
0.000023

ERROR IN
INPUT ENERGY

0 . 0
0 . 0
0 . 0
0 . 0
0 . 0
0 . 0
0 . 0
0 . 0

N0R1ALUE0
. INTENSITY

79.291
85.721
51.776
68.615
57.9 3o
7O.d47
70.531

100.000
35.533
47.424
57.389

SIGMAI
.8.500
9.95 7
3.913
6.0¿2
6.802
7.877

15.082
32.590
26.720
14.497
4.351

TOTAL CALIS
EAR OR

1.000
1.000
1.000
1.000
1.000
'..000
1.000
1.000

•

I I WIDTH
9.53
3.44
6.73
6.49
5.92
7.97

12.33
15.23
13.57
11.01
7.12

SIGIMI
1.09
1.05
0.50
0.60
0.50
0.99
2.73
4.83
4.21
3.74
0.52
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> o e o o

>•# # «i -o

) *>ÍO» « m *

O O O C.' ̂  O O O O ̂ j O O O O O O O O C' C O O O T* O O O O O ©)
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ürinio a de óxido de torio aos quais foram adicionadas impurezas (cap. 11.3.1) nos permite determinar a
energia e a intensidade das linhas gama (picos) que aparecem nos espectros.

A reacio de captura radioativa ocorre para um certo isótopo do elemento. Por exemplo, para o
torio, a reacio 4

e para o uranio

2 3 8 U ( n , 7 ) 2 3 9 U

ou seja, as linhas gama que aparecem no espectro sao do isótopo 1 3 3 Th ou do isótopo " * U .

As linhas gama das impurezas serSo também provenientes dt certos isótopos dos elementos
presentes na amostra.

Uma vez conhecida a energia das linhas gama podemos identificar os elementos com o auxilio
de tabeles'3 '7*8*9*2 6 '3 1 '3 2 '3 3 '3 4 1 que apresentam os isótopos dos elementos e suas respectivas linhas
gama provenientes da captura radioativa de neutrons térmicos.

As massas dos elementos encontrados na amostra podem ser determinadas a partir da
intensidade dos picos no espectro. '

IV.1 -Cékwlo Teórico da Massa da Impureza

A massa da impureza presente na amostra é calculada sempre em relaçSo i massa da matriz, ou

seja

massa da impureza (pg> m (X)
s (ppml

massa de óxido de urlnío (g) m(UO,)

ou
masH da impureza l/jg) mIX)

~a
massa da óxido de torio (g) m(ThO,)

Vamos relacionar agora a razio com as intensidade* dos picos do espectro medido.
mfmatríz

A intensidade de um pico é igual a área sob o pico dividida pala eficiencia relativa do detector
da Oe(LI). Entfo a área de um pico é proporcional ao número R da capturas radioativas por unidade da
lampo que deram origem i transicio gama qua o pico representa (eq 1.6) como também depende da
intensidade I desta transiçlo, da eficiência e do detector de Ge(Li) para a respectiva energia gama (pico
da atxorclo total, escape simples ou escapa duplo), da transmissão T da transição gama para os varios
absorvedores presentes no feixe colimado da raio» gima que Incida sobra o detector (pereda da grafite
do suporte de alvos (Figura 7), flange de ludte vu$ veda o tubo do reator, filtro da polipropileno para
neutrons rápido* e filtro de carbonato de litio pare neutron* lentos) a do tempo da medida da amostra.

AREA - RleTt - 2 & o * l « T t
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vn* = massa do isótopo

— pvSO atOfTHCO OO ISOtOpO

0 = secçSo d» choque para captura da neutrons térmico» do isótopo
#

1 = intensidade da transiclo 7 do isótopo

e = ef ¡ciência relativa do detector

T - transmissão para a transiçio 7 do isótopo

é = fluxo di neutrons incidente sobra a amostra

N o = número da Avogadro

t = tampo da medida da amostra

A partir desta expressio podemos relacionar a massa da um alamanto presente na amostra
diretamente com a área do pico que aparece no espectro:

ÂREA = m, ij l e T ) N o * t

m(X>
Entio a razio poderá ser calculada a partir da razio das éraes doa picos do eapecbo

m(matriz)
considerando também os outros fatores da proporcionalidade o, A, I, e, T e que sfc> característicos da
cada isótopo. Para uma dada amostra o fluxo da nlutrom incident* a o tampo da madkto sJk» iguais para
todos os elementos a como o númaro da Avogadro 4 uma constante, os fatores «\ N 0 a t irlo sa cancelar
quando calcularmos a razio das áreas dos dois picos, impureza a matriz. Iramos, portanto, considerar
somanta a reléelo

AREA «am, ( j - UT)

A mam m, do isótopo poda ser expressa am termos da massa m do alamanto como

m, - mf (IV.4)

onde f 4 à fração isotópica do respectivo isótopo.

Entfo a área da impureza será dada por

AREA iX) a í f j l«T)xm(X> (|V.6)
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onda m(X) 4 a mana do elemento - impureza.

Para a matriz é intarttsanta relacionar a área do pico do isótopo com a mana da matriz, no
caso óxido da uranio ou da torio. Assim taramos

massa atómica do alamanto . „ „ . ,
m = m(M) 1IV.OI

massa moiacular da matriz

onda

m(M) = massa da matriz (UOj ouThOi) .

Portanto,

AREA (U/TM a ( f a l e T ) unw" <*•» (iv.7)
massa molecular da matriz

Das eqs. IV.5 e IV.7 podemos obter entSo a expressão que relaciona a razio da massa da
impureza sobre a massa da matriz com a razio das áreas dos picos da impureza a do urertio <xi do torio:

AREA (X) m
 ( f -A~ l c T > x m O Ol c T > x m O O ( | V 8 )

AREA UVrW (foleT/massa molecular)u/Th m(M|

A partir desta equaçlo, usando os dados nucleares encontrados nos Nudear Data
, 13.7.8.9.26.31.32.33,34) , , eficitnci« do detactor medida por nos (Figura 19) calculamos a razio

X m(X|
das áreas em fuñólo da quantidade de impureza presenta na mat r i z—— para vários elementos.

U/Th n>W)

X m(X) X m(X)
As curvas da—vs. (ppm) a — vs. — — — - (ppm) sao apresentadas nat Figuras 20,

2|t22. U m(UOa) Th m(ThO,)

Os cálculos foram feitos para uma masa da óxido da uranio ou da óxido da torio igual a 4 g.

Foi escomida a transição mais Intensa da cada um dos elementos a • razio das amas foi
calculada para o pico de absorção total da impureza sobra o pico da absorção total do uranio ou do
torio.

Para o uranio'3' a Hnha mafs Intensa • 4060,6 KaV do " * U .

Para o torio1 1 3 '2 8 ' foram escolhidas as duas linhas mais intensas do " * T h - 3473 t
3949,4 KaV

Palas curvas das Figuras 20, 21 a 22 podamos observar que a quantidade da Impura» possível
da ser detectada depende da sensibilidade relativa de detecção do elemento (Tabela IV), sendo qua
quanto mais alta a sensibilidade, menor quantidade d» impureza podemos detectar.
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Phjura21 - Mana da Impura» am óxido da Torio am Funçfo da Ratio dai Araa* do» Ploo» (Tramlçfo
3473 KaV Th-233)
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F%ura22 - M M M da Importa «n Oxido d* Torio «m Funçlo da Rarfb dM Araai dot Pto» (Trwwiçlo
3 M M KaV do Th-233)
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Vemos assim por estes gráficos que as terras raras, o mercúrio e o cádmio têm maior

probabilidade de detecção do que o vanadio, o ferro ou o manganês, por expruplo. Claro está que isto

rtío significa que elementos com menor sensibilidade nSo possam ser detectados, pois aumentando o

tempo de medida da amostra, aumenta a estatística das contagens e é possível detectar mesmo os picos

fracos.

A probabilidade de detecção depende também da radiação de fundo no espectro (uma radiaçSo

de fundo baixa permite que se sobressaiam mesmo picos fracos) e do fato da matriz ser complexa ou

não, pois elementos com secç3o de choque muito alta (como é o caso do gadolinio, por exemplo,

o = 250000 barns) podem mascarar as outras impurezas presentes na matriz.

Com o auxilio destes gráficos podemos determinar a quantidade da impureza existente nas

matrizes de óxido de urânio ou de tòrio, a partir de cálculo das áreas dos picos que aparecem no

espectro medido dos raios gama prontos de captura radioativa de neutrons térmicos. As áreas sfo

calculadas pelo método descrito no cap. I I I . 1.2. A razão das áreas é introduzida nas curvas das

Figuras 20, 21 e 22 e obtemos assim a razão da massa da impureza sobre a ma. a da matriz em

microgramas por gramas (ppm).

