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emergente da reacdo depende: da energia E; de bombardeamento da
particula incidente e do &ngulo de saida 8. A relagdao da energia do néutron

com o 4ngulo de saida é mostrada na Figura 2.4'.

:0.08 MeV,
10.09 MeV.

L. 0.4 MeVi
0.16 MeV i

14.8 4
E

E, (MeV)

13.2 — T ; T
120 150 180

Figura 2.4 - Energia do néutron em relagdo ao dngulo de incidéncia do feixe

de fons de déuterons para energias de 80 keV a 180 keV para o

sistema de referéncia de laboratério®.

2.2 Cdlculo da atividade induzida por um fluxo de néutrons

A equacdo geral que fornece a atividade de uma amostra

exposta a um determinado tempo a um fluxo de néutrons € bem conhecida na

12,25

literatura , € € dada por:

~OMISSAO NACIONAL DE ENERGIA NUCLEAR/SP IPEB
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_ NoomfF(l-e™)
o M

2.1)

em que:
A,= atividade absoluta da amostra irradiada em Becquerel (Bq)
ao final da irradiagdo;

N=6,02x10% (n° de Avogadro);

¢ = fluxo de néutrons em néutrons/cm?.s;

o= seccdo de choque para a reacdio em cm’;

m= massa da amostra em gramas;

f = fracdo do isétopo que ird sofrer ativagio;

F= fracdo do elemento que ird sofrer a ativagdo quando o alvo €
um composto quimico;

A= constante de desintegracido do radionuclideo formado
calculado como In2/T;

t,= tempo de irradiacio;

M= massa atOmica do elemento.

Se um intervalo de tempo decorrer entre o final da
irradia¢do e o inicio da contagem, a variacdo da atividade da amostra ird
seguir a lei do decaimento radioativo, logo a correcdo para o decaimento

radioativo sera:

A=A, e Me 2.2)
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em que:
A = atividade da amostra ap6s um tempo de decaimento t.;

t,= tempo de decaimento entre o final da irradiacao e o inicio da

contagem.

Portanto, das Equacdes 2.1 e 2.2, a atividade da amostra,
apés um intervalo de tempo t, entre o fim da irradiagdo e o comego da

contagem, € dada pela Equagao 2.3.

Ao NoomfF(1-e™i)(e™:)
- M

(2.3)

A atividade A da amostra € determinada por meio de um
sistema de contagem com eficiéncia de deteccdo para a radiagdo bem

determinada e usando a Equacdo 2.4.

_ Cobs 7\‘
Cef (1-e™)

A

2.4)

em que:

C,,.= contagem registrada no sistema de deteccao;

e= eficiéncia de detec¢do da radiacdo gama para a energia
observada;

f, = intensidade da radiacdo gama emitida;

t, = tempo de contagem.




-\

A Equacio 2.4 € usada para determinar a atividade de uma

amostra que decai significativamente durante o tempo de contagem, como

mostra a Figura 2.5.

—_— — ———

Figura 2.5 - Decaimento de uma amostra durante a contagem

em que:

A.= Atividade saturada quando t; tende a infinito.

Substituindo a Equagdo 2.4 na 2.3, e isolando a frac¢io do

elemento no composto (F), obtém-se a Equacdo 2.5.

. C, MA
- Noomf ef, (1—-e™ )(e‘“‘a )(1 —e M )

(2.5)
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Nas irradia¢gdes de amostras bioldgicas ou de compostos
quimicos complexos, a determinacdo da fracdo F facilita a interpretacdo dos

resultados das irradiagdes de amostras com massas diferentes.

Para a determinacdo de F, por meio da Equacdo 2.5, o

fluxo de néutrons ¢ deve ser conhecido ou determinado € os demais
pardmetros sdo tabelados (N,G,?L,M,fy), conhecidos (m.f,t,,t.,t.), ou

caracteristicos do equipamento usado para a deteccdo da radiagdo (e).

A Equacdo 2.5 é vdlida quando as amostras sdo
submetidas a um fluxo de néutrons constante durante a irradiacdo, quando o
tempo de irradiacdo € pequeno comparado com a meia vida do elemento
formado ou quando se usa um monitor de fluxo que produz um radiois6topo

com igual meia-vida do elemento formado na amostra.

