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DETERMINAÇÃO DO FLUXO INTEGRADO DE NEUTRONS POR MEIO DE MED^ 

DAS DE RAZOES ISOTÓPICAS DE CAOMIO E GADOLINIO 

Irene Akemy Tomiyoshi 

R E S U M O 

Neste trabalho, estudou-se a possibilidade da 

determinação indireta do fluxo integrado do neutrons, por meio 

da medida da variação da razão isotópica de cadmio e gadoli­

nio, irradiados no reator lEA-Rl . 

Estes elementos foram escolhidos devido a sua 

alta secção de choque de absorção de neutrons térmicos, que 

permite uma variação mensurável na abundância isotópica, num 

pequeno periodo de irradiação. 

As razões isotópicas foram medidas com o espec 

trõmetro de massa termoiÔnico. Para o cadmio, usou-se um ar­

ranjo de filamento simples com a técnica da sTlica-gel e para 

o gadolinio, a deposição da amostra com grafita coloidal em 

arranjos de filamentos duplos. 

O efeito de fracionamento de massa para cadmio 

foi corrigido usando-se expansão exponencial do fator de fra-

cionamento por unidade de massa e para o gadolinio, uma expaji 

são em série de potências. 

Os valores de fluxo integrado obtidos usando as 

razões medidas, foram comparadas com os valores de fluxo, ex­

trapolados a partir dos valores fornecidos pela gerencia do 

Centro de Operação e Utilização do Reator de Pesquisas do IPEN. 



DETERMINATION OF INTEGRATED NEUTRON FLUX BY THE MEASUREMENT 

OF THE ISOTOPIC RATIOS OF CADMIUM AND GADOLINIUM 

Irene Akemy Tomiyoshi 

A B S T R A C T 

In this work, the possibility of the indirect 

determination of the integrated neutron flux, through the 

change of isotopic ratios of cadimium and gadolinium was in-

vestiqated. The samples of cadimium we/e gadolinium were 

irradiated in the lEA-Rl reactor. à-" 

These elements were chosen because they have 

high thermal neutron absorption cross section which permit 

the change in the isotopic composition during a short 

irradiation time to be measured accurately. 

The isotopic ratios were measured with a 

thermionic mass spectrometer the silica-gel technique and 

arrangement with single filament were used for the cadmium 

analysis, where as the oxi - reduction technique and arrangement 

with double filaments were used for gadolinium analysis. 

The mass fractionation effects for cadmium 

and gadolinium were corrected respectively by the exponential 

and potencial expansion of the isotopic fractionation factor 

per atomic mass unit. 

The flux values supplied by the Centro de 

Operação e Utilização do Reator de Pesquisas do IPEN were 

extrapolated. These values and the integrated flux values 

obtained experimentally were compared. 
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I N T R O D U Ç Ã O 

A hipótese de existência de partículas de car­

ga nula no núcleo, os neutrons, foi feita pela primeira vez 

por Rutherford em 1 920 , mas somente em 1 932, Chadwick demons^ 

trou-a experimentalmente, apÓs longas investigações sobre 

transmutação ou desintegração de nuclTdeos por ação de partT 

cuias alfa. Bombardeando berTlio com partículas alfas, ob­

servou que este emitia "raios", que ao incidirem sobre ele­

mentos leves, como He, Li, Be, C ou N, provocavam nestes mo­

vimentos rápidos, que não podiam ser explicados, quando ad­

mitia-se que os "raios" emitidos pelo berTlio bombardeado com 

partículas alfas, eram gamas de alta energia. Para que a lei 

de conservação de energia fosse mantida, Chadwick supôs que 

estes "raios" eram formados por partículas de massa aproxima^ 

damente igual ã massa do prÓton, que pelo fato de não produ­

zirem ionizações na câmara de ionização, nem trajetórias na 

câmara de nuvem, não possuiam carga. Estas características pe£ 

mitiram a identificação do neutron proposto por Rutherford. 

A descoberta do neutron, abriu um novo campo 

de pesquisa, a dos elementos produzidos artificialmente: os 

radioisótopos. Este campo aumentou muito com a descoberta do 

fenômeno de fissão e posteriormente com a utilização da ener 

gia liberada pela fissão. A primeira aplicação desta nova fon 
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te de energia foi bélica, mas posteriormente com o controle 

da reação de fissão em cadeia, construiram-se os reatores de 

pesquisa e os de potencia. 

O fenômeno de fissão envolve a absorção de um 

niutron por um núcleo pesado (A > 233) que se quebra em 2 

ou mais fragmentos carregados, (produtos de fissão), liberaii 

do varios neutrons rápidos, alem de gamas, betas e neutrinos. 

Como na maioria dos reatores os neutrons que 

provocam a fissão são térmicos e como os produzidos por fis­

são são rápidos, estes devem ser moderados por meio de rea­

ções de espalhamento até atingirem a energia característica dos 

neutrons térmicos (E = 0,025 eV). 

Por isso, o reator além de gerar energia, éuma 

fonte de neutrons de várias energias, podendo ser usado para 

outras finalidades, envolvendo reações nucleares com esses 

niutrons, tais como: produção de radioisótopos, ensaios com 

novos tipos de combustível nuclear, estudos de danos de ra­

diação em sólidos, medidas de parâmetros nucleares, cálculo 

de blindagem e outros. 

Para a realização destes trabalhos e importan­

te o conhecimento do fluxo integrado de neutrons, que e uma 

medida de "exposição" de neutrons a que um dado experimento 

está submetido, definida pela integral em relação ao tempo 

de irradiação da densidade de fluxo de neutrons. 

Existem várias formas para a deteção de neu­

trons e determinação do fluxo integrado. Como os neutrons são 

partículas sem carga, a deteção é sempre feita por meio de 

reações nucleares que evidenciam e quantificam a sua existéji 

cia. Não existe um método padrão para a determinação do flu­

xo integrado de neutrons. Os mais usados são: método por ati 
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vaçâ'o e métodos de medidas continuas por meio de câmaras de 

ionização e detetores proporcionais. 

0 método por ativação é indireto, pois c o n s i s ­

te em medir o fluxo integrado a partir de medidas de ativida_ 

de dos radionuclTdeos produzidos pela reação com n e u t r o n s . 

Desta f o r m a , a este método esta associado um sistema de de-

teção e contagens da radiação p r o d u z i d a . Os detetores mais 

usados são: G e ( L i ) , NaI(Tl ) e G e i g e r - M u l 1 e r . 

Uma das técnicas mais utilizadas neste método 

é a da ativação de folhas de o u r o , devido as características 

nucleares deste elemento. 0 ouro é um elemento m o n o i s o t Ó p i -

co, 1 9 7 A u , com secção de choque de captura radioativa para 

neutrons térmicos de 98,8 b a r n s , e um pico de ressonância 

para energia do neutron de 4,9 eV. 

Esta técnica consiste na medida da atividade 

de duas folhas de o u r o , uma das quais recoberta com folhas 

de cádmio, irradiadas para um mesmo período e 'na mesma posi­

ção. As folhas de cádmio são usadas para absorver neutrons 

t é r m i c o s , pois sua secção de choque varia inversamente com a 

velocidade para energias b a i x a s . Para neutrons incidentes de 

energia igual a 0,0253 eV, o valor da secção de choque térmj_ 

ca é 2.445 b a r n s P 2 ^ 

A atividade induzida na folha de ouro coberta 

com folhas de c á d m i o , é considerada como sendo devida a neu­

trons e p i t é r m i c o s , enquanto que na folha de ouro sem cobert£ 

r a , é considerada como sendo devida a neutrons térmicos e 

epi térmicos. 

0 fluxo integrado de neutrons térmicos pode ser 

calculado a partir da diferença entre as atividades das fè*"s 

lhas de o u r o , com e sem cobertura de cádmio, por causa da 
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proporcionalidade entre a atividade e o fluxo integrado. 

Esta técnica, permite a medida de fluxo a cer­

ta distância do experimento, sem causar depressão significa­

tiva. Um grande intervalo de nTveis de fluxo pode ser medido, 

variando-se a duração do tempo de irradiação e o tamanho da 

folha. Porém, como a precisão desta técnica está associada ã 

precisão das medidas de atividade, para baixos fluxos, sua 

utilização é muito limitada. 

Outras técnicas de medidas de neutrons térmi­

cos usam como detetores: contadores BFg, câmaras de hélio e 

câmaras de fissão. Estas utilizam as seguintes reações nu­

cleares, respectivamente: ^°B(n,a) ^Li, ^He(n,p) e X(n, 

fissão) produtos de fissão, onde X é um núcleo fTssil. 

Estes detetores são câmaras de ionização ou de 

tetores proporcionais, que são preenchidos com trifluoreto 

de boro, hélio ou hexafluoreto de urânio. O neutron ao pene­

trar em seu interior, sofre a reação nuclear e as partículas 

produzidas ionizam o gás. 

A partir da razão de ionização por partículas, 

é possível determinar o número de neutrons que provocam a 

reação, pois as cargas produzidas pela ionização do gás são 

proporcionais ao número de partículas ionizantes, que por sua 

vez é proporcional ao número de neutrons. 

Uma das vantagens destas técnicas é a eficiên­

cia dos detetores, que aumenta com o enriquecimento do isÓto 

po que sofre a reação nuclear, no gás introduzido. Além dis­

so os pulsos produzidos nos detetores proporcionais e na câ­

mara de ionização, são proporcionais â ionização primaria,re 

duzindo a amplificação eletrônica para o registro destes pul_ 

S O S . Porém, o volume relativamente grande destes detetores 
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em comparação, por exemplo ãs folhas de ouro, pode limitar 

o seu uso, devido a depressão produzida no fluxo. 

Este trabalho tem como objetivo o desenvolvi­

mento de método indireto para determinação do fluxo integra­

do de neutrons térmicos, baseado na variação da abundância 

isotópica de determinados elementos com alta secção de cho­

que de absorção, quando submetidos a irradiação com neutrons. 