Evidentemente, na determinação desta razão existem certas imprecisões decorrentes do fato da

que o cálculo teórico das curvas foi realizado usando os dados nucleares encontrados na literatura. Estes

djdos, especialmente as intensidades I das transições, diferem muito de autor para autor a mesmo na:

referências mais r e c e n t e s ' 3 ' 2 5 ' 3 1 ' 3 2 ' 3 3 ' 3 4 ' encontram-se discrepancias. Por exemplo, no caso do

samário, Rasmussen1341 apresenta para a transição 7,113 KeV a intensidade de 0,75% enquanto que no

Nuclear Data Sheets133 ' o valor para a mesma transição é de 0,47%, ou seja, um erro percentue' da

37,3%.

m(X)
Claro está que valores mais precisos da razão obtêmse construindo curvai

m(matriz)

experimentáis de calibração, ou seja, preparam-se várias matrizes com quantidades diferentes a

controladas de impurezas para cada matriz. Estes alvos são medidos, as áreas dos picos são calculadas •

relacionadas com as massas conhecidas dos elementos a a partir destes valores controenvse as curvas de

calibração que serão usadas posteriormente.

IV.2 - Análise dos Espectros

Os espectros das amostrai medidas no nosso arranjo experimental (Tabela V — cap. 11.3.1) são

analisados procurando identificar os picos qua aparecem nos espectros e calculando-a área destes picos

para determinar as massas dos elementos que compõem a amostra.

Cada espectro é primeiramente analisado com o programa de computador GAUSS V ( 1 9 ) . O

programa localiza os picos e calcula a energia deles usando um conjunto de energias de calibração

(cap.m.3) . Com o auxílio dot compendios de dados nuc lea res* 7 ' 8 ' 9 ' * 1 - 3 2 ' 3 3 ' 3 4 1 que apresentam o i

isótopos dos elementos e suas energias y características, as energias dos picos slo usadas para •

identifteecfo dos ele:nentos presentes na amostra medida. O aparecimento no espectro tanto dos picos

de absorção total como dot pico* de escape simples e de escape duplo permite urna identificação malí

precise de um elemento, pois ele se fará presente no espectro por tris linha*, cujas energias diferem uma

de outre de 611 KeV.

Uma vez identificado o elemento, 4 calculada a área do pico e pela compareció com a área do

pico característico do " * U ou do " ' T h e com o auxílio das curvas dai Figuras20, 21 # 22

determinemos a quantidade deste elemento presente na matrif de oxido de uranio ou de óxido de torio.

Apresentaremos a seguir a análise dai amostras medidas.
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A faixa de energia medida para as amostras da torio foi de ~ 800 a 11500 KaV, enquanto qua
para as amostras de urânio foi de ~ 2900 a 10000 KeV. Nas figuras nas quais aparecem os espectros, S
significa escape simples e D escape duplo. As contagens nas ordenadas do as integradas no tempo total
de medida das amostras (Tabela V).

IV J . I - Amostra de Óxido de Torio (ThO21

O óxido de torio que usamos nas nossas medidas foi preparado pelos métodos de purificacio da
concentrados de t6rio (23 ) pelo Centro de Engenharia Química do Instituto de Energia Atómica.

Este óxido é usado por nós nas outras amostras como matriz padrlo a qual tio adicionada*
impurezas, daf a necessidade de fazermos uma análise pela técnica dos raios gama de captura radioativa a
verificarmos se a matriz contém somente torio ou se hi algumas impurezas inerentes a ela.

No espectro da amostra medida de ThO2 aparecem as transições gama do a í í T h produzido na
reacio " a Th(n /y ) ( 2 5 ) . Entre as transições mais intensas podemos citar: 3946,4, 3473, 3448,5, 3435,4 a
3398,3 KeV que podem ser vistas na Figura 23.

Na Figura 24 aparece também uma regilo do espectro de linhas y de alta energia numa faixa da
4000 a 7300 KeV. Nesta região podemos observar algumas transições y que nSo pertencem ao l 3 * T h
(E.Ln Í Í J T h = 4786,35 KeV) ( 2 6 ) .

A energia 6749,8 KeV é característica do isótopo I J * G d ( 1 0 ) , uma terra rara com seccio da
choque de captura de neutrons igual a 250000 barns.

Esta transição y do ' s*Gd aparece tanto com o pico de absorção total, como com os picos da
escape simples a escape duplo.

Além da transiçSo 6749,8 KeV se fazem presentes no espectro obtido, várias outras linhas y
características do " * G d : 5902,9 e 6419,3 KeV o que nos permite afirmar que o óxido da torio que
medimos contém gadolinio. As linhas 7632 a 7646 KeV do 5 7Fe a a linha 7368 KeV do " * P b provim
do grafite do suporte de alvos.

Cilculo da Impureza da Gadolinio

A quantidade da gadolinio presente na amostra foi determinada calculando a area do pico da
ebsorçfo total 6749,8 KeV do ' **Gd a comparando com as areas dos picos de absorçlo total 3946,4 a
3473 KaV do " ' T h . Foram escolhidas duas tramicom do torio para verificarmos se o cilculo da nossa
irea é consistent'

AREA 8749,8 K.V " » G d

AREA 3946,4 KeV " 3 T h 3617 ± 238

Pela curva da Figura 22 asta ratio das areas correspond* a (63*6) ppm de gadolinio
(pgGd/gthO,)

AREA 6749,9 K.V "»Gd . 693 t 66

AREA 3473 KeV 233Th 10668 i 341
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Pela curva da Figura 21 esta razio das áreas corresponde a (5015) ppm da gadolinio
(figGd/gThO,).

Podemos entlb concluir que a amostra de óxido de torio que medimos contém, em média,
(51.5 ± 3,5) fig de Gd por g de ThO,.

A transicio 7213 KeV que também aparece no espectro da amostra de óxido de torio
(Figura 24) poderia ser uma energia característica do l s l S m ou do. l s 6Gd. Contudo, se fosse o isótopo
> s*Gd, deveriam aparecer outras transições mais intensas o que nSo acontece ( L 7213 = 0.03%,
I 7283 = 0,4%)"°' enquanto que aparecem outras linhas do ' * 'Sm (o primeiro e o segundo escapes da
transicio de 5532,8 KeV). Posteriormente medimos urna amostra de óxido de torio, à qual adicionamos
gadolinio e a área do pico 7213 KeV nio aumentou, o que reforça a hipótese de que a transicio nao
pertence ao gadolinio.

Cálculo da Impureza de Samário

A quantidade de samário presente na amostra foi determinada calculando a área do pico de
segundo escape da transicio 7213 KeV do ' " S m , com energia igual a 6191 KeV. Escolhemos o pico de
segundo escape porque sendo a intensidade da linha 7213 do l $ l S m pequena (0,75%), o pico de
absorção total aparece com pouca intensidade e o cálculo da área estaria sujeita a erros decorrentes da
dificuldade de traçar uma curva de radiação de fundo precisa enquanto que o pico de segundo escape é
mais intenso porque em altas energias o processo de produçSo de pares tem maior probalilidade de

No caso do torio as energias escolhidas para o cálculo da área foram as mesmas que para o
gadolinio.

AREA 6191 K.V Sm __ 5 2 3 _ ^ _ 3 m fl ^ ±

AREA 3946,4 KeV 2¿3Th 3617 ± 238

Pela curva da Figura 22 esta razio corresponde a (212 ± 33) ppm de samário (pg samário/g de

ThO,).

AREA ei9i K«V ' "Sm 525 ± 73
0,0492 ± 0,0070

A R E A 3473 KeV 2 3 3 Th 10668 ± 341

Pela curva da Figura 21 esta razio corresponde a (198 ±28) ppm de samário (jig samário/g

ThO,).

Esta amostra de óxido de torio contém portanto, cm média, (205 ± 22) M0 de samário por g de

ThO,.

Em resumo, a análise do espectro da amostra de óxido da tórío que terá usada como matriz,
revelou a existência de impurezas de gadolinio e de samário, terras raras que nlo sfo permitidas num
material nuclear que servirá de combustível a um reator.

IV.2.2 - Amostra de óxido de Torio com Titanio (ThO, • TI)

O titânio* foi adicionado ao óxido de tórío porque ai duas linhas mal* intensas do 4 * T i tem

(•I Tilinto puro, ~ 98,9» dt Flutt* A. G.
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""energía igual a 6753 • 6413 KeV, portanto muito próximas das transições do > s t G d 6749,8 0
6419,3 KeV e inicialmente pensamos que a impureza existente no ThOj fosse titânio. Assim, o titanio
introduzido propositalmente deveria aumentar a área do pico medido. Analisando porém o espectro da
amostra de óxido de torio com 1,5 mg de titanio verificamos que a linha do titanio aparece ao lado da
linha do gad. ¡into (Figura 26) comprovando que a impureza do ThO2 nío 4 titanio.

Cálculo da* Impurezas de Gadolinio e Samário

A quantidade de gadolinio nesta amostra nao pode ser determinada porque as linhas do titanio
• do gadolinio se superpõem e a área do pico representa uma soma das duas linhas, nlo podendo ser
calculada corretamente. Como a quantidade de gadolinio presente na amostra é pequena aparecem
somente as transiçfies mais intensas do l s s G d - 6749,8, 6419,3 e 5902.9 KeV, todas elas coincidindo
com as linhas 6753 e 6413 KeV do " T i .

