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“Nao esquega nunca que a ciéncia é uma espécie de exploracdo e de

divertimento.”

Albert Einstein
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RESUMO

FLORES, J. P. O. Caracterizacado do espectro de néutrons na posicéo de irradiagéo da
estacdo pneumética do reator IEA-R1 para utilizacdo do método ko-INAA. 2023.
Dissertacdo de Mestrado — Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares — IPEN-CNEN/SP,
Universidade de S&o Paulo, S&o Paulo.

O Laboratoério de Andlise por Ativacdo com Néutrons (LAN-IPEN) vem analisando amostras de
diferentes matrizes, geoldgicas e bioldgicas, tais como rochas, solos, sedimentos, conchas,
cabelos entre outras, ha varios anos, empregando o método comparativo de analise por
ativacdo com néutrons. Este trabalho apresenta os resultados obtidos através da utilizacao de
um método de padronizacdo (ko-INAA) para a andlise dessas amostras. A razdo do fluxo de
néutrons térmicos-epitérmicos f e o fator a da distribuicdo de fluxo de néutrons epitérmicos do
reator IEA-R1 do IPEN foram determinados na estagdo pneumética de irradiacdo. Para obter
esses valores, foi utilizado o método “bare triple monitor” com 1%Au — °7Zr — 9Zr. Para avaliar
sua reprodutibilidade, foi analisada a variacao temporal desses parametros, sendo a validacéo
efetuada por meio de irradiacbes de materiais de referéncia de origem geoldgica G-S-N
(granito) e biologica INCT-MPH-2 (mix de ervas). Os resultados obtidos para f e @ mostram
que tais valores sdo reprodutiveis e sdo compativeis entre si, segundo a distribuicdo normal
gaussiana para até 1 desvio padrdo de confianca. Os resultados obtidos para os elementos
detectados nas amostras concordam com os valores recomendados, com erros relativos (bias)
menores que 10%, exceto no caso do Mn no G-S-N (16,3%). Estes resultados indicam que é
possivel viabilizar o uso desse método de forma rotineira para os pesquisadores do LAN-IPEN,
para analise de amostras geoldgicas e biologicas.

Palavras-chave: método de ativagcdo neutrdnica, ko-INAA, fluxo de néutrons.



ABSTRACT

FLORES, J. P. O. Characterization of the neutron spectrum at the irradiation position of
the pneumatic station of the IEA-R1 reactor for the use of the ko-INAA method. 2023.
Dissertacdo de Mestrado — Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares, Universidade de
Séo Paulo, S&o Paulo.

The Neutron Activation Analysis Laboratory (LAN-IPEN) has been analyzing samples from
different geological and biological matrices, such as rocks, soils, sediments, shells, hair, among
others, for several years, using the comparative method of activation analysis with neutrons.
This work presents the results obtained through the use of a standardization method (kO-INAA)
for the analysis of these samples. The thermal-epithermal neutron flux ratio f and the epithermal
neutron flux distribution factor a of the IPEN IEA-R1 reactor were determined at the pneumatic
irradiation station. To obtain these values, the “bare triple monitor” method was used with 1%8Au
— 97Zr — 95Zr. To evaluate its reproducibility, the temporal variation of these parameters was
analyzed, with validation carried out through irradiation of reference materials of geological origin
G-S-N (granite) and biological INCT-MPH-2 (mix of herbs). The results obtained for f and a show
that such values are reproducible and compatible with each other, according to the normal
Gaussian distribution for up to 1 standard deviation of confidence. The results obtained for the
elements detected in the samples agree with the recommended values, with relative errors (bias)
less than 10%, except in the case of Mn in G-S-N (16.3%). These results indicate that it is
possible to routinely use this method for LAN-IPEN researchers to analyze geological and
biological samples.

Keywords: neutron activation method, kO-INAA, neutron flux.
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1 INTRODUCAO

1.1 Consideracfes gerais

O IEA-R1 é um reator de pesquisa tipo piscina, moderado e refrigerado a
agua leve e que utiliza elementos de berilio e de grafite como refletores. O nucleo
do reator esta situado a 6,9 m da superficie da piscina, tem a forma de um
paralelepipedo, e € composto por 20 elementos combustivel padréao, 4 elementos

combustivel controle, cerca de 25 refletores e 7 posicdes de irradiagaol™.

Projetado para operar a uma poténcia maxima de 5 MW, este reator, nas
primeiras décadas, operou a poténcia de 2 MW. Sua primeira criticalidade ocorreu
em 16 de setembro de 1957 e, apGs a fase inicial de testes e comissionamento,
passou a operar na poténcia de 2 MW, segundo um ciclo de 8 horas por dia, 5 dias

por semana.

A partir de 1993 passou a operar em ciclos de 64 horas continuas semanais
a 3,5 MW de poténcia. A partir de agosto de 2011 passou a operar a 4,5 MW de

poténcia.

O aumento da poténcia para 4,5 MW permite a irradiacdo de materiais com
fluxos de néutrons térmicos da ordem de 104 néutrons por centimetro quadrado
por segundo e néutrons epitérmicos e rapidos da ordem de 10%® néutrons por

centimetro quadrado por segundo.
Atualmente, o reator IEA-R1 € utilizado para as seguintes finalidades:

o Producdo de radionuclideos para uso em medicina nuclear, por
exemplo 131],201Tj 51Cyr 177y entre outros como consta no catalogo do IPENZ;

o Producéo de radionuclideos utilizados em aplicages industriais para
uso como tracadores em processos industriais, como Cobalto-60 (fonte utilizada
em gamagrafia industrial), Bromo-82 (na forma de KBr € utilizado para medigéo de
vazdo em rios e em efluentes liquidos industriais), Mercurio-203 (utilizado no

controle de processos industriais);
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o Pesquisas em Fisica Nuclear e Estado Solido;

o Servigos de Neutrongrafia;

o Treinamento de pessoal licenciado para operacao de reatores;

o Irradiacdo de amostras para a realizagdo de analises

multielementares utilizando a técnica de Analise Instrumental por Ativacdo com
Néutrons (INAA, do inglés: "Instrumental neutron activation analysis”) em materiais
geoldgicos, produtos industriais como plasticos e resinas, catalisadores, petréleo,
metais e ligas metdélicas, amostras arqueoldgicas, tecidos animais e humanos,

vegetais, alimentos e amostras ambientais.

Dentre as utilizacdes do reator descritas, a técnica de analise por ativacao
com néutrons instrumental (INAA), uma técnica importante e poderosa que permite
o conhecimento da concentracdo de elementos quimicos em amostras, tem sido
utilizada com sucesso em inimeros experimentos(®8l realizados pelo Laboratério
de Ativacao Neutronica (LAN) do IPEN.