Para este propósito, escolheu-se os elementos 

cadmio e gadolTnio, que possuem isótopos ^^^Cd, ^^^Gd e ̂ ^^Gd 

com alta secções de choque de absorção de neutrons térmicos, 

20.000 barns, 61.000 barns e 254.000 barns, respectivamente. 

Os outros isótopos, apresentam secções de choque relativamen^ 

te baixas, que podem ser consideradas desprezTveis. 

Neste método, o fluxo integrado Ó obtido pela 

medida da variação da razão isotópica desses elementos devi­

do a irradiação, considerando-se que o número de neutrons que 

produzem as reações de captura, é proporcional a esta varia­

ção. A técnica utilizada para medida das razões isotópicas e 

a espectrometria de massa termoiõnica, e as razões usadas 

são ''"Cáf^Cà e ^^«Gd/^^'Gd. Estas razões foram escolhidas 

pois apresentam melhor sensibilidade para deteção da reação 

de captura. 
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C A P T T U L O I 

INTRODUÇÃO TEÓRICA 

1.1 - Espectro energético de neutrons em reatores bem modera­

dos e definição de fluxo integrado 

Uma das características de um reator ê o espec­

tro energético dos neutrons produzidos por fissão. 

Nos reatores térmicos, esses neutrons que pos­

suem energias médias de aproximadamente 2 MeV, perdem energia 

por meio de colisões de espalhamento elástico com elementos 

leves, chamados moderadores, até atingirem um equilibrio ter^ 

modinâmico. O intervalo de energia dos neutrons e grande, 

(0,001 eV ã 10 MeV) e o espectro embora continuo, é dividido 

í 2 ̂  

em tres regiões bem distintas^ (Fig. I.l) 

a) Região de neutrons rápidos - E > 0,5 MeV. 

Nesta região a dependência energética do fluxo, segue apro^ 

ximadamente a distribuição de energia dos neutrons produzj^ 

dos por fissão. 

b) Região de neutrons epitérmicos ou de ressonância 

0,2 eV < E < 0,5 MeV. 

Neste intervalo de energia o espectro é predominantemente 

determinado pela moderação dos neutrons e a dependência 

energética do fluxo pode ser considerada linear numa pri-

I N S T I T U T O DE 

" T ^ t T i r . S E N U C L E A R E S 
S A S E N E R G É T I C b 

P. E. N . ^ . 
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meira aproximação, 

c) Região de neutrons térmicos - E < 0,2 eV 

Nesta região os neutrons estão praticamente em equilíbrio 

termodinâmico com os átomos do moderador e a distribuição 

energética poder ser frequentemente aproximada a uma dis­

tribuição de Maxwell, mesmo que a temperatura do neutrón 

seja maior que a temperatura do moderador. 

t é r m i c o 

Fig.1.1 - Espectro energético de neutros para um reator bem moderado. 

O conhecimento preciso do espectro de neutrons 

é necessário em experimentos de irradiação. Mas para alguns 

processos como a captura radioativa, que pode ocorrer com n e u ­

trons térmicos, aproximações simples para o espectro de neu-
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( T T k T ) ^ ' ^ k T 

(I.l.l) 

onde N = dE n(r,E,t) é a densidade total de neutrons, K é 
•"o 

a constante de Boltzmann, T e a temperatura do moderador. 

Esta distribuição possui um máximo, isto ê, a 

energia mais provável é dada por <E> = kT/2 e o valor médio 

da energia é dada por È = 3kT/2. 

A partir da equação (1.2.1) obtem-se a distribua 

ção de velocidades de neutrons, usando-se as rei ações : E = mv^/2 

( 2 ) 
e dE = mv dv, dada por: ^ ' 

Irons sao suficientes*' 

Uma destas aproximações e a existência de um 

equilíbrio termodinâmico entre os neutrons e os átomos do mo­

derador. Quanto neutrons de alta energia são introduzidos em 

um meio infinito e não absorvedor, após um certo tempo, e es­

tabelecido um equilíbrio termo-dinâmico entre os neutrons e 

átomos do moderador. A distribuição de energia dos neutrons 

nesta situação, obedece a distribuição de Maxwell para a tem­

peratura T do moderador. Mas na prática, todos os meios cap­

turam neutrons e são finitos, de modo que um verdadeiro equi­

líbrio não ocorre devido a fugas e absorção de neutrons. 

Entretanto em um bom moderador, que e suficien­

temente grande e absorve poucos neutrons, a distribuição de 

energia dos neutrons, no final do processo de perda de ener­

gia por reações de espalhamento, aprpxima-se a uma distribui­

ção de equilíbrio e pode ser representado pela distribuiçãode 

Maxwell. A distribuição de Maxwell, que caracteriza um gás 

ideal em equilíbrio termodinâmico a uma temperatura T do mod^e 

~ (2) 
rador e dada pela equação. ' 

n(7,E,t) = — ^ (E)^/^ exp(- ± ) dE 
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n(r.v,t) = N — 4 ^ (JÍL)^/^ exp(- ^ ) dv (1.1.2) 
{-n) ' 2kT 2kT 

onde m é a massa do neutron, 

v é a velocidade do niutron, 

k é a constante de Boltzmann 

T é a temperatura do material moderador. 

A velocidade mais provável dos neutrons, que 

1/2 

obedecem esta distribuição, e dada por v^ = (2kT/m) ' e a 

energia correspondente e = kT. 

O valor da energia do neutron é obtida pela re­

lação aproximada descrita abaixo (equação (I.1..3)), sendo vã 

lida sempre que a temperatura do neutron for superior ã tempe 

ratura do m o d e r a d o r . ^ ^ 

T = T n 

0 (kT) 
1 + 0,9 M -5 

as(th) 
(1.1.3) 

onde M ê a massa atômica do átomo moderador importante, por 

exemplo H em H^O. 

a^{th) é a secção de choque térmica de espalhamento do átomo 

moderador importante. 

a,(kT) é a secção de choque de absorção avaliada para a ener 
a — 

gia kT. 

T é a temperatura do moderador (k). 

As considerações acima foram feitas, tendo em 

vista que o fluxo depende da distribuição de neutrons e é de­

finida como:^^^ 

.CO .oo 

(j)(r,t) - ^;(r,E,t)dE --- v n(r,E,t)dE (1.1.4) 
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T(r) = . (í.(r,t)dt = dt 
^i ^ M 

¿)(r,E,t) dE (1.1.5) 

onde t{)(r,t) é o fluxo de niutrons 

ti)(r,E,t) é a distribuição energética do fluxo de neutrons. 

1.2 - Introdução ao cálculo da secçao de choque 

Apesar dos neutrons serem partículas eletrica-

mente neutras, eles sofrem ação de forças nucleares de curto 

alcance, podendo interagir com outros núcleos, se as condições 

energéticas forem satisfeitas. Dessa maneira, a deteção de 

niutrons é feita por meio de reações nucleares onde os niu­

trons são usados como projéteis. 

As reações nucleares que podem ocorrer com niu­

trons, (espalhamento, captura radioativa, fissão, emissão de 

outras partículas elementares ou fragmentos carregados) depeii 

dem do núcleo-alvo e da energia do niutron incidente. A pro­

babilidade de ocorrer um tipo de reação para um determinado 

núcleo é caracterizada pela secção de choque microscópica. Es_ 

ta grandeza é definida como sendo o número dè reações por nú­

cleos por segundo, dividido pelo número de niutrons inciden-

onde v e a velocidade do neutrón, 

n(r,E,t) é a densidade total de neutrons, 

ií'(r,E,t) é a distribuição energética do fluxo de neutrons, 

considerada isotrópica. 

Além disso, o fluxo integrado de neutrons é de­

finida como sendo a integral em relação ao tempo do fluxo de 

niutrons, expressad^ por: 
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tes por centímetro quadrado por segundo, quando um feixe de 

neutrons monoenergéticos de intensidade I nêutrons/cm^.s. in­

cide perpendicularmente e uniformemente sobre um alvo delgado, 

com ^̂ "̂̂ "̂  ,e produz uma taxa de reações, ^ 
cm^ cm^.s 

Logo, 

R / N 
o = - (1.2.1 ) 

I 

A dependencia energética da secção de choque pa^ 

ra um núcleo-alvo não é simples, e varia com o tipo de rea­

ção. Para muitos nuclTdeos a secção de choque de captura ra­

dioativa, varia com o inverso da velocidade dos neutrons incj_ 

dentes no intervalo de energias baixas, apresenta picos de 

ressonância no intervalo de energias intermediárias e decai 

rapidamente para energias altas. 

Este tipo de comportamento pode ser explicado, 

considerando-se que na reação de captura radioativa, o núcleo 

A - - A+1 

2 X absorve um neutron, formando o núcleo composto ( ^ X)*no 

estado excitado, que passa para o estado fundamental com a 

emissão de fõtons. Se a energia de repouso do niutron é sufi­

ciente para que haja formação do núcleo composto, quanto maior 

for a velocidade do niutron, menor será o tempo de interação e 

consequentemente menor será a probabilidade de ocorrer a rea­

ção. Isto explica o comportamento l/v para baixas energias. 

Para energias intermediárias, onde a energia ci_ 

nética do niutron mais a energia de ligação do niutron absor­

vido é igual a um dos nTveis excitado do núcleo composto, a 

secção de choque será a maior. Logo para todas as energias do 

niutron incidente correspondente ã nTveis de energias do nú­

cleo composto excitado, a seção de choque apresentará máxi-
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1.3 - Cálculo da secção de choque 

A secção de choque e uma medida da probabilida­

de de que um dado tipo de reação nuclear ocorra. 

Como foi descrito anteriormente, na reação de 

captura radioativa, o núcleo absorve um neutron e forma um nú 

cleo composto. A freqüência de interação, f, de um neutrón pa 

ra tais reações, considerando que o núcleo-alvo permanece em 

repouso, é dada por:^^^ 

f = v^ a (1.3.1 ) 

onde a velocidade v^ do neutron é a distância percorrida pelo 

neutrón por unidade de tempo e o N, e a probabilidade de um 
a 

neutrón sofrer uma reação por unidade de comprimento de cami­

nho. 

