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DETERMINACAD DO FLUXO INTEGRADD DE NEUTRONS POR MEIO DE  MEDI
DAS DE RAZDES ISOTOPICAS DF CRDMIO E GADCLINIOD

Irene fAkemy Tomiyoshi
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Neste trabalho, estudou-se a possibilidade da
determinacac indireta do fluxo integrado do neutrons, por meio
da medida da variacidpo da razao isotopica de cadmio e gadold-
nig, irradiados no raeator [EA-R1.

Estes elementos foram escolhidos devido a sua
alta secgao de chogue de azbsorgae de neutrons termicos, que
permite uma variacgdo mensurdvel na abundancia isotdpica, num
pegueno pericdo de irradiagio.

As razdes isotdpicas foram medidas com o espec
trometro de massa termoignico. Para o cadmio, usou-5€ um ar-
ranjo de filamento simples com a tecnica da silica-gel e para
o gadolinip, a deposigdao da awmostra com grafita coloidal Bm
arranjos de filamentos duplos,

0 efeito de fracionamentn de massa para cadmip
foi carrigide usando-se expansao exponencial do fator de fra-
cionamente por unidade de massa e para o gadolinio, uma expan
sap em serie de potencias.

Os valores de fluxo integrado obtidos wsando as
razoes medidas, foram comparadas com os valores de fluxo, ex-
trapotadaos a partic dos valores fornecidos pela gerercia do

Centro de Operagao e Utilizagdo do Reatgr de Pesguisas do IPEN.



DETERMIMATION OF INTEGRATED MEUTRON FLUX BY THE MEASUREMENT
OF THE ISOTOPIC RATIQS OF CADMLIUM AND GADOLINIUM

Irene Akemy Tomiyashi

In this work, the possibility of the indirect
determination of the integqrated neutron flux, through the
change nf isotapic ratios of cadimium and gadolinium was in-
vestigated. Thé samples of cadimiuw ﬂ;ﬁ%j gadolinium were
irradiated in the IEA-RT reacter. f&ﬂ

These elements were chosen because they have
high thermal neutron absorption cross section which permit
the change in the isotopic camposition during a short
irradiatiaon time to be measured accurately.

The isotoepic ratios were measured with a
thermignic mass spectrometer the silica-gel technigue 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 fractienation effects for cadmium
and gadalinium were corrected respectively by the exponential
and potencial expansion of the isgtopic fractionation factor
per atomic mass unit,

The flux walues supplied by the Centro de
Operagdo e Utilizagdo do Reator de Pesguisas do IPEN were
extrapelated. These values and the integrated flux vyalues

obtained experimentally were compared.
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INTRODUCHED

A hipotese de existencia de particulas de car-
ga nula no nicleo, os néutrons, foi feita pela primeira vez
por Rutherford em 1220, mas somente em 1332, Chadwick demons
trou-a experimentalmente, apos longas investigagoes sobre
transmutagao ou desintegracao de nuclideos por agdo de partd
culas alfa. Bombardeando berilio com particulas alfas, ob-
Servou gue este emitia "raios", que an incidirem sobre ele-
mentos leves, como He, Li, Be, C ou N, provocavam hestes nin-
vimentos rapides, que nao podiam ser explicades, guande ad-
mitia-se que oz "raios" emitidgs pelo berilic bambardeadg com
particulas alfas, eram gamas de alta energia. Para que a lef
de conservagao de energia fosse mantida, Chadwick supgs que
estes "raios" eram formados por particulas de massa aproxima
damente igual a massa do protom, que pelo fato de ndo produ-
zirem jonizacdes na camara de fonizagdo, nem trajetdrias na
camara de nuvem, ndo possuiam carga. Estas caracteristicas per
mitiram a identificagao do Reutron proposto por Rutherford.

A desceberta do neutron, abriu um novo .campo
de pesquisa, a dos elementos produzidos artificiaimente: o5
radicisdtopos. Este campo aumentou muito com 2 descoberta do
fencmeno de fissdo e posteriormente com a utilizagdo da ener

gia liberada pela fissdo. A primeira apiicacao desta nova fon



te de energia foi belica, mas posteriormente com o <controle
da reagdo de fissac em cadeia, construiram-se o5 reatores de
pesquisa e os de potencia.

D fenomenc de fissdo envolve a absorgdo de um
neutron por um niciec pesado (A > 213} que se quebra em 2
pu mais fragmentos carregados, (produtos de fissao), liberan
do varios neutrons rapidos, alem de gamas, betas e neutrinos.

Comp na maioria dos reatores os neutrons  que
provocam a fissdp sdo tE&rmicos e comp os produzidos por fis-
sa0 sdo rapidos, estes devem ser moderados por meio de rea-
coes de espalhamento ate atingirem a energia caracteristicados
neutrons t8rmicos (E = 0,025 ey},

Por iss6, o reator alem de gerar energia, euma
fonte de neutrons de varias energias, podendo ser usado para
putras finalidades, envelvende reacgdes nucleares cdm  es55es
neutrons, tais como: produgdo de radioisGtopos, ensaios com
novos tipos de combustivel nuclear, estudos de danos de  ra-
diagdo em s0lidos, medidas de parametros nucleares, calculo
de bBlindagem e oufros.

Para a realizacde destes trabalhos & importan-
te 0 conhecimento do fluxo integrado de néutrons, que & uma
medida de "exposicac” de néutrons 2 gue um dado experimento
gsta submetido, definida pela integral em relacaoc ao tempo
de irradiacao da densidade de fluxo de neutrons,

Existem varias formas para a detecdo de ﬂEﬁ—
trons & determinacde do fluxo integrado. fomo os neutrons sdo
particulas sem carga, a detecdo € sempre feita por meio de
reagoes nucleares aue e¢videnciam e quantificam a sua existen
cia. Nao existe um método padrdo para a determinagao do flu-

xo integrade de néutrons. 0s mais usados sao: metodo por ati
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vacao e metodos de medidas continuas por meio de camaras de
jonizagao e detetores proporcionais.

0 metodo por ativagao e indireto, pois consis-
te em medir o fluxo integrado a partir de medidas de ativida
de dos radionuclideos produzidos pela reagdo com neutrons.
Desta forma, a este método esta associado um sistema de de-
tecao e céntagens da radiagao produzida. Os detetores mais
usados sao: Ge(Li), NaI(T1) e Geiger-Muller.

Uma das teécnicas mais utilizadas neste metodo
e a da ativagdo de folhas de ouro, devido as caracteristicas
nucleares deste elemento. 0 ouro € um elemento monoisotopi-
co, '?7Au, com seccdo de choque de captura radioativa para
neutrons termicos de 98,8 barns, e um pico de ressonancia
para energia do neutron de 4,9 eV.

Esta tecnica consiste na medida da atividade
de duas folhas de ouro; uma das quais recoberta com folhas
de cadmio, irradiadas para um mesmo periodo e 'na mesma posi-
cao. As folhas de cadmio sao usadas para absorver neutrons
termicos, pois sua sec¢gao de choque varia inversamente com a
velocidade para energias baixas. Para neutrons incidentes de
energia igual a 0,0253 eV, o valor da secgao de choque térmi
ca e 2.445 barnsﬂ32)

A atividade induzida na folha de ouro coberta
com folhas de cadmio, & considerada como sendo devida a neu-
trons epitermicos, enquanto que na folha de ouro sem cobertu
ra, & considerada como sendo devida a neutrons termicos e
epitérmicos.

0 fluxo integrado de neutrons térmicos pode ser
calculado a partir da diferenga entre as atividades das fo=

lhas de ouro, com e sem cobertura de cadmio, por causa da
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proporcionalidade entre a atividade e o fluxo integrado.

Esta tecnica, permite a medida de fluxo a cer-
ta distancia do experimento, sem causar depressdo signifiga-
tiva. Um grande intervalo de niveis de fluxo pode ser medido,
variandp-se a duragzo do tempo de irradiagia e ¢ tamanho da
folha. Porem, como a precisdc desta tecnica estd associada @
precisdo das medidas de atividade, para baixes fluxos, sua
utilizagdo & muito limitada.

Outras técnicas de medidas de neutrons t&8rmi-
cos usam como detetores: contadores BFf,, camaras de helio e
camaras de fissdp. Estas utilizam as seguintes reagoes ny-
cleares, respectivamente: '°B(n,a) 7Li, *He{n,p} H e X{n,
fissdo) produtos de fissdoc, onde X 2 um nicleo fissil.

Estes detetores s8p camaras de jonizagdo ouw de
tetores proporcionais, que sao preenchidos com trifluoreto
de boro, helio ou hexafluoreto de urdnio. 0 néutron aoc pene-
trar em seu interior, sofre a reagdo nuclear g as particulas
produzidas igonizam ¢ gas.

A partir da razd3o de icnizagao por particulas,
g pessivel determinar o numere de neutrons que provocam 2
reacdo, pois as cargas produzidas pela ignizagde do g2s sao
proporcignais ao nimero de particulas ionizantes, que por sua
vaez & proporcional ac numero de neutrons.

Uma das vantagens destas técnicas & a eficien-
cia dos detetores, que aumenta com o enrigquecimento do isdto
po que sofre a reagdo huclear, no gis introduzido, Alem dis-
so 05 pulsos produzidaos nos detetores proporcicnais e na ca-
mara de ioniza¢de, sao proporcionais a jonizagdo primaria,re
duzinde a amplificagEo eletronica para o registro destes pul

sos. Porem, o wolume relativamente grande destes detetores
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em comparacaoc, por exemplo as folhas de ouro, pode limitar
o seu usno, devido a depressao produzida noe fluxo.

Este trabalho tem come objetivo o desenvolvi-
mento de método indireto para determinagac do fluxo integra-
do de neutrons termicos, baseado na variagaoc da abundancia
isotapica de determinados elementes com alta secgao de <cho-
que de absorcao, quando submetidos a irradiacdo com neutrons.