A impireza de samário se faz presente também nesta amostra (Figura26). A quantidade de
samário foi determinada pela razSo da área do pico de duplo escape da transiçlo 7213 KeV pela área das
transições 3473 e 3946,4 KeV do 2 3 3 Th (Figura 25).

AREA 6.91 KeV

AREA 3946,4 KeV 2 3 3 T h 3538 ± 227

Pela curva da Figura22 «sta razio corresponde a (208± 35) ppm de samário (|ig samário/g
ThO,)

AREA 6191 KeV i " S m = 504 i 78

ThO,).

AREA 3473 KeV 2 3 3 Th 10348 ± 333

Pela curva da Figura 21 esta raz3o corresponde a (198 ±31) ppm de samário (/ig/samário/g

A amostra de óxido de torio com 1,5 mg de Titânio contem em média (202 i 23) microgramas
de samário por grama de óxido de tório, resultado este bem consistente com a quantidade encontrada ne
amostra que continha somente óxido de tório (cap. IV.2.2).

IV.2.3 - Amostra de oxido de Tório com Níquel e Mercúrio (ThO, + NiO + HgO)

Nesta amostra foram colocadas propositalmente impurezas de níquel (sob a forma de óxido d*
níquel) e da mercúrio (sob forma de óxido de mercúrio). Foram misturadas 805ppm de níquel (jig
níquel/g ThOj) e 774 ppm de mercúrio (fig mercúrio/g ThOj).

Pelas curvas das Figuras 21 e 22 observamos que a sensibilidade relativa da detecefo do
mercúrio é muito maior que a do níquel. Isto pode ser visto também pela Tabela IV.

S N | - 2,31 x 10 ' 1 para a transição y mais intensa 8999 KeV do " N i .

S H « = 2'M * 1 0 ' pa"' t r a n $ i 5 S o ym8ií i n t e n f S 5 9 6 7 < 4 K < v *> ) ( * ° H »

Esta diferença faz-se presente também na amostra medida, pois para o níquel só sfo detectadas
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as duas linhas 7 mais intensas (com pico de absorçSo total, primeiro e segundo escapes) 8999 e
8533 KeV (Figura 29).

Par» o mercúrio a linha mais intensa é 5967,4 KeV com I = 13,9%. Contudo, como a
sensibilidade dele é maior, conseguimos detectar transições mais fracas (Figuras 27, 28a e 28b).

Na Tabela VII apresentamos as transições identificadas no espectro e as suas respectivas
intensidades gama e sensibilidades relativas de detecção.

As sensibilidades relativas foram calculadas com as intensidades 7/IOO capturas dadas por
Rasmussen' ' para podermos comparar com as dos outros elementos da Tabela IV apesar de existiram
dados compilados mais recentes no Nuclear Data Sheets'31'.

Tabela VII

Transições do 2 0 0 Hg Identificadas na Amostra de ThO, + NiO + HgO

com as Suas Sensibilidades Relativas de Detecção

Ê7(KeV)

6458,3

6397,7

6310,3

5967,4

5658,5

5388,3

5050,2

4842,2

4759

4739,2

4675,5

4373

3289

1 (7/5)100 capturas

5,98

0,84

1,08

15,52

6,63

4,08

5,35

5,24

2,64

6,81

3,08

1,01

3,23

a
S = l—f

A

1,02 x 10"1

1,43x10"*
1,84x10"*
2,64 x 10"1

1,13x10-'
6,94 x 10'*
9,1 x10"a

8.91 x 10"*
4,49 x 10"*
1,16x10''
5,24 x 10"J

6,49 x 10"*

1,84 xirr1

Comparando os dados da Tabela VII com os dados da Tabela IV podemos afirmar que mesmo
elementos cuja sensibilidade relativa para a transição 7 mais intensa é mais baixa que a do * 0 0 Hg para a
energia 5967,4 KeV podem ser detectados no nosso arranjo, pois a sensibilidade relativa deles tf da
ordem daquela das outras transições 7 do * 0 0Hg e que foram facilmente detectadas. Exemplos sto o
titânio (na amostra de ThOj + Ti), o vanadio, o manganês e o disprosio (detectados n$ amostra de
UOj + D y , O | + MnjO«), o ferro (detectado nas amostras de UO, * FejOj), o níquel, o samarlo
(detectado na amostra de ThO2 e na amostra de UOa +Sm3Oj +GdjO, + E U J O J ) e o europio (na
amostra de UO3 + Gd,O f + Eu3O, + Sm,0, ) .

Cálculo das Massa* das Impurezas

As quantidades de níquel e de mercúrio colocadas dentro da amostra foram calculadas pala
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TizSo das areas das transições mais intensas do $ 9Ni e do J 0 0 Hg para as areas das transições 3473 a
3946.4 KeV do 2 J Í 1 > .

AREA 8999 KeV S 9Ni 142 i 15
= = 0.0199 ± 0.0023

A R E A 3946.4 K * V 2 3 3 T H 7119 ± 329

Pelas curvas da Figura 22 a razão corresponde a uma massr o«'(1 tOS ± 127) ppm de nfquel (pg
Nl/g ThO,) enquanto que a quantidade colocada fot de 80S ppm, o que dá um erro percentual de 37,3%
am relaçlo è massa colocada.

AREA 8999 KeV 5 9 Ni 142 ± 1 5
— — * = 0,0114 ± 9.0013

AREA 3473 KeV 233Th 12434 ± 3as

resultado este que pelas curvas da Figura 21 Corresponde a uma massa de (1194 ± 136) ppm da níquel
(M9 Ni/g ThO2). 0 erro percentual neste caso. am reiaçJo a massa colocada, é de 48,3%.

AREA 5967.4 KeV _ 2 8 3 4 ± J 0 8

AREA 3946.4 KeV 2 3 3 Th 71 IS * 329

Pela curva do gráfico da Figura 22 esta razSo corresponde a uma massa de (137 i 79) ppm
enquanto que a quantidade colocada foi de 774 ppm, o que significa um ano percentual de 71,4% em
relaçlo i massa colocada.

AREA 5967,4 KeV ™Hg , 2 8 3 4 ± 1 0 8 =

AREA 3473 KeV 2 3 3 T h 12434 ± 385

que corresponde, pela Figura 21, a uma massa da (1436 ± 70) ppm com um erro percentual de 85,6%
«m reléelo i massa colocada.

Vemos assim que para esta amosua para as duas impurezas colocadas as quantidades calculadas
diferem das colocadas. Isto poderia ser explicada por vários fatores: o cálculo da área dos picos está
incorreto, oa dados nucleares usados (apesar da compilados recentemente) nlo slo corretos (para o
níquel, por exemplo, há autores*34' que dlo a intensidade da transição 8990 KeV igual • 41,65 7VIOO
capturas, enquanto outros'7' dlo o valor 26Vt/100 capturas) ou mesmo o erro foi cometido na
pesagem das quantidades da impurezas ou de torio colocadas dentro da amostra.

Cálculo dai Impurezas da Gadolinio a Samarlo

As impurezas da gadolinio e samarlo aparecem também nesta amostra (Figuras 28e,b a 29). Para
o cálculo das quantidades de impureza presente no óxido de torio foram obtidos os seguintes valores:

AREA 8749,8 K.V " » G d

AREA 3946,4 KaV 2 3 3 T h

_p que corresponde (da curva da Figura 22) a (3212) ppm de gadolinio (pg Gd/g ThO})
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AREA 6749,8 KeV iB8 G d

AREA 3473 Kev 233Th

o que corresponde (Figura 21) a (51 ± 4) ppm de gadolinio (nq Gd/g ThOj).

Em média, a quantidade de gadolinio presente na amostra de ThOj +N¡O + HgO é igual a
(41,5 ± 2,2) ppm - HQ de gadolínio/g de óxido de torio, resultado "com mesma ordem de grandeza
apresentada nas amostras analisadas anteriormente (cap. IV.2.1).

Para o pico de segundo escape da transição 7213 KeV do ' * ' Sm temos

AREA 6191 KeV 151Sm 607 ± 89

ÁREA 3946,4 KeV 2 3 3 Th 7119 ± 329
0,0853 i 0,013

o que corresponde (Figura 22) a (125 ± 19) ppm de samário (pg Sm/g ThOj).

AREA 6191 KeV 151Sm _ 607 ± 8 9

AREA 3473 KeV 2 3 3 Th 12434 ± 385
0,0488 ± 0,0072

o que corresponde (Figura 21) a (196 ± 67) ppm de samário (ng Sm/g ThOj).

Em média, a quantidade de samário presente na amostra de ThOj + NiO + HgO é igual a
(160,5134,8) ppm — pg de samário/g de óxido de torio, resultado este da mesma ordem de grandeza
que os calculados para as outras amostras (cap. IV.2.1. e 2.2.).

