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RESUMD

DETERMINACAC TO CONTEODO DE FPROTETNAS ¥M GRAOS PRLA ANALISE DE RAIOS

CAMA PROKTOS DE CAPTURA RADIOATIVA

Artur Wilgon Carhonarl

A existencia de ump técnica nan-destrutiva, precisa e rapi
da,para a determinaqan do contetdo de proteinss em graeos, & o fator
mais impartante nos programas de geragao de Espécies de gracs com um
alto tesr de prateinas. o nivel de prnte{ﬂas pode ser calculade dire

tamente pela determinagao da quantidade de nitrogEnio nes graos.

¢ objetive deste trabalho & mostrar que a técnica de anali
se de rales gama prontos de captura radioztiva de neutrons térmicos
pode ser utilizada para a dEtErminaggu de conteude de nitrogenic em
graos, sem destrﬁiq;o quimica da amostra, com grande precisao e rela
tiva rapidez. Esta determinagﬁb ¢ baseada na detecggo dos taios pama
prontos emitidos pele produto da reaggu 1ﬁN{n,T)15N. As amostras sao
irradladas ne canal tangencial deo reator de pesquisac IEA-R1 e, para
a detecgsn de radifacac gama & usado um espectrometro de pares. Foi
detemminada a quantidade de nitrogenic em =mostras de sojr, feljao,
ervilha e arroz & o5 valores obtldeos comparades com os conteudos ti

picos de nitrogenio para cada grao.



ABSTRACT

DETERMINATION OF PROTEIN CONTENT IN GRAINS EY RADIDACTIVE  THERMAL

NEUTRON CAPTURE PROMPT CAMMA RAYS AMAIYSIS

Arter Wileon Carbonari

The existence of a fast, accurate and non—destructive tech
nigque for the protein content determination in grains is the most im
portant facter in plant breeding programmes. The protein level can
ke calculated directely by the determination of nitrogen content Iin

grains,

The purpose of this work 1s to show that the radivactive
thermal nentron capture prompt gamma rays technique can be used to
determinate the nitrogen content in grains without chemical destrue
tion, with good precfeion and relative rapidity. This determination
iz based on the detection of prompt gamma rays emitted by the
laﬁ{n,v}lsm reaction product. The samples has been irradiaced in the
tangencial tuhe of the IEA-R1 research raactor and a pair spectrome
ter has been uged for the detection of the prompt gemma rays. The ni
trogen content is determinated In several samples of soybean, commen

bean, peas and rice, and the results is compared with typical nitrg

gen content for each grain,
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cariTiio 1

INTRODUC AD

I-1 D problema do deficit de proteinas

Garantir wm suprimento de alimentos em quantidade e quali
dade suficientes pare toda a populscasc atual e futura do nosso plane
ta -~ o rapida aumento populacional cbviamente resulta num aumento na
demanda de alimentes - constitul um dos prandes desafios da humanids

de,

Aléem da pressan populacional, a crise de enerela contribul
negativamente para a produ;ﬁb de alimentos, pois grande parte da g
nergla congumida nesta prndugﬁn & de origem fEssil, tal como o5 fer
tilizantes e oz combustivels urilizados para a nperaggo dag mﬁquinas

agricolas,

Este quadro se aprava em certas reEiaes onde ji existe um
deficit de terras produtivas, agua e snergla, que so tende a se in
tensificar com o auments popularional. E, por ultimg, a degradagﬁn e
cﬂlégiﬂa da terra, Egua e Tecursos hiclégicos vitals tendem a Tedu-

zit a produtividade do agrroecossistema.

No minimo 43 compogtas e elementos quimicus gan nacessarios
para uma dieta humana adequadal. Destes nutrientes essenciais, 17
sac minerais come o czlcle, ferro e magnesio; o6 Yestantes agrupam-
e em gquatro grupos princlpails: gordurass e acidos gordurosos , wvitami

nas, carbohidratos e proteinas.
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Uma deficiencie em qualquer um destes componentes cris se-

rios problemas para a saide do homem, mas ¢ malor problema nos paf-
ses em desenvolvimento situa-se no defieit de protefinas e carbohi -
dratos., Uma deficiencia em caleoriazs resulta em subnutrices, enquan-
to gue umz dieta pobre em proteinas leva a umz ma nutrigio, o Igue
constitui o problema geral do deficit protefnas-calsrias, uma vez

que o corpo humanc, frente a uma falta de calorias, converte protefi

= 2
nas em calariss, mas nao realiza o processos reverso .

Aruglmente,cerca de um tergo da pnpulagan mundiz) sofre '

de sérios problemas de alimenta;ﬁo. Fetima-se gue o suprimento  de
prutE{nas noe munds deva, no minime, dobrar até o ano ZDﬂﬂl. EeEc; '
de tres ‘quartos deste aymento serao necessarios para dar conta do
ineremente populacional , enguante que um gquarto seria necessario Pa

ra acabar com ¢ atoal deficit de proteinas.

0 aumento da produgac de proteinas provenientes de fontes
vegetaic &, reconhecidamente, a snlu;ﬁn imediatz para & preblema do
deficit de proteinas e calorias com uma grande vantagem de ordem e-
conomica: pare produzdr 1 kg de proteinas de origem animal, sac ne

cessarios 5 kg de prntefnas de origem vepetal & cerca de 8 & 10 we-
zes mais ;EUEB. A prnpnr;ﬁo entre as duas fontes de proteinas, vege

tal & animal &, atualmente, da ordem de 7:), ou seja, cerca de 70%

da proteina diaria consumide no mundo wem dos vegetaisl.

Dma dieta correta em Prcteinas deve conter uma certa quan
tidade minima de cada um dos oito aminphaeidos essencials necesgarios
an organismo humane. As proteinas de origem animal sac de quali-
dade nutricional meior do que ae protefnas de prigem wvegetal, por-
que elas sa0 compostas de todos esses olto aminoacidos essencisig '
em gquantidades relativemente adequadas. Entretanto, as proteinas de
origem vegeral sao pobres em somente tm ou doile tipos destes aminoé

cidos. Pode-se entao, atraves de uma nnmbinaégn seleriva de cereais,

legumes & putros vepetais, obter um suprimento zdequade das protei-



nas necessarias a dieta de um adulto.

Portanto, uma dieta exclusivamente 8 bace de alimentos wve—
getais pode substitulr, com respeiteo as prntefnas, a alimentaqﬁo ani
mal. Alem disto, 8 estocagem, processamento e distribui@ﬁn de grzos
(cereals e legumes) - principais fontes de protefnas de origem vege

tal - sac muito mals fareiz, de menor rusto e -a‘gua dorabilidade

sem deteriora;go ¢ myito maior.

Entan, existe um grande interesse em conhecer o  conteuado
de proteinas nos vegetads, especialmente nog graos, ums ve: fque . Bg-

tes constituem uma fonte alternativa de proteinas, em substituig;u a
pruteina de oripem animal e cuwjo consumo tende &8 aumentar. HE, con-
sequentemente, um crescente interesse em pesquisar novas variedades'
de plantap gue contenham mals proteinas, alem de proporciomarem  um

maior rendimento na sua predugac,

05 princlpais elementos presentes nos vegetals 530 b carbo
ng, o nxigéniu, o hidrﬂganiu e o nitruganio. Nentre elee, 2 determi-
nagEu analitica do nitrogenio € de especial interesze ,pole a sua eon
ceﬁtraqau estz diretamente relacionada ap conteudo total de .protei-
nas nos materials biclogicos. Se o contendo de proteinas & calculade
a partir da concentragao de nitraggnio em um vegetal, um fator de
conversao constante & usado, pars uma mesma especile de planta: por
exemple, para o trige este fator e de 5,7, enquanto que para © BLYOZ

e de 5,951.

0 fator de 6,25 & um valor aceltavel para expressar o con-

teudo de proteinas a partir da toncentrabao de nitrogenio em todas °

1

as especles de plantas”, No entanto, podem ocorrer variasgoes na com

pnsigEo das prntefnas por TAZOES gEnEticas ou por influencias ambi
entals. Portanto, 2 aconselhavel fornecer diretamente o conteads de

nitrngEnin, quando este esta sendo determinade, ou -utilizer_. o va-



lor do fator de conversac adeguado,

llm dog campos onde o interesse pela determinag;ﬂ analitica
de proteinss & muite grande, & o de programas de "plant breeding"
{propramas de geraqgu de espénies com um alto teor de proteinaﬁ} gue
necessitam de uma monitoragac da quantidade de prnteinas em  grandes

pnpulagaes de graos{da ordem de 10,000 na segunda gera;Eo} sem prepa
paragao quimica e destruigdo das amostra para uma selecao adequa

aﬁ’s

d . Tais programas constituem—se nyma das maneiras mals promleso-

ras de reducac da deficiéncia de proteinas nos paizes em desenvolvi-
mento sem alterar os habitos alimentares da populaqsu, aumentande o

contende de prcteinas dos principais alimentusﬁ.

0 primeire passc cm um programa de "plant hreeding” € a de
terminagac da quantidade de nitroganio em gracs, como melio de sele-’

gao. Para aperfeicoar a matureza hereditaria de mna populacao "bree-

ding", as varfedades de baixo conteido de proteines devem ser elimi-
*

nadas pela medida do conteude de proteinaz nos prics de sucessivas

progenies. O éxito de tais programes depende, portanta, da aplicagﬁo

adequada de tecnicas de nbservagac nos diferentes estagios de sele—
Gaul,ﬁ,ﬁ,?l

Também na agronomia, & determinagﬁn analitica do nitroge-'
nio & de grande importancia na otimizagac de produgao vegetal, pois
tal prndu;in depende da quantidade de fertilizamntes e do seu tempo
de ap]ica;gn nas plantacoes, o que influencia fortemente a guantida-—

de e, em um prau menor, 2 qualidade da prnteina prodezida,

Na industria aIimentfcia. alimentos constituidos de mistu-

rag de varios componentes 2ac usualmente fabricados tante para a nu

tri;ﬁu humana, quanto para a nutricac animal. A composicao final des



tes alimentos deve ser pedronizada com respeito aos componentes nu-
tricienalmente importantes, comoe as proteinas, cearbohidratos etc. Co
me np casoc das prﬂtefnas existe uma variaqﬁo muito grande de wm com
ponente para outro, um controle continue do conteiido de nitrogenio '
do produtos finel deve ser realizade para, de vwn lade, parantir uma
cnn:entra;ﬁm minima de proteinas e, por cutro lade, evitar um cuntgﬁ
do excessivo de prutefnas por razoes economicas. Neste caso, a prin-
cipal Exigﬁncia para a aplica;ﬁn de uma teenica adequada € quanto 3
T

possibilidade de uyma medida continua da concentragao de nitrogenio

em um fiuxe continue de materiats volumvsos,

I -2 Aplicagao de tecnicas nucleares pars a medida de nitroge-

nic em vepetals

A necessidade de uma determinagﬁn adequada de proteinas
nos alimentos vegetels levou a um rapido desenvolvimento de tecnicas
de mhserva;gu de nitrngEnin: tante as tecnicas quimicas classicas fo
ram automatizadas para permitirem maiores taxas de anglise, COMY OF
wetodos nucleares foram desenvelvides para permitirem sua utilizagae

na determinagao de nitrogenlo ng materia vegetal.

As tecmicas quimicas ﬂiESsicasE,autnmatizadas (28 nEn, E&—
ralmente necessitam de muito Lempo pera a preparagao quimica das a-

Mmosrras e para o tratamento quimico sendo, em ambos ns casos, destru
.9

*

tivas .