Desde sua fundacédo o LAN vem analisando diferentes matrizes tais como
geologicas, biologicas, arqueoldgicas e ambientais, dentre outras(®8l, empregando
0 método comparativo. Neste método comparativo, amostra e padréo (material com
concentracédo e massa conhecidos) sao irradiados simultaneamente com néutrons,
sob as mesmas condicbes, e ambos sdo medidos nas mesmas condicdes
experimentais. Desta forma, todos os parametros associados a irradiacdo e
deteccdo sdo os mesmos, tanto para a amostra como para o padréo, tornando
possivel a determinacdo da concentracao de um determinado elemento na amostra
através da comparacdo direta entre as atividades induzidas na amostra e no
padrdo. Entretanto, para analises multielementares, este procedimento requer a
preparacao ou aquisicdo de padrdes para cada um dos elementos que se pretende
analisar, o que torna o método muito trabalhoso, dispendioso e demorado, além de
requerer reagentes de alta pureza. O tempo despendido na analise também
aumenta, devido ao tempo de medida dos padrdes. Além disso, alguns elementos
presentes na amostra ndo podem ser analisados devido a auséncia de um padrao

correspondente ou por causa de suas caracteristicas nucleares.
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Para contornar estas dificuldades foi desenvolvido o Método ko®l de
ativacao neutrénica ko (INAA) no Institute for Nuclear Sciences, em Gent, Bélgica
em 1986. Esta € uma técnica de analise por ativagcdo com néutrons considerada
“‘quase absoluta”, que, em razdo da sua excelente exatidao, surgiu como alternativa

ao método comparativo, eliminando algumas de suas desvantagens.

O meétodo ko-INAA exige a caracterizagcdo precisa das instalacbes de
irradiacéo e deteccdo (determinacdo dos parametros “f” e “a” respectivamente), a
utilizagdo de constantes nucleares da literatura (fatores ko, Qo, constantes de
desintegracdo e intensidades gama) assim como a utilizacdo de parametros
necessarios para o calculo da atividade das amostras irradiadas (eficiéncias de

deteccao).

Os fatores ko sao independentes do espectro do reator e das caracteristicas
do detector e tem sido determinados experimentalmente para diversos nucleos-

alvoll2.13],

A concentracdo dos elementos € calculada em relacdo a um elemento
comparador, geralmente ouro, eliminando a necessidade de padrbées. O método ko,
em razéo de possibilitar a determinacdo da concentracdo elementar com grande
exatiddo, tem sido amplamente aceito por usuarios em varios laboratérios do

mundo, incluindo o Brasill14-18],

Um sistema de transferéncia pneumaticol® permite a irradiacdo de amostras
no nucleo do reator IEA-R1 para a realizacdo de andlises multielementares
utiizando a técnica de Andlise por Ativacdo com NeEutrons. Esta estagao
pneumatica possui um tempo de transferéncia de aproximadamente 10 segundos
e é adequada para irradiagdes de curta duracdo (até 5 minutos). Para a
implementag&o do método ko de ativagéo neutronica neste sistema de transferéncia

pneumatico, uma caracterizacdo precisa desta instalagédo de irradiacdo é requerida.

1.2 Objetivos

Os objetivos do trabalho sdo: determinagcéo do parametro a relacionado ao

espectro de néutrons dado por E-(+% e do parametro f (raz&o entre os fluxos de
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néutrons térmicos e epitérmicos na posicao de irradiacdo da estacdo pneumatica
(estacao 4) do reator IEA-R1; verificagéo da variacdo temporal de a e f utilizando
o método (bare triple monitor) e o método dos bi-monitores!*ll, com o intuito de
evidenciar se 0 método do ko-INAA pode ser utilizado sem a necessidade de
determinar os parametros «a e f toda vez que for irradiar uma amostra no reator IEA-

R1 na estacdo pneumatica (estacao 4).

Como objetivo complementar, o presente trabalho visa também auxiliar o
Laboratério de Ativacdo Neutrdnica do IPEN no desenvolvimento de técnicas de
irradiacdo, medidas e analise de dados para a utilizacdo deste método, em suas
medicdes habituais de analise multielementar aplicadas as diversas areas do

conhecimento.

2 FUNDAMENTOS TEORICOS

2.1 |Interacao daradiacéo

O que caracteriza a radiagdo ionizante € a sua capacidade de ionizar o meio
gue atravessa. Assim, a passagem das radiacfes ionizantes por qualquer meio
pode produzir ioniza¢des nesse meio, por meio da retirada de elétron de atomos do
material, bem como promover excitacdes dos atomos pela passagem da radiacao.
lonizacdo e excitacdo ocorrem durante o processo de deposi¢cado de energia pela
radiacdo ionizante no meio que atravessa, em um conjunto de interacdes (interacao
€ 0 termo que representa, na Fisica, a acao de uma forca e o efeito causado por
essa a¢do)?% cujos mecanismos séo a seguir detalhados.

As interagdes entre a radiacdo e os materiais dependem das caracteristicas
da radiacdo e dos atomos irradiados. Para o entendimento dos mecanismos das
interacOes da radiacdo com a matéria, duas grandes classificacbes sao feitas,
fundamentadas na modelagem utilizada para descrevé-las. A primeira classificacéo
é feita em dois grandes grupos: “radiagdo diretamente ionizante”, constituida de
particulas com carga elétrica, e “radiacéo indiretamente ionizante”,que corresponde
a radiacdo sem carga elétrica. A segunda classificacéo divide o primeiro grupo em

particulas carregadas rapidas pesadas e leves, e o0 segundo, em fétons e néutrons.



19

No primeiro grupo esta a acdo das forcas de Coulomb entre a carga da
radiacdo e as cargas do meio, caracterizadas por um longo alcance; no segundo
caso, as interacdes sao devidas ao efeito dos campos eletromagnéticos que atuam
sobre as particulas carregadas do meio, no caso dos fétons, e ao efeito da forca
nuclear forte sobre os prétons e néutrons dos nucleos atbmicos, no caso néutrons.
Deve-se acrescentar também que a passagem da radiagéo pelo meio produz mais
radiacdo na forma de radiacdo secundaria, o que impossibilita a obtencédo de
equacles analiticas que descrevem completamente a distribuicdo de energia e

particulas no meio interagente.

A aplicacdo da radiacao ionizante em diversas areas da atividade humana é
também baseada na ionizacao e excitacdo da matéria, e na deposicdo de energia
nela, sendo de suma relevancia seu conhecimento para a identificacdo das
principais caracteristicas de amostras e fontes radioativas utilizando-se de um
detector, onde isso é possivel através da espectroscopia gama, utilizada neste

trabalho.

Um espectrometro € um instrumento que fornece informagdes sobre a energia
e a intensidade da radiacdo emitida por um radionuclideo. No caso da deteccao de
raios gama, toda ou parte da energia do foton incidente é transferida para um
elétron no material do detector, produzindo um espectro que pode ser interpretado
pela compreensdo dos mecanismos basicos de interacao dos fétons com o material
do detector e pelas caracteristicas do material do detector. Dentre os tipos de
detectores usados em espectroscopia, destacam-se os semicondutores?. Por

conveniéncia, a palavra foton, neste texto, se refere aos raios X e aos raios gama.

2.1.1 Radiacéo Indiretamente lonizante: Fétons

Diferentemente das particulas diretamente ionizantes, esta radiacéo,
representada pelos fotons de raios X e gama, interage esporadicamente: cada
particula produz poucas ou nenhuma interacdo durante a passagem pelo material.
Destacam - se trés processos principais de deposicédo de energia e de ionizagao:
efeito fotoelétrico, efeito Compton e criacao de par elétron - pésitron. Em todos eles,

considera-se que a radiacdo eletromagnética comporta - se como particula (féton).
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Cada um desses processos tem uma probabilidade de ocorréncia que varia
com a energia do féton e com o numero atdbmico e a densidade do meio. Como
pode ser visto na Figura 1, as faixas de niumero atémico e de energia em que cada
um desses efeitos predomina indicam que baixas energias e altos nuameros
atdmicos favorecem o efeito fotoelétrico, e que, para altas energias, a producéo de

pares é o unico efeito importante.