IV.2.4-Amostra de Óxido de Tor» com Gadolinio, Níquel e Mercurio iThO2 +Gd,O, +NÍO+ HgO)

Nesta amostra foram introduzidas, propositalmente, as seguintes impurezas: 635 ppm da
gadolinio - ¿ig Gd/g T h O j - sob forma de óxido de gadolinio, GdJOJ, 690 ppm de níquel - jig Ni/g
ThOj - sob forma de óxido de níquel, NiO e 716 ppm de mercúrio - pg Hg/g ThO2 - sob forma de
óxido de mercúrio, HgO.

O espectro de linhas gama desta ¿mostra pode ser visto nas Figuras 30, 31a, 31b a 32.
Comparando esta amostra com aquela que continha somente níquel e mercúrio (Figuras 27, 28a,b a 29)
observamos que a presença de um material com alta seccSo de choque (e portanto sensibilidade relativa
de detecçio grande) dificulta a detecção de outras impurezas. Na amostra anterior havíamos identificado
varias linhas do mercúrio, algumas bastante fracas (Tabela VII). Na amostra que contém também o
gadolinio so conseguimos detectar três transições do mercúrio: 4739,2, 5966,9 a 6457,8 KaV porque a
presença do gadolinio aumenta a radiação de fundo da própria amostra dificultando o aparecimento das
outras impurezas (apesar das quantidades das impurezas a da matriz) - Tabela V - saram praticamente
iguais). Outras linhas do mercúrio possuem energias iguais a algumas linhas do gadolinio a sobrepBenvse
a estas. Por axemplo, as transiçfies 5660 KeV do 158 Gd e 5658,1 do J 0 0Hg, ou a ttansiçlo 6388,3 KaV
do " ° H g com o pico de escape simples da transiçlo 5902,9 KeV do ' " G d .

No caso do níquel nlo hé superposiçlo de linhas do **Ni com linhas do " * G d porque M
transições mais intensas do " N i tém energias altas (8999 a 8533 KeV) a a transiçlo mais alta do ' " G d
é 6913,2 KaV. Contudo, o alto nivel da rediaçlo de fundo (como pode ser visto na Figura 32) dificulta

"o*aparecimento dessas linhas quando na amostra anterior (Figura 29) elas eram detectadas com maior
facilidade.
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As transições do torio também slo prejudicadas pelo alto nível da radiação de fundo causada
pelo gadolinio (ver Figuras 27 a 30). A transição 3473 KeV do " 3 Th coincide com o pico do primeiro
escape da transição 3990.5 KeV do ' 5 i G d e com o pico do segundo escape da tránsiçio 4488.8 KeV do
1 s 0Gd. Assim, a área calculada deste pico será a soma de três diferentes intensidades nao podendo
portanto, ser usada no cálculo da razio das massas. Para este cálculo será usada apenas a tránsiçio
3946.4 KeV do 2 3 3 Th IFigura 30).

As linhas do gadolinio sao detectadas com facilidade, sendo observada nlo apenas a mais
intensa (6749,8 KeV - 1.32rV100 capturas) como algumas outras, como podemos ver na Tabela VI I I .
As sensibilidades relativas foram calculadas com os dados nucleares de Rasmussen(34>.

Tabela VIII

Transições do 1 M G d Identificadas na Amostra da ThO, + Gd,O, • NK)

+ HgO com as Suas Sensibilidades Relativas da Detecção

E?(KeV)

6913,2

6749,8

6670,1

6419,3

5902,9

6784,2

5608,8

5682,6

5541,8

5306,3

6250,7

6179,2

5058,3

4925,0

4488,8

4344,7

y y s / 1 0 0 capturas)

0,07

1,32

0,08

0,22

0,47

0,13

0,07

0,24

0,10

0,09

0,05

0,19

0,13

0,19

0.17

0,15

c
S = l — f

A

1,74x10"'

3.29

1,99x10"'

5,48 x 10"'

1,17

3,24 x 10"'

1,74 x K T '

5,98 x 10"'

2,49 x 10"'

2,24 x 10"'

1,25x10"'

4,74 x 10"'

3,24 x 10"'

4,74 x 10"1

4,24 x 10"'

3,74 x 10"'

Cálculo das Massas das Impurezas

As quantidades colocadas de gadolinio, níquel e mercúrio foram calculadas usando as curvai
teóricas das Fieuras 21 a 22 palas áreas dos picos de absorçlo total 6749,7 KeV do ' *aGd, 5067,4 KaV
do ' " H g , 8999 KeV do " N i e 3946,4 KeV do ">Th.

AREA 6749 KeV 168Gd 2280 t 298

AREA 3946,4 KeV 2 3 3Th 7634 ± 870
2,9872 1 0,3427



o que corresponde (Figura 22) a uma quantidade de (836 ± 95) ppm de gadolinio (¿ig Gd/g ThOj. A
quantidade de gadolinio colocada na amostra foi de 635 ppm. Contudo, devemos nos lembrar que o
óxido de torio nSo é puro, ele contém já uma quantidade aproximada de ~ 51 ppm, daí a dificuldade de
compararmos a quantidade colocada com a medida. Considerando que já existia uma quantidade inicial
de gadolinio na matriz de óxido de tório, o erro percentual da massa medida para a massa colocada 4 de
21.7%.

ÁREA 8999 KeV s 9 Ni 130 ± 18
rri— = = 0,0170 ± 0,0019

AREA 3946,4 KeV " 3 T h 7634 ± 870

o que corresponde (Figura 22) a uma quantidade de (944 + 104) ppm de níquel (/¿g Ni/g ThOj) quando
a massa colocada na amostra era de 690 ppm. Isto significa um erro percentual de 36,8% em relação è
massa colocada.

AREA 5967.4 KeV 2 0 0 Hg 3165 ± 286
TTZ— = = 0.4146 ± 0,0603

AREA 3946,4 KeV 2 3 3 Th 7634 ± 870

o que corresponde (Figura 22) a uma quantidade de (1382 ±210) ppm de mercúrio (jig Hg/g ThO2)
quando a massa colocada na amostra era de 716 ppm. Isto significa um erro percentual de 93% em
relação à massa colocada.

Comparando as duas amostras de óxido de tório nas quais foram introduzidas as impurezas de
níquel e mercúrio, verificamos que nos dois casos há grandes discrepancias entre a massa colocada e a
massa calculada, sendo que os erros s3o da mesma ordem. Podemos supor, portanto, que existe algum
erro sistemático, seja no cálculo das áreas medidas, seja no cálculo das curvas teóricas das Figuras 21 e
22. No cálculo das áreas o erro poderia estar no traçado da curva de radiação de fundo se bem que isto
significaria que nas duas amostras estamos cometendo o mesmo tipo de erro, o que é bastante
improvável. O mais provável é que o erro esteja contido na construção das curvas teóricas, em vista da
dificuldade em encontrar dados nucleares coerentes, especialmente para as intensidades ys/100 capturas
das transições. Para a transicio 8999 KeV do 5 9Ni Rasmussen'34' dá o valor 41,65% enquanto que
Groshev'7' dá o valor 26%. Para o mercúrio encontramos o valor 15,50% dado pelo Rasmussen'341 e o
valor 13,9% compilado mais recentemente no Nuclear Data Sheets'32'.

No caso do gadolinio, para a curva teórica usamos o valor da intensidae /s/100 capturas de
1,32% dado por Rasmussen'8'34'. Mas sa usássemos o valor de Groshev'8', I a 1,9%, obteríamos
681 ppm Gd (erro percentual = 15,3%) e para o valor de Knowles1101, I = 1,5% obteríamos o valor
735 ppm Gd com erro percentual de 7% em relação a massa colocada.

É evidente que a melhor solução para a determinação precisa dai impurezas (e nlo só para a sua
identificação) 4 a construção de curvas de calibração experimentais.

Cálculo das Impurezas de Gadolinio • Samarlo

Para este alvo não foi possível calcular a impureza de gadolinio já existente no óxido de tório
pela razão óbvia de que o gadolinio colocado mascara a impureza anterior.

A Impureza de samarlo se faz presente pelos picos de absorção total, primeiro e segundo escapes
da transição 7213KeV do M I S m . As linhas que apareciam nas outra* amostras encontram-se aqui
mascaradas pelo aumento da radiação de fundo causada palo gadolinio.
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Para o cálculo do samário usamos o pico de escape duplo de transição 7213 KeV (os picos do
1 * ' Sm podem ser vistos nas Figuras 31b e 32).

ÁREA 6191 KeV 151Sm 968 ± 225

AREA 3946.4 KeV » 3 T h = 7 6 3 4 ± 870 = ° ' 1 2 6 8 * ° ' ° 3 2 8

o que corresponde pela Figurai-, a uma quantidade de (185 ±48) ppm de samário (¿ig samário/g
ThO2).

Este resultado é da mesma ordem de grandeza que os resultados obtidos para as outras
amostras, comprovando assim a existência do samário como impureza no óxido de torio.