Comas uma slternativa potencial, os métodos nucleares de
- 1,4,6
analise apresentam algumas vantapens :

- nao necessitam de preparagin quimica da =mestra.



- sa0 muito sensivels e precisos.

-~ nao resultam em cnntamina;in qu{mica.

- sap razeavelmente ripidns.

- gao totalmente automatizados e os dados obtidos podem ser processa

dag.

= dependende da doze de 1rradiagin, sao nEn—destrutivusﬁ.

Alem disto, as tecnicas nucleares de analise apresentam =&
vantagem adicional de permitirem a analise zimultanea de outros ele

mentos presenies nNa amostra.

A principal desvantagem & quante ao custe infeial, que a
muito alto, Mo entanto, esre custo inicial pede zer rapidamente amor
tizado se a teécnica emprepada for utilizada continuamente por wm lon

go periods de tempa.

0s principais elementos quimicos que constituem a wateria'
vegetal, alem do nitrogenio, 530 © oxigénio, o hidrngénin e, princi-
palmente, o carbono, Portanto, um método nuclear para a determinag_au
analitice do nitrogenlo nao pode ser utilizado se, para ests detarm]
nagae, ele safre fortes interferencias de algum destes elementos. A-
lém disto, um vegetal possui peguenas ccncentragaes de Ca, Mg, K,'P,
Na, 85, C1 e 51 e, portanta, devem—se estudar culdadosamente as pnssi
vels Interferenclas destes elementos no meétodo a ser utilizado. A in
terferéncia de elementos peesados pode ser desprezada pols estes apa-

recem em concentragoes muito balxas nog vegetals.

Como a noncentra;ﬁa de nitrogenio na matéria vegetal seca

é sempre maior do que 1%, nenhuma exigancia mais rigorosa & felta '

quanta a seneibilidade do metodo vrilizade.
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As principais térnicas nucleares utilizadas para a detemmi

nacao de nitrogenle em graps Eaop:

13 Anﬁlise_pcr ativacgu COm TMeutTons rEpidns

2)

3}

&.10,11,12: ¢ baseada na

reagﬁn lﬁN{n,En}ISN, induzida por neutrone de 14,7 MeV obtidos om

aceleradores de deuterons de baixa energia atraves . da. 'reagﬁn

3H{d,n}qu. ou em ciclotrons pela reagac gEe{d,njlﬂB. 0 1isotopo

13“ formado € um emissor de poeitrons e a sua detecgao & feita BE

lo raia gama de 511 keV de aniquilacss do positron. Ne entanto, '
estz tacnica sofre interferencias do potassio e de fosfore  .que
- - I8 30 -
tambem formam emfzzores de pasitrons, K e " P, pela raagaa com
nautrans rapldos (n,2n). Alem disto, o carbono e o oxiggnin tam
- - 13 . -
bem formam o Isotopoe N,. ativades peles protens de recuwe produzi
dos pela colisac dos neutrons rapidos com os nucleos de hidroge-

nisc presentes na amostra.

&,13,14

-+ - - e
Analise por ativacap fotonuclear : & baseada na TEagao

qu[T,n}lsN, induzida por fotons de alta energia, sproximadamente
10 MeV, produzidos em bétatrons ou aceleradores lineartes pela in-
cldéncia de elétrons acelerados em alvos de tungstenio. Aqui, tam
bem € formado o iedtopo lBH, enissor de positrone, € a sua detec~
gso @ feita da mesma maneira que na técnica de anglise poT atlva-
;Ea cOm néutrons rﬁpidos. As principals interferéncias nesta tég

nica sac ¢ clore e o potassin que tambem formam emlssores de pa-

14

sitrons: Cl e jaK.

- - - 4 1o - -
dnalise por ativacao com protons 13, : & baseada nas Teagoes

14 13 - 15 12
M{p,d) "H, induzidz por protons de alta energia, ¢ ““Nip,my) 'C

induzida por protons de balxa energla. Nesta técnica nac ha Inter

ferencias gignificativas. Os proteons necessarios Fara as 'teaqaes

sao produzldes em ciclotrons,



- 4 -
4) Analise de ralos game prontos de captura radicativa '1?'13‘19: e

beseada na reaqau laﬂfn,y}15ﬂ, produzida por neutrong termicos ge
rados per um regtor nuclear ou per fontes {sotropicas de neutrons.
Nac ha interferencia de guailsquer cutros elementps presentes na
ampstra, pols a energia dos rales gama emiridos peles outres cong
tituintes £ diferente da energla do raio gama emitido pelo isoto-

PO 15N {capitula I1-2).

AS tres primeirss técnicas sap teecnicas de analise per ati
vagan nas quals & determinagau e felta em tres etapas: primeire - a
amostra € irradiada pelas particules necessarias para induzir a rea-
gﬁu deeeiada, durante um perindo de tempo sufficlente para a fnrmaqﬁa
do isotopo prodiuto em quantidades adequadas; a segunda etapa consis-
te em vm tempo de espera, convenientemente celeculado, entre o fim da
irradiagan e ¢ infcio da detec;Eu da emlpsao radioativa de isotopo

formado, que e feita na terceira e ultima etapa.

A quaTta e nltima téenica nap & uma técniea de analise por
ativagﬁn, pols o nueleo formade na rea;ﬁn emite o5 ralos gama guase
que instantaneamente apas g captura do néut ror. Portanto, = detetl;aﬂ
deste raics gama prontas é feita simultaneamente a irradiagan da
amostra, contribuindo para uma maior rapidez desta tecnica. A possi-
bilidade de utilizar uma fonte isotropics de pentrons reduz substan-
rialmente os custes do uso desta técnica, alem de permitir = deteril

nacae "on line" do conteudo de nitrogenic, isto €, muma linha de con

trole, & medids que se faz a selegEa dos graos.

D objetivo deste trabalho &, portanto, desenvolver iuma metp
delogia para a aplicagﬁﬂ desta técnica na determinagao de nitrogenic

em diversos graos. Para isteo foram determinadas as quantideded.de ni



i

trogenio em graos de soja, fefjao, ervilha e arroz, Oe valores obti-
dos foram comparados com resultadeos determinados por outros metodos’

de analise,

o capituln IT descreve com detalhes os principios basicos
que regem a técnica de analise de ralos gama prontos de captura, hem
como analisa zs poscibilidades de aplicagao deste técnica na determi

nagao de nitrogenio em graos.

0 capitule III fornece uma descriggh do arrante experimen-
tal & do sistema de detecqau utilizades para a Efetuaqgu das medi-
dag |, enguanta gue nao capftulo 1V & mostrado o métode matematico uti-

lizado para a analise dos resultades obtidos.

0 :ap{tuln V apresentce os resultades ohtides nas medidas °

de diversas amostras de praos € o capitulp VI & reservado para as

eonclusoes acerca do trabalbe desenvolvidao.
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carfTULO 11

TECHICA DE_ANALISE DOS RATOS GAMA PRONTOS DF CAPTURA RADTOATIVA

11 -1 Principios basicos

Uma reacao nuclear em gque uh neutron temico @ capturade
por mn nuclec alvo e somente rtaios gama sao emltidos, & chamada de
rea;iu de captura radicativa de néuttons tepmicos, ou, de umz for-

ma mals compacta, reagﬁo (n,r}.

Quando o nucleo alvo captura o neut ron, foma-se um novo
nucleo nun estado de energia mais alta do que ¢ seu estado funda—'
mental, 1stao e, o nucleo composte formado (nteleo alve + newtron '
capturads)} € deixade rum estado excitado., 0 muclee composto, en—
tac, decai para o estado fundamentel, geralmente pazsando atraves
" de varios estados intermediarios de energla. Negta desexcitﬂgio do
nmiclee composto, o excesso de energia & 1iberado na ferma de raios

gama cujas energias 520 exatamente iguais 3 separacaoc entre os ni-

veic de energlia do nucleo composto, comp mostra a figura 1.

0 conjunto das energias {desde a2ipuns keV ate ~ 11 Me¥V )

dos ralos gama prontos emitidos no decaimento do nucleo composto '

forma o chamade espectro de energia dos raios pama emitides pele
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nuclee formade. Um especkro, porkanto, & formado por linhas, de tal
moda que a pcsigan de cada linha & proporclonzl a energla do ralo ga
1

ma emitido, & a altura de cada linha e rroporcional a intensidade

com que as ralos gama daguela energis sac emitidos.

FIG., 1 - Representagac esquemstica de alguns nivels de energia
de um nucleo no estado excitada e seu decalmento para
¢ estade fundamental Eﬂ, liberando energla pela emis-
sao0 de ralos gamd., A energila do rale gama e igual P

diferenca, em enerpgia, entre oe niveis: ET = Ei - Ef

A resgae de captura radicativa de néutrons termicos € re-

presentads, de um mode peral, pela sepuinte Equagﬁa:
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*
ZEA + n —Fr [ZYA+1] —_r IYA+1 + ¥ (IT.1%

¥ g - Arll * - -

ende, RS nuclec alwve, zY € o pucles composte formade num
Al - - - - -

aestade excitade e zY e o nucleo produte da reagac, que e um isatp

po do nucleo alve. Tal isotopo tante pode ser estavel quante radioa-

tivo, decaindo por emissac beta ou gama com uma meia-vida Caratterig

tica.

0z raloae gamz emitidos nesta reaggn receben o nome de raios
gama prontos de ecaptura radicstiva de nautrons, porgque eua emis-
- =14
sao ocorre dentro de um fntervale de tempe de cerca de 10 segun—

dos apas a captura do neutron pele nocleo alve,

0 balange de energla de uma reacao de captura radioativa '

de neutrons térmicos, considerande a velocidade da luz igual 2 1, ¢

dado pelz equagao:

M+ M +E =M, +E, (II.2}
onde
Mﬁ = massa do nucleo alvo
M, = massa do neutron incidente
MA+J = massa do nucleo produte no estade fundamental
En = gnergia rineétira do néutron incidente
En = gnergia envolvida na reagcasc, ou seia, & a energia total
de excitagan do nacleo produto
0 valar 0 da IEagau &, entao, dadoe por
Q= Eﬂ - E“ (II.3)
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Como o neutron incidente & um neutron temmico, & fua ener-
gla € muito balxa {En ~ 0,025 eV) e, portanto pode ser desprezada em
comparagao com Eg' Asedm, o valer O da reacao sera simplesmente dado
pPeT Eﬂ.que £ a soma de todas as energlas dos rales gama emitides pe-
1o nucleo produto durante a sua desexcitagso e E; essencialmente, a

enerpgla de liga;Ec de weutron no nucleo composto, culos valores sl

tuagm—8e nuna falxa de 2 a 12 Me¥ aprnximadamentezﬂ.

A base do metodo de analise doa ralos gama prontos de cap-
tora radicativa e a rEagEﬂ de captura de neuvtrons térmicos, puiﬁ- D5
espectros de energia dos raiog pgama prontos possuem picos com ener
gla e intensidade caracteristicos para cada elemento qufmico. Tal fa
to permite uma determina;ﬁo qualitativa {pela carresPUndEncia entre'
& energla do ralo gama pronto € o nuclideo emissor) e guantitativa *'

{pela intensidade das linhas do espectro) doe elementos presentes na

amostra a ger anallesada.