Para fotons, também existe a probabilidade de nédo interacdo com os atomos
do meio. Esta € a principal razdo para a alta penetracao dos raios X e gama nos
materiais e para o comportamento exponencial do nimero de fétons em um feixe
de fétons monocromatico que passa por um material homogéneo: cada pequeno
aumento na espessura do material provoca uma diminuicdo proporcional do
namero de fétons que passam por esse meio sem interacdo. Nao existe alcance
para os fétons, mas sim uma profundidade de penetracdo no meio, o que

basicamente torna impossivel blinda-los completamente.

Figura 1 - Faixas de predominéncia, em energia e em niumero atdmico, dos trés tipos
de interacdo de fétons com a matéria.
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O comportamento relativo destes trés processos de interacdo da radiacao
gama com a matéria, para diferentes materiais absorvedores e energias dos fétons
incidentes, é ilustrada na Figura 1. A curva a esquerda representa a energia para a
qual a absorcéao fotoelétrica e o espalhamento Compton séo igualmente provaveis
em fungé@o do numero atdmico do absorvedor. A curva a direita representa a energia
para a qual o espalhamento Compton e a producdo de pares séo igualmente
provaveis. Trés regides estdo assim definidas na figura, dentro das quais a
absorcdo fotoelétrica, espalhamento Compton, ou a producdo de pares sao

dominantes.

2.1.1.1 Efeito fotoelétrico

O efeito fotoelétrico é uma interagdo que ocorre entre o féton e o atomo, na
qual o féton é absorvido pelo meio, sendo toda ou quase toda a sua energia
depositada no meio, pois até mesmo a energia de desexcitacdo pode ser absorvida

localmente.

Parte da energia do féton é gasta para retirar um elétron do atomo (binding
energy ou energia de ligacdo), e o restante, transformado em energia cinética do
elétron e do atomo. Apesar de, fisicamente, o processo ser o mesmo (absorcéo de
um foton e aquisicdo de energia cinética por um elétron), ha diferencas entre o
efeito fotoelétrico para foétons ionizantes e o efeito fotoelétrico usual, produzido pela
acao da luz e radiacdo ultravioleta, cuja explicacdo por meio dos quanta de luz
(1905) deu a A. Einstein o Prémio Nobel de Fisica em 1921[?2 além de fornecer
uma solida base ao calculo de Planck sobre a radiacdo de corpo negro. Naquele
contexto, fotons de luz visivel ou ultravioleta retiram elétrons fracamente ligados da
superficie de um material, em geral de metais. Os elétrons recebem energia
cinética, cujo valor s6 depende do metal em questdo e da frequéncia (energia) da

luz.

Ja no efeito fotoelétrico que tratamos aqui, induzido por raios X e gama, a
faixa de energia dos fotons faz a diferenca, pois sua penetracdo no meio é grande,
fazendo que o evento ocorra no interior de qualquer material e com elétrons ligados,

pertencentes a camadas eletronicas internas. Esses elétrons sdo ejetados se
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tornam também radiacéo ionizante, pois recebem energia cinética E,, e costumam

receber o nome de fotoelétrons, dado porf2l

E.,=hv—-B (1)

onde:

h é a constante de Planck (h = 4,136 x 107> eV - Hz )23l

Vv é a frequéncia do foton incidente, em Hz;

B é a energia de ligacao (Binding Energy) do elétron na respectiva camada, em eV.

A probabilidade de ocorréncia do efeito fotoelétrico depende fortemente do
ndmero atdmico Z do meio onde o efeito é observado e da energia E = hv do féton
incidente, e pode ser representada pela seccdo de choque ofston para o efeito
fotoelétrico. De uma maneira geral, a seccao de choque afston pode ser aproximada

por [241;

Ofoton X _Z (2)
2

Portanto, pela equacao (2) observa-se que o efeito fotoelétrico é significante
em baixas energias e para materiais de elevado nimero atbmico (Figura 1), e é o
principal mecanismo de interacdo da radiacdo gama com a matéria em baixas

energias (até algumas centenas de keV).

A curva da seccdo de choque de absorcao fotoelétrica para o Germanio,
material semicondutor utilizado na deteccdo de radiacdo gama, em funcdo da

energia do féton incidente, esta, como exemplo, representada na Figura 2 [25],
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Figura 2 - Seccédo de choque de absorcdo fotoelétrica para o Germéanio (Z=32) em
funcédo da energia.
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Fonte: Adaptado de BERGER et. all., (2019) 2]

A absorcéo fotoelétrica é o processo ideal quando ha interesse em medir a
energia do foton incidente. Como a energia dissipada por emissdo de raios X
caracteristicos e elétrons Auger (elétrons de baixa energia) frequentemente é
absorvida no meio, um Unico pico (fotopico) aparece no espectro de energia
absorvida, correspondendo a energia do raio gama incidente. O processo de
absorcéo fotoelétrica converte a energia eletromagnética do féton incidente em

energia cinética de uma particula carregada, um elétron.

2.1.1.2 Efeito Compton

O efeito Compton recebeu esse nome em homenagem a Arthur Holly
Compton, que descreveu esse espalhamento em 1923 e por isso ganhou,

juntamente com Charles Thomson Rees Wilson, o Prémio Nobel de Fisica de 1927
26,27]

Trata - se de um espalhamento do féton por um elétron do meio, considerado
livre. O espalhamento é tratado pelas leis de conservacédo de energia e momento
linear, como se vé na Figura 3, em que estdo reproduzidos o plano do
espalhamento “A” e a composicdo dos momentos das particulas “B”, segundo
Compton (1923). Como consequéncia da interacdo, a energia do féton incidente é

dividida entre o elétron e um féton espalhado, de menor energia que o original e
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que se propaga em outra direcdo. Ambas as particulas - elétron Compton e f6ton
espalhado — sao radiacdes ionizantes.

Figura 3 - Reproducdo de figuras do artigo de Compton (1923).

foton incidente >0

momenta = hv,/c

Fonte: Adaptado de OKUNO (2010)2%

Da conservacao de energia e momento linear durante a colisdo elastica entre
o féton incidente de energia E e o elétron livre, a energia E' do féton espalhado é

dada por [241:

E

E 3
— (1 —cos 0) ®)

E'=

1+

onde [3I:
m, € a massa de repouso do elétron (m, = 9,109 x 10731 kg);
c é a velocidade da luz no vacuo (¢ = 2,998 x 108 ms ™1);

mg c?= 8,187 x 10714 J = 511 keV € a energia de repouso do elétron.
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A energia E, do elétron ejetado é dada por [24I:

1
E,.=E—E'=E|1- (4)

1+ (1 —cos 0)

mg c?

Verifica-se da equacéo (3) que a energia E’ do féton espalhado depende nao
apenas da energia E do foton incidente, mas também do angulo de espalhamento
0.