Para este propdsito, escolheu-se os  elementos
cidmio e gadolinio, que pessuem isdtopes ''?Cd, '5°Gd e 1584
com alta secgoes de chegque de absorcac de neéutrons termicos,
2¢.000 barns, 61.000 barns e 254.000 barns, respectivamente.
0s outros isotopos, apresentam secgdes de chogue relativamen
te baixas, que podem ser consideradas despreziveis.

Neste método, o fluxo integrado & obtide pela
medida da variacao da razao isotopica desses eiementos devi-
do a irradiagdo, considerando-se que o nimero de neutrons gue
produzem as reagoes de captura, & proporcional a esta varia-
caoc. A tecnica utilizada para medida das razdes isotopicas €
a espectrometria de masss termoionica, e as razoes usadas
sap 'PHCd/PA0d e YCEGd/Y"76d. Estas razdes foram escolhidas
pois apresentam melhor sensibilidade para detegdo da reacao

de captura.
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INTRODUGAQ TEGRICA

I.1 - Espectro energétfco de néutrons em reatores bem modera-

dos & definigag de fluxo integradg

Uma das caracteristicas de um reator & o espec-
tro energetico dos neutrons produzides por fissde.

Nos reatores termicos, esses neutrons que pos-
suem energias medias de aproximadamente 2 MeV, perdem energia
por meio de colispes de espalhamento elastico com elementos
leves, chamados moderadores, ate atingirem um equilibrieo ter
modinamico. 0 intervalo de energia dos n2utrons €  grande,
{0,001 e¥ a 10 Me¥) e 5 espectro embora continuo, € dividido
em trés regides bem distintasiz}. {Fig. I.1)

a) Regiao de neutrons ripidos - E > 0,5 MeV,
Nesta regido a dependencia energética do fiuxe, segue aprg
ximadamente a distribuicdo de energia dos neutrons produzi
dps por fissae.

b} Regido de neutrons epitermicos ou de ressonancia
0,2 e¥ < £ < 0,5 MeV.
Neste intervalo de energia o espectro e predominantemente
determinado pela moderagde dos neutrons e a dependencia

gnergetica do fluxo pode ser considerada linear numa pri-
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meira aproximagao.

¢) Regiao de neutrons térmicos - E < 0,7 eV
Nesta regido os neéutrons estaoc praticamente em equilibrio
termodinamico com o5 3tomos do moderador e a distribuigao
energetica pader ser frequentemente aproximada a uma dis-
tribuicao de Maxwell, mesmo gue a temperatura do neutron

seja maior que a temperatura do moderador.
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Fiqg.1.1 - Espectro energetico de neutros para um reator bem moderado.

0 conhecimento preciso do espectro de neutrons
€ necessario em axperimentos de irradiacdo. Mas para alguns
Jrocessos como a captura radicativa, que pode pcorrer com nayu-

trons termicos, aproximagoes simples para o espectro de neu-
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Uma destas aproximagées B a existencia de um
gquilibrio termpdinamico entre os neéutrons & 05 Etﬂmos.dﬁ me-
derador. Quanto neutrons de alta energia sao introduzidos em
um meio infinito e n2o absorvedor, apos um certo tempo, € es-
tabelecido um equilibrio termo-dinamico entre ©s neutrpns e
itomps do moderador. A distribuig¢do de energia dos  neutrons
nesta situagdo, obedece a distribuicao de Maxwell para a tem-
peratura T do moderadcor. Mas na pratica, todos os meios cap-
turam neutrons e sio finitos, de modo gque um verdadeiro equi-
17brio ndo ocorre devido a fugas e absorgde de néutrons.

Entretanto em um bom moderador, gque & suficien-
temente grande e absorve pouces neutrons, a distribuicde  de
energia dos neutrons, no final do precesso de perda de ener-
gia por reagoes de espalhamento, aproxima-se a uma distribui-
¢do de equilibrio ¢ pode ser representado pela distribuicao de
Maxwell. A distribuicao de Maxwell, gue caracteriza um gas
ideal em equilibrio termodinamico a uma temperatura T do mode

rador & dada pela equa;ﬁa:(z}

ZnN

n{l",Egt] = W

(£)°7% exp(- £ dE
kT

(1.1.1)

onde N = J dE n[F,E,t} e a densidade total de neutronz, K e
0

3 constante de Boltzmann, T & a temperatura do moderador.

Esta distribuicapo possui um maximo, ista B, a
energia mais provavel @ dada por <E~ = kT/2 ¢ o valor medio
da energia & dada por £ = 3kT/Z.

A partir da equagao (I1.2.1) obtem-se a distribui
¢ao de velacidades de neutrons, usando-se as relagoes: E=my*/?

!

e dE = myv dv, dada por: (2]

R =
= R P A A o



n(Favat) = N — () egp(- T gy (1.1.2)
{m} ZkT 2kT
onde m & a massa do neutran,

v @ a velpocidade do neutron,

o
o
e

constante de Boltzmann

T & a temperatura do material moderador,

A velocidade mais provavel dos neutrons, gue

1/2

obedecem esta distribuicde, &8 dada por v, = (2kT/m) o A

t
energia correspondente & E_ = kT,

0 valor da energia do neutrun € obtida pela re-
lagao aproximada descrita abaixo (equagao (I.1.3}), sende va

lida sempre qgue a temperatura do neutron for superior a tempe

ratura dg mr.u:htzr*ew:]n::Ir*.EEE}|
[ Ua{kT] B
T =T [j 0,02 (1.1.3)
ﬂs{th}J
onde M &€ a massa atomica do dtomo moderador importante, por

exemple H em H_O.

nS(thj 2 a secgdo de choque tBrmica de espalhamento do 3tomo
mederador importante.

ca{kTJ @ a secgdo de chogue de absorgdo avaliade para a ener
qia kT.

T € a temperatura do moderador (kj.

As coensideragoes acima foram feitas, tendo gm
vista gue o fluxo depende da distribuicio de neutrons e & de-

finida t:n:mm:{":]:|

o -

—+ r - ! -+
alr,t) = j G (rLELthdE S J v n(r,E,t}dE (lI.7.4)

1
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onde v € 4 velocidade do neutraon,
n{r.€,t) & a densidade total de neutrans,
¢ {r,E,t) 8 a distribui¢do energetica do fluxo de neutrons,

considerada isotropica.

Alem disse, o fluxo integrads de nautrons & de-
finida comp sendo a inteqral em relagac ac tempa do fluxo de
neutrons, expressa#ﬁ'pﬂr: (2)

te te -
T(r) - Jti $(F t)dt = Jt_ dt J J/(FLE,t) dE (I.1.5)

1 ]

onde ¢{r,t] & a fluxo de néutrons

q?{?,E,t} e a distribuicao energetica do fluxo de reutrons.

1.2 - Introdugan ao calculo da secgao de chogue

Apesar dos neutrons serem particulas eletrica-
mente neutras, eles sofrem agao de forgas nucieares de curto
alcance, podendo interagir com outros nicleos, se as condigdes
energeticas forem satisfeitas. Dessa maneira, a detegao de
neutrons & feita por meio de reagdes nucleares onde o5 neu-
trgns sap usados como projeteis,

As reagoes nucleares que podem ocorrer com new-
trons, {espalhamento, captura radicativa, fissae, emissaoc de
cutras particulas elementares ou fragmentos carregados) depen
dem do nucleo-alvo e da energia do neutran incidente. A pro-
babilidede de ocorrer um tipo de reagdo para um determinadyp
nicleoc & caracterizada pela secgdo de choque microscdpica. Es

ta grandeza & definida como sendo o nimero dé reagdes por nu-

cleos por segqundo, dividido pelo nimero de néutrons dinciden-
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tes por centimetro quadrado por segunde, quando um feixe de
néutrons monoenergéticos de intensidade 1 néutrons/cm®.s. in-

cide perpendicularmente € uniformemente sobre um alvo delgadg.

Com Nﬂ atomes ,€ produz uma taxa de reagoes,
cm? cn? s
Loqo,
R/N
G = " (1.2.1)
I

A dependéncia energetica da seccan de chogque pa
ra um nocleg-alvo nao € simples, e varia com o tipo de vrea-
cido. Para muitos nuclideos a secgao de choque da captura ra-
digativa, varia com o inverso da velncidade dos neutrons inci
dentes no intervalo de energias faixas, apresenta picos de
ressonancia no intervalo de energias intermediarias e decai
rapidamente para energias altas.

Este tipo de comportamento pede ser explicado,
considerando~se gque na reagac de captura radicativa, o nucleo
g ¥ absorve um neutren, formando o nuclen composto {A+% X1*no
estado excitado, que passa para o estado fundamental com &
emissao de fotons. Se a energia de repouso do néutron & sufi-
ciente para que haja formagao do nucieo composto, guanto maior
for a velocidade do neutron, menor sera o tempo de interacao e
consequentemente menor sera a probabilidade de ocorrer a rea-
cap. Isto explica o comportamerto 1/v para baixias emergias,

Para enerdias intermediirias, onde a energia ci
nética do neutron mais a energia de tigacdo do neutron absor-
vido & fgual a2 um dos niveis excitado do ntcleo composto, a
secgao de chogue serda a maior, Logo para todas as energias do
neutron incidente correspondente a niveis de energias do  nu-

cleo composte excitado, a segdo de chogue apresentara maxi-
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mos, Esta faixa energia € denominada intervalo de energias de
ressondncias.

Para energias altas, o comprimento de anda do
néutron, gue varia com 0 inverso da raiz quadrada da energia,

diminui e a probabilidade de interagao varia similarmente.