0 prau de sensibilldade com que um determinado elemento po-
de ser obzervado pela tecnica de anzlise dos raios gama prontos de
captura radicativa, depende baglcamente da capaeidade com que o =
cleo deste elemento consegue capturer os naytrong térmicos que Inei-
dem sobrea ele. O pqrEmEtrn que fornece uma medida quantitativa deata
capacidade & a seccac de chogque de captura de neut rons,0, O produto’
desta secgEn de chogque pélo numere de nacleos alve do elemento pre
sentes na amastra € pele fluxo de neutrons temicos ¢ (néutrﬂnsfcm%S}
que incide sobre a amostra, fomece o mmero de neutrons capturadas'

por wmnidade de tempo

— = Fao¢ (11.4)
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Conaiderando ainda que o npimero N de nucleos alve do ele-

mento presentes nas amwostrea pode eer dado por

K = ﬂhﬂ (11.5)

onde
m = masga do elemento presente na amostra
-
Hp = numero de Avogadro

M = peso atomico do elemento

- - -
podemos entac escrever o numerc de newtrong capturados por midade’

de tempo como

ol
— = —ad {I1.6}

Cada captura de neutrons da oripem a emissae de uma casca-
ta de raios gama prontos de diferentes energlias e, como cada um des
tes ralo=s gama possul uma certa probabilidade de zer emitido, o nﬁmg
ro de rglos gama de uma dada energia emitidos por vm elemento presen

te na ampostra, por unidade de tempo € dade per

dn
;. T"”_Hnw-lT- (11.7)

onde IT e a probabilidade de emlssac de raios gama prontos de uma da
da energia e e expressa pelo nﬁg&ra de. ralos_g=ma emitidos per  cem

-
neutrons. capturades. -

Na realidade, os valos gama prontes de captura radisativa’

g0 emitidos por um determinade isdtopo do elemento presente na amog
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tra. Porcanto, devemeos levar em cnnsidera;ﬁu 3 percentagém com a
qual este iedtopo esta presente no elemento, a fracao isotopica f. '
Com isso, © numerp de raioe gama prentos de uma dada energls emiri-!

dos por um isotopo do elemento presente na amostra, por unidade de

tempo, e dado por

m
= = —Ta4fI (IT.3)

onde M, agora, e o peso atomico do isatopn do elementeo.

Pertanto, comsiderando Hn‘ ¢ £ a massa m lguais para to-
dos o5 elementos, podemes fzzer uma avaliagﬁn quantitativa da sensi-
bilidade com que um certe isotopo de um dado elemento pode ser obser
vado pelos ralos gama prontos de uma certz energia por ele emitidos.

Fsta sensibilidade definida por

1_f 11.9
Y (11.9)

wia

e uma sensibiliﬁade relatlva.

0 parametyro principal que determina o valer da sensibilida
de de um certo elements a ser chservade & a sua secgaoc de choque de
captura, pols e o pargmetro que, entre o3 putros, possul uma faiwa '

de varia;ﬁo milto grande {esta variagﬁn val desde 1,8 x lﬂhﬁ barne

157

para o 160 ate 2,5 x 1{]5 barns para o Gd) . E=ta faree dependancia'

da sengibilidade com a BEC;EG de choque de captura pode =ser chserva-

21,22

da nos valores tabelados da sensibilidade relativa . Ho entanto,

-

teis valores nao sap de muita utilidade em zmostras compostas de va
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rios elementos, pols a sensibilidade nao depende somente doe parﬁme~
tros da equagan (IT.9), mas tambéem dag eomdigoes experimentais e da
natureza complexa dz amostra a sey analisada, € 1sto porgue algunse &
lementos presentes na amostra podem ''mascarar” outros. A grande van
tagem de aplicagac desta téenica para a determinagao de nitropenic '

em graos € gue a linha de energis mals alta do nitrogenio nas  pode

ser "mascarada" por nenhum outro elemento.

Comc o5 rafos gama prontoe de captura radicativa sac emiti
dos durante um intervalo de tempe muito curto apés a captura do -nEE
tron pele nocles, 2 sua detec;ﬁn deve ser feita simultaneamente a
irradiaqgn da amostra pele fluxo de néutrons, Portanto, os dados £0
bre 2 emlssao das ralos gama prontos pela amostra sac coletados du
rante © bowbardeamento de neutrons, o que constitul uma das grandes
vantagens deste metodo de analise, alem de, em campara;iu com 0% mé
todoé quimicos classicos, nac haver a necessidade da separacac pre
via das impurezas e da matriz., Estes dois fatos eliminam fontes de
erros decorrentes dos outros metodos tradicionais de analise. Fot
exemplo, se a separa;En quimi:a da matriz aumentz a cunCEntraqau das
impurezas facilitando a sua dete:qgu, pode introduzir erros devidos
a0 Teagentes qufmicus utilizados, bem como erros provenientes da a-
parelhagem de laboratorio. Outra fonte de erros @ o tempo de espera’
entre a irradiagao da smostra e as medidas da atividade nela induzi-
da, que ¢ necessario nos metodos de analise por ativagﬁn. Portante '

o metodo de ralos gama prontos de captura radioativa & um metodo dire

to de analise gue elimina estas fontes de erro.

& potencilialidade de aplicagaﬂ do metodo e, portantn, muite
grande, podendo zer utlliizado para atender aos Interesses de diver-

- 3
BAE aAress ,
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IT - 2 ﬁplicagﬁa da tecnica na determinaggu de nitrngEnio em

graos

0 nitrogenic natural possul cerca de 99,63% do 1sdtopo I&N
que, ap ser bombardeado com neutrons ténmicos, da crigem a reagEo

lnN{n,y}lsﬂ. O produto desta reaqﬁn, o 1s$tupu 15N, e um nuclideo es

tavel que, partants, nao pode ser detectado por metodes convencio- '’
nais de analise por ativa;gn. Ne metodo de anilise dos raios gama
prontos de captura radicativa este fato nao constitul um prnblemé, T

uma vez que a medida dos raios gama emitidos pela smostra & felta du

rante a irradiagac,

Embora a se:gﬁn de echoque de capturz para o isatopo lﬁN A

14 15

reagio Hin,y} "K seja razoavelmente baixa (tabela 1), a grande van

tagem da ap]icag;n deste metodo na medida do nitrogenio € o fate do
seu espectro possulr vma linha com energia multe alta {tabela ITY !
que nenhum outro elemente peossul. Portanto, mesmo gue outros elemen-
tos estelam presantes na amostra, tontribuinde para a formaqgo de um
ecpectro de energia muito complexo, a linha de energia malis alta do
nitrogenio & facilmente identificada (ele aperece isolada ns r?giEu
de energla mals alta do espectro da amostra). Assim, tal peculiarida
de faz cem que a detecqan de nitrpgenio em graos pela tecnica dos
ralps pama prontos de captura radloatiwva aseja livre de qualquer in-

terferencia e, alnda, facllita a sua anElist.-puis nesta regiﬁn do

espectro, a radiacac de fundo & praticamente zero,

As principails vantaeens da aplica;gu deste mectodo para a

determinaq;o de nitrogEnin en grﬁus s30t
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¢ um método direte de analise, naoc necessitando de praparﬂgaa qui

mica da amostra e podende ser totalmente automatizado.

o grande poder de penetragsn dos neutrons Iincidentes ( a matéria

vegetal e composta basicamente de carbono e oxigenio, Jua pOSELED
uma secgao de choque de absorgao de néutrons multe haixa) e o
grande alcance dos raios gama pronteos emitides, concedem ao meto=
de pouca limitagsn quanto as tamanhe das amostras a serem analisa

das.

permite a analise simultanes de outres elementos presentes na

amosEra.

rermite a utiliza;;ﬂ de uma feonte isutrapiﬂa de nEutans, fom um
custo muito menor que um reator nuclear e gue pode ser instalada’

em gualquer local com o minime de cuidados necessarios.

TAEELA 1 - VALORES DA SECCA0 DE CHOQUE, FRACAD 1SO

TGPICA (PARA 0 1°N) E SENSIBILIDADE PA

RA A LINHA MAIS TNTENSA DO >N
SECCAD DE _ Y
coquE2* FRACAD ISOTOPICA SENSTBILIDADE
g (barns) £ {2 5 = IchfH
Q,0772 99,63 7,58 x 1072
15

TABELA 1T - ENERGIA F INTENSIDADE DAS LINHA DO N
NA RECIAD DE ALTAS FNERGIASZ®

ENERGIA {keV) INTENSIDADE (y's/100 capturasﬂ

10829 ,10 13,8
9146,61 1,7
9047,00 0,3
8570,00 0,2
8310,00 1,6
729918 9,2
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CAPITULD 11T

SISTEMA EXFERIMENTAL

I1T - 1 Arranio experimental

4 fonte de meutrons mails comumente utilizada no metode de
analise dos ralos gama prontos de captura radicativa & um reztor nu-

clear,

Exigtem dois modos pelos quais uma amostya a ser analisada

por este metode pode ser irradiada num Teater nuclear:

- a amostra e colocads proxima so carogo do reator, atraves de um ca
- - iy
nel cangencizl de Irradiagzo, muma regiac onde o fluxo de neutrons

& mais alto.

- & amostra e irradiada por um feive colimado de nesutrons extraide '

do reator por um canal radial,

O primeire case g um arranjo experimentzl com peometria de
alvo interno, enguants que o sepundo € um arranjo experimental  com

geometria de alvo externo,

21,27

Ruma comparacac entTe a5 duas geometrias podemos des-

tacar que, mm arranje com gecmetria de alve externo, o detector po
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de ser colocado proximo a amostra {aumentando ¢ numerc de valos gama
prontos emitides pela amostra que conseguem atingir o detector), as
trocas de alvo sao faceis & podem ser efetuader com o reator Em ope-
ragac sem a necessidade de mecanigmos mais complexos e nao ha gran-
des restriqaes quante @ naturéza e as dimensoes da amostra a ser ir-
radiada. Contude, ne arranio com peometria de alvo Intermne, ¢ flimo
de mevtrons e, aproximadamente, 135 vezes malor, permitinde a detec

gac de elementos com baixa secgzo de chogque.

Além distc, o fato da captura de neutrons ocorrer dentro '

do reator faz com que, neste tipo de arranio, o sinal proveniente da
amostra aumente bastante em relacac ac sinal proveniente da radiagao
de funde, aumentando a probabilidade de detccqah dos elementos pre-

=&Nnre= na amostra,

Q@ arranjo edxperimental utllizade neste trabalho & um arran
o com peometria de elvo intermo, momtado wno canal tangencial de 1irp-

radiacao do reator IEA-R1, descrito em detalhes por PECEquilDEl'ZS,

A Figura 2 mostra as caracteristicas principals do arranje
experimental. Todo o canzal e revestido, em gua parte interna, com um
tubo de aluminie que permite fazer vacuo ou lntroduzir alpum tipo de

gas dentro de canal.

€ canal tangenclal posswi um comprimento total de 61%.7 em,

Fuma de suas saldas esti montado o sistema de detecggo. Heste lado '
do canal taneencial, existe um colimader com uma extensao de 250 cm
formado por varios eilindros de éhumbo com vm furs central conica, *
justapostoes, com a sbertura menor {cow um dizmetyo de 3 ¢m) woltada

para a frente do detector. O formato e a disposi;ﬁn destes~é1lindros
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tém o objetivo de diminuir a radiaggb de fundn proveniente do p:é

prio celimador.