Durante a irradiagdo de uma amostra no Van de Graaff, o
fluxo de néutrons varia devido a fatores tais como queima do alvo, variagio
da intensidade do feixe de déuterons, qualidade do vadcuo, geometria do feixe

focado no alvo e distribui¢ao nao uniforme do tritio no alvo.

A flutuagdo do fluxo deve ser considerada quando se
deseja uma boa precisdo na andlise € uma correcdo se torna necessiria
quando sdao analisados elementos de meia-vida curta. Sob estes aspectos, a
irradiacdo de uma amostra e de um padrdo, nas mesmas condi¢des de fluxo,
em irradiagcdes simultaneas ou em irradiacdes consecutivas, € muito dificil de
‘ser conseguida. Para tornar possivel a andlise, € necessdria uma cuidadosa
monitoragdo do fluxo neutrdnico. Desta forma, durante o desenvolver deste

trabalho, foram estudados alguns métodos, sugeridos em literatura'® 2% 27, de

~OMISSAQ NACIONAL DE FNERGIA NUCLEAR/SP IPEE
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andlise por ativacdo que utilizam artificios que contornam este problema de

flutuacdo de fluxo durante as irradiagGes.

A seguir, sdo descritos os métodos utilizados na literatura,

para o caso de ativagdo com néutrons rapidos.

2.2.1 Método do padrao externo

Neste método um padrdo com quantidades conhecidas de
seus constituintes € irradiado junto com a amostra a ser analisada. Em geral,

usam-se padrdes que contenham o mesmo material da amostra.

O procedimento de anélise € simples, a amostra e o padrdo
sdo irradiados simultaneamente, ficando expostos as mesmas condicdes de
flutuacdo de fluxo e, em seguida, sdo contados em um detector apropriado. A
massa € determinada fazendo a relacdo das atividades de amostra e padrao.
Aplicando a Equacgio 2.3, tem-se que a razdo das respectivas atividades fica

reduzida a Equagao 2.6.

a - a ' (2.6)

em que:
A, = atividade da amostra;

A, = atividade do padrio;
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3
[

massa do elemento na amostra,;

3
[

massa do elemento no padrao.

As atividades do padrio e da amostra, podem ser
substituidas por contagens registradas no detector, quando amostra e padrao

sdo medidos no mesmo sistema de contagem.

Apesar de ser um procedimento simples, existem alguns
inconvenientes que limitam a utilizagdo do método. Caso a meia-vida do
elemento formado seja muito curta, € necessdria a utilizagao de dois sistemas

de detec¢do da radiacdo para que a contagem da amostra e padrio seja feita

simultaneamente.

2.2.2 Método do padrio interno

Este método é uma variante do anterior. Consiste em
irradiar uma mistura homogénea de amostra e padrdo, que contém um
elemento com uma meia-vida préxima a meia-vida do elemento em anélise na

amo stra27 .

A razdo das contagens da amostra e padrdo resulta na

Equacdo 2.7.

=Q— 2.7
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em que:

C, = contagem da amostra;

C,, = contagem do monitor;

o = fator que retine todas as constantes fisicas e nucleares dos
dois elementos a ser irradiados:

m, = massa da amostra;

m_ = massa do monitor.

A constante o pode ser determinada, irradiando-se
previamente uma mistura de compostos conhecidos dos dois elementos a ser

analisados na amostra e padrao.

Apesar de se mostrar um bom método, ndo é muito
conveniente usi-lo, devido a necessidade de misturar amostra e padrio,
inutilizando assim a amostra para posterior andlise para confirmar os
resultados ou para ser analisada por outro método, além de ser necessdrio o
preparo de um conjunto amostra-monitor para cada elemento que se deseja

determinar.

2.2.3 Monitor de fluxo.

O aluminio é um material com dados nucleares bem
conhecidos e freqiientemente usado como monitor para medida de fluxo de

néutrons répidoszs.
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O aluminio tem duas reacdes com néutrons rapidos,
indicadas na Tabela 2.1, que podem ser usadas para monitorar o fluxo em
irradiacdes de amostras que produzem radiois6topos de meia-vida curta, e

. L S 28
para reagdes que produzem radioisétopos de meia-vida longa™.

Tabela 2.1 - Reagdes do aluminio com néutrons de 14 MeV*.