IV.2.5 - Amostra da óxido de Urânio

O óxido de urânio usado nas nossas experiências tem a procedência da usina piloto da
purificação de urânio115' em operaçlo no Centro de Engenharia Qufmica do Instituto de Energia
Atómica. Como este óxido é a nossa matriz padrão fizemos uma análise por captura radioativa de uma
amostra contendo somente óxido de urânio. O espectro resultante pode ser visto nas Figuras 33, 34 a
35. Na Figura 33 a faixa de energia está estre 2800 e 4100 KeV aproximadamente e contém as linhas do
" * U resultante da reação í 38U(n,7».

A transição mais intensa do 1 3 9 U ¿ de 4060,5 KeV131 e aparece no espectro juntamente com
os picos de primeiro e segundo escapes. Contudo, para uma análise por comparação de áreas só podemos
usar o pico de absorção total 4060,5 KeV pois os outros dois picos se sobrepõem * outras transições do
" f U 3546,1 KeV e 3541,1 KeV) e em conseqüência disto a área calculada ¿esses picos é maior do que
a real.

Outras transições do J 3 * U também se fazem presentes neste espectro: 3991,4, 3982,8, 3638,9,
3611,9 a 3583,1 KeV.

Nesta regiío aparecem algumas outras linhas de baixa energia com as quais nSo nos
preocupamos, pois a nossa técnica de análise envolve os raios gama prontos de alta energia. Além disso,
nessa região abaixo de 4000 KeV as próprias linhas provenientes da matriz de uranio dificultam a
observação das impurezas. Nas Figuras 34 e 35 vemos a região de altas energias a podemos observar qua
a única transição que aparece é a de 4945 KeV do I 3 C proveniente do suporte de grafite. A transição
3684 KeV do " C também aparece no espectro (Figura 33) e é útil como mais uma linha de calibreção.

Na região de alta energia detectamos também as linhas de primeiro a segundo Mcapes da
transição 7368 KeV do 2 O i P b ( 9 ' e a linha de duplo escapa da traruicão 7632 KaV do " F e ' 3 4 ' mas
estas impurezas provém do suporte de grafite usado (a medida do espectro de um suporte da alvos em
grafite revelem a presença das impurezas do chumbo e do ferro).

Pela análise da amostra da óxido de urânio concluímos que podemos usá-lo como matriz padrão
para detectar raios gama altamente energéticos de várias impurezas, inclusive terras raras, pois a amostra
revelou-se satisfatoriamente pura.

IV.2.6 - Amostrai da óxido da Uranio com Farro (UO, + Fe,O,)

Foram preparadas duas amostras de óxido de urânio com ferro - uma contando 160 ppm d*
ferro (fig Fe/g UO,) e outra contendo 9065 ppm (pg Fe/g UOj).
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A primeira amostra com 150 ppm de ferro foi preparada tendo em vista a Tabela IV da*
sensibilidades relativas de detecção, pois para a transição mais intensa do ferro — 7632 KeV do 5 7Fe - a
sensibilidade de 1,16 x IO"1 representa o limite de detecção do nosso arranjo experimental. Contudo,
devemos lembrar que estes limites de detecção são calculados sempre para as melhores condições, o qut
não acontece na prática.

Amostra d« UO2 com ISO ppm Fa

O espectro medido dos gamas prontos desta amostra pode ser visto nas Figuras 36 (a faixa de
energia de 2800 a 4100 KeV) e 37-38 (faixa de energia de 4100 até 10000 KeV). Podemos observar at
transições do " * U (4060,5 KeV) do I 3 C (3684 e 4945 KeV) e do 10*Pb (7638 KeV) do suporte de
grafite. A transição 7632 KeV do í 7 F e é muito fraca. Isto deve-se, além da pouca quantidade de ferro e
da baixa sensibilidade de detecção, ao fato de que esta transição faz parte de um "doublet", ou seja, são
duas transições intensas e separadas somente por 14 KeV de diferença - 7632 • 7646 KeV1341 e que no
espectro aparecem como uma só linha, larga em demasia.

As linhas se sobressaem com pouca intensidade também por causa da radiação de fundo causada
pela própria matriz de óxido de urânio. Neste espectro conseguimos detectar os picos de 1? e 2? escapes
da transição 5921 KeV do $ 7Fe.

Numa amostra deste tipo, portanto, conseguimos detectar a impureza de ferro sem contudo
podermos calcular a quantidade de ferro presente.

Amostra dt UO2 com 9066 ppm d* Ferro

Nesta amostra foi colocada propositalmente uma quantidade grande de ferro (50,50 mg - ver
Tabela V) para verificarmos a viabilidade da determinação da quantidade de ferro.

Pelos espectros das Figuras 39, 40 è 41 observamos as transições do " * U (4060 KeV) t do " C
(4945 KeV), bem como várias transições do ferro tanto do S7Fe como do " F e .

Para o S7Fe temos: 5921, 6018, 7279, 7632 e 7646 KeV.

A transição do Í S Fe é 9298 KeV, mas é um pico fraco pois a percentagem isotópica do * 'Fe é
de somente 6,82% enquanto que para o *7Fe temos 91,66%.

O cálculo da quantidade colocada de impureza foi feito pala área do pico de duplo escape da
transição 7632 KeV porque era um pico mais intenso (pela sua alta energia a sensibilidade para •
detecção é maior) permitindo portanto achar uma área mais precisa.

Para o urânio foi considerad» a transição 4060,5 KeV.

AREA 6610 KeV 6 7Fe 1874 i 91

AREA 4060,S KeV 2 3 9 U 8937 t 144
0,2097 * 0,0107

o que correspond* pela curva teórica da Figura 21 a uma quantidade da (9540 ± 486) ppm de ferro (¿<g
Fa/g UOj) resultado esta com um erro de 6,2% em relação I mata colocada dt 9065 ppm. lito
demonstra uma boa concordância entre a quantidade colocada e a medida, devtndo-se sempre lembrar
que existem os vários valoras dos dados nucleares a também a dificuldade em se calcular uma área com
precisão tratando-se de um pico duplo.
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fV.2.7 - Amosca de Óxido de Uranio com Dispfosio, Vanadio • Manganês ( U 0 1 + D v 1 0 1 +

tyesf* amostra foram introduzidas propositalmente inpurezas de disprôsio (787/ig Dy/g UOj)
vanadio (617, pg V/g UO2) e mangones (445fi9 Mn/g UOa) pois sfy elementos cuja presença nlb é
permitida no material de um combustível nuclear.

Nas Figuras 42 e 43 apresentamos o espectro medido desta amostra. Na Figura 42 podemos
observar as linhas do " » U (4060,5 KeV) e • 3C (4945 KeV). enquanto que na Figura 43 sSo visíveis as
linhas das impurezas.

Aqui também podemos observar, como no caso da amostra, de JhP» com gadolinio, que •
presença de urna terra rara com sécelo de choque alta (oD = 2600 b) dificulta a detecção das outras
impurezas como pode ser visto também nas Figuras 10a e 10b.

As transições detectadas do " V sSo: 7156. 6875. 6519, 5520 KeV e as do ' *Mn sao: 7248.
7160, 7061, 5530, 5181 e 5019 KeV. Contudo, vários destes picos eje absorção total e seus respectivos
escapes duplos e simples se sobrepõem entre si e também is ijntyp do disprosio, dificultando a
identificação e a determinaçSo das massas das impurezas. Por exemplo, 7156 e 7160 KeV do " V • do
**Mn, 5181 e 5177.3 KeV do **Mn e l 6 5 Dy . 6875 (escape duplo) e 6848.4 KeV do " V e ' • * 0 y .

Êntlo, para o cálculo da massa das impurezas devemos escolher um pico que nlo esteja
influenciado por outras energia* bem próximas.

No caso do disprpsjo a transiçlo mais ¡n^n» é a 5607,3 KeV. Contudo, como é um elemento
de alta sécelo de choque de captura de njutrqps outras transições slo detectadas como podemos ver
pela Tabela IX. Os dados nucleares usados slo os de Rasmussen<34>.

Tabela IX

Transições do 1 0 BOy Identificadas na Amostra da UO, + Dy,O, + V , O ,

+ MnjO4 e SUM Sensibilidades Relativas de Detecção

ElKeV)

6879,9

5848,4

5607,3

6556,9

6177,3

6143,8

4612,4

4124,2

3841,4

1(7/100 capturas)

0,07

0,04

2,78

2,23

0,54

1,36

0,61

1,06

0,33

1-2-1
A •

3,15x10-»

1,8 x 1 0 - '

1,25x10- '

1,0 X10"1

2,43 x 10 ' J

6,12x10- '

2,74 x 10**

4,77 x 10'*

1,48x10-*
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Comparando esta Tabela com a Tabela IV, da sensibilidade rejatjya dos elementos, podemos ter
uma idéia de outros elementos que conseguiríamos detectar, como por exemplo: Fe, Eu, Ti , V e Mn
(realmente detectados), Au, Na e A l .