Externamente a parede do reator, Jjunto ae detecror, existe
un colimador final para o feixe gama, constituide de um cilindro de
chumbo com wm fure central de & um de diametro. O compriments deste
colimador € de 50 cm e ele esta colocado a 34 cm do detector {este
t

colimador pode ger facllmente modificado, conforme &z necessldades

de colimacao).

0 tubs de aluminio livre de cnlimagao possul um revestimen
tce interne de grafite nuclearmente pura,com o objetivo de diminuir a

radiagac de fundo proveniente do alumintio.

0 sistema de calima;ﬁn determina, na posi;ﬁo do alve, um
circulo de 7,58 cm de diametro, fazendo, também,ecom que o . detector
so "veja" o revestimento internc de grafite 2 uma distancia de
168,15 em da pnsi;ﬁu do alve, portanto, numa repiao onde & fluxo de
neutrons @ mito baixo, provecendo pouca cuntribuigso parz & radla-
qau de fundo, O angulo solido determinade pelo sistema de cﬂlimagﬁc

& de 1,03 % 1077 sr.

Para eliminar os rales pama prontos de captura do nitragE—
nioc presente no ar ¢ felto vacuo ne interior do canal tangencial com

¢ auxilic de uma bowba mecanica rotativa.

Foi realizade um levantamente de fluxo de néutrtons temi-
cos zao longoe do comprimento {66 em) da face do caroco de reator wvol
tada paTa o canal tangencial, a fim de determinar a regiao de fluxao'
tarmico mais alto. 0 Jevantamente mostra que esta regiao situa-se na

posigao central ao lonpo do comprimento analisade e o valer do flu
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xv & da ordem de 5 x 1011 nEutransIcmz.s .

Na saida do colimador internc fol colocade vm filtro de To
lipropilens (Caﬂﬁl, cOm uma espessura de 25,4 em com a finalidade de
eliminar oe neutrone rapidos existentes no feixe gama que chega  ac
detector. Fara eliminar os neutrons termicos espalhados pela amostra
e que tamhém chegam so detector pelo feixe gmma, existe um filtre de
carhonate de Iftio, enrigquecido com 5Li 2 95%, eolocado na frente de
detector. Eate filtro comglste de vma espessura de 0,64 om de ecarbo-
nato de 1ftio {5112¢U3} eolocada entre duas placas de- lucite
{CSHBGZ}. Este filtrc consegue barrar quase 1007 dos neutrons ténqi

cos presentes ne feixe gama,

I11 - 2 Suporte de alwvos

A amostra a ser analisada e colocada dentro de um recipien
te cilindrico prese 2 uma base circular, fechade com uma tampa clrey
lar, rosgueadz a eata base, para a vedagau do alvp. Este suporte de
alvos, mostrado na fipvra 3, e confeccionado inteirsmente de grafite
nuciearmente pura, peis o carbono possui uﬁa ae:gﬁn de chogue de ab-

sorcao de neutrons termicos muito baixa.[na = 3.4 mh)

Para gque o alvoe seja peoelcionade sempre da meesma manedra,’
o suporte de alvos e fixade s um tubo de grafite nuclearmmente pura
com 13 em de cotprimente, 7,4 cm de diametro externe e 6,2 om de

diametro intarnozl.

0 alvo é colocado sempre na mesma pasiqge de maior fluxo'

de neutrons térmicos, por meie de uma haste de aluminic removivel !

que se acopla ac tubo de grafite no lado oposto aguele em que ©  su-
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porte de alvos e fixado., 4 mesma haste serve para retirar o alve de

dentre do canal.

A troca de alvos & felta atraves da agberturas do canal tan-
E. -
pencial oposta aguela em que se encontra o sistema de derecgao, gquan

do o reator nzo estZ am upera;ﬁn {figura 2.

Como as amostras medidas sao constituidae por grandes quan
tidades de elementos que pogsuem secgao de chogque de abmorgac de “EE
trons termices muite baixa e sﬁp de baixo numero atomice (uxiganio,
carbong &, em menor gquantidade, hidrﬂgsniﬂ], ce efeltoe da atenuag;ﬂ
do fluxo de neutrons & da auto-absorgac dos raios gama prontos emitf
dos pela amostra, sac desprezados. Portanto, nao ha muita limitagso'
quante as dimensces do alvo, somente o seu dismetro possul uma limi-

ta;gu devide 2o sistema de cﬂlimagﬁn, que e de no nax imo 7,58 cm.
Dentro destas condicoes ps dimensoes do alve (figura 3) '

diametro: 4 cm

egpessura maxima: 1,3 cm

Como tambem pode ser visto na figura 3, podemos varlar a
espessura do alvo desde 0,7 cm ate 1,3 cm, conforme a quantidade de

massa da amnstra a eer colocada.

¥o funde do reciplente e1lfndrico gue abriga a amoztra, e-
xiete, no ecentro, uma cavidade circular de 0.5 om de dimmetro que

pernite fixar o padrac de nfquel (capitule TV¥-1).



26

III - 3 Egpectrometro de pares

-

0 sistema de detecgao dos talos gama prontos de captura &
um espectrametro de pareszﬂque consiste de um detector coaxial de '
fe{li) com um volume ative de 42,5 cm3 que & colocado numa abertura’
wilindrica de um compartimentoe que contem dois cristals de NaI(Tl} !

de &" x &', separados opticamente, circymdande o cristal de  Ge(Li)

comoe mostra a flgera 4.

o aspeccrametrn de pares baseia-se hum processo de Intera-
g_;ﬂ da radia;ﬁu gama com 3 materia chamade prndm;.;n de pares. Neste
processe, um raio gama com energia superier a 1022 keV (o dobro da

energiz de repouse de eletron) dinterage com a matéria criando um

par eletron-positran. O positron eriade (no caso, dentro do cristal
de Ge(L1)), ac encontrar um elétron do material, eefre um proresse’
de aniquilagﬁb no qual as duas partfculas &30 aniquiladas dando orl
gem, na wmalor parte das veres, a dois rales gams com energlas !
iguais s 511 keV. Estes dois raios gama de aniqullagzo sdc emltidos
em dirE;Ees opostas (180%) devide z COTEETVACAC do momento linear '
{sende detectados pelos cristals de WaI(Tl} colocados ao redor do

cristal de Ge(Li), ¢omo mostra a2 flgurz 4). F feita, entao, uma co-

incidencia em terpe dos sinals provenlentes dos 1 detectores.

As wantagene de um slstema de pares sobre um silstema com—
posto somente de um cristal de Ge(Li) san: Um espectro de pares pos
sal apenas op plcogs de segundo escape, enquanto que num espectro di
reto aparecem os picos de primeiro escape, segundo escape e de absar
gav total. Estes tres plcos sao provenientes dos ralos gama de uma

mesma energla enitidos pela amostra, a diferenca e que no pico de
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ahsorgao total, toda a energia do Taic gama e detectada, enquanto '

gue. ng plee de primelro escape & detectada a energia do raioc gama
menos 51! keV que corrasponde as escape de um dos raios gama de ami-
quilag;u, e no pice de segundo eceape e detectada a energia do  ralo
gana menes 1022 keV que corresponde ac escape dog dols ralos gama de

aniquilaqgn.

Fortante, num egpectyo direts, um plco de uma dada energia
pede ser 'mascarade" por um dos plces de primelro ou segundo escape
dos rales gama de ocutra energlia, o que dificults a analise, enquﬁntn

que uwm espectro de pares e mals “limpo", evitande tals problemas.

Cutra vantagem do espectro de pares e gue a radiaggn - de
fondo neste tipo de espectro ¢ bem mais baixa que aquela que aparece
num espactro direto. Portantc, num espectro de pares & razao entre
¢ ginal do pice e o sinal da radia;iu de fundo & maior do que Tum es
pectro direto, como mostrz a filgura 5. Este fato compensa o tempo
maicr necessario para a madida, pois permite anallsar guantidades me

nores, ji que aumentz o limite de detengﬁn.

0 gistema de :u]imagiu ests envolvido por vma blindagem de
chumbe com 10 cm de espessura, havendo somente um furo de 2 om de
diEmetrn, na frente deo detector de Ge(Li), para a passagem do feixe'
gama. 0 acesso ao Interlor da blindagEm é_pussivél por wma porta de

correr, tawmbem com vma espessura de 10 em de chumbo.

A eletronica assoclada, mostrada na figura &, consiste ba-

-

sicamente de 1 ampliffcadores lineares, cujos sinais rapidos de sal

da "engatilham"™ 3 anallsadeores monocanais de tempo que alimentam uma
wnidade de coincldencia rapida. Esta unidade de coincidéncia opera

com uma Tesolugao em tempo de 21 = 100 ns. 05 eventos de coinciden-'
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cla geram um pulsc com porta de entrada {gated pulse) para um ampli
ficador com Iinha de bage (gated blased amplifier), pemitinde que '
seja processado o sinal linear de salda unipolar do aiplificader do
Ge(Li}. A selegao da radiagac de aniquilacao de 511 kev (proveniente
dos eventos de produgac de pares no cristal de Ge{Li)) nos cintilada
tes ¢ felta por meio de um ajuste correto dos nivels de discrimina-

ca0.

Az variascoes de ganho do amplificador e das fotomultiplica
doras sao corrigidae por um estabilizader analogico Canberra mnaelo
1520, 0 sinal vindo do Ge(Li) & de seu amplificador e estabilizado '
no nivel ADC por um estabilizador dipital Hewlett-Fackard modelo d

35864, de tal forma que & resﬂlugan e mantida constante por longos

perindﬂs de tempo.

0s dados coletados smo, finalmente, acumulados em um molti
.canal de 8192 canals Rewlett-Packard modelo 50504, A resolucao  em

energis do sistema de deteccao & de 13 keV em 9 MevV.
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CAPITULD IV

ANALISE DOS RESULTADOS

v - 1 Matodo de analise

Como 1a fol mostrado no capitulo IT, a taxa de enissaoc de
ralos gama prontos com uma certa energla provenlentes dos eventos de
captura radicativa de neutrone termicos pPOT um nueles de mm 135tnpn'

de um dado elemento guimico presente na amostra 2

o
E'E TU¢£IY [I‘I.F.l}

Mo entanto, o felxe de ralog gama prontes emitides  pelo
alva, em Cﬂﬂdi;EEB de atingir o elstema de detetgzo,é limitade peles
colimadores. D parametvo gque determina esta limitacan € o angulo so-

lido 1}, formado entre o alve e o detector

o v, 2
J¢ = T oLA (1v.2)
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0 feixe de raios gama prontos que alcanga o detector E, ain
da, atenuado pelos varios absorvedores presentes no seu caminhe, en-
tre o alve & o detector {parede de grafite do suporte de alvos, il
tro de polipropileno, carbonato de litio, ar, ete.}. Para wy rale Ea-
ma de uma dadz energla, o parametro que leva em conta esta atEnuaggu'
& & transmissac TT' Fertanto, o numero de raios gana prontos com esta

energia que chegam ac detector e

dy _ m™Np .‘,
T = oML AT (Iv. 3)

PﬂrEm, nem tndos o5 ralos gama que chepam ap detector san
detectados e contados pelo sistema de detec;ﬁo. Para uma dada energia
o sistema de detez;ﬁo possui uma eficiencia ET. segundo a qual os
raios gama prontos com este energla que chegam ao detector sao detec—
tados e reglistrados pelo sistema. Portanto, a taxa com gque as ralos

gama prontos gao registrados pelo sistema 2

mH,
g-:—I = TGU¢fITﬂTTET {IV.4)

Depois de um certo tempo t de contagem, os raies gama pron-
tos de uma dada enérgia contados e reglstrados pels sistema de decer
qao. formam wm pico ne espectro de energla dos raios gana prontos eml
tides pele alvo. Portanto, 2 area sob este pico € fgual a0 numers to-
tzl de raios pama dests energla que foram reglstrades pele sistema du

rante o tempo 48 contagem t!