Em muitos casos, o movimento dos núcleos podem 

ser desprezados completamente, mas existem duas situações em 

que esta consideração não pode ser feita. A primeira i quando 

a velocidade dos neutrons é comparável ã velocidade dos nú­

cleos, ou seja, a energia dos neutrons, E^, e comparável ã 

energia térmica dos núcleos E^ = kT. A segunda é quando a 
a 

secção de choque apresenta um pico de ressonância, e a peque­

na velocidade do núcleo, pode afetar a dependência energética 

mos. Esta faixa energia e denominada intervalo de energias de 

ressonâncias. 

Para energias altas, o comprimento de onda do 

neutron, que varia com o inverso da raiz quadrada da energia, 

diminui e a probabilidade de interação varia similarmente. 
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f = |v, - v j a(lv^-vj) (1.3.2) 

onde v^ é a velocidade do núcleo-alvo, a 

v^ é a velocidade do neutrón , 

é a densidade de átomos do alvo. 

a 

Como nem todos os núcleos possuem a mesma velo­

cidade, em geral, eles se movem segundo uma distribuição de 

velocidade. Esta distribuição depende da dinâmica miscroscõpi_ 

ca dos átomos, mas para muitos propósitos, é suficiente re­

presentá-la pela distribuição de Maxwell, W(v ), caracterizan 
a — 

do um gás ideal em equilíbrio térmico a temperatura T dos nú-

cleos-alvo. 
3 / 2 N ( v J = M(v .T) = 

m 

2 7 T k T 

'"a^a 
TFT 

(1.3.3) 

A probabilidade de um neutron interagir com um 

núcleo de qualquer velocidade em um segundo, é obtido pela mé 

dia da freqüência de interação sobre a distribuição de veloc^ 

dade do núcleos. 

v,N^ 5(v,,T) = d^V .|v,-vj a(|v^-vj) W ( v J 

(1.3.4) 

d^V |Vn-vJa(|v^-vJ) M(Vg7r) (1.3.5) 

onde a(v^,T) é uma secçao de choque média que depende da velo^ 

da secção de choque nas proximidades da ressonância. 

Desta forma, para interação nuclear ocorrendo 

com neutrons térmicos, a freqüência de interação e a secção 

de choque dependem da velocidade relativa do neutrón e do nú­

cleo-alvo, e é dada por: 
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cidade do neutron e da temperatura do núcleo-alvo, 

d^V é um elemento de volume no espaço de velocidade. 

Quando uma amostra e irradiada por um fluxo de 

neutrons <j) em um reator, nem todos os neutrons possuem a mes­

ma velocidade, v^. Como foi descrito anteriormente, a distri­

buição de velocidades para neutrons térmicos pode ser repre­

sentada pela distribuição de Maxwell. 

Uma seção de choque média em relação a energia 

do niutron e obtida por: 

. 0 0 
; a(E )4,(r,E ,t)dE 

a(r,t) = ^ 5 ÍI— (1.3.6) 
/ *(r,E^,t)dE^ 

onde 4)(r,E^,t) é distribuição de energia do fluxo de niutrons, 

a(E^) é a secção de choque em função da energia do 

niutron. 

Uma outra grandeza média envolvendo a secção de 

choque e a velocidade do niutron pode ser calculada a partir 

da relação: 

C ^(^n^ ^n *('"'V,t) 
<av> = ^ ^ ^ (1.3.7) 

/" (í)(r,v,t) 
o 

Esta relação e particularmente util quando a 

secção de choque varia com o inverso da velocidade do niutron. 

Neste caso, a grandeza <av> é uma constante e a secção de cho 

que pode ser calculada conhecendo-se o valor da velocidade mais 

provável da distribuição. 

Outra definição de secção de choque importante é 

obtida a partir da definição da taxa de reação de uma amostra 

submetida a um fluxo de niutrons pouco definida. 
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, 0 0 

R = 

Quando o espectro de neutrons e a secção de cho^ 

que em função da energia não são bem definidos, a taxa de rea 

ção é normalmente definida, como sendo: 

R = ^eff *o (1.3.9) 

onde (})(, é o fluxo de neutrons convencional, definido como seji 

do a razão da taxa de reação pela secção de choque que varia 

inversamente com a velocidade para a velocidade v̂  = 2200 m/s. 

'^Qff é a secção de choque efetiva que segundo a 

definição de Westcott^^^^ é dada por: 

o^ff = a^(g + rs) (1.3.10) 

onde O g é a secção de choque térmica para neutrons de veloci­

dade O g = 2200 m/s, 

s e g são fatores de correção, 

r é o Tndice epitérmico. 

Os valores de s, g e r são dados em tabelas. "̂̂ ^̂  

Quando o espectro de niutrons pode ser represen^ 

tado simplesmente por uma distribuição de Maxwell, o fator r 

é nulo e a secção de choque média pode ser calculada pela re­

lação: 

' - /-TT % f f = V - T T ^ (̂ -̂ -̂ ^̂  

onde To = 293 ,6°K 

T é a temperatura real do moderador. 

A taxa de reação, R, é dada por 

a(E) ({.(E) dE (1.3.8) 
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1.4 - Cálculo do fluxo integrado de niutrons baseado na varia­

ção da razão isotópica de elementos com alta secção de 

captura radioativa. 

Determinações experimentais de fluxos integra­

dos são possíveis a partir de amostras irradiadas, por meio 

de medidas de variação da razão isotõpica.^^'^^^ 

Quando um isótopo estável j, com secção de cho­

que de captura radioativa o(E) é exposto a um fluxo <Í>(E), ocor 

re a seguinte reação nuclear: '^X(n,Y) "̂ "̂ X̂. A taxa de varia­

ção deste isótopo em relação ao tempo e dada por: 

dJN(r,t) = - N{r,t) (o^)^^ dx (1-4.1) 

Lembrando que T e o fluxo integrado definido como 

dt dE <\>{r,t) T(r,t) = 

e (fiírjt) o fluxo instantâneo, temos dx = (}) dt . 

Logo, 

•^N(r) = ^N(r,0) e (1-4.2) 

onde T é o fluxo integrado de niutrons, no intervalo de tem­

po t^-t. 

N(r,0) é o número de átomos do isótopo j antes da irradiação, 

e a secção de choque efetiva de captura radioativa do 

i sótopo j . 

Considerando que o isótopo '̂"''̂X e estável e po£ 

sui uma secção de choque desprezTvei em relação a secção de 

choque do isótopo '^X, o número de átomos do isótopo '̂'''̂X e da 

do por 
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,j + l (1.4.3) 

Desde que o produto x seja menor que 0,05 o 

fluxo integrado pode ser calculado a partir da relação 

N-̂ '"̂ ^ (r) _ N^'"^^r,0) 

T(r) = 
NJ(r) N^(r,0) 

^ + NJ^^r,0)-

L N"^(r,0) -J 

(1.4.4) 

Lembrando que N^'*'\r,O)/N^ ( r,O) e N •̂ "̂ \r)/N"̂ (r) 

são respectivamente, as razões isotópicas entre os isótopos 

'̂ '̂ '̂ X e "̂ X antes e depois da irradiação, temos: 

x(r) = 
^•+l,j J + I,j 

(1.4.5) 

onde R . , . e R°. , . sao as razoes isotópicas entre "^^^X e X 
j + I , j j + 1 j j 

antes e depois da irradiação, 

é a seção de choque médio de captura ra­

dioativa do isótopo j. 

1.5 - Escolha dos elementos a serem usados como monitores de 

fluxo integrado de neutrons 

Tendo em vista que o objetivo deste trabalho é 

a determinação do fluxo integrado de neutrons, baseando-se 

na medida da variação da razão isotópica de elemento com alta 

secção de choque de captura radioativa, escolheu-se como moni 
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tor de fluxo os elementos cadmio e gadolTnio. 

As características nucleares destes elementos 

(Tab.I.l e Tab.1.2) são: 

1) possuir isótopos com alta secção de choque (Tab.I.l e 1.2), 

de modo que, quando amostras naturais de cadmio e gadolT­

nio são irradiadas por pequenos intervalos de tempo, pode-

-se considerar que somente as abundancias isotópicas de 

^ i ^ C d , ^^''Cd, ^^^Gd, i s ^ G d e ^ " G d são modificadas devido 

as reações de captura r a d i o a t i v a ^ ^ e as abundancias iso­

tópicas dos outros nuclTdeos não são alteradas; 

2) possuir vários isótopos estáveis que permitem a aplicação 

da técnica de espectrometria de massa para obtenção de ra 

zões isotópicas (Tab.I.l e 1.2); 

3) possuir isótopos que podem ser usados para corrigir o efej^ 

to de fracionamento isotópico que ocorre durante a análise; 

4) os valores de secções de choque de ^^^Cd, ^^^Gd e ^^^Gd 

são devido a ressonância de um único nTvel na região de 

energia dos neutrons termicos^^^^ (Fig. 1.2, Fig. 1.3 e 

Fig. 1.4), cujos parâmetros são dados nas tabelas 1.3 e 

1.4. 

Baseando-se na equação (1.4.5), o fluxo integra 

do é calculado pelas seguintes equações; para cadmio e galolT 

nio 

R^ 3 " '^4 3 

= (1.5.1) 

(-"^)eff 

Rg 7 - Rg 7 

1 + R" 
I* 3 

T ^ ^ = (1.5.2) 

i a ' ' ' ) eff 1 * 
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onde e R^^ são as razões isotópicas entre ^^^Cd e ^^°Cd 

antes e depois da irradiação na posição r; 

K7 ^ razões isotópicas entre ^^'Gd e ^ ^ ^ G d 

antes e depois da irradiação ha posição r; 

( o " % f f e (a'")g^^ são as secções de choque efetiva de captu­

ra radioativa de '^^Cd e ^^'Gd, respectivamen 

te. 