Cálculo das Massas das Impurezas

As massas colocadas foram determinadas pelo cálculo da razio da área do pico da impureza •
do pico 4060.5 KeV do 1 3 »U.

Para o vanadio nao utilizamos a área do pico de absorção total da transiçio mais intensa
6519 KeV porque a estatística das contagens era pobre e levava a grandes erros. O cálculo foi feito para
o pico de duplo escape desta transição.

AREA 5497 KeV 6 2 V 468 ± 113
_ ^ ^ = 0,0197 ± 0,0048
AREA 4060,5 KeV 2 3 9 U 23734 ± 346

que, pela curva da Figura 20, corresponde a uma contaminação de (638 ± 157) ppm de vanadio (jig V/g
UO,). A quantidade de vanadio é de 617ppm, o que nos dá um erro percentual em relacSo a ela da
3,4%.

Para o Manganês foi escolhido para o cálculo da área o pico que apresentava melhor estatística
de contagem, ou seja, o pico rie Hnplo p;.r;)jit. f j a transiçSo 70B1 KeV do **Mn.

A R E A 6039 KeV s e M n ^ ± ^

AREA.4060,5 KeV 239u =
 2 3 ? 3 4 ± 3 4 6 - 0.0079 ± 0,0006

Pela curva da Figura 30 temos (442134) ppm de manganês (¿ig Mn/g UOj). A quantidade
colocada de manganês é igual á 445 ppm. Entlo o erro percentual da massa calculada em reléelo i massa
colocada é de 0,7%.

Para o disprósiofoi possível usar o pico de absorçSo total da transiçio mais intensa
5607,3 KeV. A curva teórica (Figura 20) foi construída com os dados nucleares mais recentas do

(32)

AREA 5607,3 KeV 1 6 s Dy 3543 í 104

AREA 4060.5 K.V » « U " 2 3 7 3 4 t 3 4 6

Com este resultado encontramos na curva teórica da Figura 20 o valor (782 i 25) ppm d*
disp.osio ( m Dy/g UOj). Comparando com a massa colocada de 787 ppm, tamos um erro percentual d*
3,3% am relaçio è massa colocada.

IV.Z8-Amostra d* oxido da Urlnk> com Gadolinio, Samaria a Europio (UO, + O o , 0 , + Sm,0 , +
Eu,Oj)

As impurezas de gadolinio, samário a europio foram colocadas propositalmentt no óxido da
urlnio por serem terras raras, cujas altas seccSes de choque tornam proibitiva a sua presença num
material usado como combustível nuclear.
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o G d = 250000 barn

o S m =41800 barn

o E u = 8304 barn

Foram colocadas 96¿cg Gd/g UOj e 1010/¿g Eu/g UO2. No espectro medido desta amostra
(Figuras44. 45 e 46) observamos, além das transições do 1 3 9 U , as transições do ' s ' S m e ' " G d .

Apesar de termos colocado uma massa razoavelmente grande de europio, as suas transições
praticamente nSo aparecem por causa do aumento da radiação de fundo causado pela presença do
gadolinio e do samário na amostra. Além disso, a transição mais intensa do -5 2Eu é 5918,3 KeV qua
praticamente se sobrepõe i transição 5902,9 do ' s*Gd, não podendo portanto ser detectada.

A presença do europio só é detectada pela transição 6228,5 KeV e assim mesmo so o pico de
duplo escape aparece sozinho, pois os picos de absorção total e de primeiro escape coincidem com os
picos de primeiro e segundo escape da transição 6749,8 KeV do >s*Gd (Figura 11).

O gadolinio, apesar de presente em pequena quantidade, é facilmente detectado por causa da
sua secção de choque de captura muito alta. As transições detectadas são: 6748,8. 6419,3, 5902,0,
5784,2 e 5179,2 KeV.

O samário também é facilmente detectado por causa da sua secçio de choque alta, apesar das
suas transições nSo serem muito intensas. Na Tabela X apresentamos as transições detectadas e as
respectivas sensibilidades relativas de detecção. Os dados nucleares são os de Rasmussen'3 .

Tabela X

Transições do 1 6 1Sm Identificadas na Amostra de UO, + GdaO } + Sm,0 ,

+ Eu,O| • suas Sensibilidades Relativas de Deteccfo

El KeV)

7213

6537,9

6129,6

6962,8

6616,0

6632,8

5283,1

4809,1

1(7/100 captures)

0,75

0,20

0,16

0,14

0,12

0,48

0,11

0,39

A

2,88 x 10"'

7,68 x IO""1

5,76x10- '

6,38 x 10"a

4,61 x IO"'

1,84x10- '

4,22 x IO'3

1,6 xiO*1
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Cálculo dat Massas das Impurezas

As massas das impurezas desta amostra foram determinadas pela rezlo das Areas do pico da
impureza pelo pico da matriz.

Para o europio, em vista da dificuldade de detecção e da pouca estatística de contagem nos
picos, nSo foi possível determinar a massa da impureza e comparar com a quantidade colocada.

#

Para o samário o cálculo foi feito usando a área do pico de absorção total da transição 7213 do
1 5 'Sm e do pico de absorção total da transição 4060,5 KeV do " 9 U .

ÁREA 7213 1 6 1Sm 2386 ± 87
= = 0,1373 ± 0,0074

ÁREA 4060,5 2 3 9 U 16286 ± 607

Pela curva da Figura 20 este valor corresponde a uma massa de (641 ± 35) ppm de samário (¿ig
Sm/g UOj). Comparando com a massa colocada de samário (666 ppm) temos um erro percentual d*
3,75% em relação á massa colocada.

Para o gadolinio usamos as áreas dos picos de absorção das transições 6749,8 KeV do M * G d •
4060,5 KeV do " » U .

AREA 6749,8 KeV 1 5 8Gd 4036 ± 1 1 5

AREA 4060,5 KeV " » U = 16286 ± 607 = ^ * °'0"'

Pela curva da Figura 20 obtemos a massa de (95 ±4) ppm o que corresponde a um erro
percentual de 1,04% em relação à massa colocada de gadolinio, 96 ppm (pg Gd/g UOj).

1 V.3 - Reprodutibilidade do Método

Em virtude de problemas causados pela reforma do reator de pesquisa IEAR-1 nSo foi possível
medir mais do que uma vez todas as amostras.

Somente a amostra contendo óxido de urânio com disprósio, vanadio e manganês foi medida
duas vezes, com um intervalo de tempo de 4 meses entre uma medida e a outra.

Na primeira medida conseguimos acumular dados somente durante 200 minutos t na segunda
medida durante 1389 minutos. Obviamente a análise feita no cap. IV.2.7 refere-se i amostra medida
durante o tempo mais longo por causa da estatística das contagens.

Contudo, é possível uma comparaçSo entre as duas medidas que permita verificar se a nossa
técnica de análise é reprodutível.

Como a primeira medida foi realizada em 200 minutos a única transição que é detectada com
precisão, além da de 4060 KeV do a 3 * U , é a de 5607,3 KeV do I M D y .

A comparação foi feita calculando-se a razão d» érea da transição do I é i D y pela área da
trans*c3odo í í fU.

Para maior precisão de cálculo foi considerada a soma dos tris picos absorção total, primeiro e
segundo escapes) de cada transição. Os absorvedores no feixe colimado de raios y foram os mesmos part
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1 * duas medidas, com excesslo do filtro d* polipropileno para nêutront rápidos. Assim, foi nacatsirío
corrigir u áreas dos picos somente para a transmissio do polipropileno.

t = 200 min. - filtro da polipropileno = 25,4 cm

£ AhEA 2 3 9 U = 5565 ± 2 7 0 .

i A R E A 1 8 5 D V = 1111 ± 68

Arcas corrigidas:

£ A R E A 2 3 9 U = 13349 ± 1553

£ A R E A 1 6 SDy = 2278 1 290

Razio das áreas: R 2 0 0 * 0.170610,0294

t = 1389,07 min. — filtro d* polipropileno = cm

• i A R E A 2 3 9 U = 64iro ± 1129

£ AREA 1 6 6 Dy = 11219 ± 363

Areas corrigidas:

£ AREA 2 3 9 U « sisos ± 1835

£ AREA " » D y • 13756 ± 646

Razio das áreas: R , 3 8 9 * 0,1681 ±0,0077

0 erro percentual entre as duas razOes é:

- 1,47% em ralaçlo a R 2 0 0

- . 1,49% em refació a R1J8o

fato asta qua comprova a reprodutibilidade do método usado, saja na medida da amostra, taja na análita

dos dados experimentai».

Outro fator que depSe a favor das nossas técnicas usadas para medida a analisa dai

amostras é a determinação das impurezas da gadolinio a samarlo no óxido da torio (cap. IV.2.1.4),

pois para es quatro amostras analisadas obtivemof as mesmet quantidades d» gadolinio ou d»

samarlo (Tabela XI).
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Tabela XI

Comparação da Massa das Impurezas de Ge e Sm

Encontradas em Varies Amostras de TnO,

Amostra

ThO,

ThO, + Ti

ThO, + NiO + HgO

ThO, + NiO + HgO + Gd,O,

/igGd/gThO,

51,6 ±3,5

41,6 ±2,2

/igSm/gThO,

• 206 ±22

196 ±31

160,5 ± 3 4 3

185 ±48

Esta concordância de multados mostra numa boa aproximação, que a técnica de análise dos
dados que usamos é coerente.