- ‘U E
AREA = I aT t V.5
A = ordbf LT g ( )

—— e ——— ET
= - _._.._-..—--—_: el aLtaamUEAREH g

T P |
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Esta expressso permite relacionar diretamente z massa de
um elemento présente na amostra com a area de um dos picos de ENer

gla produzido pelos ralos gama prontos emitidas por este elemento.

0 qut obtemos como resultade de nossas medidas £ a area
gob o pico. Portanto, pars a determinacac da massa do elemento & ne-
cessaric conhacer com @ maxima precisEo possivel todos oa demais pa
rametros da equagas [IV.5) que rvelscioham a ares sob o plco com a

magga do elemento.

Destes parametros, o oimerg de Avogadro No e uma constante
muito hem conhecida; o peso atomico M, a se:qén de choque v & a fra
cac isotopica f tem valores muito bem determinados e facilmente en-—
contrados em diversas tabelas. 05 vzlores para as intensidades  das
linhas IT foram determinades por diversos laboratorios e sap encon-'
trados na literatura especializada, 0 angule solide @ & @ transmis-'
saa 'I'T sac facilmente calculados. O tempo de contagem ¢ ¢ imediata-'
mente estabelecido apos cada medida e a2 eficienciz do sistema de de-
teccao pode ser determinada com boa precisap. Parém, o valor do flu-
xo de néutrons é na regiac de alve varda muito durante a operacac de
reator para o Lempo em que a amostra & medida. Isto faz com que a de
terminaczo de valores para o Fluxo de neutrone seja de diffeil obten
;Eo e, mesmo assim, seriam valores medios acompanhades de grande im-

precisao.

Para contornar este problema da determinacac do fluxe  de
neutrons, usames um eleménto padrac dé masse conhecida que & irradia
do junto com a amostra. Assim, o6 ralos gama prontos, com uma dada e
nerglz, emitidos pelo padrac,formam um nove pice de energla no espec
tro do alvo (agora composto pela amostra e pele padrac), cuja area '

também & dada pela equacao {IV.5). Portanto, como a amostra € o pa
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drao sac bombardeados pelo mesme fluxe de neutrons em cada Instante'
da irradia;ﬁu, uma razaﬁ entre a area de plco da amostra e a area do
pice do padrac & uma quantidade independente do fluxo de nentrens do
reator, uma vez gque este pargmetru aparece explicitamente na expres-

- -
sac de cada area.

Neste trabalho escolhemos como padrac o niquel matalico, '

pois ele atende plenamente a todae as exigeénclas necessariasg:

- & um elemento ausepte na matéria vegetral &, portante, livre de- in
terferencias.

- possui umas seccao de choque de captura radicativa razoavel para o
1cotopo mais abwndante {tabela ITI).

~ poesui uma linha de energla muite alta com intensidade elevada {ti
bela IV}, sende gque nenhun des elementos presentes na amostra emi

te rales gama com esta epergia,

Esta linha de alta energia do espectro da nigquel & cnmpati
vel com a enrergia da linha usada para & determinagﬁn quantitativa do
nitrugEnin,puis ambas estaoc na regiEn de altas energiss, Outra vanta
gem adiclonal do n{quel ¢ o fato dele ser um metal.o que facilita =&

escolha da geometrio do padrau, ne caso, wma pastilha cilindrica,

TABELA TII -~ VALORES DA SECCAQ DE _CHOQUE T FRACAD
1SOTOPICA PARA DS ISOTOPNS MATS ABUN-
DAKTES DO N{OUEL(2%)

1s0TOPC | SECCAD DE CHOQUE FRACAO ISOTOPICA
(barng? (%)

B 4,6 67,88

604 2,8 26,23

621t 12,2 3,66




36

TABELA IV - ENERGIA, INTENSIDALE E SENSIEILIDADE DAS LINHAS

MATS INTERSAS DO 150TOPOS SQNi, ﬁlNi.E 63H1
ISOTOPO ENEREIAZEII INTEHSIDAHEEE SENSIRILIDADE
(keV? {(v'sf100 capturas
P ) 8§ = Iyaf/M
5%
Hi 2965 .91 52,7 2,84803
8534 ,14 25,6 1,3797
61
Ed 820,25 54 .8 00,6716
7537.29 o 0,3922
63
Ni 618,16 &85.9 0,7209

A razao entre a area do pico do nitroganio e a area do pi
co do niqual e independente, alem do fluxo de neutrons, de outros pa
rametros da Equaggn (IV,5) que possuem o mesmo valor na expressao da

area do plce do nitruggnio ¢ na expresgac da area do ples do nfquel,

AREA (N) u(M) MM o (N} L (MM T (Me (W)

AREATRD) ~ m(RDH(MG (VDL (RDE(NDT (RDe (N) (1V.6)

A effclencia determinada neste trabalho € uma eficiencia '

relativa E; que, pare o presente caso, naoc necessitz levar em consi-—
dera§50 a curregEo para a transmicsao {secgio V.l e apEndicej. As
sim, a expressac final usada para a determinaqﬁo da mas=za de nitragé
nio prezente nos gr;us £

AREA (N) _ m(BIMO )T (N EN) ) (K)

f Iv.7
AREA{Ni) m{Hi}H[H}utﬂile(Ni}f{Hi}c;{Hi} ( :
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ou, AREA (N) _ . m(N)
AREA(NAY m{N1) (IV.8)

onde C e uma constante adimen=sionszl ,que denominaremor de cometante
de proporcicnalidade C, entye = razao das areas e a razap dag massas,

gendo definlda pela expresssﬁ

M(N)o ()T (N)F(N)e! (M)
C e
MON)o (R T, () E(ND) e 2 (81)

(1¥.9)

Iv - 2 Frogremas de computador para o calcnlo das areas

As aress sob os picos, obtldas experimentalmente, sap cal-

culadag por uwm programa de computador.

Dispomos de tres programas diferentes, cada um deles, capa
zeg de calcular a area sob os plcos do espectro, Tals programas es-—
tac em operacac normal no Departamento de Processaments de Dados do
TPEN-CNEN/SP e foram desenvolvidos especlficamente para a analige: de
espectros de raios gzma obtidos com detectores de Ge(Li), como P o

-~ a1 iz
nos60 caso. Estes programas Eao GAUSS”?EG, ANALYEIS™ e SAMPO .,

O programa GAUSS V localdza os picos no espectro  obtido,
formecends a sua poaiqac (centroide) & area, Para o calcule da Erea,

o programa ajusta aos dados cbtldos, uma geusslanz simples @ uma ra

diacao de findo linear com Inclinagac nula. No entanto, existe ma
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:upgﬁn na gqual] pode-se formecer ao programa os parEmetrns da fungﬁo
linear gue representa a radiaqan de fundo, O programa pode, tambem,
Fornecer as energlas daeg linhas ¢ suzs Intensidades, desde gue sejam
]

conhecddas as curvas de nao linearidade e da eficlencia do sistema

de detecqgo.

O programa ANALYSIS nao localiza o= picos, somente caleula
'a pnsiqﬁn e a Area dos picos de wma ragi;o do espectre a ele fornael
da. Para a radiagin de fundo, o programa ajusta uma Fungae linear ou
de segundo grau. Aos picos do espectro € ajustada uma gaussianﬁ'siﬂ
ples com fungEEs exponenciatis nes lados de balxs ou de alta energia,
com o objetivo de Jevar em consideracap distorgoes aprecentadas pe-
los picos devide a processos de captura e recombinagao de cargas no
detector de Gefli), ou ajustes imperfeitos efetuades manualmente nos

modules eletroniecs.

0 programa SAMPD locallza os plcos no espectro ¢ fomece ,
aléem da sua pnsig;u e area, a energla das linhas deo espectro, A ra-
diaggu de fundo e ajustada por uma funqﬁn quadrética, enquanto que
or plecos sac representades por paussianas simples, com o lado de bal
®a energla substituide pOI uma fun;;u exponencial, Fsta representa-'
;ED é baseada em par&metrns calenlades a partir das linhag mais in-'
tensas do espectro, que sao usadas como wma calibracao interna. Ho
Entaptn, o usuarioc deve fornecer ao PYograma A pusigio e a largura'
destas linhag mais intensag com grande prECiS;ﬂipDis A calibra;;D in

terna e multe sengivel a estes valores.

Urdlizamos os tres Progrange para os caleylos dasg areas
dos picos, com ¢ objetive de chservar se algum deles pudesse se adap
tar melhor ao tipo de espertrns cbtidos, formecendo, sistemativamen-

te, melhores ajustes parg os pilces
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IV - 3 Eficiencia do sistema de detecgao

A eficiencia do sistema de deteccan ¢ definida como sendo
a fracac dos raios gama emitidos gue chegam ap detector & sao regis-

trades pelo sistema de deteccao,

Esta eficiencia depende do tipo de detectores usades, da
geometria na qual estes detectores estap arranjadeos e de toda a eie
tronica associada ao sistema de detecqin. A eficiencia & uma funcao

da energia dos tains gama que podem ser detectados pelo sistema,

A determinacdo da curva de eficléncia em fungao da energia
dos raicos gama & faita experimentalmente, pela medida de um conjunto
«de raios gama pronmtos com energlas p intensidades multe bem conheci-

das.

Para a determinacac da eficiéncia relativa do sistema de
detecgap fol ugado um alve composto constituido de melamina {ESHENE}’
cloreto de sodis {Nall) e cromo metalico, medide na reglao de altas
energlas (6,5 a 11 MeV) em que foram medldas as amostras de grﬁns. '
Estas substanclas foram escolhidas porque, nesta reglao de energias,
o nlteogenic, o cloro e o cromo possuen uma grande guantidade de 1i-
nhat com energias e intensidades muito bem determinadzs. O espectro’
deste zlvo cemposte fol obtide pelo mesmo sistema urllizade nas medi

das de nitruganiu Em grﬁcs € nas mesmas cnndigaes de upera;ﬁn.

4 eficlencia relativa para uma dada energia com intensida
de I de uma linha do espectro e obtida & partir da seguinte expres—
T

gao {apEndIne]

e! = —/— (IV.10)
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A Area dos plcos do espectyo foi calculada por cada wm dos
trés PLOgTamas digpnniveis, sendo escolhida aquela com o melhor ajus

te.

Para as intensidadee e energia=s das transigaes gama foram
2 ~
considerados os valores de Bellmann 6 para o nitrogenio {15N] e de
LK 36 -
Kennett para o cloro (7 C1), emguanto que para os isotopos do cro

Sl'sa’ﬁﬁﬂr} oe dados provém dos Nuclear Data Sheet53&’35’36.

o (

Ds pontos da curva do logaritmo da eficlencia relativa em

funcao do logaritme da energia, obtides experimentalmente,sin ajusta

3?, degsenvolvido!

dos por um programa de ajuste de polinomios APOLIRE
em linguagem FORTRAN IV para utilizagao no computador IBM/370 do De
partamente de Processamento de Dados do IFEN-CNEN/SP, D ajuste e fel
to com base no método dos minimos quadrados, por melo do gual obtém-

¢ um sistema de Equagaes lineares resolvido pelo metedo de  Gauss-

Jordan.