1.3 - Calculn da secgap de choque

A seccio de choque & uma medida da probabilida-
de de que um dado tipo de reacao nuclear ocorra.

Como foi descrito anteriormente, na reagao  de
captura radioativa, o niicleo absorve um n2utron e forma um nd
cleo composto. A frequencia de interacde, f, de um neutran pa
ra tais reagoes, considerando que o nucleo-alvo permanece em

repouse, 2 dada 1:n:rr:':5”I
f=v gl (1.3.1}

onde a velocidade v, do neutron e a distancia percorrida pelo
neutron par unidade de tempg e ¢ N, 2 a probabilidade de um
neutron sofrer uma reacac por unidade de comprimento de cami-
nho.

Em muites casps, o movimento des nlclegs podem
sar desprezados completamente, mas existem duas situagdes em
que esta consideragac nao pode ser feita. A primeira & quando
a velocidade dos néutrons & comparavel a velocidade dos ni -
¢leos, ou seja, a energia dos neutrons, En, e comparave] &
energia termica dos niucleos E, = kT. A segunda e quando a
secgdo de cnoque apresenta um pico de ressonancia, & a pegue-

na velocidade do nucleo, pode afetar a dependencia energética
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da seccao de choque nas proximidades da ressonancia.

Cesta forma, para interagao nuclear ccorrendo
com neutrons termicos, a frequéncia de interagdo e a  secgao
de choque dependem da velocidade relativa do néutron e do ni-

cleo-alvo, e & dada por:

b o Yal SUivv 1N, (1.3.2)

onda va e a velocidade do nuclen-alvo,
vy & a velocidade do mautron ,

¢ a densidade de Ztomos do alvo.

-
[4+]

fomo nem todos os nucleps possuem a mesma velo-
cidade, em geral, eles se movem segundo uma distribuicgao de
velocidade. Esta distribuicdo depende da dinamica miscroscopi
ca dos &tomos, mas para muites propesitos, & suficiente re-
presenta-la pela distribuigdo de Maxwell, H{va], taracterizan
do um gas ideal em eguilibric t&rmico & temperatura T dos nil-

c]ens—a]vu.{g}

2
m,_ v
g a

TTZRY
e (1.3,3)

1/a
m ¥

N
a 271k T)

SN MV LT) = W

)

A probabilidade de um neutron intaragir com um
niclec de qualquer velocidade em um segundo, € obtide pela me
dia da frequencia de interag¢do sobre a distribuigac de veloci

dade do nucleos.

(1.3.4)

- 1 . ,
UE?H,T} = ;; J dy Ivn-vaic{,v“+va{} H{VaﬂJ {1.3.5)

gnde E(VH,T} e uma seccdo de choque média que depende da velo
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cidade do néutron e da temperatura do nucleo-alvo,

d*¥ & um elemento de volume no espago de velocidade.

Quande uma amestra e irradiada por um fluxg de
néutrons ¢ em um reatar, nem todos as neutrons possuem a mes-
ma velocidade, v Comog foi descrito anteriormente, & distri-
bui¢ao de velacidades para neutrons térmicos pode ser repre-
sentada pela distribuigap de Maxwell.

Uma segdo de choque media em relagdp 2 energia

do neutron & ohtida por:

I G(E Jo(r B, tHE,

glr,t) = (1.3.6)

[T 9(r.E L t)dE

onde ¢{T,En,t} e distribuigae de energia do fluxo de neutrons,

a{E_ ) & a secgdg de chogue em funcao da enargia  d¢

neutron.

'ma outra grandeza media envolvendo a2 secgao de
choque 8 a velacidade do nButron pode ser calculada a  partir
da relacao:

I afv_} v, plr,v,t}
<gy> = 2 n__1n (1.3.7)

{: p(r,v,t}

Esta relagao & particularmente util quando a
sec¢can de chogque varia com ¢ inversce da velocidade do neutren.
Neste caso, a grandeza <ov> € uma constante & a secgao de cho
que pode ser calculada conhecendo-se o valor da velocidade mais
provave) da distribuicdo.

Qutra definigao de secgao de choque importante e
obtida a partir da definigao da taxa de reagdoc de uma amostra

submetida a um fluxo de néutrons pouco definida.
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A taxa de reac¢do, R, e dada por

b

R = ; al{E) #{&)} dE {[.3.8)
a .

Quando o espectiro de neutrons e a sec¢do de cho

que em fungao da energia nao sao bem definidos, a taxa de rea

gao e normalmente definida, como sendo:

off 9y (1.3.9}

onde ¢, & 0 fluxo de néutrons convencional, definido como sen
do a razao da taxa de reagdo pela secgdn de choque que varia
inversamente com a velocidade para a velocidade v = 2200 m/s.

Oeff € a secgao de choque efetiva que sequndo a

L(38)

definigdo de Westcot g dada por:

Caff = Gﬂ{Q + TS} {1.3.10)

onde o & a secgdo de choque termica para neutrons de veloci-
dade o, = 2200 m/s,
s e g sdo fatores de corregaon,

r e o indice epitérmico.

0Os valores de 5, g & r saoc dados em tahe1as.(34]

Quando ¢ espectro de neutrons pode ser represen
tado simplesmente por uma distribuigao de Maxwell, ¢ fator r
£ hulo e @ secgdn de choque média pode ser calculada pela re-

lagao:

x

g = ,/% N AL (1.3.11)
ET eff = 9/ a7 b *o

onde T, = 293,6°K

T & a temperatura real do moderador.
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.4 - Calculo do fluxg integrado de neutrons haseado na varia-
gao da razdo isotdpica de eliementes com alta secgdo  de

captura radicativa.

Determinacaes experimentais de fluxos integra-

dos sao possiveis a partir de amostras irradiadas, por meio

de medidas de variagao da razao 1'5-:=tE|:+1'r;::L':E"m:|

Quando um isotopo estével Jj, com seccao de cho-
que de captura radicativa o(E) @ expasto a um fluxo $(E), ocor
re a seguinte reacao nuclear: JK{n;Y] J+TK. A taxa de varia-

3o deste isdtopo em relagdo ao tempo & dada por:

dIN{r,t) = - Ner,t) (ed) . d1 (1.4.1)

ef

Lembrando que 1 e o fluxo integrado definido como
\%i

{r,t) = J di J dE ${r.t}

£,
1

e ¢{r,t} o fluxo instantaneo, temos du

¢ dt
Lego,
)

-{a

—

Ingry = Ingra0) e eff (1.4.2)

onde T & o fluxp integrado de neutrons, no intervalo de tem-

PO to-t,

M({r,0} & o numero de atomos do isGtopo j antes da irradiagio,

=11

[ﬂJ)Eff a secgao de chogue efetiva de captura radicativa do
isotopo j.
J+1

Considerando que o isttopo X 8 estavel e pos

-

sui uma secgao de choque desprezivel em relacgdo 4 secgac  de

chogque do isGtopo X, o nimero de 3tomos do isgtopo J+]K & da

do por
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. . . -uj )
N ey = w3t e,y + W e, 0) {3 ~ e T T ] (1.4.3)

Desde que o produto ui T seja menor que 0,06 o

fluxo integrade pode ser calculado a partir da relacgio

S R A O )|

t(ry = MUr) N(r.0) (1.4.4)
[ J+]: 1
r,D} J

Lembrando que Hj+]{r,0}fﬁj{r,ﬂ} a Nj+]hﬂfﬂj{r}

5d3a respectivamente, as razfes isotdpicas entre as isotopos

J+]H e I¥ antes e depois da irradiacac, temos:

R. . - Rt )
J+1,J J+1,1]

T(r} = —— {[.4,5)
a {1 + R }

J+T,J

- - . o . j+1
e R 580 4% razoes i1sotopicas entre J ¥ X A
i1, i*+1,3 P €

gntes e depois da irradiagao,

cnde R

€ a se¢do de chogue médio de captura ra-

diocativa do isdtope j.

I.5 - Escolha dos elementos & serem usados comp monitores de

fluxe integrado de neutrons

Tendo em vista gue o objetivo deste tvabalho &
a determinagao do fluxe integrado de neutrans, baseando-se
na medida da variacao da razap isotopica de elemento com alta

secgao de choque de captura radicativs, escolheu-se como moni
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tor de fluxo as elementas cadmio e gadolinio.
As caracteristicas nucleaves destes elenentos

(Tab.I.1 e Tab.I.2) sao:

1) possuir isotopos com alta secgao de choque (Tab.I.1 e 1.2},
de modo que, quando amestras naturais de cadmio e gadoli-
nio sao irradiadas por pequenos intervalos de tempo, pode-
-52 considerar fgue somente as abundancias isotdpicas de
1l¥cd, ''*cd, '*%Gd, '%Gd e '"7Gd sao modificadas devido
as reagoes de captura rat:l'i-:n;11:1"|.r.'i{2'5':| e as abundancias isgo-
topicas dos outros nuclideos n3o sac alteradas;

2) possuir varios isotopos estidveis que permitem a aplicagdoe
da tecnica de espectrometria de massa. para obtengao de ra
z0es isotopicas [(Tab.I.1 e 1.2);

3) possuir isdtopos que podem ser usados para corrigir o efel
to de fracionamento isotdpico que ocorre durante a analise;

4) os valores de seccoes de choque de ''?Cd, !'®*%Gd e !*7Gd

540 devido 2 ressonancia de um Unico nivel na regidc de

energia dos neutrons tErmicosiEﬂ] (Fig. 1.2, Fig. T.3 a
Fig. 1.4}, cujos parametros sdo dados nas tabelas .3 a
1.4,

Baseando-se na equagao {[.4.5), o fluxg integra
do & calculado pelas seguyintes equagOes: para cadmio e galoli
hio

td R.oy = Ry
T = - (1.5.1)

B I v
lo" ' )y ]_1 * F‘H]