Reagdo o (mb) Tir
77 Al(n,0)**Na 117 +2 14,97 horas
?Al(n,p)"Mg 71+ 38 9,47 min

A folha de aluminio pode ser irradiada faceada com a
amostra, e ao final da irradiacdo a amostra e monitor sdo levados ao sistema
de contagem para determinacdo de suas respectivas contagens. A partir da
contagem de um dos dois radioisétopos formados na folha de aluminio, e dos
demais pardmetros conhecidos da Equacdo 2.4, determina-se o valor da
atividade do s6dio ou magnésio. A seguir, por meio da Equacdo 2.3,
conhecendo-se a massa do aluminio como também as constantes fisicas e
nucleares, tais como tempo de irradiacido, tempo de decaimento, sec¢do de
choque, chega-se ao valor do fluxo de néutrons incidente ¢. Este valor de
fluxo por sua vez serd usado para a determinacao da fracdo F do elemento na

amostra analisada, por meio da Equacgao 2.5.

O inconveniente deste método € que 0s monitores de

aluminio fornecem o fluxo integrado durante a irradiacdo, ndo informando

“OMISSAD NACIONZL DE ENERGIA NUCLEAR/SP (PEN
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sobre a flutuagdo do fluxo de néutrons. A flutuagao de néutrons, durante a
irradiacdo, induz uma variagcdo na atividade da amostra e do monitor de
maneira diferenciada, devido as respectivas constantes de decaimento do

radiois6topo na amostra € no monitor.

2.2.4 Método do monitor calibrado

Este método utiliza um detector de néutrons para
acompanhar toda a flutuacdo neutrénica durante a irradiagdo. Com o detector
previamente calibrado por meio de um monitor de fluxo, € possivel fazer as
devidas correcdes. E importante o acompanhamento do fluxo quando estdo
sendo irradiadas amostras que formam radioisétopos de meia vida-curta e
quando o tempo de irradiacdo € maior que a meia-vida do elemento que se

deseja determinar.

O método constitui-se em duas fases distintas:
a) calibracdo do detector BF3;
b) acompanhamento da produciao de néutrons durante a irradiacéo,

através do detector BF; calibrado.

Para a calibracio do detector BF;, pode-se utilizar o
aluminio, pois possui duas reacdes nucleares com néutrons rapidos e com

. meias-vidas distintas (Tabela 2.1).

Durante a irradiacdo da folha de aluminio, o sistema de

deteccdo de néutrons (detector BF;) acompanha toda a variagdo temporal de




43

fluxo, registrando em um analisador multicanal (MCA), que funciona em

modo de multiscaler (MCS) (Figura 2.6).

00

g

o 800
& Cn
S ™ 600
8

c

(@]

O a0

0! 0 200 300 400 500 600 700
tempo (s)

Figura 2.6 - Espectro do detector BF; dividido em intervalos

em que:
C,,= Contagem média da irradiacio,

C,= contagem média no intervalo ¢ .

Este modo de funcionamento do MCA consiste em
acumular os pulsos provenientes do BF; em um intervalo de tempo e registra-
los em um canal. Os pulsos do intervalo de tempo seguinte sdo registrados no

canal posterior e assim sucessivamente até o final da irradiacao.
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Efetuando-se a medida da contagem do monitor de
aluminio, determina-se a atividade do **Na por meio da Equacio 2.4 e depois
substitui-se o valor da atividade na Equacdo 2.3 para obtermos o fluxo ¢.
Este fluxo ¢ representa um fluxo médio (9=) e este corresponde a uma
contagem média registrada no sistema BF; (C_ ), ou seja, o fluxo de
néutrons € diretamente proporcional as contagens registradas no detector,

como mostra a Equacio 2.8.

o =xC 2.8)

em que:
¢, = fluxo médio de néutrons durante a irradiacdo;
C, = contagem média registrada no detector BF;;

K= constante de proporcionalidade.

Com a relacdo direta de contagem e fluxo, pode-se
determinar o fluxo que incide sobre uma amostra instante a instante, fazendo
a relacdo da contagem do intervalo ¢ (C), com a contagem média C_ e

depois multiplicando por ¢ .. O fluxo de néutrons no intervalo ¢ (¢,) sera:

(2.9)

em que:

C,= contagem média do sistema BF; no intervalo ¢.

{

“OMISSAO NACIONAL DE ENERGIA NUCLEAR/SF IPER
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Com o fluxo de néutrons de cada intervalo, é possivel,
através da Equacdo 2.3, calcular a atividade da amostra ao final da irradiacéo,
considerando cada intervalo como uma irradiacio independente e somando as

atividades parciais de cada intervalo, como mostra a Equagdo 2.10.