0 desvio adotado para os valpres da eficiencla relativa e

de ¥ 3%, Esta curva e mostrada na figura 7.

]lHST T LE F=r L S T LT I O
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CAPITIULO ¥

RESULTADOS EXPERTMENTAIS

V-1 pnostras medidas

Os grEns escolhddos pars serem analisados, aquanto ao Eeu
conteudo de nitrogenio, pela técnica de analise dos raios gama pron

tos de captura radicativa saa:

- soja
- fefjao
- ervilha

= aryraz

Este conjunte de graos foil escolhido pordue a quantidade

de nitrogenio varia desde um valor bafxe para o arrﬂzl 9, cerca de

1%, ate um valor mais alto pata a sojaau, cerca de T¥, passando par
- 38 38

valores entre 3 a 4% para o feljac”™ e a ervilha™ , como pode Ber

viste na tabela V. Esta diatribui;ﬁn de quantidades de nitrogenjo '

permite yma melhor avalia;Eﬂ do desempenho da aplica;ﬁo da tecnica '

na medida dz gquantidade de nitrﬂggnin em diferentes Eﬁpéciﬂﬂ de

ETAOS.
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Quanto z espécle, a soja, o feljac e 2 ervilha sac graos
de legumer, enquanta que o arroz & wm grac de cereal. Ds legpumes pos
suem uma quantidade maior de proteinas do que os cereals, Quanto a
qualidade das proteinas, os praos de legumes rem deficiéncia em al-
guns tipos de aminoacidos, engquanto gue OB grgns de cereals .apreseg
tam deficienciz em ourros tipog diferentes de aminoacidoes. Assim, o
arroz fol incluide por ser vm tipo diferente de grao e poT ser neces
sario para um balange correto da gualidade das protefnas consumidas
em ums diets adegquada: por exemplo, uma mistura de arroz e suja.'fqg
nece todos o= tipos de aminozcidos necessarios pars uma dieta adequa

da quanto z qualidade das proteinas cun5umidasz.

utro aspecteo que motiveu a escolha deste particular com
junte de grans para testar a aplicabilidade do método, € quanto a
sua importancis na diets diaria da papulaqﬁn bragileira. 0 feljac =
o arroz sac, da longe, os gracs maie consumidos pela grande maforia
da pﬁpulaqﬁn em sua dieta diiria, A ervilha também & um dos graos
de legumes que fazz parte do cardaple usual do brasileiroc, E a soja,
embora nao sefa largamente consumids mo Brasil, é um grao que, por
posgulr 8 malor gquantldade de pruteinas entre todos os grzus, apre-

sents uma potencialidade de consumo multo grande.

0s graos utillzados nas amostras foram adquiridos mo comér
clo que serve a papulaq;n em geral, nao pos=suindg, portanto, nenhum

carater seletivo em partirular.

AE amostras foram preparzdas a partir de graos inteiros,

sendo que c¢ada um dos graos fol apenas triturade mecanicamente ate
ser reduzido a pequenas particulas que foram, entEe, acamadadas o

guporte de alvos, junto com o padran de nfquel. A vnica razao para
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esta trituracao dos graos & parz uw melhor aproveltamente do  volume
d*spnnfvel ne Interlor do suporte, seéndo conservados todes os constl
tulntes existentes em cada grEn e, portanto z amostra e equivalente
a uma constituida de ET;GS inteiro=, sem nenhima perda, mas com a

vantager de uma massa maior.

Foram tealizadas medidas com & ampstres diferentes da mes-
ma partida de soja, 2 amostras diferentes da mesma partida de feljao
do tipo roxinho, 2 amogtras diferentes da mesma partida de ervilha,

1 amestra de arroz e | mmostra de feijﬁo do tipo preto.

TABELA V ~ VARTACAC DO CONTE(DD TOTAL DE NITROGENIO EM
GRAOS DE SOJA, FELJAO, ERVILHA E ARROZ

GRAC Eﬂjﬁaﬂ FELIROT ERVILHA™® aRnoz? +37
VARIACAD
pEN(p | 280 2,9-48]29-4,8]09-21
MEDIA
(E) 6,48 1.3 - 3.8 3,3 - 1,B 1,11
v -2 Avaliaqan experimental da eonstante de proporeionalidade £

A determinagac precisz da massa de nitrogénio presente nos
graos depende, além de um calculp correto das areas sob os picos, de
wm calculo precisoc da constante de proporcionalidade entre a razao

das areas e B razao das massas dp nitrogénlo e do padrao de niquel,

Neste trabalbe, esta constante de preporcionalidade e cal-
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culada = partir de expressao (IV.9) tomando valores encontrados na
literatura para a BECQEE de choque, peso atomico e fraqgn igotapics
dos 155tnpus congiderados nos cElculos, assim como 2 intensidade das
linhas do nitrogenie e do padrac de niquel. De valores para a efi-
cienciz relativa sao calculados a partir da curva de eficincia de

terminada experimentalmente,

No entanto, estz constante pode ser determinads experimen-
talmente a partir da equaqﬁu (IV.2), Portanto, conhecendo a massa de
nitrogénic e a2 masga de niquel presentes wo alve, podemos calcular a

constante de proporclonalidade € por meilo da expressac

¢ = THL) x AREA(N)
m(N) x AREA(Ni)

{¥.1)

Para esta determinagao, fol ussdo um alve censtituide de
melaming pura e um padrgn de nfquel, medide durante 64,17 horas. As

masgag de nitrogenic e niguel presentes neste zlvo saa:

m(H) = 10,0692 g

w(Ni) = 16,1060 ¢
medidas com uma balanca analitica de precisac Merck,

Foram determinadas as constmmtes de proporcionslidade ap-
tre a razac dag arezs € a razao dac wassas paTa 25 linhag mats inten
gas dos isntopos mais abundantes do niquel, sempre em relagaﬂ a 1i-

nha de energia mals alte do nitraganic.

Os resultades pbtidos sac mostrados nas tabelas VI e VIIL.

1

[ IMETITO LG LV 107 Jone Lr om0 S 0 i
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A comparacac entre o calculo tegrlce e a determinacac experimental e

feita na tshela VII.

TABELA VI - AREA DOS PICOS DO NITRO
cEx10 E nigueL

FNERSTE DA .

LINHA (keV) AREA
10829,10 (*°8) 13148 £ 303
8999,91 (°ONi) | 684030 + 5728
853414 (" N{) | 344173 t 2724
7820,25 (61Ni} 167907 + 1805
737,29 (*lety | 7081 £ 1023
6838,16 (°ON1) | 222164 % 3237

TABELA VII - COMPARACAC ENTRE 05 VALORES TEORICOS E EXPERIMEX
TAIS DA CONSTANTE DE PROPORCIONALIDADE C

- - (melamina}
[ISOTOPD ] ERERCIA tecrigﬂ Experi?ental DIF.
(keV) (107°) (107 (%)
Sgwi 999,91 1,9297 + 0,0810] 1,9292 £ 00,0339 -0,03
5EII*:L‘.. B534 14 3,8327 10,1810 3,8341 * 00,0665 | +0,04
61N1 IR20,25 7,6599 F n,3217| 7,8591 F 0,1478 | 42,60
E:']‘l"Ii 7537,29 13,0865 * 00,5468 (13,5927 * 0,2540 | +3,87
634 6838,16 | 7,2247 = 0,034 | 5,9398 * 0,1261 {-17,78
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Os resultadoz obtidos mostram wma prande concordancia en-
tre o5 valores experimentaie e tedriros da censtante de proporciona-
lidade patra as linhas de 59Ni € uma coticordancia razoavelmente  boa
para as linhas do ﬁlﬂi. Mas, pazra a linha dq ﬁ3Ni existe uma diacrae
paneia consideravel. A suposigao meis plausivel para explicar esta
grande diferenga € que o valor usadozg parz & Intensidade IY degta
linha do 53Ni nac esta correto. Existen poucos trabalhor que estuda-
ram o espectro do ﬁaNi e fornecem valores para a Intensidade absolu-—
ta das linhas do espectro. Estes fatos meotdvearam & realizagao de. um

f
estudo do espectro do 3Ni, aturlmente em desenvolvimente pelo nosso

grupo de espectroscopia nuclear da Diviszo de FPisica Buclear do
IPEN-CNEN/SP.
Portanto, apesar de ser uma linha bhastante intensa, ela

nac pode ser aproveitads nos calcules para a determinagac da quanti-

dade de nitrogenioc das amostras.

4 vantapgem de Ee usar um calcuelo teorico para a congtante’
de proporcionalidade entre = razao das areas & a razao das wWassas =
partir da detErmina;EB de uma curva de eficiéncia, & que este calcu—
lo pode ser feito para qualquer linha do nitrngEnic, bem como rars
gualquer linha de cutros elementos preseéntes Na ambSirs que, por ven
tura.foesem interessantez de serem shalisados numa mesmz wmedida, &
dEtErmina;ED experimental das constantes de proporcionalidade noe ca
so de umz analise multielemental exigiria s realizagao de varias me-

didas de amostras padroes preparadas para cada elemente em guestaoc.
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V-3 Alvo padrac de nitrato de potassio

Inicialmente foi realizada a determinagﬁo do conteudo de
nitrugEnio presente em uma amostra padrac de nitrato de pntﬁssiu do

Hatlonal Bureazu of Standards (Jrandard Reference Mater{al 193 ,1%74),

COm umE cuncentraqﬁu cenhecida de nitrnganio:

*N = 13,85 T 0,01

Esta amostra fol colocada em um suporte de alvos ldentigo
Eque]es utilizados para abrigavem as smostras de gracs, juntamente '
com um padrso de niguel com a5 mesmzs dimensoes dagueles usades nas

daterminacoes de nitrogenio nos graos.

A realizacao desta analise, vtilizando um alvo padrap, fol
necessaria,pols teve como obietive testar todas as condicoes experi-
mentale a que foram submetidas as amostras dos grEos. e tambem para
uma avaliagﬁo do metode matematico empregade na analise dos resulta

dos.

Portanto, pade ser verificada a escolhe do padrao de  ni-
quel, bem como a peometria e a5 dimensces com gue este fol construi-
do. Fol testade o superte de alves: o materizl ﬁtilizada para a sua
cunfecgao, s5ua geometria & dimensoes, E, também, p;de ser felta uma
avallacao dos valores da eficiencia relativa deteminados experimen-

talmente e do modelo da razao das areas utilizado.
As caracterigticas degte alve sao:

mzegz de KHG3 = 19 2359 g

massg de nfquel = (,71372 g

cuias medidas foram realizadas nas megmas condigoes em que foram me—
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didae as smostras de graes, durante un tempo de 27 horas.

05 resultados experimentais s5ao mostrades nas tabelas VIII
e TIX, sendo feita também uma determinagﬁo das constantes de propor-

cignalidade para algumas linhas do niquel, mostradas na tabela X.