Ra?' Ra?
%4 = (1.5.2)
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onde R} e R $30 as razdpes isotdpicas entre *13Cd e 1E87((g
antes e depois da irradiagido na pnsigiq r;

Ry, € R sd0 as razoes isptopicas entre 157Gd e '59Gd
antas e depois da i{rradiagdo na posigao r;

(u”ﬁeff B (0'°7) o sd0 as secgdes de choque efetiva de captu-

ra radfoativa de ''°Cd e '*7Gd, respectivamen

te,
=
- .
Y -
=1
_‘
b
-4
{Tem
o
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i
g
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TABELA T.1

21

Abundancia isotbpica de cadmio natureﬂ'{”]I

I1SOTOPG | ABUNOANCIA ISOTOPICA { MEIA VIDA SECQKD{EE Eggﬁgg TERMICA
106 1,22 1,0 + 0,5
108 0,88 1,6 + 0,5
108 450 d 700+ 100
110 12,39 0,10 + 0,03
11 12,75
112 24,07 0,06 + 0,02
113" 14 &,

113 12,26 20000 + 300
114 28 .86 0,35 + 0,007
0,36 + 0,015
115" 43 d,
115 53,5 h.
116 | 7,58 0,027
TABELA 1.2

Abundancia isotdpica de gadoiinio natura]ilij

ISGTOPG | ABUNDANCIA ISOTOPICA | MEIA VIDA
152 0,2 1,1x10"“a,
}53 242 d.
154 2,15
155 14,73
156 20,47
157 15,68
158 24,87
15% 18 k.
160 21,9
161 3,7 min.

SECCAQ DE CHOQUE TERMICA
(EM BARNS) (13)

P

<125
100 + 20
61000 + 1000
11,5 + 7,2
ZEHO00 = 2000
3,6 = 1,0
0.77 + 0,07




TABELA 1,3

Parametros de Ressonancias para Cadmio

(24)

ENERGIA DE
ISOTOPO | | CPSooNANCIA (eV) (mev)
Litey A8.27 + 0,015 142+
230,93 * 0,16 8,3 +
"td 1 27,53+ 0,03 7,2+
69.43 * 0,10 0,17 ¢
86,11 * 0,07 3,8 =
Hied 66,77 t 0,09 7,0+
82,57 * 0,09 0,08 =
173¢d 1 0,1776+ 0,0060 { 0,963 +
11 18,40 + 0,03 0,08 «
56,3 t 0,2 0,2 =
1] 63,68 * 0,09 4,8 1
1| 84,82 * 0,07 45«
't 56,40 : 0,05 { 0,078 +
120,10 * 0,015 ) .
My 28,97 + 0,05 0,056 +
676,47 * (0,39 27+

fmey) fmeY)

10 110 £ 151 15,0 * 1,0
G,9 0,54 + 0,05
0,4 105 = 15| 1,37 * 0,07
0,04 0,020 + 0,005
0,4 0,41 = 0,004
a,6 g5 + 20| 0,86 t 0,07
0,02 0,009 £ 0,002
0,020 1114 + 1 2,28 * 0,02
0,02 0,0653 + 0,004
a,1 0,270 = 0,014
0,4 100+ 2001 0,002 0,050
4 13+ 10| 4,88 + 0,43
0,075 0,0130 + 0,00)
3 95 + 18| 4,57 * 0,27
0,007 0,010 0,000
2 0,85 = 0,08




Parametros de Ressonancia para '*?Gd, '%4Gd, '°°Gd e '7*Gd

TABELA T.4.a

.23,

(24)

ENERGIA DE r r po ]
150T0PO n ¥ n
RESSOMANCIA (eV) (mav) (mav) (neV)
:
1e2ed 3,31 * 0,04 0,018 % 0,006 0,010 0,003
8,00 * 0,08 0,92 * 0,03 0.03 * 0,01
12,35 * 0.07 2,2 % 0,2 0,62 * 0,06
VA 9,41 * 0,04 0,030t 0,003
[ 11,58 + 0,02 0,33 * 0,10
:r 65,06 * 0,05 24t 3 57 15 0,11 = 6,02
; 2,98 t 0,37
"0 [ 13,23 * 0,04 14,6 *+ 2.0 8010 | 2,53 * 0,35
! 151,2 * 0,4 41,7 1 4,9 3.4 * 0,4
ey | 22,30 * 0,02 6,0 1 0,6 9610 | 1,27 + 0,13 |
‘ 01,1 £ 0,1 1.0 L 0.2 0,10 * 0,02
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CAPITULDO I

I11.1 - Analises isotdpicas pela tédcnica de espectrometria  de

massa - termoionizagdo de superficie.

A espectrgmetria de massa & usada em varias ati-
yidades como instrumento analiticg ou puramente cient7fico. E
aplicada na bioguimica, biomedicina, quimica organica e organo
{3)

-metalica, e principalmente na quimica inorganica. Como ins

trumento analitico € vsado para determinar concentragdes a ni-
veis de trago, pela técnica de dilui¢ao isotopica, mas a prin-
cipal utilizagdo & a determinagdo de abundancias isotdpicas,de
vido a boa sensibilidade. Em alguns casos, €& possivel a obten-
cao de limites de detegdo da ordem de nc'nr1.::+gr1a|‘nra|$.|{5J

A espectrometria de massa por termoionizagao de
superficie estd baseada na analise de Tuns positivos produzi-
dos pelo aguecimenta de um $61ido depositade na superficie ho-
mogenea de um metal com alta fungao trabalho.

Quando um salido e aguecido nestas condigdes, pro
duzira a evaporacao de atamos cu moleculas neutras, e conse-
quente ionizagao, com a perda de elétrans para a superficie. A
presencga de um campd elgtrico externg na superficie, impede a
recombinagac entre os ions positivos e ps eletrons. A relacao

entre a quantidade de Tons positivos {H+} e particulas neutras

(M,)s para uma dada temperatura T(K} da superficie, & expres-
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sa pela equagao de Saha-Lagmuir:(36)
N .
%G=Aexpg—(—g—-——vl (11.1.1)
0 kT

(-2}

onde A uma constante de proporcionalidade
e € a carga do elétron

a funcdo trabalho da superficie

(0]

constante de Boltzmann

.
™1
[o}]

1
o]

temperatura da superficie

A analise da equagao (II.17.1), demonstra que a
eficiéncia da produgao de Tons positivos, estda associada a di-
ferenga entre a fungao trabalho da superficie e o potencial de
ionizac3o e 3 temperatura da superficie. A eficiéncia da produ
cao de Tons positivos sera maior, quando a diferenga (@ -V) for
maior que zero e muito maior que kT. Quando a diferenga (§ -V)
for menor que zero, uma an eficiencia & obtida para altas tem
peratura da superficie, ou com a introdugdo de substancias, co
mo a silica-gel, que aumentam a eficiencia de emissdo de 7Jons

e +
positivos, como Cd .
IT.2 - Técnicas para ionizagdo termica.

Existem varios criterios que devem ser considera
dos para a escolha de um método para ionizar um dado elemento
por termoionizagdo. Os principais critéerios usados sdao: tempe-
ratura de evaporagao e potencial de ionizagao do elemento a
ser analisado, funcao do trabalho do filamento usado para depo
sigao, tipo de Tons analjsado (Oxido ou metdalico), interferén-
cia isobarica e efeitos de fracionamento de massa. Outras ca-

racterTsticas, como pureza e quantidade de amostra e exatidao

Ixusrnuwf- ' = * ~ SENUCLEARES
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requerida, tambem devem ser cansiderados.

As tecnicas mais usadas para jonizar um slemento
por termoienizagao de superficie, envolve a depasicao de uma
alTquota da solugae de amostraz em forma de Oxidos ou sais, so-
bre um metal cam alta fungdce trabalho como renic, tungstenio ou
tantalo. Estas técnicas envolvem a utilizacdo de arranjos  de

filamentos simples, duplo ou triplo. (Fig.II.1}.

filamento simples filamento duple

filamento triplo

Fig.II.1 - Tipos de arranjos de filamentos.
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Na tecmica de jonizagao em filamento simples, uma
al¥quota da amostra B depositada sobre este filamento, de modo
que a evaporagao e 2 ionizagao OcCOrrem no mesmo fiTameﬁtﬂ. Es-
ta tecnica fornece boa sensibilidade, para analises de peque-
nas quantidades (ng) de amostras, usando-se detetores multipli
¢cadores de eletrons. (6)

Na tecnica de ionizagde em filamento duplo a ald
quota de amostra e depositada em um dos filamentos, de mode que
B evaporagdo ¢ 2 ignizagao da amostra, ocorrem em filamentos
diferentes.

A tecrica de filamente triplo, envolve a deposi-
gao da amostra no filamento central, de modo que as moléculas
da amoestra evaporadas deste filamente, sao jonizadas pelos fi-
lamentos laterais. Esta tecnica, assim como a anterior, & mais
adequada para analises de grande guantidades de amostra, usan-
do detectores tipo Cﬂpﬂ.Fﬂradaf.[E}

Qutras tecnicas sdo usadas para elementos, cujas
analises sao dificeis pelas tecnicas citadas. Uma destas técni
cas, conhecida caowmnp tecnica da silica-gel, foi desenvolvida
por A.b.Cameron para anatisar nancgramas da chumbu.{q} Poste-
riormente, foi usada para analisar outros elementzs como prata,
tailio & cadmin, ohtendo-te boa s.e_nnsit:.ﬂlwi«ianr:!le.m:I

A tecnica da siltica-gel consiste na deposigao em
filamento simples de renio, de uma aliguota de uma mistura con
tendo quantidades iquais de amopstra, silica-gel e acido fosfa-
riceg 0,75 M, nesta crdem.