Para um angulo de espalhamento muito pequeno, 6 = 0, o féton espalhado
se propaga aproximadamente na mesma direcao de propagacao do foéton incidente
e carrega consigo praticamente toda a sua energia, ou seja, E'=Ee E, = 0.0
elétron, neste caso, possui uma energia muito baixa e nenhuma energia €
transferida ao detector. Esse resultado mostra que a energia do féton espalhado

nunca deve exceder a energia do foton incidente.

Para um angulo de espalhamento igual a 180° o foton incidente é
retroespalhado e ocorre a maxima transferéncia de energia para o elétron na

interacdo. A energia maxima (E,, ) do elétron ejetado é dada por?4:

1
A ©)
1+ 2E

myc?

Para angulos de espalhamento entre 0 e 180° a quantidade de energia

transferida para o elétron deve estar entre Ee = 0 e E, . Desta forma, no

espalhamento Compton, menos de 100% da energia dos fétons incidentes é

transferida ao detector em cada interacéo.

Analisando a equacao (5) com relacdo a energia dos fotons incidentes, para

E>» myc?, a maxima energia que pode ser transferida ao elétron é

aproximadamente igual a energia do foton incidente, ou seja, Eemax = F. Isto
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significa que a medida que a energia do féton incidente aumenta, o padrdo de
espalhamento comeca a favorecer que o féton seja espalhado na dire¢cao do foton

incidente.

Para valores de E <« myc?, a maxima energia que pode ser transferida ao
elétron se aproxima de zero, ou seja, E. = 0. Isto significa que quanto menor a
energia do féton incidente, menor a chance que uma interacao proporcione uma

grande transferéncia de energia ao elétron.

Analisando a equacéo (3) para fétons incidentes de alta energia (E >» m, c?),
a energia dos fétons retroespalhados (8 = 180°) € aproximadamente igual a 255,5
keV, ou seja, E' =m, c?/2, enquanto a energia dos fétons espalhados com angulo

de espalhamento 8 = 90° é aproximadamente igual a 511 keV, ou seja, E' = m, c2.

As relacbes que determinam a seccao de choque Compton indicam que o
espalhamento Compton € dominante em energias intermediarias (entre algumas
centenas de keV até aproximadamente 5 MeV - Figura 1)i2% e s&o proporcionais a
densidade de elétrons no meio (proporcional a Z/A), variando linearmente com
In E/E. A medida que a energia do féton incidente aumenta, diminui a probabilidade

desta interacéao.

2.1.1.3 Producao de pares

O terceiro efeito incluido nas interacdes de fotons com a matéria, a criagdo de
par elétron - positron, resume - se na conversao de toda a energia do foton em
massa de repouso e energia cinética de um par de particula (elétron) e sua

antiparticula (positron) (figura 4), segundo a expressao relativistica de Einstein[24:

E=hv=2my*+ E,, +E, (6)

onde E,, e E,, S0 as energias cinéticas do elétron e do pésitron respectivamente.
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Dessa equacao, € imediato que, para a producdo do par, o féton deve ter, no
minimo, energia equivalente a duas vezes a massa de repouso do elétron (2m, c? =
1,022 MeV).

Figura 4 - Representacdo da producdo de pares: Féton interage com o nucleo
atdmico gerando um par elétron-pdsitron.
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Fonte: Adaptado de CARMO (2015)?8l,

A primeira verificacdo experimental interpretada como a ocorréncia desse
fenémeno foi feita por Patrick M. S. Blackett e Giuseppe P.S. Occhialini, em 1933[2°-
30 com base na andlise de fotos de interaces de raios césmicos em camaras de
neblina. Eles levaram em conta a teoria de Paul A. M. Dirac, que previa a existéncia

do paésitron e as formas de sua criagdo e aniquilacao.

A producéo de pares € o mecanismo predominante de absorcdo de fétons
para energias acima de 2 MeV [31],

O elétron e o pasitron penetram poucos milimetros antes de perder toda a
energia cinética no meio absorvedor. No final do seu percurso, o pésitron interage

com um elétron e sofre aniquilagao.

Nesse processo de aniquilacdo de pares, a massa das particulas € convertida
em energia (E = m, c?) num processo inverso ao da producio de pares, onde um
positron (e*) e um elétron (e”) se combinam para formar dois raios gama:
et + e~ — y + y. Como a energia é conservada no processo, o equivalente

(my c?= 511 keV) as energias de repouso do elétron e do pdsitron deve aparecer
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como energia (E,) dos fotons emitidos na aniquilagéo, ou seja, cada féton € emitido

com uma energia igual a 511 keV[4:

(mocz)e+ + (mocz)e_ = ZE)/ (7)

Como o momento linear é conservado, os fotons de aniquilagdo sao emitidos

na mesma direcdo, mas em sentidos opostos (Figura 5).

Figura 5 - Aniquilacao de pares. A interacdo entre um paositron e um elétron e
a conversao de suas massas em dois fotons de 511 keV de energia.

Fonte: Adaptado de L’ANNUNZIATA, 200334

Os fétons de aniquilagcéo (raios gama) podem ser absorvidos ou escapar do
cristal do detector. Os chamados picos de escape, observados nos espectros de
raios gama onde o processo de producédo de pares € predominante, sdo evidéncia

disso.

Se um dos fotons de aniquilagéo de 511 keV escapa do cristal do detector,
entdo um pico na energia Egs = Ep,pq — Mo c? é observado (escape simples ou
primeiro escape). Neste caso, apenas um dos fotons de aniquilacdo foi absorvido

no meio. E representa a energia do foton incidente.
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Se ambos os fotons de aniquilagdo escaparem, entdo um pico na energia
Egp = Ergiq — 2mg c? é observado (escape duplo ou segundo escape). Este pico

corresponde a energia cinética total do par elétron-positron (Figura 6).

Caso ambos sejam absorvidos, 0os eventos corresponderdo ao pico de

absorcdo total na energia E (fotopico).

Figura 6 — Espectro gama de uma reacao de captura de néutrons térmicos.
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7

A deteccdo da radiacdo gama € possivel pelas interacbes dos elétrons
secundarios produzidos pelos processos acima descritos, no meio absorvedor. Os
fotons (raios X e radiagdo gama) produzem elétrons dentro do volume sensivel dos
detectores, tais como cristais de iodeto de sodio, germéanio e silicio. No germanio e
silicio as interagOes produzem pares de elétrons-lacuna, que séo coletados e déo
origem a pulsos, cuja amplitude esta relacionada com a energia depositada no
cristal. O numero de par elétrons-lacunas formado € igual a razédo entre a energia

depositada e a energia de ionizagdo N = E4.,/I . Por exemplo, a energia de

ionizacao do silicio é 3,5 eV.
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2.1.2 Radiagéo Indiretamente lonizante: Néutrons

O néutron é uma particula subatébmica com massa de repouso (m, =
1,67x10727 kg)[?3 ligeiramente superior a do préton e sem carga elétrica (¢ um
barion, formado pelos trés quarks udd). Néutrons sédo constituintes do nucleo,
sendo que a emissdo de néutrons pelo nucleo ndo ocorre espontaneamente.
Néutrons livres decaem espontaneamente por -, com meia - vida de 10,23 min[24],

néutrons livre somente sdo produzidos numa reacao nuclear.