TABELA VIII - AREA DOS PICOS DO NITRQ
¢ENTO E WiQUEL

ENERGIA DA _
LINBA (keV} ARES

15 -+
1082%,10 (W) 1515 * 41
859991 %y 21028 * 187
8534,14 (- Ri) 10583 + 98
7820,25 (CON1) 5335 + 117

TABELA TX - CORTE(DO DE WITROGENIO NA AMOSTRA DE NITRATO DE POTASSIO

ENERG LA 59 59 61 SRM
(kev) | B992.91 ("°N1) | B534,14 (7 N1) | 7820,25 ( "Ni) 193(NES)

N 12,85 £ 0,38 | 13,86 * 0,38 | 13,76 * 0,37 13,85

TARELA X - VALORES TEDRICOS E EXPERIMENT 215 PARA A CONSTANTE DE PRO
PORCIONALIDADE C PARA ALCUMAS LINHAS DO NIQUEL

ENERGIA DA tecrico exp. {melamina) EXD. {KNﬂ )
LIKBA (keV) (10~2) (10~2y {19'2)

£999,91 Py1| 1,9297 * 0,0810 1,9292 + 0,0339 | 31,9292 * p,0522
>9 h + p,1038
61 +

8534,14 “'ni) 53,8327 I 0;1610( 3,8341 } 0,0665 | 3,B350
7820,25 " NL| 7,6599 % 0,3217 | 7,8591 ¥ 0,1478 | 7 6075 + 0,2059
5333 16 93¢ ¥,2247 + 00,3034 | 5,9398 ¥ 0,1261 | 5,9146 * 0,1601
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& linha 4o niquei de energia 7537,29 keV {ﬁlﬂi] nap pode !
ger aprovelitada neate alvo de anitrato de patﬁssin pole ele Bofreu a
interferencia de uma das Iinhas do potassio (7532,10 keV). A Zrea da
linha 6838,16 keV do Egﬁi usada para o calcule da constante de PTOpOL

civnalidade na tabela X, & igual a2 6BG2 t 149,

A excelente concordancla entre os resultados obtidos € o
valeor formecido pele WBS para a concentra;;u de nitroggnic negta amos
trz, permite~nos afirmar gue as cundigEﬁs experimentais & ¢ mthdn_H
tilizado para a2 determinagau de nitrugEniu nas amostras sao comp;tf-

vels com eate tipo de analise,

V-4 Amostras de soia

Foram preparadas 4 amostras diferentes da mesma partida de
gecja, sendo que uma delas fol medida tres vezes e outra, duas vezes.
As maseas de soje & do padrin de niquel presentes em cadz amestra e

o tempo de cada medida sac mostrados na tabela XI,

TABELA XI - MASSA DE S0JA, HMASSA DO PADRAC DE NIQUEL E TEMPO
DE MEDIDA DAS AMDSTRAS DE SOJA

AMOSTRA | MASSA MASSA DO FADPRAD LIEEED DE MEDIDA {h)}
No (g) DE NIQUEL (g) 1 2 3
1 11,1760 &, 625580 33,61
2 10,9750 0,622444 31,59 | 54,00
i 11,2122 0,618244 28,00 -
b 11,1401 0,642748 67,12 26,64 23,00
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As area calculadas para rada um dos pico usados na determf
na;ﬁn do conteudo de nitrugEniu em cada amostra estao na tabela ¥1%,
e este conteudo e mostrado nma tabela XIII. Um espectro tipico de uma

amostra de soja pode ser visto nas figuras 8 e 9.

TABELA XII -~ AREA DOS PICOS DO NITROGENIO E NigQUEL

ENERGIA AMOSTRA NP
(keV} 1 2 3 )
10829,10 1) 438+ 22 1) 1006 + 2%
(IEN} 513 % 13 |23 813 + 24 390 t 20 2% 450 T 21
3y 785 + 23
8999 91 1y 23006 * 211 1) 47888 T 4135
{59n1) 23468 T 221|2) 38958 & Bl |17942 + 187 | 2) 21605 # 48
1) 37452 * 224
8534, 14 1) 11819 * 218 1) 24069 T 246
{sgwi) 11810 + 233|2) 19234 + 1321 9142 * 200 |2) 10660 T 141
3) 19234 + 132
TABELA X111 - CONTEFDO DE XITROGENIO NAS AMOSTRAS DE S0JA {IN)
FNERGIA AMOSTRA N9
(ke 1 2 3 [ 4
|8999 91 | - 1) 6,11 + 0,28 1) 6,28 ¥ 0,18
?n1) 6,34 + 0,16 |2) 6,13 + 0,18 6,22 + 0,32 2) 6,23 £ 0,29
: 3y 6,27 + 0,18
8534, 14 1) 6,00 + 0,28 1) 6,29 + 0,18
(ngy | €34 % 0,16]2) 6,25 ¥ 0,181 6,15 £ 0,32(2) 6,35 £ 0,30
3} 6,25 + 0,18
VALOR
TIFICD 6,48 6,48 6,48 6,48
iref.40)




FIG. 8 — FSPECTRO DA AMOSTEA 2 DE SOJA
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V=235 Amostras de feijao

Foram preperadas duas amostras diferantes da mesma partida
de fei1jao do tipo roxinho & uma amestra de feljao do tipo preto. As
massas de feijaoc e do padrac de nique} presentes em cada amoscra, as

sim como o tempo de medida de cadz uma sac mostrados na tabela XIV,

TABELA XIV - MASSA DE FELJAOD, MASSA DO PADRAD DE NI
QUEL E TEMPO DE MEDIDA DAS AMOSTRAS

AMOSTEHA MASEA HASS& hO PADREG TEMPD DE
(g) DE RIQUEL (g) MEDIDA (h)
ROXINHC
(AMOSTRA 1} 13,0448 0, 667444 35,60
ROXIKHO
{AMDSTRA 2) | 11,8501 0,686500 45,04
PRETO 12,7619 0,669327 56,57

Az areas do plco do nitrogenic e dos picos do niguel obti-
das para cada amostra estao na tabela XV, engquanto que o conteudo de
nitrogenic presente em cada amostra e mostrado na tabela XVI, A par
te de alta energia do espectro da amostra de feijﬁn preto esta na

Flgura 10.

TABELA XV - AREA D0S PICOS DG NITROGERIO E NTQUEL

AMOSTRA 10829,10 keV 8995 91 keV BS34 ,14 keV
30
=) 7 nt) Coriy
ROXINHOD
{AMDSTRA 1) 316 + 20 25970 £ 311 13030 + 9%
ROXINHO
{ AMOSTRA 2) 392 + 21 32730 £ 3129 17108 * 234
PRETO 507 T 20 41952 & 424 0452 + 212
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TABELA XVI - CONTE(DO DE NITROGERIO NAS  AMOSTRAS
DE FELJAQ (7H)

AMOSTRA B99%,91 kev | 8534,14 keV véLﬂﬂnga
%01y 3%y TIPIC
ROXINHO
(AMOSTRA 1) | 3,43 2 0,20 | 3,44 + 0,20 | 3,3 - 1,8
ROXINAD

(AMOSTRA 2) | 3,49 ¥ 0,20 [ 3,46 T 0,20 | 3,3 - 3,8

PRETO 2,29 Y 0,13 3,39 +0,13 | 3,3 - 3.8

¥=-=5 Amorryac do ervilha

Foram preparadas duas amostras diferentes da mesma partlda
de ervilha. As massas de ervilha e do padrac de niquel presentes em

cazda amostra, bem como o tempo de cada medida estac na tabela IVII.

TABELA ¥VIT - MASSA DE ERVILHA, MASSA DO PADRAD DE
NIQUEL E TEMFD DE MEDIDA DAS AMOSTRAS

F AMDSTRA | MASSA MASSA DO PADRAO | TEMPO TE
NG (g} DE NiQUEL (g) MEDIEA {h)
1 13,9140 0,634776 35,32
p) 13,5809 0,642984 48,33

De resultados obtidos para a area do pico nitropenic e dos
picos do nfquel estao na tabela XVIIT. O conteuds de nitrngEnin de
cada amostra é mostrade na tabela X1¥, enquanto gue 3 sepgunda parte

do especiro da amostra 1 pode ser visto na flgura 11.

- i T — -
—
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TABELA XVII1 - AREA DDS PICOS DD NITROGENID E NIQUEL

AMOSTRA 10829,10 keV 5999 91 heV B534,14 kew
Ng [IEN} fsgNi) ESQN{}
1 401 ¥ 12 26369 * 222 12962 + 3%
2 522 + 14 34727 T 307 17517 T 152

TABELA ¥1¥ - CONTE(DO DE NITROGENIO NAS AMOSTRAS
DE ERVILHA (%N)

AMOSTRA | 8999,91 keV | 8534,14 keV| VALOR .4
NG {59N1} (59N1} TiPICO
1 3,60 X 0,11 | 3,68 Y 0,11| 3,3 - 3,8
2 3,69 T 0,10 | 3,68 T 0,10] 3,3 - 3,8
v-7 Amostra de arrolz

Fol preparada uma amaostra de arroz com 8 finalidade de a-
plicar o metods na determinagﬁu do conteude de nitrogenio em um grao
de cereal com um teor mals baixe de nitrugEnin. A massa de arroz e
1

do padrEo de niquel precentes na amostra e o tempo de medidz estan

na tabela XX.

TABELA XX - MASSA DE ARROZ, MASSA DO PADRAO DE
KiOUEL £ TEMPC DE MEDIDA

MASSA MASSA DO PADRAC TEMPQ DE
{g) pE NiQUEL (g) HELIDA (h)

14,1063 0,654366 49,17




05 valores

pleos do niguel, bem

ro2 sao mostragos na

tra de arroz &=ta na

39

obtfdos para & area do pico do nitrogenio e dos

como o contevdo de nitrogenio ne smostra de ar-

tabela XXI. A segunda parte do espectro da amos

figura 12,

TABELA XXI - AREA DOS PICOS DE NITROGENTO E RIOUEL
E CONTEfiDO DF NITROGENIO DA AMOSTRA

ENERGIA DA | 1082910 8999 91 B534,14
IN keV 15
LINEA (kev) (R Ejgm} (59H1)

AREA 153 13 | 36290 + 413 |1B111 F 124

IN 1,02 £ p,00| 1,02 0,00
VALOR
Tir1C0l,3? 1,11 1,11

—l

Reprodutibilidade do mecodo

Fare testar a reprodutibilidade do metodo guante a determi

naqiu de nitruganin nas ampstras de gr;ns. bem comp verlficar se, du

rante o tempo £m que & Emostra se encontra dentro do camal de irradia

¢do, nao ha perdas na guantidade de nitrogeénio dos graos, foram repe

tidas as medidas de alpme alwos de zpja. A =mostra de soja fol esco

lhida por possuiy.uma:msjor guantidade de mitrogenio, o que permite

uma verifitaqﬁn mais rEpida e precisa destes eventos.

moz afirmar que s reprodutibilidade de método & muito boa pois

Pelps resultades obhtidos, mostrados na tabela XITI, pode-

-
nao
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ha uma varlagao significativa do conteudo de nitrogenio de uma medl
da para outra, na mesma amostra. Estas variagaes estap todas dentro
dos erroca experimentales e indicam que nag ocorreu nenhuma peTda na
quantidade de nitrngania das amostras, pols os resultados mostram uma

reprodutibilidade dentro de 0,8%.

Quante a preparagac de alvo, & reprodutibilidade foi verl
ficada ac prepararmes e anelisarmos varios alvos da mesma amostra de
soja, feliac e ervilha. Os resultados mostram uma reprodutibilidade

dentro de 3,6 para a soja, 1,7% para o feljac e 2,47 para a ervilha,

v -9 Erros experimentais

A masea de nitregenio presente numa amostra e calculada pe
la equagao (IV.B) que depende da determinacac experimental de  dois
parzmetros, a area do pico do nitrogenio e a area do pico do padrao
de nigquel, além de calculo teorice da constante de proporcionalidade
entre a razac das areas e a razao das MEsSEas, uma VeZ que a magsa do

padrgo de niquel & bem conhecida.