(16

Kakazu ) demonstrou a possibilidade do use de
agentes gxidantes e redutores para controlar as especies ioni-
cas emitidas pelo filamento aquecido. Esta técnica consiste na
deposigdo de alfquotas iguais de amostra e agentes oxidantes ou

redutores.
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11.3 - Efejte de fracignamanto de massa.

Durante o processo de termoionizagdo, ocorre !
fendomeno de fracionamento de massa, devido a evaporagao pre-
ferencial de nuclideos mais leves em relagao aos nuciideos mais
pesados de um mesmo elemento. Este fenomeno, depende principal
mente, da temperatura de evaporagao e ionizagao nos filamentos
e das massas dos nuclideos envolvidos. Além disso, depende de
cutros parametros como: geometria da fonte idnica, focalizagdo
dos ions, procedimentos quimice, processo de deposicac da amos
tra e tipo de filamento. Uma selegdc de parametros como tempe-
ratura nos filamentos, tempo de analise e quantidade de amos-
tra pode minimizar e tornar constante o efeito de discriminagan
de massa.

Desta forma, na pratica para obtengao de razbes
isotopicas, procura-se manter constantes em cada an2lise, as
mesmas condigoes quimico-anaiiticas e corrigir o efeito de fra
cionamento gque nestas condigoes s& mantém cnnstantes.{zzj

Varios pesquisadores tem estudado o fengmeno de
fracionamento em diversos elementos para obtengao de razoes
isotopicas precisas.

Moore e c01abﬂrad0res[21] aplicaram a técnica de
normalizagac interna para molibidenioc e niguel. Esta tecnica
consiste de analises por diluigdo isotdpica de elementos com
tres ou mais isdtopos ndo radiogenicos, usando-se um dnico tra
gador,

A tecnica de duplo tracador tem sido usada, para
obtengdo do fator de correcan, pela adicado de dois isdtopos de
abundancias conhecidas a um elemento polinuclidico. A medida

de fracionamente da razao conhecida & usada como uma referencia
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para corrigir as razoes medidas. Esta técnica tem sido aplica-
da para urﬁniﬂ(Z?], obtenda-se bons resultados.

Concetracao de estroncio e fator de fracionamen-
to em materiais geolégicos tem sido determinada, com sucesso,

usando-se a técnica de diluigao isotopica e tragador E"Sr+t1?}

(28) estudaram o fenomeno de

Rosman e De Laeter
fracionamento isotdpico de chdmic em metearites e constataram
que ¢ fracionamento desse elemento pode ser descrita por uma
fungao linear e o valor para o fator de fracionamento por uni-
dade de massa encontrade foi de o = 0,23%,

Russel et a]_{EU} observaram que o fracionamento
isatopico do caleio devido a termoionizacap, e descrita poT
uma fung¢do exponencial ¢ p fator de fracionamento por unidade
de massa varia de -0,1 3 0,2?% para varias amestras terrestres.

Recentemente, Wasserburg e ca1aboraduresi33} ob -
tiveram as abundancias isetdpicas de neodimic e samario, a par
tir de medidas de razoes isotopicas precisas, corrigidas por
uma expansda em series de potencias do fator de fracionamento
de massa por unidade de massza. Consideraram que gs efeitos de
fracionamento ocorrem durante a termoionizacao e podem ser nor
malizadas par uma fungdo linear, uma expansac em séries de po-
tencias ou uma expansdo exponencial do fator de fracionamento
de massa.

Estas correcoes de normalizacgao séo validas para
elementos que pessuem treés ou mais isotepos estaveis, ndo pro-
dyzidos por decaimento radioative. Considerando-se que as ra-
zoes de referencia isotopica do padrae R?j sao conhecidos, 0
fracionamento pode ser caiculado independentemente a partir de

duas ou mais razdes isptdpicas para um conjunto de razdes wmedi

das R"

Iy Logo para um determinado par de isdtopos, U e v, um
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fator de fracionamento por unidade de massa, denominado a, po-

de ser calculado por:

~ Rﬁ v 1
a) para fungao aL(u,v) =l - ] —
R u v
Tinear UV
1
" m,=m,
~ _ u,Vv ' _
b) pira expansaohem aP(u,v) = EM——— . 1
serijes de poten- u,v
cias.
~ z"[éﬁ v/Rﬂ vJ
C) para expansao ex- uE(u,v) = 2 2
ponencial mJ in(mu/mv)

onde.mu em, sao as massas atomicas dos isotopos u e v.

Se os valores medidos para razoes de isotopos le

. M . . ~ -
ves, ou seja Rij » 1 < J, sao menores que os valores do padrao,
entaoa >0. Se os valores de razbes dos isotopos pesados, ou se
?j, i > j, sao maiores, entdo a < 0. Os valores de a4, ap
e ap obtidos, podem ser usados para corrigir um conjunto de va

ja R a

lores medidos e para cada caso, um conjunto de razdes corrigi-
das, Rg. para o fracionamento massa, RC(L), RC(P) e RC(E) Sao

iJ iJ iJ iJ
obtidos por:

RC(L) _ oM

{1+ oy (153)[m,-m .7}
i, i, L i3]

- - e 2y

» € NUCLEARE. §

. 1
A ————————
e -
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ande
o @y (u,v)
E"L{]!\]} = -
1+aL{u,v}[ﬁv-ij
LR, (my-ms)
i3 = Ri,j {? + aP{u,vi}
_ oM I _ _ o 2
= Ri,j {E + “P{mf mj}+l£2{m1 mj}{mi ms ])up +..£1
m. &
i) Sy
z 2 i
o (m-m.)" (og)i(mem)
Hi,J E-ruE[m;l-mj} - o Emj + 7 + :[
ande
ap * uE{u,v],a = Op.my e oy = mP{u,u}

A escalha de uma dessas fungoes depende da methor

reprodutividade dos valores de referencia, R?j,

mente da escolha do par isotopico {u,v), usado para o <calculo

independente-

de o & tambem do valor de a,

Comp o fracionamento de massa depende da massa
dos isdtopos evaporados, o par {u,v) deve ser escolhido de mo-
do a maximizar a diferenga de massa entre eles e ap mesmo tem-
po, ter uma razap aproximadamente iqual a unidade,

Para o cadmio, o par de isbétopes u,v que melhor
preenche os requisitos & o par(113, 110}, pois a razdo ''*Cd/''°Cd
do padrgo € 0,96491 ¢ a diferenca de massa entre eles & 3. Ou-
tras razoes que paderiam ser usados sao ''YCd/'Cd, YHigds''icd

ou ''eCd/''cd, mas estas razoes ndo maximizam a diferenca de

massa,
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Desta forma para um conjunto de razoes isotopi-
cas medidas RTj’ apresentada na Tabela 11.1, ca1tu1a-ge oS
valores de fatores de fracicnamento de massa [Tabela I1.2) ,
obtendo-se os valores de razces corrigidas (Tab. 11.3).

Observando-se a Tabela 11.1 verificarse que os
valores medidos das razbes "'°Cd/''*Cd e '''cd/''%Cd sdc meno
res que os do padrao. Desta forma os valores de ¢ usados sao
positives, enquanto que para as demais., 05 valores de o wusa-
dos para corregdo sdo negativos,

A fungac que melhar reproduz este conjunto de
valores medidos & a fun¢do exponencial, como pode ser visto na

Tabela 1T7.4,
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TABELA II.1

Razbes isotopicas de cadmio natural medidas, & os desvios pa-

droes da media

Padrao
1iogds¥i2cd = 0,5181822 + 0,0009437 0,52545
Yiipg/1'2gd = 0,5310384 + 0,0008561 0,53461
tiigdsiticd = 0.5054279 * 0,0015087 0,50280
Livgdytitzed = 1,1870319 = 0,0016118 1,17342
Llécdsilecd = 0,3090104 = 0,0011719 0,30145
TABELA II.2

Valores de fator de fracionamento de massa por unidade de massa

N

Ri13.110

0,96491

RT13 g = 0-97538 : 0,0034)

a (113,110} = 0,0063202 + 0,0011528
o {i, 112} = 0,0064012 + 0,0011825
ag(113,110) = 0,8063606 + 0,0011420
ap(113,130) = 0,0063521 + 9,001131%

g (113,110)

0,7114300 = 0,1267307
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TABELA 11.4

Exatidao das razoes Corrigidas

36,

LINEAR (%) | POTENCIAL (%) | EXPONENCIAL(%)
ltocgsltzey 0,121 0,726 0,111
1tagg2pg 0,032 0,032 0,017
tligdstAed 0,121 0,118 0,11
Tiepgyir2gy 8,135 0,123 0,106
LT VARESY 0,117 0,075 0,019
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cAPTITULD III

PARTE EXPERIMENTAL

111.1 - Instrumentagao

Para a medida das razdes isotopicas foi utiliza
do o espectrometro de massa de facalizagio simples, com tubo
espectrografico de raio de curvatura de 21,4 tm e deflexdo
ionica de 9ﬂ°, modelo TH 5, produzida pela Yarian Mat.

A detecaoc -dp feixe ionico foi feita por meioc de
coletor simples tipo copo Faraday e por um sistema multiplica
dor de eletrons de 23 estagios.

G espectrdmetro de massa analisa feixe de Tons
pesitivos que sofrem a agao de campos eletrico e magnetico. A
particula carregada & acelerada por um potencial elétrico cons
tante e sua trajetoria modificada pela agao do campo magneti-
¢co. Como o detetor e fixo, razoes de carga/massa diferentes ,
sac detetadas varijando-se o campo magnétice, Apds a formacdo
do feixe ipnico, devide a um isotopo em particular, o sinal
detetado & transformade em corrente elétrica para ser medido.
0 diagrama esquematico do espectrometro & mostrado na figura
I1.7

Para a obtengao das razoes isotdpicas foi usado
um mini-computador, modelo YARIAN 630 L - 100, acoplado ao es

pectrometro. O uso do mini-computador permite a varredura au-
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tomdtica na regiac de massa desejada e ¢ processamento dos da-

das.