As principais fontes de néutrons sdo as intera¢des da radiacdo cosmica na
alta atmosfera, as fissbes nucleares e diversas reagcdes nucleares. Os néutrons
gerados nesses processos possuem diversas energias, com espectros largos e
caracteristicos de cada processo. Eles sédo considerados radiacdo indiretamente

ionizante independentemente do valor de sua energia cinétical?l,

Pelo fato de ndo possuirem carga elétrica, néutrons ndo interagem com a
matéria através da forgca coulombiana e sim através da forca nuclear forte, que
possui curto alcance, da ordem de fentometro. Como consequéncia, a presenca de
elétrons atdmicos ndo altera a trajetdria ou a energia cinética de néutrons que
incidem em um meio material. Esta caracteristica faz com que os néutrons sejam

bastante penetrantes.

A Unica maneira pela qual néutrons perdem energia cinética ao atravessarem
um meio material € através de fenbmenos decorrentes de interacdes com nucleos
atdmicos. A classificacdo destes fendbmenos pode ser feita através da seguinte
formulacéo geral simplificadal®®!

n+X->Y+g (8)

onde n é o néutron incidente, X € o ndcleo-alvo, Y € um nucleo-produto e g € um

produto da interacdo. Dependendo da natureza de g, podemos observar dois

grupos de reacées, espalhamento ou de absorgéo [

O primeiro grupo classificado como reacbes de espalhamento onde

observamos as seguintes reagdes, espalhamento elastico noqual Y = X, g =n (g
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€ um néutron e a energia cinética total do sistema néutron incidente + nucleo-alvo
se conserva) e o espalhamento inelastico no qual Y = X*, g = n (g € um néutron, a
energia cinética total do sistema néutron incidente + nucleo-alvo ndo se conserva

e 0 nucleo-alvo € levado a estados excitados).

O segundo grupo pode ser classificado como reagdes de absor¢cao no qual
observamos os seguintes processos, captura radioativaonde Y = 4t1Xeg=y (g
€ um raio-gama); reacao de emissao de particulas onde g € uma ou mais particulas
carregadas pesadas: particulas «, protons, déuterons, etc.; reacéo de fissdo dado
porY =F, + F,e g = vnonde F;, F, sdo ndcleos atdmicos (produtos de fissdo) e
g é dado por dois ou trés néutrons e por fim a ultima reagdo o “spallation” que
consiste na interacdo de hadrons de alta energia com os nudcleons do nucleo

atomico (cascata intranuclear).

Para um determinado tipo de nucleo-alvo, as probabilidades relativas de

ocorréncia destes fendmenos mudam drasticamente com a energia cinética E dos
néutrons incidentes, classificados como muito rapidos (15 MeV < E < 50 MeV),
rapidos (0,1 MeV < E <15 MeV), intermediarios (1 keV < E <100 keV), epitérmicos
(0,55 eV < E <1 keV) e térmicos (E < 0,55 eV)34,

Na interacdo de néutrons térmicos com nucleos atébmicos, predominam os
fenbmenos de espalhamento elastico, captura radiativa e captura. A perda de
energia cinética por intermédio do espalhamento elastico faz com que os néutrons
entrem em equilibrio térmico com o meio material, possibilitando que outro
fenbmeno (por exemplo, captura, caso a reacdo nuclear correspondente seja
exotérmica) venha entdo a ocorrer. Estas reacdes sdo de grande relevancia na
deteccdo de néutrons, pois os produtos designados por g na formulagéo geral (8)
podem ser detectados diretamente. Para muitos materiais, o fenémeno de captura
radiativa € aguele que apresenta maior probabilidade de ocorréncia, constituindo a

base da construcdo de blindagens para néutrons térmicos.

A probabilidade de ocorréncia dos fenbmenos de captura radiativa e captura

diminui muito quando se trata da interacdo de néutrons de energia maior que
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0,5 eV com nucleos atdmicos, predominando os fenbmenos de espalhamento

elastico e espalhamento inelastico.

No espalhamento elastico de néutrons rapidos, parcela consideravel da energia
cinética inicial dos néutrons é transferida aos nucleos-alvo, os quais podem ser

detectados como nucleos de recuo.

No espalhamento inelastico de néutrons rapidos, parte da energia cinética inicial
dos néutrons é consumida para levar o nucleo-alvo a um de seus estados
excitados. A desexcitacdo do nucleo-alvo ocorre por emissao de um raio-gama. O
fendbmeno de espalhamento inelastico é de grande importancia na construcéao de

blindagens para néutrons com energia superior a 0,5 eV.

Caso especial constitui a interacdo de néutrons muito rapidos (15 MeV < E < 50

MeV) com nucleos intermediarios e pesados, na qual o fendmeno predominante é
a emissdo de dois néutrons através da reacdo (n,2n). Outros fendmenos
decorrentes deste tipo de interacdo, embora menos provaveis, sdo espalhamento

inelastico e espalhamento elastico.

Para néutrons com uma energia cinética bem definida (monoenergéticos)
incidindo em um nudcleo atémico conhecido, a probabilidade de ocorréncia

correspondente a cada um dos fenbmenos mencionados é uma constante. Esta
probabilidade é denominada seccao de choque o (também usualmente designada

como seccao de choque microscopica), possui dimensdo de area, sendo medida

em unidades de barn (1 b = 1072* cm?).

A grandeza denominada seccdo de choque macroscopica ), resulta da
multiplicagdo da seccdo de choque o pelo nimero N de nucleos atdbmicos por

unidade de volume (cm?3):

Z=N0 9
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Sendo que Y, possui a dimenséo de cm™. A seccédo de choque macroscoépica
total resulta da soma das sec¢des de choque macroscoépicas correspondentes a
cada um dos fenbmenos mencionados (espalhamento elastico-).,.. , espalhamento
inelastico-),,; , captura- )., captura radiativa-).., , emissdo de néutrons-).., ,

fissao-Y ¢ )

PRDIRDIRDWOIE WD o

e deste modo ), fornece a probabilidade, por unidade de comprimento

atravessado, de que qualquer um destes fendmenos venha a ocorrer.

Majoritariamente nas situacdes praticas envolvidas nos célculos de Fisica
dos Reatores Nucleares, os néutrons que incidem em um meio material ndo estao
estreitamente colimados. Nestas situacfes é conveniente introduzir o conceito do

fluxo de néutrons ¢(#), com dimenséo de cm3s?, para uma determinada posicéo
definida pelo vetor 7. A taxa de reacdo R de um determinado tipo é dada pelo

produto do fluxo de néutrons pela se¢éo de choque macroscépica para o fenbmeno

correspondente:
R=¢({)X (11)
Esta expressédo pode ser generalizada para incluir um fluxo de néutrons e

uma seccdo de choque macroscopica dependentes da energia cinética E dos

néutrons considerados [341:

R = J ¢ (7, E) 2 (E)IE (12)
0
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2.1.3 Ataxade reacdo por nucleo

Podemos reescrever a equacdo 12, referente a taxa de reacdo R

(em s1) por nucleo de um nuclideo em um reator da seguinte forma [11.35;

0

R =J oc(v)p(v)dv =j o(E)p(E)dE (13)
0

0

onde
o(Vv) — secc¢do de choque, em cm? (1 barn = 1 b = 10?*cm?) para a velocidade v do

néutron em cm-s;
o(E) — seccdo de choque, em cm?, para a energia E do néutron, em eV;
¢(v) — fluxo de néutrons por unidade de velocidade, em cm, para a velocidade v
do néutron;
¢ (E) — fluxo de néutrons por unidade de energia, em cm?-s1.eVl, para a energia
E do néutron.