0 czleulo tegrico da constante de proporclonelidade C e
efetuade tomande valores da literatura para todosz pos seus par;metros,
com exce;i-:- da eficiéncia relativa gue & determinada experimentalmen
te, Como estes parametros possuem erros muito balxos, a principal
fonte de erros ne calculo desta constante € a eficiencia relativa do

sistema de deteccao, cujo erro é ne maxime 3%.

Ho entantn, o £rro na determinaggb experimental da constan
te de proporcionalidade & muite balxo, em tomo de 1,87, & 2 sua com

paragac com oe valores calculados teoricamente mostra uma excelente
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eoncordancia {tabela VI1}, e que nos permite supor que os valores '

calculados para estas constantes sao bem precisos,

0 erro na determinagac da area do niquel em todas as amos-
tras & muito baixo, em torno de 1%, e pode zer desprezado guando com

parado ao exro ne determina;ﬁb da area do nitrngEnin-[ﬁ a 10%y.

Portanto, a principél fonte de erros na determinacac do ni
trnggnin presente naF amostras vem da determinaqan da arees de seu el
co, o que e muito coerente, Fntao, 08 erros experimentals considera-
dos sao os erros percentuais que acompanham os valores caleulados pa

- Y
ra as zreas sob os plegs do nitrogenic em cada smestra,

INSTITUTD OF PESQUSASE " P R2ETID G E MJCOLE AR S I
1. F. E. M.
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CAPTITULO VI

CONCLUSCES

0 trabalho desenvolvide mostra claramente que a tecnlca de
anzllese de raiocs gama prontos de captura radicativa de neutrons ter-
micos pode determinar, cow precisac, o conteuds de nitrogenic em di-

ferentes espécles de greas.

A metodologie desenvolvida para permitir esta determinagau
ficou comprovada nas wedidas de um z2lvo de welaming, com uma massa '
conhecida de nitrugEniu, e de um alvo padrgn de nitraco de pntﬁssin
do NBS. Mestas medidas ficou comprovads = escolha correta do padrao
de nique] & g sua pgeomeirla, o formato e o material utilizado no su=-

porte de alvos, 2 curva determinada para a eficiencis Telativa, bhem

como o metodo matematico empregado na analise dos resultados.

Fica evidente,também, a possibilidade de uma analise simul
tanea de cutres elementos precentes na amostra cotw, por exempla, o
potassio, cuja linha de ?769 keV aparece claramente nos espectros das

ampstras, como pode ser visto na figura K.

A tecnlca apresentou um bom desempenho ma determinagac do

contendo de nitrogenic nos graos, peis os resultados ohtidos situam



64

se todos dentro da falxa de varlacae do conteide, bem proximes aos

valores tipiens para cada grao.

Ds resultados obtidos mostram, aind=z que a precisao do mé
todo depende do tempo de medida, sende que, guante maior e este tem-
po, MEROT £ o erro percentual na area do nitrogenioc. Esta precisap |
depende ainda dz masss da amostra ¢ da eficiencia do sistema de detec
gaa. Portante, no presente caso, umz diminulcao no tempo das medidas
deve ser compensada Ccom um AuUMERTO NA massa das aMOSEras £ um aumen-
to na eficiencla do sistema de dEtEcgEut Uma estimativa indica gue a
masea da amostra pode ser aumentads cerca de 7 vezes, com a constru-
¢ao de um suporte de alvos de maior volume, A eficiéncis pode ser au
mentada de um fator de &, com a utiliza;ﬁu apenas do detector de
Ge(li) para a dEtEcgEu dog raios gama prontos. Cam isto, o tempa de

cada medida pode ser reduzide para ateé cerca de 1 hora de contagenm,

mantendo-ge a mesma precisas nex resultados.

A principal ecaracteristica do método @ 2 sua versatilidade
quanto a fonte de neutrons a ser utilizada para a irradiacas das
amostras. O metodo permite a utilizaqﬁn de uma fonte izotroplca de
nEutrons, o gque & altamente vantajosp devido ap seu baixe custo e ao

gey carater pertatil (pede ser instalada em qualquer leocal),

Embora o Fluxo de neutrons de uma fonte isotropica seja !

bem menor do que o fluxo de neutzons no interior de um canal tangen-
clal de um reator nu¢lear, o uso da fonte peesibilits a calocaqan do
detector bem proximo & amostra, o que aumenta bastante o fator de QE

Eulo solido entre a amostra e o detector.

0 menor fluxe de neutrons de uma fonte isotropica pode, em

parte ,ser compensado com a utilizaqan de um detactor de Nal(Tl) gque
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possul una efictencia bem malor de que um detector de Ge(Li}, e de
mais facil manutencao e sev custo de aguisicao & bem menor, faciii-

tando o seu: eoprego em uma linha de produggn.

¥, por ultime, comoe o fluxc de neutrons de uma fonte isntté
pica & congtante, ela dispensa o uso da um padrﬁu, além de ter uma To
diacao pama de funde muito baixa, o que evita a alteracso da raracte-
rigtica genetica dos graocs { a dose maxima permitida para o embrizo '
dos graos & de 100 radsﬁ). TiwarilB faz coneideracoes tearicas quanto

a utflizagao de fontes ipotroplcas de neutrons para a determinagao de

nitroganin em grgus.

0 metodo nermite ainda a utilizagﬁo de um canal radizl de
irradiaqﬁo falve - externo, capftulo IX1-1) em um reator nuclear. !
Beste casc, o detector também pode ser colocade bem proxime a amostra
e a radlagac pame de fundo pode ser eliminada com o uso de um pula de

17

neutrons {Andras ' utilizou um arranjo deste tipo para a determinagSﬂ

de nitrogenio em graocs de milhe, com uma dose de 1,5 rads).

For E]timn, existe a posslbilidsde de utiliza;iu de um ace-
lerador de particulas carregadas para produzir um feixe de neut rons
por meic de uma reagas nuclear com as particulas aceleradas (por exem

plo, 9Be{d,n}luﬂ, num ciclotron).

No entanto, o importsnte & que ecte metodo constitui uma no
va alternativa entre as técnicas 1a existentes, com a grande vantagem
de geT um wmétodo nao-destrutive {o que & fundsmental num programa de
“plant breeding", pols permite o reaproveitamento dos grace anzlisa-

dos), tornendo-se mais uma "ferramenta" nas macs dos pesquisadares.



G

A possibilidade de aplicagac do metode nas diversas areas
de interesse depende da finalidade a qve se destina a determinagao
de nitrﬂggniu na matéria vegetal, & o sucesso destz aplica;gn depen

de, obvilamente, do uso de uma tecaolopia azdequada.

Ll T o = Pk ke = 0 N mme— et 4 e e e o
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APENDICE

CONSTDERACOES SOBRE A EFICIENCIA RELATIVA DO SISTEMA DE DETECCAO

A determinagéu da eficlencla relativa do sistema de detec-
;En & feita experimentslmente pela medida de um conjmte de raios £a
ma prontos com energlas e Intensidades bem conhecidas, Fm neosso caso
este conjunto de ralos gama prontos fol vhtido pela irradiagan de um

alvo contento nitrogenio, cloro e cromo (capitulo IV-3).

A area sob um dos plecos do espectro, formado peloe raies °

game prontos de ume certs energia emitidos por um deos isotopos do 2l

vo & dada pels equagao (IV.3) &
T
imEs = =0 ’III £0
T T -
3001 fAT e (A.1)

Todos os parEmetrns desta equaqin podem ser encontrados na
literatura ou antac,podem ser facilmente calculados (capitule IV.1),
com ExcE;;o do fluxe de nevtrone 4, cuje valor & muite dificil de
ser calculade com precisac devido & sua variasgao durante a operagac
do reator. Iste torma impratingvtl a2 determinagac da eficiencia ahag

luta ET. Assim, o que determinamos & uma effciencla relativa.

Para um isotopo de um dns elementos presentes no alvo, con
slderamos m, ND, M, o, ¢, f, flet qnmu sendo constantes para todaks
=5 linhas do seu espectro de energia. A t ransminsaa T# e a eficiaﬂ
cia absoluta ET 680 funqaes da energia das linhan do espectro, en-

quante que a Intensidade IT possul um valor caracteristice para cada
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uma delas.

Assim, para uma dada linha do espectro de energia deste i~

‘sotopo teremos

onde~C1 € uma-constante, para-o isétopofl do -alvo.
{

Portanto, para uma dada energia de um isctopo i presente '

no alvo teremos

AREA = C,T I ¢ .
I'viyy . (4.3
e podemos definir uma eficiencia relativa c¢i, obtida a partir deste

isStopo

AREA ’
C.e = gk, = s : (A.A)
i i T 1
Y Y vy

A expressao (A.4) produz curvas paralelas para cada isoto-

- 15
po 1 (curvas de €* versus energia da linha). Tomando o isotopo "N

yi
como base, multiplicamos todas as outras curvas por um fator de nor-
malizaggo,para que todas as constantes fiquem com o _mesmo valor da_

- P L
constante da curva de eficiencia obtida a-partir_do isotopo VN.,;>

Assim, para qualquer linha do espectro tetgmos‘

T—

ek = Ce = AREA A(A-S)

C Ea= &
| | I,
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Para determinay & massa de nitrnganic contida numa smoestra,
usames nt padrac de niquel gque € irradiado junto com esta amostra. O
calculo decta massa & efetuado 2 partlr de uma razao entre as areas

do nitrogenic e do niquel, dade pela expressac (IV.6)

AREA (0} m(OMIO (N T (REMT (N« (8
AREA(FL) mfﬂi)ﬂ(ﬂ)umi}IT{anmi]'rT(m)EYmn (A.6)

Mulefplicande ambos os membros da Equagﬁo (A.6) pela cons-

tante C da exprescac {A.5) teremos

= m{MIM{NLYe (NI (NYL{RIT {K}Ce (N)
éﬁEﬁ.ﬂEﬁ - i il {A.T)
ﬂRE.ﬁ{Hi} m Ni}H H}L‘I‘ Ni I"f' Hi)f Hi}TT [Ni}CET{“i)

usands {A.5) em {A.7) obtenos
) (MM e (NT_DEMT,(nAEER
AREA (N} _ M TNy (4.8
AREA(NT) m(Ni}H{H]ﬂ[Hi}IT(Ni}f{Ni]TT(Ni]@ '

T1
¥

Como o valor da transmissaoc Ty E o mesmo poie & caleulade
para o meame wvalor da energla, tanto ne caso do nitrogEnia,quantu no
cago do nfquel, a transmissac pode ser cancelada no nureradeor e no
denominador da expressﬁn (A.B). Entap se definimps a eficiencia rela

tiva do eistema de detecgao comg sende
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€. = TYc* [~ -:-R-E.:—- (A.g)

podemos escrever a expressao (A.8) como

AREA (W) _ m(N)M(Ni)U(N)?Y(N)f(N)c;(N)
AREA(N1) m(Ni)M(N)o(Ni)I#(Ni)f(Ni)e;(Ni)

(A.10)

Que e identica a expressao (IV,7) usada para a determina-
g§o do conteudo de nitroggnio nas amostras de graos. Portanto, no
nosso caso, que usamos uma razao de areas para esta determinaggo, PO
demos usar a eficiencia relativa dada por (A.9), que nao leva em con

sideragao a corregao para & transmissao TY'
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