As medidas de razoes isotopicas sac obtidas pela
razao da intensidade fonica de cada isotapo e esta medida de
intensidade &2 feita pela tecnica de medidas descantTnuasils}
{spring peak). |

A técnica de medidas descontTnuas, consiste  em
medir a intensidade total do feixe ianico pela integragao do
pico, de um determinado isdtopo em um pequeno intervalo de tem
po, sequida de um mesmg intervalo sem integragaoc. 0 numere de
medidas em um pico e o intervalo de tempo :zdc escolhidos de mo
do a obter uma intensidade media do piceo, 1euéndu-se em conta
a diminuicao da intensidade devido a evaporagao da amostra.

Fste mesmo procedimento & efetuade para as inten
sidades maximas de todos os isotopos do elemento analisado e
para 2 intensidade de fﬁndn tomada como zero. As perdas devidao
a evaporagaoc amostra {drift) e a varjagcag da intensidade de
funde {background}, sao corrigidas, assumindo-se gque estes efei
tos sdao Tineares. 0 efeito de fracionamento de massa ndo e cor-
rigqido por este programa.

(s comandos diretivos necessarios para obtencao
de medidas sao:

1} $TLS - consiste na introdugao de parametros como tempo de
integracac do pico, numere de medidas em cada pico, numero
de varreduras do espectro, numero de isftops de referéncia,
e massa atomica das isotopos;

2y CALB - Calibracaoc - ¢onsiste na varredyra automadtica da re-
giado de massa desejada, com a emissao de um espectro e pos-
teriormente de uma listagem, na gual estac relacionadas in-

tensidades e posigoes de armazenamento (endere¢o) de cada

isptopo;
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3) ACQU - aquisicdo de dados por meio de varreduras automati-
cas na regiao de massa e numero de vezes desejados, com
emissao posterior de uma listagem contendo valores de ra-
zoes isotdpicas, desvios padroes, abundancias isotopicas
atomicas e em massa. Para realizacdo destas medidas & ne-
cessario a introdugao de um endereco na qual a intensidade
seja a dé fundo;

4) LIST - listagem de todos os valores de razoes jsotopicas
medidas;

5) MSKL - listagem das intensidades e respectivos enderecos

obtidos pela calibragao.

As diretivas erradas sao indicadas pela mengem

++ T - ERR 3.

II1.2 - Procedimento quimico-analitico.

II1.2.1. Reagentes

As amostras usadas sao oxido de cadmio e oxido
de gadolinio, padroes espectograficos da Johnson Mathey Chemi

cal Ltd.

Os reagentes usados sao de padrao analitico, pro

duzidos pela Merck.
I11.2.2. Descontaminacao de materijais

Cuidados foram tomados para evitar a contamina-
¢ao das amostras. A vidraria foi substituida por teflon e o

sistema de producdao de Tons do espectrometro foi descontamina

do antes de ser usado.

o . o
[(NuWT' : ? L T CENUCLEARED |
'R bl N I
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A descontaminagao deste sistema, que consiste
na base, postes, fitamento e cartucho, foi feita da  seguinte
forma: as bases, os postas e 05 cartuchos sao primeiramente 1im
pes com escovas de fibra de vidro; posteriormente sao lavados
com detergente EXTRAN, deppis sucessivamente com aqua bides-
tilada, alcool e acetona, utilizando-se ultra-som. § filamen-
to & pre-aguecimento durante 30 min. com a passagem de uma
corrente de 4,8 para eliminar impurezas, antes da deposicaoda
amostra, Este pre-aquecimento e feito para eliminar impurezas
como sodio, bario, potdssio, que podem interferir cu inibir a

produgan de corrente ignica do alementc a ser analisado,

II1.2.3. a) Procedimento de preparagac de ampstras de cadmio.

Para anilises de cadmio, preparou-se uma solu-
cdoc de cloreto de cadmio, de concentragdo, C = 56,6 ug/ml, Uma
gota desta solugdo foi separada em um becker de teflon e a
ela foram adicionadas uma gota de s3lica-gel e uma gota de

acido fosforico 0,75 M, nesta ardem.[]6]

Posteriormente, uma
gota desta mistura foi depositada em filamento simples de re-
nig.

A secagem da amostra foi feita com & passagem
de uma corrente de 0,00 A, Em seguida, elevou-se a corrente
lentamente ate 1,6A. Posteriormente, a carrente foi aumentada,
desta vez rapidamente, atée que o filamento ficasse rubro ins-
tantaneamente, para eliminar a maior guantidades de impurezas
possTveis, sem que houvesse perdas de fons cadmie. 0 filamen-

to depositado, apresentou uma pelicula cinza-claro, & a massa

depositada foi da ordem de 1 pg. Posteriormente foi mantado

no cartucho e levado aa especlrimetro de massa para analise.
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A emissao de Tons existentes no filamento & de-
vido 2o aumento da temperatura do filamento pela passigem da
carrente; desta forma, a corrente no filamentic depositado fai
levada lentamente para que a pressao dentro do espectrametro
nao aumentasse, dificultande a 1onizagcio do elemento de inte-
resse,

Devido a deposicdo da sT]ica~ge1 e do acide fos

+ +
, B Ea ',

forico, houve um aumento de emissdo de Tgns Ha+, K
dificultando as condigdes de analise. Para eliminar estes Jons,
todas as an3lises foram precedidas de uma desgaseificacdo de
90 min., sequida par um refriaments de 30 min. Durante este
periodo de desgaseificagdo, a carrente no filamento nio ul -
trapassouy a 1,8 A, Um sinal estavel e de intensidade suficien

s . .- C - - +
te para a2 analise devido 2 evaporagao e ionizagao de Jons Cd,

foi obtida com a elevacao da covrrente ate 2,2 4.
I11.2.3.b) Obtencac e medidas das correntes idnicas.

fipos o resfriamento por 30 min.,a corrente go
filamento & aumentada novamente, desta vez um pouco mais ra-
pidamente do que durante a desgaseificaczo, pois Tons interfe
rentes nao alteram a pressao,

Quando a corrente atinge 1,7 A,, obhserva-se um
sinal, de baixa intensidade, devido a_evapnragén e ionfzagao
de ons cd™, Entao, o pico de maior intensidade & focalizado

com 3 variagaop no sistema de aceleracan de ons, (variacao
do ¢ampn magnetico) de mode a2 maximizar a intensidade. Em se-
guida, a carrente € elevada lentamente, seguida de focalizacao
do feixe, ate atingir 2,2 A, guando & obtido um sinal estavel

e de intensidade proporcional a 2,1 V.



.43!

As medidas de razoes isotdpicas sao obtidas por
varredura automatica na regiao de massa do cadmio, sendo que
05 parametros introduzidos previamente no mini-computador fo-
ram:
nimero de medias (varreduras) = 10,0
tempo de integqrag?o para cada isdtopo de cadmio e para a.in-
tensidade de fundo = 0,48s. 1
isotopo de referencia = 112
namero de medidas em cada pico = 4,0
niémerg de isotopos = 6,0.

As razdes envolvendo '°°Cd e '*®Cd nda foram me
didas porque estes is0topos apresentam baixa abundancia Que
acarretam em desvios padrdes maiores que 2%.

Aleém disso, nie SAD necessarics para o calculo

do fluxo integrado de neutrons e corregdes de normalizagdo.

IIT1.2.4, a}) Procedimento de preparagao de amostras de gadoli-

nio.

Para analises de amostras de gadelinio, preparou
-se uma@ solugao de cloreto de .gad017nin de  concentracag,
£ = 4,91 pgiml.

A partir de analises anteriores, constatou-se que
a gquantidade de gadolinio necessaria para a andlise por espec-
trometria de massa & da ordem de 1 ug e o volume usado & de
aproximadamente 0,01 ml. A scolugao preparada & de concentragaop
menor que a necessaria, mas foi usada porque o intuito € forme
cer a mencr quantidade de gadolinic para irradiacdc, para di-

minuir o efeita de depressao de fluxo. Para se consequir a con
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centragao necessaria, para analise, as amostras foram evapora-
das e dissolvidas novamente.

Uma solugao foi preparada em forma de 'cloreto
porque um dos maiores problemas encontrados em analises de ter
ras raras por espectrometria de massa, & asénterferéncia isoba
rica de monoxidos de terras raras leves no espectro de massa
dos terras.raras pesados,(3]) alem da 1nterfe}§ncia do monoxi-
do de bario no espectro de massa do gadolinio.

As amostras de gadolinio foram analisadas usan-
dq-se filamento duplo de réenio com a deposicao da amostra jun-
tamente com uma solucao de grafita coloidal.

A solugao de grafita coloidal foi usada para ga-
rantir a supressao de monoxidos interferentes, pois o <carbono

age como um redutor.(]G)

Desta forma, uma aliquota da amostra foi deposi-
tada sobre o filamento kfi]amento da esquerda), e secada com a
passagem de uma corrente de 0,05mA. Posteriormente a corrente
foi levada lentamente ate 1,6mA, em intervalos de 0,1 mA duran
te 30s ate 1,0mA e 0,05mA durante 1 min. ate 1,6mA.

Posteriormente uma aliquota (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
Posteriormente, a corrente foi elevada lentamente ate 1 mA, em
intervalos de 0,1 mA durante 30s ate 0,5 mA e 0,1 mA durante 1
min. ate 1,0 mA.

Apos a deposicao da grafita, mais uma aliquota
da amostra‘e da grafita foram depositadas nas mesmas condigoes
descritas.,

A deposigao deve ser lenta e gradual para que-a
grafita possa agir, reagindo com o oxigénio e impendindo a for

magao de monoxidos.