Fig.1.2 - Secção de choque total do cãdmio em função da 

energia do niutron^^^^ 
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Gd 156 

Fig.1.3 - Secção de choque t o t a l 

do 1 5 5 G d em função da 

energia do n e u t r o n / ^ 

Fig.1.4 - Secção de choque t o t a l 

do 1 5 7 G d em função da ener 

gia do neutron.^ 0^ 
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TABELA I.l 

Abundância isotópica de cádmio natural^^^^ 

ISÓTOPO ABUNDANCIA ISOTÓPICA MEIA VIDA SECÇAO DE CHOQUE TÉRMICA 
(EM BARNS) 

106 1 ,22 1.0 ± 0,5 
108 0,88 1,5 + 0,5 
108 450 d 700 + 100 
110 12,39 0,10 + 0,03 
111 12,75 
112 24,07 0,06 + 0,02 
US'" 14 a. 
113 12,26 20000 + 300 
114 28,86 0,35 + 0,007 

0,30 + 0,015 
115"^ 43 d. 
115 53,5 h. 
116 7,58 0,027 

TABELA I.2 

Abundância isotópica de gadolTnio natural (11) 

ISÓTOPO ABUNDANCIA ISOTÓPICA 
% 

MEIA VIDA SECÇAO DE CHOQUE TÉRMICA 
(EM BARNS) (13) 

152 0,2 1 ,lxlO^'*a. <125 
153 242 d. 
1 54 2,15 100 + 20 
1 55 14,73 61000 + 1000 
156 20,47 11 .5 + 7,2 
1 57 15,68 254000 + 2000 
158 24,87 3,5 + 1,0 
159 18 h. 
160 21 ,9 0,77 + 0,01 
161 3,7 min. 
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TABELA 1.3 

Parâmetros de Ressonâncias para Cãdmio (24) 

ISOTOPO J ENERGIA DE 
RESSONÂNCIA (eV) (meV) (meV) (meV) 

88,27 + 0,015 142 10 110 ± 15 15,0 ± 1,0 

230,93 + 0,16 8,3 + 0,9 0,54 ± 0,05 

'''Cd 1 27,53 + 0,03 7,2 + 0,4 105 ± 15 1,37 ± 0,07 

69,43 + 0,10 0,17 + 0,04 0,020 ± 0,005 

86,11 + 0,07 3,8 + 0,4 0,41 ± 0,004 

^^^Cd 66,77 + 0,09 7,0 + 0,6 85 ± 20 0,86 ± 0,07 

82,57 + 0,09 0,08 + 0,02 0,009 ± 0,002 

"'Cd 1 0,1776± 0,0060 0,968 + 0,020 114 ± 1 2,28 ± 0,02 

1 18,40 + 0,03 0,28 + 0,02 0,0653 ± 0,0047 

56,3 + 0,2 0,2 + 0,1 0,270 ± 0,014 

1 63,68 + 0,09 4,8 + 0,4 100 ± 20 0,600 ± 0,050 

1 84,82 + 0,07 45 + 4 113 ± 10 4,88 ± 0,43 

"'Cd 56,40 + 0,05 0,078 + 0,015 0,0130 ± 0,001 

120,10 + 0,015 50 + 3 95 ± 15 4,57 ± 0,27 

"'Cd 28,97 + 0,05 0,056 + 0,007 0,010 + 0,001 

676,41 + 0,39 22 + 2 0,85 ± 0,08 



TABELA 1.4.a 

,23. 

Parâmetros de Ressonância para ^^^Gd, 1 5 if Gd. 1 5 6 Gd e 1 5 8 Gd 
(24) 

ISOTOPO J ENERGIA DE 
RESSONÂNCIA (eV) (meV) (meV) (meV) 

^^^Gd 3,31 ± 0,04 0,018 ± 0,005 0,010± 0,003 
8,00 ± 0,06 0,92 ± 0,03 0,03 ± 0,01 
12,35 ± 0,07 2,2 ± 0,2 0,62 ± 0,06 

^̂ '̂ Gd 9,41 ± 0,04 0,030 ± 0,003 
11,58 ± 0,02 0,34 ± 0,10 
65,06 ± 0,05 24 ± 3 57 ±5 0,11 ± 0,02 

2,98 ± 0,37 
^'^Gd 33,23 ± 0,04 14,6 ± 2,0 90 ±10 2,53 ± 0,35 

151,2 ± 0,4 41,7 ± 4,9 3,4 ± 0.4 
^^^Gd 22,30 ± 0,02 6,0 ± 0,6 96 ±10 1,27 ± 0,13 

101,1 ± 0,1 1,0 ± 0,2 0,10 ± 0,02 
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C A P T T U L O II 

II.1 - Análises isotópicas pela técnica de espectrometria de 

massa - termoionizaçao de superfície. 

A espectrometria de massa é usada em várias ati­

vidades como instrumento análitico ou puramente cientifico. E 

aplicada na bioquímica, biomedicina, química orgânica e órgano 

- í 3) 

-metálica,^ ' e principalmente na química inorgânica. Como ir\s_ 

trumento analítico é usado para determinar concentrações a ní­

veis de traço, pela técnica de diluição isotópica, mas a prin­

cipal utilização é a determinação de abundancias isotópicas,d^ 

vido a boa sensibilidade. Em alguns casos, é possível a obten­

ção de limites de deteção da ordem de nanogramas.^^^ 

A espectrometria de massa por termoionizaçao de 

superfície está baseada na análise de Tons positivos produzi­

dos pelo aquecimento de um solido depositado na superfície ho­

mogénea de um metal com alta função trabalho. 

Quando um sólido é aquecido nestas condições, pr£ 

duzirá a evaporação de átomos ou moléculas neutras, e conse­

quente ionização, com a perda de elétrons para a superfície. A 

presença de um campo elétrico externo na superfície, impede a 

recombinação entre os Tons positivos e os elétrons. A relação 

entre a quantidade de Tons positivos (N"̂ ) e partículas neutras 

(N^), para uma dada temperatura T(K) da superfície, é exprés-
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sa pela equação de S a h a - L a g m u i r : 
.(36) 

"o 

e (0 - V) 

kT 
(II.1.1) 

onde A é uma constante de proporcional idades 

e ê a carga do elétron 

0 é a função trabalho da superfície 

k é a constante de Boltzmann 

T é a temperatura da superfície 

A análise da equação ( I I . 1 . 1 ) , demonstra que a 

eficiência da produção de Tons p o s i t i v o s , está associada ã di­

ferença entre a função trabalho da superfície e o potencial de 

ionização e ã temperatura da s u p e r f i c i e . A eficiência da produ^ 

ção de Tons positivos sera m a i o r , quando a diferença ( 0 - V ) f o r 

maior que zero e muito maior que kT. Quando a diferença (0 - V) 

for menor que zero, uma boa eficiência ê obtida para altas tem 

peratura da s u p e r f T c i e , ou com a introdução de -substâncias, co_ 

mo a s T l i c a - g e l , que aumentam a eficiência de emissão de Tons 

p o s i t i v o s , como C d + . 

II.2 - Técnicas para ionização t é r m i c a . 

Existem vãrios critérios que devem ser considera_ 

dos para a escolha de um método para ionizar um dado elemento 

por t e r m o i o n i z a ç ã o . Os principais critérios usados são: tempe­

ratura de evaporação e potencial de ionização do elemento a 

ser a n a l i s a d o , função do trabalho do filamento usado para depo 

s i ç ã o , tipo de Tons analisado (oxido ou m e t á l i c o ) , interferên­

cia isobárica e efeitos de fracionamento de m a s s a . Outras cã"-

r a c t e r T s t i c a s , como pureza e quantidade de amostra e exatidão 

- r " e f N U C L F A R E S 
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filamento simples filamento duplo 

filamento triplo 

Fig.II.1 - Tipos de arranjos de filamentos 

requerida, também devem ser considerados. 

As técnicas mais usadas para ionizar um elemento 

por termoionizaçao de superfície, envolve a deposição de uma 

alíquota da solução de amostra em forma de óxidos ou sais, so­

bre um metal com alta função trabalho como rênio, tungstenio ou 

tántalo. Estas técnicas envolvem a utilização de arranjos de 

filamentos simples, duplo ou triplo. (Fig.II.1). 
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Na técnica de ionização em filamento simples,uma 

alíquota da amostra e depositada sobre este filamento, de modo 

que a evaporação e a ionização ocorrem no mesmo filamento. Es­

ta técnica fornece boa sensibilidade, para analises de peque­

nas quantidades (ng) de amostras, usando-se detetores multiplj^ 

cadores de elétrons. 

Na técnica de ionização em filamento duplo a alT 

quota de amostra é depositada em um dos filamentos, de modo que 

a evaporação e a ionização da amostra, ocorrem em filamentos 

di ferentes. 

A técnica de filamento triplo, envolve a deposi­

ção da amostra no filamento central, de modo que as moléculas 

da amostra evaporadas deste filamento, são ionizadas pelos fi­

lamentos laterais. Esta técnica, assim como a anterior, é mais 

adequada para analises de grande quantidades de amostra, usan­

do detectores tipo copo Faraday. 

Outras técnicas são usadas para elementos, cujas 

análises são difíceis pelas técnicas citadas. Uma destas técnj^ 

cas, conhecida como técnica da sTlica-gel, foi desenvolvida 

por A.E.Cameron para analisar nanogramas de c h u m b o . P o s t e ­

riormente, foi usada para analisar outros elementos como prata, 

tálio e cadmio, obtendo-se boa sensibi 1 idade.^^^ 

A técnica da sTlica-gel consiste na deposição em 

filamento simples de renio, de uma alíquota de uma mistura cojí 

tendo quantidades iguais de amostra, sílica-gel e ácido fosfó­

rico 0,75 N, nesta ordem. 