Calcular R pela equacéo (13) ndo é nada simples, ja que ndo se dispde de
funcGes analiticas integrais de o(E) e ¢(E) B8l Por isso, é necessario fazer

algumas consideracdes sobre a forma das funcdes o (E) e ¢ (E).

Historicamente, as primeiras consideracfes (também conhecidas por
convencdes) sobre tais funcdes foram levantadas por Westcott em 1955 [37-38] em
seguida por Stoughton e Halpering, em 1959 B39 Hogdal em 1962 0 e, a mais
recente, lancada por Blaauw em 1993 1l (embora nesta ltima, o préprio Blaauw

reconheca que ndo ha muita diferengca com a de Hogdal).

2.1.4 Espectro de energia dos néutrons do reator

Em relacdo ao espectro de energia dos néutrons do reator, a fungéo
distribuicdo do fluxo neutronico pode ser dividida aproximadamente da seguinte

forma [42l:
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Uma regido térmica caracterizada pela distribuicdo de Maxwell Boltzmann
abaixo de 0,55 eV.

Uma regido epitérmica acima dos 0,55 eV onde se espera que o fluxo em

um moderador ideal seja proporcional a 1/E, onde E é a energia do néutron.

Um espectro de néutrons rapidos ou de fissdo, mostrando um maximo na
regido de energia dos néutrons ao redor de 0,7 MeV, que é descrita frequentemente

pela expressdo semi-empirica de Watt!*3l,

Num reator de pesquisas do tipo piscina, como é o caso do IEA-R1, os
néutrons produzidos por fissdo nuclear podem ser utilizados numa extensa faixa de
energia em torno de 0 a 2 MeV. Préximo a fonte de néutrons, a energia destes &
alta, porém, apos choques sucessivos com 0s nucleos dos atomos do meio
moderador, ha perda de energia até que seja atingido o equilibrio térmico com o
meio. O espectro de néutrons em um reator térmico depende da distancia aos
elementos combustiveis, do tipo de moderador empregado e de outros constituintes

do nucleo, que consistem em absorvedores ou refletores de néutrons. Na Figura 7

pode-se observar um esquema do espectro em energia dos néutrons para um
reator térmico, representado pela variacdo da taxa de fluéncia em funcdo da
energia do néutron, onde as trés regides sao descritas.

Figura 7 - Distribuicdo do fluxo de néutrons de um reator nuclear, ¢p(E) versus E, em

escala log-log. Podem-se observar as trés regifes descritas: térmica, epitérmica e
rdpida.
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A regido térmica é representada por um espectro de néutrons de baixa
energia (E <1 eV) que, apés o processo de moderacéo, estdo em equilibrio térmico

com 0 meio.

Para os néutrons moderados, o equilibrio térmico € encontrado em situaces
em que o0 meio material ndo é absorvedor de néutrons e em pontos distantes das
fontes de néutrons. O espectro de néutrons térmicos é o mesmo que aquele dos

atomos do meio moderador, ou seja, € representado por uma fungcdo maxwelliana

com a temperatura T do meio.

Na maioria dos casos, 0 meio que contém os néutrons € também absorvedor

e o equilibrio energético ndo é alcancado na totalidade.

Em situacbes em que a taxa de reacdes de absor¢cdo no meio é pequena
comparada com a taxa de reacdes de espalhamento, costuma-se aproximar o
espectro térmico de néutrons por uma distribuicdo maxwelliana com temperatura
T, > T, ou seja, esse espectro pode ser descrito pela distribuicdo de Maxwell-

Boltzmann “41:

2
dn = n(E)dE = —— E"2e~"/krdE (14)
(mkT) /2
e
E 2
Tl( ) _ 7T3 El/Ze_E/kT (15)
n (mkT) /2
onde

dn — nimero de néutrons, em cm=3, com energia entre E' e E + dE;

n — nimero total de néutrons, em cm3;

n(E) — nimero de néutrons por unidade de energia, em cm-3-eV-1, para a energia E
do néutron;

k — constante de Boltzmann = 1,3807x1023 J.K'1 [23]:

T —temperatura, em K.
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Sendo v a velocidade do néutron e n(v) o nimero de néutrons por unidade

de velocidade, em cm™s, para a velocidade v do néutron, a distribuicdo

representada pela equacao (15) é dada por Glasstone e Edlund 4

n(v) m 2 , _mv?
N 2KkT (16)
n 4m (anT) ve

onde se T,=293,16 K e m =1,6749 x 10" kg (massa do néutron) temos que,

E, = kT, = 0,0253 eV (17)

2E
Vo= |-~ 2200 m/s (18)

O espectro de néutrons epitérmicos (intermediario, em processo de
moderacdo) mostra a forma geral da distribuicdo de energia dos néutrons
epitérmicos em funcdo da energia. Esta distribuicdo pode ser representada, em

condi¢Ges ideais, aproximadamente port143]
Fy~ (19)
D(E)~ %

As seguintes aproximacdes sao feitas para que os néutrons epitérmicos

tenham uma distribuicéo da forma 1/E :
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a) o meio de moderacao dos néutrons rapidos € homogéneo e infinito;
b) as fontes de néutrons rapidos estdo homogeneamente distribuidas no espaco;
c) o poder de moderagéao nao depende da energia,
d) ndo existe absorcdo durante o processo de moderacao;
e) os atomos do moderador sdo particulas livres que possuem a mesma massa do
néutron.

Obviamente essas condi¢cfes ndo sdo atingidas na pratica (condicdes reais)
e, portanto, é conveniente introduzir uma representacdo que resulta em uma melhor
aproximacado para o espectro de néutrons epitérmicos. Esta distribuicdo pode ser

representada, em condicdes reais, aproximadamente por [46]

1
P(E)~ [lta (20)

onde o parametro « caracteriza a inclinacdo na distribuicdo de néutrons nessa

regido de energias.

O limite inferior dessa regido é ukT, onde u € uma constante caracteristica

do moderador usado no reator.

No intervalo dos néutrons rapidos, tem-se a distribuicdo de energia dos
néutrons ndo moderados produzidos no processo da fissdo, também chamada
espectro de fissdo, que esta compreendida na regido de alguns eV até
aproximadamente 10 MeV. Varias representacfes semi-empiricas do espectro de
fissdo sdo citadas na literatura das quais, a mais comumente usada é aquela de
Watt [43I;

¢(E) = 0,484e Esenh(V2E) (21)
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2.2 Calibragcédo do sistema de deteccéo

2.2.1 Introducéo

A espectrometria gama € um método analitico que permite identificar e
quantificar a presenca de radionuclideos, a partir da analise dos espectros de
emissao de energia da radiacdo gama. Para tal, o sistema de detecc¢édo utilizado é

um espectrometro gamalll,

Os detectores do tipo Germéanio hiperpuro (HPGe) sao detectores
semicondutores que apresentam grande poder de resolucdo em energia. A sua
excelente resolucdo em energia torna este tipo de detector ideal para a aplicacao
em espectroscopia gama ou de raios X. A superioridade dos detectores de
germanio, em resolucao de energia, permite a separacao de energias proximas da
radiagdo incidente, o que ndo € possivel com detectores do tipo Nal (TI). Os
detectores do tipo Nal (TI) podem ser vantajosos quando a separacao entre 0s

picos € grande e necessita-se de uma eficiéncia de deteccao maior.