A M N -,
N NomfF(l-e )E‘Dte oo
M ,

em que:
A= atividade da amostra ap6s tempo de espera t, entre o fim da

irradiacdo no intervalo ¢ e o comeco da contagem no sistema de

detec¢dao gama.

Dentre esses quatro métodos citados, no presente trabalho

optou-se em utilizar o método do monitor de fluxo calibrado para monitorar o

fluxo de néutrons.

A partir das Equagdes 2.10 e 2.4, o cédlculo da fragdo do

elemento que sofre ativagdo (F) € feito por meio da Equacdo 2.11.

F= Cop AM (2.11)

Nmofef, (1-e™ )(1-e™ )Y pe™
=1

~OMISSAC NACICNsL DE ENERGIA NUCLEAR/SP {PER
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Na qual é levado em conta a contribui¢cdo do fluxo, no
intervalo ¢.

2.3 Andilise por ativacdo ciclica

Esta técnica consiste basicamente em irradiar e contar uma
amostra varias vezes, mesmo antes do decaimento radioativo do elemento em
andlise. A reirradia¢do da amostra € feita em intervalos de tempo pequenos,
acumulando a contagem obtida nos sucessivos ciclos. A Figura 2.7 mostra a

evolugdo da atividade de um radioisétopo durante o processo de irradiagdo.

As vantagens da andlise por ativacdo ciclica em relagdo a

analise por ativagd@o convencional sdo melhor estatistica de contagem e
melhor limite de detecc¢do.

I 3
Atividade

Primeiro ciclo Segundo ciclo Terceiro ciclo

et g
:H:éﬁe;@%; Tempo

T

Figura 2.7 - Evolucdo da atividade de um radioisétopo durante uma

irradiacao ciclica.
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O formalismo matemdtico foi desenvolvido por GIVENS
et al®®, em 1970, para irradiacSes feitas em um sistema pneumdtico de

transporte de amostras, como apresentado por ALFASSP.

Rearranjando a Equacdo 2.5, obtém-se a 2.12, que fornece

a contagem registrada no sistema de deteccio no inicio do primeiro ciclo de

contagem.

 Nmotrer,ofi-e*)i-e* ) )

C. =
obs, )LIVI

(2.12)

Para o segundo ciclo de irradiacdo, a contagem registrada
no detector terd uma componente devido ao segundo ciclo de irradiacdo e

uma devido ao decaimento do primeiro ciclo.

No caso de os tempos t;, t,, t., t, € o valor de ¢

T

permanecerem constantes entre 0s ciclos, o valor de C_,_ pode ser expresso

pela Equacao 2.13.

_ AT
Cate, =Cape +Cops, €

obs, obs

(2.13)

em que:

t,= tempo de reirradiacdo. (tempo entre o final da contagem e o
inicio da irradiagdo;

T= periodo do ciclo da irradiagdo, em que:

T=t, +t, +t +t .
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Para o terceiro ciclo de irradiacdo, a equagdo que fornece

a contagem observada no detector serd dada por:

— -AT -A2T
Cobs3 - Cobs1 +Cobsl € +Cobs] € 2.14)

Para a n-ésima irradiag3o:

Cobs, = Cops, (1+e™ +e™T4 4o 0T) 2.15)

obs,

Rearranjando a soma da Equacéao 2.15;

-AT (2.16)

A somatéria das contagens acumuladas nos n ciclos € dada

por:

obsy, (2.17)

~rieS A0 NACIONsL CF ERERGIA NUCLEAR/SP IPE@
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_ NmofFef, (1-e™)(1-¢™)
B AM

obs

" "y
Y o™ (2.20)
{=1

Reunindo todas as constantes da Equagao 2.20, referente a

amostra em k, obtém-se a Equacdo 2.21.

. NmofFef, (1-e™ )(1-e™)
AM

(2.21)

A contagem registrada no detector referente ao primeiro

ciclo de irradiago serd dada pela Equagao 2.22.
X A
Cops, = kZ((j)1 ) e 2.22)
t=1

Para o segundo ciclo, as contagens registradas no sistema
de contagem terdao uma parcela referente a segunda irradiacdo e uma do
decaimento da primeira irradiacdo; portanto, a equagdo para o segundo ciclo

fica:

=1

n
Cob52 -k ( 2){ e—ktq + ;(q)l )¢ e—ktq e—M‘

{=1

(2.23)
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