Kakazu^^^^ demonstrou a possibilidade do uso de 

agentes oxidantes e redutores para controlar as espécies ióni­

cas emitidas pelo filamento aquecido. Esta técnica consiste na 

deposição de alíquotas iguais de amostra e agentes oxidantes ou 

redutores. 
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II.3 - Efeito de fracionamento de massa. 

Durante o processo de termoionizaçao, ocorre o 

fenômeno de fracionamento de massa, devido a evaporação pre­

ferencial de nuclTdeos mais leves em relação aos nucl Tdeos mais 

pesados de um mesmo elemento. Este fenômeno, depende principa]_ 

mente, da temperatura de evaporação e ionização nos filamentos 

e das massas dos nuclTdeos envolvidos. Além disso, depende de 

outros parâmetros como: geometria da fonte iónica, focalização 

dos Tons, procedimentos quTmico, processo de deposição da amos^ 

tra e tipo de filamento. Uma seleção de parâmetros como tempe­

ratura nos filamentos, tempo de análise e quantidade de amos­

tra pode minimizar e tornar constante o efeito de discriminação 

de massa. 

Desta forma, na prática para obtenção de razões 

isotópicas, procura-se manter constantes em cada análise, as 

mesmas condições quTmico-anal Tticas e corrigir o efeito de fra^ 

cionamento que nestas condições se mantém c o n s t a n t e s . ^ ^ 

Vários pesquisadores tem estudado o fenômeno de 

fracionamento em diversos elementos para obtenção de razões 

isotópicas precisas. 

(21 ) 

Moore e colaboradores. ' aplicaram a técnica de 

normalização interna para molibidenio e nTquel . Esta técnica 

consiste de análises por diluição isotópica de elementos com 

três ou mais isótopos não radiogênicos, usando-se um único tra 

çador. 

A técnica de duplo traçador tem sido usada, para 

obtenção do fator de correção, pela adição de dois isótopos de 

abundancias conhecidas a um elemento polinuclTdico. A medida 

de fracionamento da razão conhecida é usada como uma referência 
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para corrigir as razões medidas. Esta técnica tem sido aplica­

da para uranio^^^^, obtendo-se bons resultados. 

Concetração de estroncio e fator de fracionamen-

to em materiais geológicos tem sido determinada, com sucesso, 

usando-se a técnica de diluição isotópica e traçador ^'*Sr.^^^,^ 

Rosman e De Laeter^^^^ estudaram o fenómeno de 

fracionamento isotópico de cadmio em meteoritos e constataram 

que o fracionamento desse elemento pode ser descrita por uma 

função linear e o valor para o fator de frac ionamento por uni­

dade de massa encontrado foi de a = 0,23%. 

Russel et al.^^^^ observaram que o fracionamento 

isotópico do calcio devido a termoionizaçao, i descrita por 

uma função exponencial e o fator de fracionamento por unidade 

de massa varia de -0,1 ã 0,2% para varias amostras terrestres. 

Recentemente, Wasserburg e col aboradores ̂  ̂ "̂  ̂  ob­

tiveram as abundancias isotópicas de neodimio e samario, a par_ 

tir de medidas de razões isotópicas precisas, corrigidas por 

uma expansão em séries de potencias do fator de fracionamento 

de massa por unidade de massa. Consideraram que os efeitos de 

frac ionamento ocorrem durante a termoionizaçao e podem ser ñor 

malizadas por uma função linear, uma expansão em séries de po­

tências ou uma expansão exponencial do fator de frac ionamento 

de massa. 

Estas correções de normalização são válidas para 

elementos que possuem três ou mais isótopos estáveis, não pro­

duzidos por decaimento radioativo. Considerando-se que as ra-

- N zoes de referencia isotópica do padrão R. . são conhecidos, o 

frac ionamento pode ser calculado independentemente a partir de 

duas ou mais razões isotópicas para um conjunto de razões medi_ 

M 
das R ^ y Logo para um determinado par de isótopos, u e v, um 
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fator de fracionamento por unidade de massa, denominado a, po­

de ser calculado por: 

a) para função 

1 i near 

a L(u,v) = 
lu,v 

u ,v 

1 

m,,-m u v 

b) para expansão em 

series de potên­

cias. 

a p(u,v) = 
R 

N -[(m u-m v) 

u ,v 
TO— 
u ,v 

c) para expansão ex 

ponencial 

onde m u e m v > são as massas atômicas dos isótopos u e v. 

Se os valores medidos para razões de isótopos le_ 
M 

ves, ou seja R ^ . , i < j, sao menores que os valores do padrão, 

e n t ã o a > 0 . Se os valores de razoes dos isótopos pesados, ou se 

M . 

ja R^j» i > J) sao maiores, então a < 0. Os valores de a^, a p 

e obtidos, podem ser usados para corrigir um conjunto de va^ 

lores medidos e para cada caso, um conjunto de razões corrigi­

das, R 9 . para o f raci onamento massa, R C ( L ^ , R Ç ( p ) e R 9 Í e ) são 

obtidos por: 

R C ( L ) = R M {1 + a, (i,j)[m,-m.]} 
i,j i,j i J • 

a £(u,v) = 

mj An(m u/m ) 

{ f 1 . ' E N J C L E A R C J K 

I 
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onde 

a, (u.v) 
\{U3) = 

l+a^(u,v)[m^-niy-

.C(P) 

i, j 1 , J 

(m.-m.) 

1 + ap(u,v) 

R^ 1 + ap(ni.-nij) + l/2(m.-mj. )(nii-nij-l )ap +... 

R^(^) = R^ , 
rti.-

m . 
J 

onde 

- R^ 1+a 
J 

= a^(u,v),B = a^-n^j e ap = ap(u,v) 

A escolha de uma dessas funções depende da melhor 

N 

reprodutiVidade dos valores de referencia, ^ ^ y independente­

mente da escolha do par isotópico (u,v), usado para o cálculo 

de a e também do valor de a. 

Como o fracionamento de massa depende da massa 

dos isótopos evaporados, o par (u,v) deve ser escolhido de mo­

do a maximizar a diferença de massa entre eles e ao mesmo tem­

po, ter uma razão aproximadamente igual a unidade. 

Para o c a d m i o , o par de isótopos u,v que melhor 

preenche os requisitos é o par(113 , 110),.pois a razão ^^^Cd/^^°Cd 

do padrão é 0,96491 e a diferença de massa entre eles é 3. Ou­

tras razões que poderiam ser usados são ^ ̂ '*Cd/^ ̂  ̂ Cd , "^Cd/^^^Cd 

ou ^̂  "Cd/^^^Cd , mas estas razões não maximizam a diferença de 

massa. 
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Desta forma para um conjunto de razões isotõpi-

cas medidas R.., apresentada na Tabela II.1, calcula-se os 

valores de fatores de fracionamento de massa (Tabela II.2) , 

obtendo-se os valores de razões corrigidas (Tab. 11.3). 

Observando-se a Tabela II.1 verifica-se que os 

valores medidos das razões ^^"Cd/^^^Cd e '''Cd/''^Cá são meno 

res que os do padrão. Desta forma os valores de a usados são 

positivos, enquanto que para as demais, os valores de a usa­

dos para correção são negativos. 

A função que melhor reproduz este conjunto de 

valores medidos é a função exponencial, como pode serviste na 

Tabela II.4. 
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TABELA II.l 

Razões isotópicas de cãdmio natural medidas, e os desvios pa 

drões da média 

Padrão 

0,52545 

0,53461 

0,50280 

1 ,1 7342 

0,30145 

= 0,5181822 + 0,0009437 

= 0,5310384 + 0.0009561 

= 0.5054279 + 0,0015087 

ii-^Cd/ii^cd = 1,1870319 + 0,0016118 

^^^Cd/i^^c^i = 0,3090104 + 0,0011719 

TABELA II.2 

Valores de fator de fracionamento de massa por unidade de massa 

"113,110 = " - « " l 

,m •^113 110 " 0,97538 ± 0,00341 

a^(113,110) = 0,0063202 ± 0,0011528 

a^_(i, 1 1 2) = 0,006401 2 ± 0 ,001 1 825 

ap(113,110) = 0,0063606 ± 0,0011420 

a^(.1 13 ,1 1 0) = 0,0063521 ± 0,0011315 

B ( 1 13 ,1 1 0) = 0 ,71 1 4.300 ± 0,1 267307 





TABELA II.4 

Exatidão das razões Corrigidas 

.36, 

LINEAR (%) POTENCIAL {%)/ EXP0NENCIAL(%) 

''°CdfHd 0,121 0,125 0,111 

0,032 0,032 0.011 

i^^Cd/^^^Cd 0,121 0,118 0,111 

'"*Cd/''Hd 0,135 0,123 0,106 

'''Cd/''Hd 0,117 0,075 0,019 
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C A P T T U L O III 

PARTE EXPERIMENTAL 

111.1 - Instrumentação 

Para a medida das razões isotópicas foi utiliza 

do o espectrómetro de massa de focalização simples, com tubo 

espectrogrãfi CO de raio de curvatura de 21,4 cm e deflexão 

iónica de 90°, modelo TH 5, produzida pela Varian Mat. 

A deteção do feixe iónico foi feita por meio de 

coletor simples tipo copo Faraday e por um sistema multiplica^ 

dor de elétrons de 23 estágios. 

O espectrómetro de massa analisa feixe de Tons 

positivos que sofrem a ação de campos elétrico e magnético.A 

partTcula carregada é acelerada por um potencial el étri co cons^ 

tante e sua trajetória modificada pela ação do campo magnéti­

co. Como o detetor é fixo, razões de carga/massa diferentes , 

são detetadas variando-se o campo magnético. ApÓs a formação 

do feixe iónico, devido a um isótopo em particular, o sinal 

detetado é transformado em corrente elétrica para ser medido. 