Fl‘ -WH;H-' " ' S TTIC e MUSLESR Y
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0 filamento depositado foi montado no cartuche e
levade ao espectrometrc para analise.

Assim como para andalises de ¢admio, as analises
de gadolinio foram precedidas por uma desgaseificagao para 1i-
beragdo de Jons interferentes. Nesta caso, os Tons interferen-

tes foran Ma', K7, Ba

+

Durante a desgaseificagdo 2 corrente do filamen-
to de jonizacao (filamento da direita) foi elevada lentamente
até 4,4 A, quando & iniciada a elevacdo da corrente do filamen
to da amostra (filamento da esquerda). & corrente do filamento

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

desgaseificagao & feita por um pericdo de aproximadamente &h.
111.2.4. b) Obtengdo e medidas das correntes ionicas.

Apds um dintervalo de 30 min., inicia-se a anali-
se com o aumento das correntes dos filamentos de jonizagdo e
amostra mnas mesmas condigoes usadas para a desgaseificagap,

Um sinal estavel e de intensidade suficiente pa-
ra medida, foi obtido quando a corrente do filamento de ioniza
cao atingiu 4,8 A e o da amostra, 1,6 A.

Um processo andlogo ao do cadmio fei usade para
maximizar a intensidade da corrente ionica. Posteriormente, o
espactre de massa foi obtido manualmente devido a problemas tec

rico com ¢ mini-computador,

111.3. Analise de amostras irradiadas.
IT1.3.1 - Irradiagao de amostras no reator TEA-RT.

Quatro amostras de cloreto de cadmic e guatro de
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clorets de gadolinie foram irradiadas na zona refletora do rea
tor IEA-R1 por 6 dias na poesicizo Z7-a, nas prateleiras, 2, 3, S
e 6, separadamente, em intervaios de tempo consecutivos.

bs amostras foram cordicionadas em ampalas de
quartzo, envolyidas por folhas de aluminio e colocadas em coe-
lhos de irradiagaec, tambem de aluminio. 0 uso de folhas de alu
minio visou a fixagao das ampolas dentro dos toelhos e o aumen
to do fluxo térmico entre as ampolas e o moderador,

As ampolas usadas foram confeccionadas e seladas
pela oficinag de vidros de modo que facilitasse a sua abertura

apos a irradiagao. As suas dimensGes eram:

diametro externc = 0,5 cm
diametro interno = 0.6 cm
altura = 6,0 cm
volume d4til = 1,6 cm3
volume usado = 0,5 cm3

05 coelhos de aluminig foram fornecidos e sela-
dos hermeticamente com uma prensa pneumaiica pelo Centro de
Operagdo e Utilizacdo do Reator de Pesguisa {COURP) e possuiam

as sequintes dimensges:

didmetro externe = 2,3 cm
diametro interng = 2,1 ¢m
altura = 7.5 cm

111.3.2 - Procedimento quimico - analitico das amostras irra-

diadas

Apbs 7 dias de resfriamento devido a ativagao da
folha de aluminio, as amostras foram analisadas pelos mesmos

processos usados para amostras nagp irradiadas,



CAPITULGO IV

RESULTADOS E DISCUSSAD

Neste capitula siao apresentados os valores de
fluxo integrado, calculades a partir da variacio da razao isa-
topica de '*Cd/''Cd , e Y°PGd/**7Gd para varias pratelei-
ras da pasicao 27-A do reator de pesquisa IEA-RY e para perieo-

dos de irradiacao de 24h e 48h.

IV.1 - RAZQOES ISOTOPICAS DE CADMIO E GADOLINIO

As razoes isotopicas de <admic ¢ gadeiinic fo-
ram ghtidas a partir da medida de intensidade do feixe ionice,
formado por Jons metalicos, para evitar a correcaoc devida a e-
xiztencia de dois isotopos de ﬁxigénia{33}.

Durante as andlises isotopicas, verificou-se a ausancia
de Tans CA0" e @dDT , dindicando um aumento da eficigncia de emissio de
fons meralicos, para deposican de amostras de cddmio e gadolinig come clo-
reto com silica-gel & grafita coleidal, respectivamente,

Como ndg usou-s58 padrées isotopicos de cadmio e
gadolinio, ¢ efeitn de fracionamento de massa foi corrigido,
usando-se as melhoares valeres de razoes isotopicas obtidos por
(19,28)

autros pesquisedores

Considerando-se ques o efeito de fracionamento de
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massa pode ser descrito per uma expansac linear, potencial ou
exponencial da fator de fracionamento por unidade de massa, o,
a escolha de uma destas expansgdes foi feita de modo qué a ex-
pansda usada produzisse a melhor reprodutibilidade {cap. II1).

Para as razoes isotopicas de cadmio, o5 melho-
res resultados foram cbtides usandg-se a expansaec exponencial
g 0 par isotopico {113,110}, Este par isotopico foi usado por
que ¢ valor desta razaoc aproxima-se da unidade ER?G = 0.96491)
¢ simultaneamente produz a maxima diferenca de massa, m,-m, = 3.

As razoes isotopicas de cidmio irradiade foram
corrigidas assumindo-se gue ¢ fracionamento também € descrito
pela expansag exponencial, pois os procedimentos quTmica~ana1i
tico foram mantidos, HNeste caso, o par {113,110} nao foi usa-
do, pois a razao '?Cd/**%Cd modifica-se devido a irradiacao
naoc sendo possivel determinar a razao do 'estado padrao". 0
par isotapico usado foi *19Cd , ''%Cd pois considerpu-se que
a razao 1%Cd/''%Cd nao e modificada deyido a baixa seccan de
rhoque de absorcan destes isdtopos.

As razoes isotopicas do gadoplinio, cujos espec-
tros foram obtidos manualmente, foram medidos usando-se o métp
do de interpolag3o de picos, em relagdo ao isdotepo '*%Gd. Es
te metodo considera que a diminuicao das intensidades ionicas devido a e-
vaporacao € a variacao das intensidades de fundo, sao 1 inearES{Q}.

0 efeito de fraciognamento de massa para amostras
de gadolinie natural, foi corrigido considerando-se que este e
feito, pode ser descrita por uma expansdo em series de poten-
cias do fator de fracionamento por unidade de massa, pois des-
ta forma, abteve-se a melhor reprodutibilidade, As razges das
amostras irradiadas tambeém foram corrigidas desta maneira,pois

os procedimentes guimico-analitico foram mantidos.

As razoes foram corrigidas usande-se o par iso-
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topico {156,160} para as amostras naturais e o par isotdpico
(154,160) parea as amostras irradiadas. FEstes pares foram es-
calhidos porque o valor da razaoc '*"Gd/'*?’Gd aproxima-se da
unidade (RY - 0,9361) e simultaneamente produz a mixima dife-
renga de massa, m,-m, = 4. 0 mesmo par isotdpico ndo foi usa-
¢o para corrigir o efeito de fracionamento das amestras irra-
diadas porque o valor da razdo '°°Gd/*'"°Gd & modificada devi
d0 & alta seccdo de chogue de captura radicativa do °°Gd. O par
(154,160) foi usado porgue considerou-se que o valor da razag
1346d/2*%Gd, manteve-se constante durante a irradiacao.

0s valores de razges e abundancias isotdpicas de
cadmio e gadelinio sao mostrados mas tabelas IV.1 3 IV.4. As
razoes isotopicas apresentam desvio padrdo total relative meno
res que 0,5%, excetuando-se as razoes “1SCd/Y0d e 1%9Gd/EYGd
naturais, que siap 0,80% e 0,96%, respectivamente.

Comparando-se s valores de razdes isotapicas

vom o obtidos por outros p25quﬁsadﬂrE5{TD‘T]’23’28‘29]

verifi
ca-5e fque existe uma concordancia, dentro do Brro, com os vato
res obtidos por Rosman et alii para cadmio, e com o3 valores
ghtidos por Eugster et alif para gadolinie. 0s valores ogbti-

(11,23}

dos por outros pesquisadores nap mostram concordancia,

indicandd que esta diferenca, pode ser devido 2o uso dos valo-

res gbtidos por Rﬂsman{zaj (10}

e Fugster para corregao do efeq
to de fracionamente de massa. VYerifica-se tambem, que a prect
sao obiida e menar. As causas destes desvios podem ser devida
a vondicoes quimico-analitica que nunca sao exatamente as mes-
mas para todas as analises. (Tabela IV.5 e IV.6),

Mas tabelas IV.7 e IV.B, observa-se gue as va-
riacoes das razoes isotopicas significativas advem das reacoes
de captura radigativa pelos isotopos cam alta seccac de chogue

{ILECd‘ IBEEd o li?ad}.
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I¥.2 - CALCULC DO FLUXD INTEGRADD

0 calculo do fluxo integrado de neutrnnﬁ envel-
ve 0 valor da sec¢do de chogque efetiva de absorcao de noutrons.
fomo as amostras, em ferma de sglucaa, foram iE
radiadas na zaona refletera do reator, considerou-se que 0§ heu
trons sofrem um nimero de colisdes suficientes para que a dis-
tribui¢io de energia dos neutrons possa ser representada pela

distribuicdo de Maxwell-Boltzmann.

A partir da temperatura do moderador, calculpu-
se a energia térmica dos newtrons, E = 10,0264 + 0,0001) eV, a
velocidade mais provavel, v = (2,2473+0,0002}x10° cm/s e a
energia mais proviavel, E = (00,0132 £0,0001) eVv.