IV.4 - Curvas Experimentais de Celibraçio para Determinação da Massa da Impureza

No capítulo IV.1 apresentamos as curvas teóricas que permitem determinar a massa de uma
impureza presente numa matriz a partir da área do pico correspondente i impureza que aparece no
espectro medido dos gamas prontos. Contudo, por causa da grande discrepância entre os dados nucleares
encontrados na literatura para um mesmo elemento temos nâo uma, mas várias curvas teóricas, o que
dificulta a determinação precisa da massa da impureza (na Figura 20 para o samarlo temos ume curva
para a intensidade gama igual a 0,47% e outra para a intensidade igual a 0,75%). Vimos entlo ser
necessária a construção de curvas experimentais de calabraçto, medindo-se amostras com quantidades
controladas de impurezas numa matriz pura de óxido de urânio ou de óxido de torio.

Para o óxido de torio nao foi possível e determinação das curvas de calibraçfo, pois o óxido de
que dispúnhemos nfo era puro (cap. IV.2.1.4).

A análise do óxido de urinio (cap. IV.2.6) nlo mostrou nenhuma impureza na regilo de alta*
energias, portanto pudemos usar matrizes de UOj na preparação de amostras para a construção das
curva* experimenteis m ealibraçlo.

I V A 1 - Amottra* de Oxido 4* Urinio eom Impureza* para Curva* de Calibracf»

Foram preparada* e medida» três amostras «le óxido de uranio u m impurezas de samarlo e
níquel sob forma de óxido* da mesma procedlncia que o* óxidos «tos amostras anteriora* (cap. 11.3.1).
Tanto • matriz como a* impureza* foram pesadas cuidadosamente com uma balança analítica Merck
(precMo da Manca: 0,06 mg). Na Tabele XII «presentamos as massas colocadas em cada amostra.
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Tateia XI I

Amostras para Calibrado

Amostra

Al

A2

A3

Matriz UO, (g)

4,6057

4,5357

4,6171

Sm,Os (mg)
0

4,0

8.0

12.849

NO(mfl)

3,8

7.4

11,8

As tras amostras foram medidas no arranjo experimental descrito no cap. 11.1. mas com um
colimador final da chumbo com diámetro igual a 0,4 cm a distante 20 cm do detector de Ge(Li) que
está num Ingulo da 57° com o faixe colimado dos raios 7.

IV.4.2 - Construção das Curvas da CaUbracto

As áreas dos r* .* que aparecem no espectro medido de cada amostra foram calculadas pelo
método descrito no ca . 1.1.2

Para o urSr < > re Ihemos o pico de absorcb > total da transicSo 4060,5 KeV do * " u e para o
semário o pico de % ti > total da transicSo 7213 KeV do l s l S m . Para o níquel escolhemos o pico de
duplo escape da tr ,#•• J« 8999 KeV do " N i por apresentar melhor estatística da contagem. Calculamos
a razio das áreas » « JJÍI JS da impureza e da matriz a construímos as curvas experimentais da calibracfo
da razio das áreas et t meio da massa colocada da impureza (em microgramas por grama de UOj). Na
Tabela XIII apresenta su as massas das impurezas e as respectivas razSes (área impureza/área uranio).

Tabela XI I I

Massa das Impurezas (ppm) a Razio das Areas dos Picos

Para as Amostra» de Calíbracib

Amostras

A 1

A2
A3

wSm/gUOj

766
1621
2783

AREA1B1Sm

AREA M 9 U

0,197410,0101
0,381310,0186
0,7142 * 0,0686

MflNI/gUO,

663
1282
2008

AREAMNI

A R E A 2 M Ü

0,026010,0027

0,042910,0037

0,077310,0082

' Na Figura 47 apresentamos as curvas de calibraçfo experimentais da razio área impureza/área
uranio como funció da massa da impureza colocada na matriz. O ajusta das ratas foi feito pelo método
dos mínimos quadrados levando em considaraclo o erro na razio das áreas.



Figura47 - Curvas Experimentais de CalibraçSo para Impurezas em Matriz de UOj
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Pelas curvas experimentais observamos que os três pontos meJidos se ajustam • uma reta,
mostrando que estas curvas podem ser usadas para obter com precisão a quantidade de uma impureza
presente numa matriz de óxido de uranio, uma vez medido o seu espectro e calculada a area dos picos.
Vemos assim que pera urna analise quantitativa de uma amostra é interessante construirmos curvas de
calibraçSo do sistema experimental para as impurezas, relacionando-as com a matriz de UO» ou de
ThO».

Numa comparação das curvas experimentais do samário e do níquel com as curvas teórica*
apresentadas na Figura 20 (cap. IV.1), obtivemos os resultados abaixo para as massas das impurezas em
ppm.

Semario

A l A2 A3

C.T.

CE.
ERRO

966
766
26 \

1868

1S21

23 fc

3498

2783

26%

Níquel

A l A2 A3

C.T. 805 1330 2397
CE. 663 1282 2008
ERRO 21% 4% 19%

CT. = curva teórica
CE. = curva experimental

ERRO = erro percentual em relaçfo
i curva experimental

As discrepancias entre os resultados obtidos das curvas experimentais e os obtidos pelas curvas
teóricas podem ter explicadas tentativamente pelo fato de que as medidas das amostra; para a calibraçio
foram realizadas com um colimador final com abertura diferente do colimador1 utilizado na medida das
amostras anteriores e com o detector estando num Angulo de 57° com o feixe colimado dos raios ge<na
(nas amostras anteriores o angulo era igual a 42°), o que altera a eficiência de detecção do cristal de
Ge(Li).

Existe ainda uma outra implicação proveniente do fato de que as medidas foram realizadas
numa época de reformas do reator de pesquisa IEAR-1 quando houve a necessidade de mudanças
contínuas na configuração do núcleo do reator. Estas mudanças ocasionam uma alteração no espectro
dos neutrons térmicos que incidem sobre a amostra* influenciando portanto, a intensidade das linhas y
que aparecem no espectro.

Vemos assim, que as ciirvns ue calibraçSo dependem do sistema experimental utilizado pera a

* A 0M«rv*v*> de que • mudanci do «speciro de neutron* Incidente sobre s amostre altere es tmensMedas relatives
des tremieses geme dos elememos eompontmes de emostre foi eonfIrmsde pelo Dr. N.8. Resmusssn.
o mesmo tipo de eomportemento dursme e prsoertçfo do etlai de gimes de eepture dos elementos netureto1'
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medida das amostras, daí a necessidade de se construir curvas de cal ¡bracio específicas para as condiç0«
experimentais.

CAPITULO V

CONCLUSÕES GERAIS

Vimos neste trabalho uma nova técnica para a determinação de impurezas em compostos de
urânio e de torio pela análise dos raios gama prontos da captura radioativa de neutrons térmicos.

A análise das amostras mostrou que vários elementos podem ser medidos ao mesmo tempo
numa amostra complexa diretamente, sem necessidade de qualquer separação química anterior a análise.

A sensibilidade do método é maior para os elementos com secçao de choque grande e isto inclui
as terras raras tornando assim possível a aplicação deste método de análise para o controle de venenos
colocados propositalmente no material combustível nuclear de um reator e também para a determinação
de impurezas de terras raras nestes mesmos materiais. Um exemplo disto é a detecção das impurezas de
gadolinio e samário em óxido de torio previamente purificado (cap. IV.2.1.4).

O limite de detecção do método é calculado supondo que um elemento pode ser detectado se o
o

produto da sensibilidade relativa S do elemento (S = I - f) pela sua massa e pelo fluxo de neutrons
A

excede duas vezes a radiação de fundo na região de altas energias. Contudo (como acontece com outras
tabelas de sensibilidade para outros métodos encontrados na literautra) estes limites são válidos somente
para condições experimentais ideais que na prática são dificilmente atingidas. Na realidade, o limite deve
levar em consideração o fato de que, além das transições gama da impureza de interesse, são produzidas
também transições de outros isótopos, tanto de impurezas como da própria matriz e que aumentam o
nívil da radiação de fundo. Um exemplo é a impureza de 150ppm de ferro em óxido de urânio
(ca. IV.2.6) que dificilmente é observada no espectro por causa da radiação de fundo proveniente da
própria matriz e que pelos limites 4e detecção calculados deveria se destacar da radiação de fundo.