O diagrama esquemático do espectrómetro é mostrado na figura 

II.l 

Para a obtenção das razões isotópicas foi usado 

um mini-computador, modelo VARIAN 630 L - 100, acoplado ao es^ 

pectrómetro. O uso do mini-computador permite a varredura au-
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temática na região de massa desejada e o processamento dos da­

dos . 

As medidas de razões isotópicas são obtidas pela 

razão da intensidade iónica de cada isótopo e esta medida de 

intensidade e feita pela técnica de medidas descontinuas^^^^ 

(spring peak). 

A técnica de medidas descontinuas, consiste em 

medir a intensidade total do feixe iónico pela integração do 

pico, de um determinado isótopo em um pequeno intervalo de tem 

po, seguida de um mesmo intervalo sem integração. O número de 

medidas em um pico e o intervalo de tempo são escolhidos de mo 

do a obter uma intensidade média do pico, levando-se em conta 

a diminuição da intensidade devido a evaporação da amostra. 

Este mesmo procedimento é efetuado para as inten 

sidades máximas de todos os isótopos do elemento analisado e 

para a intensidade de fundo tomada como zero. As perdas devido 

a evaporação amostra (drift) e a variação da intensidade de 

fundo {background) , são corrigidas, assumindo-se que estes efeji_ 

tos são lineares. O efeito de fracionamento de massa não é cor­

rigido por este programa. 

Os comandos diretivos necessários para obtenção 

de medidas são: 

1) STLS - consiste na introdução de parâmetros como tempo de 

integração do pico, número de medidas em cada pico, número 

de varreduras do espectro, número de isótopo de referência, 

e massa atômica dos isótopos; 

2) CALB - Calibração - consiste na varredura automática da re­

gião de massa desejada, com a emissão de um espectro e pos­

teriormente de uma listagem, na qual estão relacionadas in­

tensidades e posições de armazenamento (endereço) de cada 

i sótopo; 
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3) ACQU - aquisição de dados por meio de varreduras automáti­

cas na região de massa e número de vezes desejados, com 

emissão posterior de uma listagem contendo valores de ra­

zões isotópicas, desvios padrões, abundancias isotópicas 

atômicas e em massa. Para realização destas medidas é ne­

cessário a introdução de um endereço na qual a intensidade 

seja a de fundo; 

4) LIST - listagem de todos os valores de razões isotópicas 

medidas ; 

5) MSKL - listagem das intensidades e respectivos endereços 

obtidos pela calibração. 

As diretivas erradas são indicadas pela mengem 

++ T - ERR 3. 

III.2 - Procedimento químico-analTtico. 

111.2 .1 . Reagentes 

As amostras usadas são Óxido de cádmio e óxido 

de gadolinio, padrões espectogrãficos da Johnson Mathey Chemj_ 

cal Ltd. 

Os reagentes usados são de padrão analítico, pro 

duzidos pela Merck. 

111 . 2 .2 . Descontaminação de materiais 

Cuidados foram tomados para evitar a contamina­

ção das amostras. A vidraria foi substituída por teflon e o 

sistema de produção de Tons do espectrómetro foi descontamina_ 

do antes de ser usado. 
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A descontaminação deste sistema, que consiste 

na base, postes, filamento e cartucho, foi feita da seguinte 

forma: as bases, os postes e os cartuchos são primeiramente lim 

pos com escovas de fibra de vidro; posteriormente são lavados 

com detergente EXTRAN, depois sucessivamente com água bides-

tilada, álcool e acetona, utilizando-se ultra-som. O filamen­

to ê pré-aquecimento durante 30 min. com a passagem de uma 

corrente de 4,8 para eliminar impurezas, antes da deposiçãoda 

amostra. Este pré-aquecimento é feito para eliminar impurezas 

como sódio, bário, potássio, que podem interferir ou inibir a 

produção de corrente iónica do elemento a ser analisado. 

III.2.3. a) Procedimento de preparação de amostras de cãdmio. 

Para análises de cãdmio, preparou-se uma solu­

ção de cloreto de c a d m i o , de concentração, C = 56,6 ug/ml. Uma 

gota desta solução foi separada em um becker de teflon e ã 

ela foram adicionadas uma gota de sTlica-gel e uma gota de 

ácido fosfórico 0,75 N, nesta ordem.^^^^ Posteriormente, uma 

gota desta mistura foi depositada em filamento simples de rê­

nio. 

A secagem da amostra foi feita com a passagem 

de uma corrente de 0,05 A. Em seguida, elevou-se a corrente 

lentamente até 1,6A. Posteriormente, a corrente foi aumentada, 

desta vez rapidamente, até que o filamento ficasse rubro ins­

tantaneamente, para eliminar a maior quantidades de impurezas 

possíveis, sem que houvesse perdas de Tons cadmio. O filamen­

to depositado, apresentou uma pelTcula cinza-claro, e a massa 

depositada foi da ordem de 1 yg. Posteriormente foi montado 

no cartucho e levado ao espectrómetro de massa para análise. 
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A emissão de Tons existentes no filamento é de­

vido ao aumento da temperatura do filamento pela passagem da 

corrente; desta forma, a corrente no filamento depositado foi 

levada lentamente para que a pressão dentro do espectrometro 

não aumentasse, dificultando a ionização do elemento de inte­

resse. 

Devido a deposição da sTlica-gel e do ácido fo£ 

fórico, houve um aumento de emissão de Tons Na^, K^, e Ba^, 

dificultando as condições de análise. Para eliminar estes Tons, 

todas as análises foram precedidas de urna desgaseifi cação de 

90 min., seguida por um refriamento de 30 min. Durante este 

perTodo de desgaseifi cação, a corrente no filamento não ul­

trapassou a 1,8 A. Um sinal estável e de intensidade suficien^ 

te para a análise devido a evaporação e ionização de Tons Cd"*", 

foi obtida com a elevação da corrente até 2,2 A. 

III.2.3.b) Obtenção e medidas das correntes iónicas. 

Após o resfriamento por 30 min.,a corrente do 

filamento é aumentada novamente, desta vez um pouco mais ra­

pidamente do que durante a desgasei f i cação, pois Tons interfe^ 

rentes não alteram a pressão. 

Quando a corrente atinge 1,7 A., observa-se um 

sinal, de baixa intensidade, devido a evaporação e ionização 

de Tons Cd^. Então, o pico de maior intensidade é focalizado 

com a variação no sistema de aceleração de Tons, (variação 

do campo magnético) de modo a maximizar a intensidade. Em se­

guida, a corrente e elevada lentamente, seguida de focalização 

do feixe, até atingir 2,2 A, quando é obtido um sinal estável 

e de intensidade proporcional a 2,1 V. 
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III.2.4. a) Procedimento de preparação de amostras de gadolT­

nio. 

Para análises de amostras de gadolTnio, preparou 

-se uma solução de cloreto de gadolTnio de concentração, 

C = 4,91 vig/ml . 

A partir de análises anteriores, constatou-se que 

a quantidade de gadolTnio necessária para a análise por espec­

trometria de massa é da ordem de 1 yg e o volume usado é de 

aproximadamente 0,01 ml. A solução preparada é de concentração 

menor que a necessária, mas foi usada porque o intuTto é forne 

cer a menor quantidade de gadolTnio para irradiação, para di­

minuir o efeito de depressão de fluxo. Para se conseguir a con 

As medidas de razões isotópicas são obtidas por 

varredura automática na região de massa do c a d m i o , sendo que 

os parâmetros introduzidos previamente no mi ni-computador fo­

ram: 

número de medias (varreduras) = 10,0 

tempo de integração para cada isótopo de cadmio e para a in­

tensidade de fundo = 0,48s. 

isótopo de referencia = 112 

número de medidas em cada pico = 4,0 

número de isótopos = 6,0. 

As razões envolvendo '°^Cd e ^°^Cd não foram me 

didas porque estes isótopos apresentam baixa abundância que 

acarretam em desvios padrões maiores que 2%. 

Além disso, não são necessários para o cálculo 

do fluxo integrado de neutrons e correções de normalização. 
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centração n e c e s s á r i a , para a n a l i s e , as amostras foram evapora­

das e dissolvidas n o v a m e n t e . 

Uma solução foi preparada em forma de cloreto 

porque um dos maiores problemas encontrados em análises de ter_ 

ras raras por espectrometria de m a s s a , é a v ? n t e r f e r e n c i a isobã 

rica de monÕxidos de terras raras leves no espectro de massa 

dos terras raras p e s a d o s , ' alem da interferencia do monóxi­

do de bário no espectro de massa do g a d o l i n i o . 

As amostras de gadolinio foram analisadas usan-

do-se filamento duplo de rênio com a deposição da amostra jun­

tamente com uma solução de grafita c o l o i d a l . 

A solução de grafita coloidal foi usada para ga­

rantir a supressão de monõxidos i n t e r f e r e n t e s , pois o carbono 

age como um redutor. 

Desta f o r m a , uma alTquota da amostra foi deposi­

tada sobre o filamento (filamento da e s q u e r d a ) , e secada com a 

passagem de uma corrente de 0,05mA. Posteriormente a corrente 

foi levada lentamente até l,6mA, em intervalos de 0,1 mA duraji 

te 30s até l,0mA e 0,05mA durante 1 m i n . até l,6mA. 

Posteriormente uma alTquota (volume aproximado 

de 0,01 ml.) de grafita coloidal foi depositada sobre a amostra 

e levada a secura com a passagem de uma corrente de 0,025 mA . 

P o s t e r i o r m e n t e , a corrente foi elevada lentamente até 1 mA, em 

intervalos de 0,1 mA durante 30s até 0,5 mA e 0,1 mA durante 1 

m i n . até 1,0 mA. 

Após a deposição da g r a f i t a , mais uma alTquota 

da amostra e da grafita foram depositadas nas mesmas condições 

d e s c r i t a s . 

A deposição deve ser lenta e gradual para que-^a 

grafita possa a g i r , reagindo com o oxigênio e impendindo a for 

mação de monõxidos . 
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O filamento depositado foi montado no cartucho e 

levado ao espectrómetro para análise. 