Na caracterizacdo de um sistema de deteccdo, os parametros de grande
importancia a serem determinados sdo: calibracdo em energia e a calibracdo da
eficiéncia de deteccdo em funcdo da energia, no intervalo de energia de interesse

e na geometria do arranjo experimental.

2.2.2 Calibracdo em energia

A analise de um espectro gama implica, primeiramente, na atribuicdo dos
valores de energia aos picos do espectro e, posteriormente, na determinacdo do

namero de contagens de cada pico.

A calibracdo em energia consiste na determinagdo de uma relacdo entre as
energias dos raios gama detectados e as respectivas posi¢cdes dos picos no

espectro.
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O procedimento consiste na aquisicdo de espectros gama de fontes
radioativas padrao cujas energias da radiacdo gama emitidas sao conhecidas e

posterior comparacéo com as posi¢cdes dos respectivos fotopicos 471,

A relacdo entre as energias dos raios gama e as posi¢cdes dos picos no
espectro é, geralmente, representada pela funcéo linear 71

E=1+GC (22)

onde:

E é a energia do raio gama, em keV,;

I é o intercepto (coeficiente linear), em keV;

G é o coeficiente angular (gradiente da curva de calibracdo), em keV/canal;

C € o numero do canal (centroide) que representa a posicdo do pico do espectro
em relacao a energia E, em canal.

Se houver a necessidade da determinacao das posi¢coes dos fotopicos com
alta precisdo € necessario corrigir possiveis niveis de nao linearidade do sistema
e, heste caso, a relacdo das energias dos raios gama e as posi¢cdes dos picos no

espectro pode ser representada por uma funcao quadratica ou de ordem superior
[47]

2.2.3 Eficiéncia do sistema de deteccao

Quando o raio gama emitido por uma fonte radioativa incide sobre o cristal
do detector, ele pode ser detectado através dos trés processos: efeito fotoelétrico,

efeito Compton e producéo de pares (vide item 2.1.1).

Os detectores semicondutores dao origem a um pulso ou sinal de saida
depois que o foton incidente interage dentro de seu volume ativo. A radiagdo, como
0s raios gama, deve primeiro passar por uma interacdo consideravel no cristal do
detector antes que a deteccdo seja possivel. Uma vez que os fotons podem

percorrer grandes distancias entre as interacdes, os detectores, geralmente, tém
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uma eficiéncia menor que 100%. Por essa razéo, € necessario ter um valor preciso

da eficiéncia absoluta do sistema de deteccéo.

Para fazer uma analise quantitativa com espectrometria de raios gama, é
necessario relacionar a intensidade (contagens) dos fotons detectados com
agueles emitidos pela fonte ou amostra radioativa. Essa relagéo pode ser descrita
por uma funcdo da energia dos fétons incidentes e é definida como a razéo do
namero de fétons que chegam ao detector (contagens), em relacdo ao namero total
de fétons emitidos pela fonte. A eficiéncia de deteccao varia com a energia do foton
incidente no detector e uma calibracdo do sistema de deteccdo deve ser

determinada.

A eficiéncia absoluta depende ndo apenas das caracteristicas do detector,
mas também dos detalhes da geometria de contagem (ou seja, distancia da fonte

ao detector). Usualmente?, consideram-se dois tipos de eficiéncias absolutas: a

eficiéncia total (€7) e a eficiéncia de pico (Ep).

A eficiéncia total (€) relaciona o numero de raios gama detectados com o

namero de raios gama emitidos pela fonte. Nesse caso, o nimero de raios gama
detectados estéa relacionado com as contagens obtidas para todo o espectro gama.
Isso leva em conta as contagens no pico de absorcéo total e todas as contagens
representadas pelo continuo Compton. A eficiéncia total pode variar de acordo com
a energia da radiagdo gama, com as dimensdes do cristal e com a distancia entre

a fonte radioativa e o cristal do detector.

A eficiéncia de pico (€p) relaciona o nimero de raios gama detectados no

fotopico (absorcao total) com o nimero de raios gama emitidos pela fonte, ou seja,
relaciona a area do fotopico (contagens), para uma determinada energia dos fétons
incidentes, com o numero de raios gama emitidos pela fonte. A eficiéncia de pico é
conhecida por Full-Energy Peak Efficiency (FEPE). A eficiéncia de pico € a
eficiéncia de interesse no presente trabalho. No texto, a palavra "absoluta” foi

1 As eficiéncias relativa e intrinseca nédo foram consideradas no presente trabalho.
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omitida, assim, entende-se por eficiéncia absoluta de pico simplesmente eficiéncia

de pico ou eficiéncia.

Na determinacéo da atividade de uma fonte radioativa, da probabilidade de
emissdo gama por decaimento de um radionuclideo, ou na determinacdo da
concentragcdo de elementos em amostras utilizando-se o método ko de analise por
ativacdo neutrbnica, um dos parametros mais importantes € a eficiéncia de
deteccdo, no intervalo de energia de interesse e na geometria do arranjo
experimental. Ha interesse em se determinar a razao entre o niumero de eventos

registrados no pico de absorc¢ao total e o numero de fétons emitidos pela fonte, ou
seja, a eficiéncia de pico. Neste caso, a eficiencia de pico (€p) pode ser

representada por [24;

Ny (E)

AL (E)tn, Ji (23)

gp(E) =

onde:
Np (E) é a &rea sob o pico de absorcao total para a energia gama considerada;
Iy (E) é a probabilidade da emissdo gama por decaimento da linha considerada,;

A é a atividade da fonte;
t,, € o tempo de medida;

f; sdo fatores de corregdo para tempo morto, geometria de detecgdo, decaimento

radioativo, atenuacao na fonte, correcao para soma em cascata.

7

Esta eficiéncia € obtida pela determinacdo das atividades de fontes
radioativas padrdo que possuem valores de intensidades gama por decaimento
bem conhecidas. As atividades sdo obtidas atraves das “contagens” dos raios gama
emitidos pelas fontes e que sdo detectados por um detector do tipo germanio

hiperpuro dopado com litio HPGe (Li). Uma vez obtidas as “contagens”, as

atividades de calibragdo A, das fontes radioativas padrdo sdo convertidas nas

atividades efetivas A, correspondentes a data da medicéo, pela aplicacdo da lei

exponencial do decaimento radioativo, isto é:
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A= Aje M (24)
onde:

n2 , . ~
A= T €a constante de desintegracao;
2

T12 é a meia-vida;

t; € o tempo de decaimento decorrido desde que as fontes foram calibradas até a
data da medicéao.