Nas amostras complexas as impurezas com secção de choque baixa sSo mascaradas por aquelas
de secção de choque alta o novamente os limites teóricos de detecção não são verificados. De fato,
pudemos observar isto numa comparação entre a amostra de ThOj + NiO + HgO e a amostra de
ThOj + NiO •HgO + GdJO,. Enquanto rue na primeira amostra (cap. IV.2.3) apareceram várias
transições do mercúrio e do níquel acima da radiação de fundo, na outra amostra (cap. IV.2.4) o
gadolinio mascarou quase todas as transíçOes do .iwrcúrio e o aumento na radiaçSo de fundo dificultou a
detecção das transições do níquel.

A discrepancia observada entre alguns valores das massas colocadas das impurezas (níquel t
mercúrio) a as calculadas pelas curvas teóricas pode ser explicada BT» termos das alteraçBcs na
intensidade das linhas gama causadas pela mudança do espectro de neutrons térmicos que ¡ncidem sobra
• amostra. Esta mesma mudança é responsável em parte também pela diferença entre as curvas teóricas •
experimentais das áreas dos picos em função das massas dos elementos.

O fato dos pontos das curvas de calibracfo se ajustarem numa reta depSe a favor da nova
técnica de análise mostrando contudo que á sempre aconselhável a construção de curvas de calibraçio
experimentais.' A dependência destas curvas com o sistema • as condições experimentais sugere •
possibilidade da construção de curvas de calibração não com amostras is quais adicionamos quantidades
-controladas de impurezas mas sim com amostras de composição reconhecidamente comprovada por
outro* métodos a laboratórios.
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r V I ffntmOrar «1 nOtfO oCMCS OS STIMISO SqUI OSSCritt OStamOS InUQSnOO O QmWCVm OS UOtLIJ

para um «sterna de dttecçlo qu» podt fanctony como amtcüòmttto d» para» como «upra—or do «ftito
Compton. Isto iré implicar numa dwnini'icJb na radiaçio da fundo do aapaclro de* gamas prontos» o qua
acarrala uma diminuição dos limitas da dttaccso dos alanuntos, parmitindo datactar quantídadts
mañocas da impurezas»

oísto, estamos procuranoo memorar o prosjrama oa computaoor para o cstcmo oa area

dos picos» o que permitirá e analise rápWe de vários espectros de amostpas medidas*

Finalmente queremos lembrar quev apesar de termos desenvolvido este tacmce de análise dos
g m a prontos pare os compoctos oa uranio a oa rano qua sao ot nwnnrw o» mamut na «Bcnoiofai
midaar dot dtot atuai», ala poda «ar matada na daiaiminatlo da impuraa» am cjuatquar omra waoit da
mwfatat umonrac wotouKat ou gjaoioBjKas. por anampioi.
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APÊNDICE A

c • *
C • FESEOE • • • PROGRAMA PARA IDENTIFICAR LINHAS OE DUPLO *
C • * •

• ESCAPE , ESCAPE SIMPLES E ABSORÇÃO TOTAL •

C EN E ENR SAO AS ENERGIAS E ERROS DESTAS LINHAS. ESTES VALORES

C DEVEM ENTRAR EN ORDEM CRESCENTE DE ENERGIA
C
c

C C2M ENERGIA DE REPOUSO DO ELÉTRON

UC2M DUAS VEJES A ENERGIA DE REPOUSO DO ELÉTRON

L2MRZ ERRO EM C2M AO QUADRADO

fcRRO MAXIMA DISTANCIA DE E N I J I E E N I I I »C2M E DE ENIKl E

E N I I I • OC2M

NUM NUMERO OE LINHAS A ANALISAR

C FATOR FATdR DE SEGURANÇA NA IDENTIFICAÇÃO DAS LINHAS
C
c

DIMENSION EN(300),ENR13001
DATA C2M,DC2M,t2NR2,ERRO/511.0034,1022.0068,1.96E-06,30./
PHINT1600

C
C LE OS OADOS DE ENTRADA .
C

RfcAD 200,NUM,FATOR
READ 300 , IENIRI,ENRIKI,K-1,NUMI
NUM1*NUM-1
OU 130 I«1,NUH1
11-1*1 .
N«0
NN»0
DO 30 J«I1,NUM
D1F1-ENIJI-ENIII-C2M
IFI0IF1-ERR0I10,40,40

10 0ELTA1- ABSIDIFlt-SaRT<ENR(lt«ENRI|»»ENR<Jt*ENR<JI*C2HR2l»FATOR
IFI0ELTAD20, 20,30

20 JJ'J
N-l

30 CONTINUE
40 00 TO MU,NUM

0IF2-ENIKI-ENIII-0C2M
IF(DIF2-ERROI9O,0O,0O

50 0ELTA2 " ABS<0IF2l-SQRTIENR(lt*ENRfll*ENRIKI*ENR|lll»4*C2NR2l«FAT0R
IFIOELTA2I«0,60,70

60 KK • K
NN • 2
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7D UMIINUE
BO NNN 'N»NN»l

OÜ 10 t 9 C , l 0 0 . 110,1201 ,NUN
90 t l l 'ENf I»»C2M

| IKC2MH2)
H^jHICENKl 1)*ENR< II«<.*C2MK2I
PhlNI <.OP,ENI 1 ) , F N R I I ) , t N I I ) , E N R I I >
PKIMT b O O , t N ( l l , E N K I I I , E T l , A
PRINT bOU.ENI M , E N M I >,ET2,B
GU TO 130

100 t l l = EMMI»t iM
Elb=fNlJJI»C2M
tTU'EN»I»»DC2M
A=JU

1<T«ENKt II«ENR« IMC2MR2I
b=iJKHENR»l I»ENHII (•'.«C2MH2I
L=iJKT«ENK«JJI«ENRIJJI»C2MR2)
PKIMI 7C0,EN( I I .ENRI I I .ET1.A
MrtINT HOD.tNl JJ l . tNHI J J l . E N U J I ,ENR<JJ»
PK1NT 900,bN«1I .ENRl l» ,L IU,B
PKINIinoo,ENlJJ»,ENR|JJÍ.E1S.C
0«J TO 130

110 EÍ¿ = FN(I I»OC2N
A=iUHHENRi I)*ENR| I l»'.»C2(iK2»
PRiNl l IOO,EN(U.ENRI I» ,E I2 ,A
PHINT1200,ENI*M,ENRlKM,EMKK»,ENK«KK»
on ru 130

120 EU = ENt JJI*C2M

A = iO«T(ENR(11*iHRfI>*4*C2MR2I
B=iJKf»ENWl JJI«ENRC JJMC2MR2»
PKINI 1300,EN I I I ,ENRI I I ,ET2,A
PK|NT1<VOC,EN< JJ»,ENK< JJ»,ETl ,B
PKlNT150C,EM*K),ENH(KM ,bNIXKl «ENRlKKl

130 CUNÍINUE
200 FÜKHATI1S.F6.2I
300 Í-UKH4TI«ÍF1O.3,F9.4M
400 FUKMAI» 1H-,1X,F1Ó,3,2X,F9.4.*.X,HC.3,2X,F9.4,5X,1«HAHSORC»O TOTAL

1 UUI
SOO FÜKHAMIH ,1X,F1O.3,2X,F9.*,<.X,F1O.3,2«,F9.4,5X,18HESCAPE SIMPLES

600 FUKMATdH , IX,F1O.3,2X,F9.«,«X,F10.3,2X,F9.4,»X,12HESCAPE OUPLOI
TOO FÜKHATI 1H- , IX,F10.3,2x,F9.4,*X,F10.3,2X,F9.«,5X,17HESCAPE SIMPLES

4 E»
800 FÜKMAII1H ,1X,F10.3,2X,F9.«,*X,F10.3,2X,F9.*,5X,14HABSORCAO TOTAL/

* 1 2 X , 2 2 H » » * * » « * * * * U U I
900 FÜRMAII1H , lX,F10.3,2X,F9.<., í .X,F10.3.2X,F9.*,5X,l<rHESCAPE DUPLO El

1000 FJKMATI1H , lX,F10.3,2x,F9. '» , ' .X,F10.3,2X,F9.* , i»X, l*HESCAPE SIMPLES»
1100 FUKMAII lM-, lX,F10.3,2X,F9.<. ,<,X,Hn.3,2X,F9.«,5X,14HFSCAPE OUPLÜ E>
1200 f-UKHATIIH , U , f in.3.2X,F9.*, ' .X,Fl '?.3,2X,F9.«,5X,l*HArtSORCAO TOTAL»
1300 FOHMAK lM-, lX,F10.3,2X,F9.<. ,<.X,FlP.3,2X,F9.4,5X f l2HESCAPE OUPLUI
I410 FUHMATMH ,U,FI1,3,2X,F9.<,,<.X,F1O.3,2X,F9.*, Í>X,1*MESCAPE SIMPLESI
IS^O FUHMATtlH .1X,F-|0.3,2«,F9.*,<.X,F10.3,2X,F9.4,5X,14HADSORCAO TOT ALI
I60U f-UH^ATI IMl,<rX,SHL INHA, 7 X ,«Ht HRO. 7X ,9HTKANSICAO,5X,«M6RRO, 5X, 22HT IP

50 Uf. L INHA PDSSIVFLI
i I UP
[Ml)
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