Assim como para análises de cádmio, as análises 

de gadolTnio foram precedidas por urna desgaseifi cação para li­

beração de Tons interferentes. Nesta caso, os Tons interferen­

tes foran Na"*", K"*", Ba"*". 

Durante a desgaseifi cação a corrente do filamen­

to de ionização (filamento da direita) foi elevada lentamente 

até 4,4 A, quando é iniciada a elevação da corrente do filamen^ 

to da amostra (filamento da esquerda). A co-rrente do filamento 

da amostra é elevada lentamente até 1,0 A. Este processo de 

desgaseifi cação é feita por um perTodo de aproximadamente 4h. 

III.2.4. b) Obtenção e medidas das correntes iónicas. 

Após um intervalo de 30 min., inicia-se a análi­

se com o aumento das correntes dos filamentos de ionização e 

amostra nas mesmas condições usadas para a desgaseifi cação. 

Um sinal estável e de intensidade suficiente pa­

ra medida, foi obtido quando a corrente do filamento de ioniza 

ção atingiu 4,8 A e o da amostra, 1,6 A. 

Um processo análogo ao do cádmio foi usado para 

maximizar a intensidade da corrente iónica. Posteriormente, o 

espectro de massa foi obtido manualmente devido a problemas té£ 

nico com o mini-computador. 

III.3. Análise de amostras irradiadas. 

III.3.1 - Irradiação de amostras no reator lEA-Rl. 

Quatro amostras de cloreto de cadmio e quatro de 
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cloreto de gadolTnio foram irradiadas na zona refletora do rea^ 

tor lEA-Rl por 6 dias na posição 27-a, nas prateleiras, 2, 3, 5 

e 6, separadamente, em intervalos de tempo consecutivos. 

As amostras foram condicionadas em ampolas de 

quartzo, envolvidas por folhas de alumTnio e colocadas em coe­

lhos de irradiação, também de alumTnio. O uso de folhas de alu^ 

mTnio visou a fixação das ampolas dentro dos coelhos e o aumen 

to do fluxo térmico entre as ampolas e o moderador. 

As ampolas usadas foram confeccionadas e seladas 

pela oficina de vidros de modo que facilitasse a sua abertura 

apôs a irradiação. As suas dimensões eram: 

diâmetro externo = 0,8 cm 

diâmetro interno = 0,6 cm 

altura = 6,0 cm 

3 
volume uti1 = 1,6 cm 

3 
volume usado = 0,5 cm 

Os coelhos de alumTnio foram fornecidos e sela­

dos herméticamente com uma prensa pneumática pelo Centro de 

Operação e Utilização do Reator de Pesquisa (COURP) e possuiam 

as seguintes dimensões: 

diâmetro externo = 2,3 cm 

diâmetro interno = 2,1 cm 

altura = 7,5 cm 

III.3.2 - Procedimento quTmico - analTtico das amostras irra­

diadas 

Apôs 7 dias de resfriamento devido a ativação da 

folha de alumTnio, as amostras foram analisadas pelos mesmos 

processos usados para amostras não irradiadas. 



,47. 

C A P T T U L O I V 

R E S U L T A D O S E D I S C U S S Ã O 

Neste capTtulo são apresentados os valores de 

fluxo integrado, calculados a partir da variação da razão iso­

tópica de ''"Cáf^Cd , e ^^«Gd/^^'Gd para varias pratelei­

ras da posição 27-A do reator de pesquisa lEA-Rl e para perio­

dos de irradiação de 24h e 48h. 

IV.1 - RAZOES ISOTÓPICAS DE CADMIO E GADOLINIO 

As razões isotópicas de cadmio e gadolTnio fo­

ram obtidas a partir da medida de intensidade do feixe iónico, 

formado por Tons metálicos, para evitar a correção devida a e-

xistência de dois isótopos de oxigênio^"^"^^. 

Durante as analises isotópicas, verificou-se a ausencia 

de Tons CdO^ e OdO"*" , indicando um aumento da eficiencia de emissão de 

Tons metálicos, para deposição de amostras de cadmio e gadolTnio como clo­

reto com sTlica-gel e grafita coloidal, respectivamente. 

Como não usou-se padrões isotópicos de cãdmio e 

gadolTnio, o efeito de frac ionamento de massa foi corrigido, 

usando-se os melhores valores de razões isotópicas obtidos por 

outros pesquisadores^^^'^^^. 

Cons i derando-se que o efeito de fracionamento de 
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massa pode ser descrito por urna expansão linear, potencial ou 

exponencial do fator de fracionamento por unidade de massa, a, 

a escolha de uma destas expansões foi feita de modo que a ex­

pansão usada produzisse a melhor reprodutibilidade (cap. II). 

Para as razões isotópicas de cadmio, os melho­

res resultados foram obtidos usando-se a expansão exponencial 

e o par isotópico (113,110). Este par isotópico foi usado por 

que o valor desta razão aproxima-se da unidade (Rgg = 0.96491) 

e simultaneamente produz a mãxima diferença de massa, ni^-m^ = 3. 

As razões isotópicas de cãdmio irradiado foram 

corrigidas assumindo-se que o fracionamento também ê descrito 

pela expansão exponencial, pois os procedimentos quTmico-analT 

tico foram mantidos. Neste caso, o par (113,110) não foi usa­

do, pois a razão ^^^Cd/^^°Cd modifica-se devido a irradiação 

não sendo possTvel determinar a razão do "estado padrão". O 

par isotópico usado foi ^^°Cd , ^^^Cd pois considerou-se que 

a razão ^^°Cd/^^^Cd não é modificada devido a baixa secção de 

choque de absorção destes isótopos. 

As razões isotópicas do gadolTnio, cujos espec­

tros foram obtidos manualmente, foram medidos usando-se o meto 

do de interpolação de picos, em relação ao isótopo ^^°Gd. Eŝ  

te método considera que a diminuição das intensidades iónicas devido a e-

f 4 1 

vaporaçao e a variação das intensidades de fundo, sao lineares^ . 

O efeito de fracionamento de massa para amostras 

de gadolTnio natural, foi corrigido considerando-se que este ê  

feito, pode ser descrito por uma expansão em séries de potên­

cias do fator de fracionamento por unidade de massa, pois des­

ta forma, obteve-se a melhor reprodutibilidade. As razões das 

amostras irradiadas também foram corrigidas desta maneira,pois 

os procedimentos quTmico-analitico foram mantidos. 

As razões foram corrigidas usando-se o par iso-



.49, 

tópico (156,160) para as amostras naturais e o par isotópico 

(154,160) para as amostras irradiadas. Estes pares foram es­

colhidos porque o valor da razão ^^^'Gd/^^°Gd aproxima-se da 

unidade (Rg,, = 0 ,9361 ) e simultaneamente produz a máxima dife­

rença de massa, " 1 ^ " " ^ ^ = ^. O mesmo par isotópico não foi usa­

do para corrigir o efeito de fracionamento das amostras irra­

diadas porque o valor da razão ^^^Gd/^^^Gd é modificada devjî  

do a alta secção de choque de captura radioativa do ^^^6d. O par 

(154,160) foi usado porque considerou-se que o valor da razão 

is^Qçj/ieoQj^ manteve-se constante durante a irradiação. 

Os valores de razões e abundancias isotópicas de 

cadmio e gadolTnio são mostrados nas tabelas IV.1 a IV.4. As 

razões isotópicas apresentam desvio padrão total relativo meno 

res que 0,5%, excetuando-se as razões ^^^Cd/^^^Cd e ^^"Gd/^^^Gd 

naturais, que são 0,80% e 0,96%, respectivamente. 

Comparando-se os valores de razões isotópicas 

(10 11 23 28 29) 

com O S obtidos por outros pesquisadores^ ' ' ' ' ' verif^ 

ca-se que existe uma concordância, dentro do erro, com os valo 

res obtidos por Rosman et alii para cadmio, e com os valores 

obtidos por Eugster et alii para gadolTnio. Os valores obti­

dos por outros pesqu i sadores ̂  ̂  ̂  ' ̂"̂  ̂  não mostram concordância, 

indicando que esta diferença, pode ser devido ao uso dos valo­

res obtidos por Rosman^^^^ e Eugster^^*^^ para correção do efe2 

to de fracionamento de massa. Verifica-se também, que a preci 

são obtida e menor. As causas destes desvios podem ser devida 

a condições quTmico-analTtica que nunca são exatamente as mes-

mas para todas as análises. (Tabela IV.5 e IV.6). 

Nas tabelas IV.7 e IV.8, observa-se que as va­

riações das razões isotópicas significativas advém das reações 

de captura radioativa pelos isótopos com alta secção de choque 

(^^^Cd, ^^^^Gd e ^^^Gd). 
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IV.2 - CALCULO DO FLUXO INTEGRADO 

O cálculo do fluxo integrado de neutrons envol­

ve o valor da secção de choque efetiva de absorção de neutrons. 

Como as amostras, em forma de solução, foram i£ 

radiadas na zona refletora do reator, considerou-se que os neu 

trons sofrem um número de colisões suficientes para que a dis­

tribuição de energia dos neutrons possa ser representada pela 

distribuição de Maxwel1-Boitzmann. 

A partir da temperatura do moderador, calculou-

se a energia térmica dos neutrons, E = 1 0 ,0264 ± 0 ,0001 ) eV, a 

velocidade mais provável, v = (2 ,2473 ± O ,0002 ) x 1 O^ cm/s e a 

energia mais provável, E = (0,0132 ± 0 ,0001 ) eV. 