A seccdo de choque de ''°Cd foi calculada usapn

(38)

do-se o0s parametros de Westcott Considerou-5e que a s5ec-

cao de choque de absorcdo do cidmio @ devida a secgao de cho-
que do '1Cd (Tabela I1.3), isto &, as contribuigodes dos outros

isotopos saa desprevacistgz)

e uma abundanciaz isotopica natu-
ral de '’Cd , de (12,428 :0,014)% . WUsande-s2 a eguacido [ e
os valores: g = {(1,3495:0,0001) , s = {1,010 +0,0005), calcu
lados para T-29°C , r = 0,03 e o°° - (2450 30) barns tabe-
lados, obteve-se ¢ wvalar da secgao de choque de absarcdo efeti
va do cddmin, camo sendo {Ucd}ef = (3380 + 40) barns e do *i7Cd,

como sendo E6113}E = (2,72 £+ 0,03) x 10" barns.

£

A seccdo de chogue de '*7Gd foi caleculada, con
siderandc-se que devido a energias de ressonancia (E$53 =
0,026B Y e E$5? = 0,0314 e¥) serem muito baixos, o compor-
tamento 1/y domina para energias mernores que aproximadamente
q,04 EV{TU}. Assumiu-se também gque o valer <ov> ndo depende

muito da temperatura e & «<ov> = (4,75 0,23)x 10"t cm/s  pa



.56,

ra um intervaio de 100K a 393 K. Desta forma, usando-se o
valor da velocidade mais provavel do neutron, obtém-se o valor
de aol®7 - (2,11 £0,11) x 10% barns.

0s valores de fluxo integrado calculados sao a-

presentados na tabela IV.9 e IV.10.

TRBELA IV.9 - ¥alores de fluxo integrado calculado para um pe-

riodo de irradiacaoc de 48h descontinuas (6 dias).

Posi | Valor ex- Usando Usando Gd Cd

¢&0 trapalado Gd o{%) Cd o) | V(%) | v{%) | &(%)
(x10*n/cm? ) {{x10 ¥ n/cme ) (x10%*n/cm? )

pe 1,50 1,48 + 0,08 ; 5,4(1,39 £ 0,18 | i4 1,3] 7,31 6,1

F3 1,71 1,82 £ 0,10 | 5,5(1,68 + 0,20 | 12 g,41 1,8 7,7

P& 1,62 1,78 + 0,09 | 5,110,584 + 0,17 | 1N 9,9| 4,91 13,5

PH 1,25 1,33 £ 0,07 | 5,311,384 £ 0,22 | 16 6,4 7,21 0,7

TRBELA 1V.10 - Valores de fluxo integrado calculado para um pe

riodo de irradiacao de 24h descontinuas (3 dias}).

Posi l Yalor ex- Usandao Isanda Gd £d
trapelade Gd o(%) Cd %y VEE T YR | &(%)
(101 nfem? } ({108 Pn/em? ) (k10 Tn/jeme )

P3 8,57 5,04 = G5 15,71 9,49 = 1,651 17 4,3 11 6,2

gnde

[ .Gdl
S x 100

T




a7

=Ttd TGd
5% = - x 100
| &
TE e o fluxe extrapolado
fd - -
T g 0 fluxe calculade usande cadmio
er e o fluxo calculado usando gadofinio.

Nestas tabelas, os valores furnecidas.pela ge-
rencia de operacoes do reator (COURP) foram extrapolados, pois
estas medidas foram obtidas pelo metodo de ativacdo de folhas
de puro, irradiadas durante um pequeno intervalo de tempo. A
extraponiacao foi feita supondo-<e que o fluxe manteve-se cons-
tante durante o periode de irradiacao das amostras analisadas
(48h e 24h descontinuas). FEstes valores foram usadaos apenas pa
ra verificacao da ordem de grandeza do fluxo integrado calcula
do a partir da medida de variacdo da razao isotgpica,.

0z valores da tabela [V.10 foram chtidos a par-
tir de estudas preliminares para uma irradiagaoc de 3 dias [24hk
descontinuas}.

A comparacde entre o5 valores de fluxo integra-
do usando cdadmio e gadolinia, mostra gue os desvios relativas,
§(%), saoc de aproximadamente 10%. Estes desvios sdp compard-
veis aas abtidos por outraos pesquisadures{1u'13}.

0s erros apresentados nos valores de fluxo inte
grade, sdn desvias padroes calculados por propdagacao de erros.
A maior parcela deste erro e devido ao desvio padrao das dife-
rencas entre as razdes isotdpices e melhores resultades nao fo
ram obtidos para fluxos integrados nas prateleiras F3 e P5,por
que para fluxes integradgs variando de aproximadamente 30%, as

razoes isotopicas apresentam a mesma precﬁsiu{z?}.


http://ordem.de
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A partir dos resultados obtidos, verifica-se que
0o gadolinio & mais indicado para medidas de fluxo integrado e
que melhores resultados poderao ser obtidos para fluxos inte-
grados maiores, ou seja, maiores diferencas entre as razoes iso
topicas da amostra antes e depois da irradiacao. Este aumento
na diferenca entre as razoes isotopicas pode ser obtido com um
aumento do periodo de irradiacao, porem um dos incovenientes
deste aumento, pode ser a variacao da abundancia isotopica dos
isotopos com baixa sec¢do de choque, tornando necessario o uso
de elementos altamente enriquecidos em isotopos com alta sec-
¢do de choque, ou a introducdao de um fator que considera o con

sumo do isotopo de baixa sec¢ao de choque de absorcao.

INSTITUTO DFf PESQU “ASE fR-ETICAS E NUCLEARES

= SRy e e———y
v ~————_
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CODNLLEUSAD

A partir da andlise dos resultados obtidos, ob-
serva-se que para 0 peripdo de irradiacdao usade, as suposigoes
feitas para o calculo do fluxo integrado usando cadmio natural
e gadolinioe natural, sdo validas. Qu seja, somente as abundan-
cias isotdpicas de ''?*¢d, '!'“Cd, '7°Gd, '%°Gd, !'°Gd e '°%Gd,
sofrem variagdes consideraveis devido as reacoes de captura ra
dicativa: as variagdes das abundancias isotdpicas de ''lCd,
Lilgg, ''?2cd, ''°cd e ‘%*Gd sio da mesma ordem de grandeza das
erros envolvidos na analise.

B tecnica de deposicac do cadmio em arranjos de
filamento simples com sTlica-gel e técnica de deposicdo do ga-
dolinio com grafita coloidal foram adequades, uma vez que 0%
valores das razoes isotopicas obtidos apresentam desvios pa-
drées total relative proximes a 0,5%, exceto para as razoes
cujas abundancias sao menores que 10%. Neste case, o desvio pa
drace total relativo & menor gue 1,0%. Alem disso, esses resul-
tados mostram, que a expansao exponencial e 4 expansaoc em se-
ries de poténcias podem ser usadas para corrigir o efeito de
fracionamentoe de massa do cadmio e gadolinia., respectivamente.

Pelos dados apresentados na tabela IV.9, verifi
ca-se que os valares de fiuxo integrado usande gadelinio, apre

sentam desvios padroes relativos de aproximadamente 6% e usan-
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do cddmio, menores que 20%. Estes erros podem ser atribuidos a
pequena variacdo das razdes isotdpicas.

Desta forma, pode-se concluir que o gadolinio
€ mais indicado para medidas de fluxo integrado e que melhores
resultados poderio ser obtidos para fluxos integrados maigres,
ou seja maiores variagdes das razoes fsotopicas, usando-se a-
mostras altamente enriquecidas em um dos isotopos com alta SEC

¢80 de choque (''?Cd ou *%7Gd).
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APENDICE

Calculo do desvic padrao interno, desyio padrap
interno relativo, desvio padrio externo, desvio padrao externoc

relative, desyio padriao total das razoes isotdpicas.

1. DESYIO PADRAO INTERNO

0 desvio padrap interno S, -, & calculade por

meip da formula

i z
Sip - /WH‘“jk'“j?
ande k B8 0 numerp de varreduras
j e o numerg de analises
Rik g a razao medida
ﬁj g a media de % varreduras.

2. DESVIQ PADRAC IMTERNO RELATIVO

F calculado pela formula:
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=
H

gnde TR, madia das razbes isotdpicas.
J

= —

3. DESYIQ PADRAD EXTERND

E calculado por:

1 2 1 2
Sext = /Tmi:“‘jk'“ - 1 (55,

4, DESVIO PADRARO EXTERNO RELATIVO

100 x S
ext
RS 4y (2] = _
B
5. DESVIO PADREO TOTAL
2 2
S, = f{nsin] + (RS, )

Calculo da abundancia isotopica e desvios padrao.

T. A ABUNDANCIA ISOTOPICA e calculada por:

R
Fy S LR 1] abundancia média,

m
[H]

mi

pnde n o isotopa de referencia,

& ¢ isotdpicu cuja abundancia quer se determinar,

3
]



'63Q

2. DESVIO PADRAO DA MEDIA

%
n
;:E>
~1
|
Cu
3
=S
]
{
=3
S

onde A =

1 o - _ o
| g Aian média das abundancias.

j = numero de analises.

3. DESVIO PADRAO DA MEDIA RELATIVO

R"S— - ]({?X-g
A

min

Calculo do erro no valor do fluxo integrado de-

X ~ ~ . 1
vido a propagacao de erros dos parametros envolv1doé )

0 fluxo integrado de neutrons usando cadmio &

calculado pela expressao:

0
Rij - Rij
J 0
o []+R1j]

0 erro associado a grandeza Tt devido ao erro

associado as medidas de razoes isotopicas e seccGes de choque é:

2 2 . 2
dtr = [BT] (dD)? + [iELJ (dov)? + [—ﬁl_] (dr%.)?
oD 509 aR?j SN
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{ (dD)? +[dcr1j12+ ”R?j]z_{
{ -R?j}z o’ [1+R?j]2_1

4]
Ry - Ryy)

dt = .
01{]+R?

31 LRy



1)

2}

3)

6}

7}
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