A secção de choque de ^^^Cd foi calculada usan 

f34) 

do-se os parâmetros de Westcott^ . Considerou-se que a sec­

ção de choque de absorção do cadmio é devida a secção de cho­

que do ^^^Cd (Tabela 1.3), isto é, as contribuições dos outros 

isótopos são d e s p r e z T v e i s ^ ^ e uma abundância isotópica natu­

ral de ^^^Cd , de (12 ,428 ± O , 014 ) % . Usando-se a equação I e 

os valores: g = (1 ,3495 ± 0 ,0001 ) , s = ( 1 ,01 0 + 0 , 0005 ), calcu 

lados para T = 29°C , r = 0,03 e a^^ = (2450 ±30) barns tabe­

lados, obteve-se o valor da secção de choque de absorção efetj^ 

va do cãdmio, como sendo ( ( J^^)gf = (3380 ±40) barns e do ^^^Cd, 

como sendo { o ' " ) ^ ^ = (2 ,72 ± O , 03) x 1 O barns. 

A secção de choque de ^ " G d foi calculada, con 

siderando-se que devido a energias de ressonância 

0,0268 eV e E ¿ " = 0,0314 eV) serem muito baixos, o compor­

tamento 1/v domina para energias menores que aproximadamente 

0,04 eV^^^^. Assumiu-se também que o valor <av> não depende 

muito da temperatura e é <av> = (4 , 75 ± O , 23 ) x 1 0"^ cm^/s pa 
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TABELA IV.9 - Valores de fluxo integrado calculado para um pe­

rTodo de irradiação de 48h descontínuas (6 dias) 

Pos^ 

ção 

Valor ex­

trapolado 

(xlÔ VcmM 

Usando 

Gd 

(xlÔ n̂/cmM 
o{%) 

Usando 

Cd 

(xlÔ n̂/cmM 
a(%) 

Gd 

V(%) 

Cd 

V(%) ô(%) 

P2 1,50 1,48 ± 0,08 5,4 1,39 ± 0,19 14 1.3 7,3 6,1 

P3 1,71 1.82 ± 0,10 5,5 1,68 ± 0,20 12 6,4 1.8 7.7 

P5 1,62 1,78 ± 0,09 5.1 1,54 ± 0,17 11 9,9 4,9 13,5 

P6 1,25 1,33 ± 0,07 5,3 1,34 ± 0,22 16 6.4 7,2 0,7 

TABELA IV.10 - Valores de fluxo integrado calculado para um pe 

rTodo de irradiação de 24h descontínuas (3 dias). 

Posj^ Valor ex­ Usando Usando Gd Cd 

trapolado Gd o{%) Cd a(%) V(%) v ( % ) 

(xlO^'n/cm2) (xlO^ V c m 2 ) (xlO^'n/cm2) 

P3 8,57 8,94 ±, 0.51 5.7 9,49 ± 1,65 17 4.3 11 6.2 

onde 

V^^(%) 
E Gd 

T - T 

E 
x 100 

ra um intervalo de TOOK ã 393 K. Desta forma, usando-se o 

valor da velocidade mais provável do neutron, obtem-se o valor 

de o"'' = (2.11 ± 0.11 ) X 10= barns. 

Os valores de fluxo integrado calculados são a-

presentados na tabela IV.9 e IV.10. 
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6 ( % ) 
1^ 

T 

X 100 

é O fluxo extrapolado 

P ri 

T é O fluxo calculado usando cãdmio 

T é 0 fluxo calculado usando gadolTnio. 

Nestas tabelas, os valores fornecidos pela ge­

rência de operações do reator (COURP) foram extrapolados, pois 

estas medidas foram obtidas pelo método de ativação de folhas 

de ouro, irradiadas durante um pequeno intervalo de tempo. A 

extrapolação foi feita supondo-se que o fluxo manteve-se cons­

tante durante o perTodo de irradiação das amostras analisadas 

(48h e 24h descontínuas). Estes valores foram usados apenas pâ  

ra verificação da ordem.de grandeza do fluxo integrado calcula^ 

do a partir da medida de variação da razão isotópica. 

Os valores da tabela IV.10 foram obtidos a par­

tir de estudos preliminares para uma irradiação de 3 dias (24h 

descontínuas). 

A comparação entre os valores de fluxo integra­

do usando cãdmio e gadolinio, mostra que os desvios relativos, 

6 ( % ) , são de aproximadamente 10%. Estes desvios são compará­

veis aos obtidos por outros pesquisadores^^^'^^^. 

Os erros apresentados nos valores de fluxo inte 

grado, são desvios padrões calculados por propagação de erros. 

A maior parcela deste erro é devido ao desvio padrão das dife­

renças entre as razões isotópicas e melhores resultados não fo 

ram obtidos para fluxos integrados nas prateleiras P3 e P5,por 

que para fluxos integrados variando de aproximadamente 30%, as 

~ (27) 
razoes isotópicas apresentam a mesma precisão . 

http://ordem.de
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A partir dos resultados o b t i d o s , verifica-se que 

o gadolínio é mais indicado para medidas de fluxo integrado e 

que melhores resultados poderão ser obtidos para fluxos inte­

grados m a i o r e s , ou seja, maiores diferenças entre as razões iso 

tópicas da amostra antes e depois da irradiação. Este aumento 

na diferença entre as razões isotópicas pode ser obtido com um 

aumento do período de irrad i a ç ã o , porém um dos incovenientes 

deste a u m e n t o , pode ser a variação da abundância isotópica dos 

isótopos com baixa secção de c h o q u e , tornando necessário o uso 

de elementos altamente enriquecidos em isótopos com alta sec­

ção de ch o q u e , ou a introdução de um fator que considera o coji 

sumo do isótopo de baixa secção de choque de absorç ã o . 

I N S T I T U T O DF P P S Q U ' "AS F ' R " É*HC»S E N U C L E A R E S 
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C A P T T U L O V 

C O N C L U S Ã O 

A partir da análise dos resultados obtidos, ob­

serva-se que para o perTodo de irradiação usado, as suposições 

feitas para o cálculo do fluxo integrado usando cadmio natural 

e gadolTnio natural, são válidas. Ou seja, somente as abundan­

cias isotópicas de '''Cd, ''"^Cd, ''=Gd, ''^Gd, ''"Gd e " ' G á , 

sofrem variações consideráveis devido ãs reações de captura ra^ 

dioativa; as variações das abundancias isotópicas de ^^^Cd, 

^^^Cd, ^^^Cd, '^^Cd e ^ = '*Gd são da mesma ordem de grandeza dos 

erros envolvidos na análise. 

A técnica de deposição do cadmio em arranjos de 

filamento simples com sTlica-gel e técnica de deposição do ga­

dolTnio com grafita coloidal foram adequados, uma vez que os 

valores das razões isotópicas obtidos apresentam desvios pa-

dró'es total relativo próximos ã 0,5%, exceto para as razões 

cujas abundancias são menores que 10%. Neste caso, o desvio pa 

drão total relativo é menor que 1,0%. Além disso, esses resul­

tados mostram, que a expansão exponencial e a expansão em sé­

ries de potências podem ser usadas para corrigir o efeito de 

fracionamento de massa do cadmio e gadolTnio, respectivamente. 

Pelos dados apresentados na tabela IV.9, verifj_ 

ca-se que os valores de fluxo integrado usando gadolTnio, apre 

sentam desvios padrões relativos de aproximadamente 6% e usan-
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do cãdmio, menores que 20%. Estes erros podem ser atribuidos a 

pequena variação das razões isotópicas. 

Desta forma, pode-se concluir que o gadolTnio 

é mais indicado para medidas de fluxo integrado e que melhores 

resultados poderão ser obtidos para fluxos integrados maiores, 

ou seja maiores variações das razões isotópicas, usando-se a-

mostras altamente enriquecidas em um dos isótopos com alta se£ 

ção de choque (^'^Cd ou ^''Gd). 
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APÊNDICE 

Cálculo do desvio padrão interno, desvio padrão 

interno relativo, desvio padrão externo, desvio padrão externo 

relativo, desvio padrão total das razões isotópicas. 

1. DESVIO PADRAO INTERNO 

O desvio padrão interno Ŝ .̂  , e calculado por 

meio da fórmula 

onde k é o número de varreduras 

j é o número de análises 

R., é a razão medida 
1 K 

R. é a média de k varreduras. 

2. DESVIO PADRAO INTERNO RELATIVO 

£ calculado pela fórmula 

100 X S. 
RS (%) = ^ - l ü 
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onde R = i I R. média das razões isotópicas. 

3. DESVIO PADRfiO EXTERNO 

E calculado por 

4. DESVIO PADRAO EXTERNO RELATIVO 

100 X S ext 

5. DESVIO PADRAO TOTAL 

Calculo da abundância isotópica e desvios padrão. 

1. A ABUNDANCIA ISOTÓPICA é calculada por: 

m ,n 

R 
mn X 100 abundancia média. 

onde n é o isótopo de referencia. 

m é o isotópico cuja abundancia quer se determinar. 
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2 . DESVIO PADRÃO DA MÉDIA 

/ j I ( A J m n ' A m n ^ 

1 onde A „ = -r y A. média das abundancias 
nin j ^ jmn . 

J 

j = número de analises. 

3. DESVIO PADRÃO DA MEDIA RELATIVO 

RS = 1 0 0 x 5 
M m i n 

Calculo do erro no valor do fluxo integrado de­

vido a propagação de erros dos parâmetros e n v o l v i d o s ^ 

0 fluxo integrado de neutrons usando cádmio é 

calculado pela expressão: 

R° 
"i J 

0 erro associado ã grandeza T devido ao erro 

associado ãs medidas de razões isotópicas e secções de choque é: 

dx 9T 
3Ü 

(dD)' da 

9a JJ 
(da J) 9x 

9R 0.; 
"ij 

( . d R 1 J } " 

R.. - R°. 
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dD = / ( ^ R T T ? T 7 d R ° T 7 

( d T ) ^ 

-1 2 1 (R,j-R°j) 

L ( a M^[UR ° ^ ] J 

j n + R 9 .1 
(dR.j) 

d T = 

a ^ W R » j ) 
(dD)' 

J R , j - R ^ ) ' 
d o ' 
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