2.3 Analise por ativagcdo com néutron

2.3.1 Introducéo

A analise por ativacdo com néutrons (NAA) é uma técnica especificamente
analitica de is6topos para medir tanto qualitativa quanto quantitativa os elementos
quimicos e suas massas totais presentes em uma amostra de material. A técnica é
baseada na conversdo de um nudcleo atémico estavel em um nucleo radioativo
através da irradiacdo com néutrons, e subsequente medicdo da radiacdo emitida

durante o decaimento desses nucleos radioativos.

Segundo a definicdo dada pela IUPAC!8! (proposta de Gold Book revisado
a partir de 2014), um principio de medicdo no qual a atividade de radionuclideos
formados direta ou indiretamente por reacdes nucleares de particulas elementares
(por exemplo, néutrons, particulas carregadas) ou radiacdo eletromagnética com
0s isOtopos estaveis desses elementos € aplicada para medi¢do de elementos e/ou
seus isotopos estaveis, e suas quantidades totais em qualquer forma quimica ou

fisica em uma quantidade especificada de um material.

Hevesy & Levi (1936) 9 estudando a acdo dos néutrons nas Terras Raras,
publicaram o primeiro trabalho sobre este método. Boyd (1949) 5% sugeriu o termo
" andlise por ativacdo " e Brown & Goldberg (1949) 51 viabilizaram o uso de um
reator nuclear como fonte de alto fluxo de néutrons, oferecendo maior sensibilidade

para a maioria dos elementos.
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A utilizacéo de detectores semicondutores do tipo germéanio dopado com litio
Ge(Li) de alta resolugéo, a partir da década de 1960, possibilitou a deteccéo
simultanea de varios radionuclideos, ampliando o campo de aplicacédo da analise
por ativacdo com néutrons em estudos envolvendo um grande numero de

amostras, sem a necessidade de separacao radioquimica.

A aplicacdo de procedimentos puramente instrumentais € denominada de
analise por ativacdo com néutrons instrumental (INAA). Esta técnica tem sido
utilizada com sucesso em inumeros experimentos realizados pelo Laboratério de
Ativacdo Neutronica (LAN) do IPEN / CNEN - SP [3-8 52.53]

Um processo tipico na andlise por ativacdo com néutrons consiste em:
- Ativacdo, da amostra a ser analisada, via irradiagdo com néutrons;
- Medicéo da radiagdo gama induzida;

- Interpretacdo e analise do espectro gama com relacdo aos

radionuclideos de interesse e suas concentragdes.

A ativacdo com néutrons € o primeiro estagio do processo. Cada nucleo
atdbmico pode capturar um néutron durante a irradiacdo dando inicio a uma reacéo
nuclear. Imediatamente apds a captura forma-se um nucleo composto, e 0 excesso
de energia é liberado com a emissao de radiacdo gama ("prompt gamma rays”) e /
ou particulas. O nucleo produto formado apos a reacdo nuclear pode ser um nucleo
instavel. Neste caso, ja durante o processo de ativacao, o nucleo produto instavel
comeca a decair buscando uma configuracédo de estabilidade através da emissao
de radiacéo pelos seguintes processos: decaimento a, decaimento -, decaimento
B+ e captura eletronica. Na maioria dos casos, raios X e radiacdo gama ("delayed

gamma rays") sao também emitidos.

Uma das reacdes nucleares mais comum utilizada em NAA ¢é a reacdo de
captura de néutrons térmicos, ou a reagao (n, y). Como exemplo, uma reacao tipica

de captura de um néutron térmico por um ndcleo atdmico € mostrada a seguir:

°Co + n - %°Co + "radiagdo gama de captura" (25)
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O nucleo produto ¢°Co é radioativo e decai pela emisséo de particulas g~ e
pela emissdo de radiacdo gama, formando por fim um nudcleo estavel. Por meio da
energia da radiacdo gama de decaimento e da respectiva meia-vida, o radiois6topo
formado (nucleo produto) na reacdo nuclear pode ser identificado, permitindo assim
realizar analises qualitativas e quantitativas do elemento contido na amostra. A

reacdo mostrada acima é em geral, representada de uma forma mais compacta:

59Co(n,y)°Co (26)

O mecanismo de uma reagéo nuclear do tipo (n, y), pode ser visto na figura

Figura 8 - Sequéncia de eventos do mecanismo da reagdo nuclear do tipo (n, ¥y).
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Fonte: Semmler, Marilia G. M. Catharino, 200753

A técnica NAA pode pertencer a duas categorias:

Andlise por ativagdo com néutrons de raios gamas prontos (prompt gamma
rays), na qual a medicdo se da durante a irradiacdo. Esta técnica € conhecida
por PGNAA.

Andlise por ativacdo com néutrons de raios gama de decaimento (delayed
gamma rays). Esta técnica € conhecida por analise instrumental por ativacao

com néutron (INAA)
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Esta ultima é a mais comum. A PGAA é menos sensivel que a NAA e tem
aplicacdo na determinagdo de elementos de elevada seccdo de choque para
captura de néutrons, como o B, Cd, Sm, Gd. Geralmente sdo elementos que
decaem muito rapidamente para serem medidos por NAA e também s&o elementos
que produzem apenas radionuclideos estaveis ou que possuem intensidades de

decaimento de raios gama fracas.

A sensibilidade da analise por ativacdo depende fundamentalmente do fluxo
de néutrons a que a amostra esta submetida, da secc¢ao de choque, que representa
a probabilidade de um néutron interagir com o ndcleo do elemento de interesse, e
da abundancia isotopica do nucleo alvo. Quanto mais elevados forem esses
valores, maior sera a atividade do radioisotopo produzido. Outros parametros, como
as energias e o tipo das radiacbes emitidas por esses nuclideos e a meia-vida do

nuclideo formado, interferem na sensibilidade da andlise.

2.3.2 Atividade induzida em um elemento alvo na NAA

A atividade de um radionuclideo produzido em uma reacao nuclear é a
medida direta da quantidade do elemento alvo presente na amostra irradiada. Com
a finalidade de se obter a atividade induzida em um elemento Y apés determinado
tempo de irradiacdo, consideramos, como exemplo, a reagcdo X(n, »)Y. A taxa de

formacao do nuicleo produto Y é dada porf:

onde ¢ é o fluxo total de néutrons, Ny € o nimero de atomos do nucleo alvo X e o

€ a seccao de choque da reagéo.

Considerando que o tempo de irradiacdo de apenas pequenas quantidades
do elemento alvo seja curto, podemos assumir que o fluxo da particula incidente
permaneca constante em todo o volume do elemento alvo durante o periodo de
irradiacdo, e que Ny permaneca constante, isto €, que o numero de nucleos que

sofreram transmutacdo na reagao nuclear possa ser desprezado.
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Se o nucleo produto Y produzido pela reacédo X(n, »)Y é radioativo, entdo a
sua taxa de decaimento (ANy) durante o tempo de irradiagdo deve ser levado em

consideracdo e a equacao (27) é escrita comol®3:;

dNy
dt
onde A é a constante de decaimento do nucleo produto Y.
Integrando a equacéo (28) desde o inicio da irradiacdo (t = 0) até o tempo

final da irradiagdo (t = t;), e considerando que no instante t = 0, Ny = 0, temos:

o- ¢ Ny

Ny = == (1 - e7) (29)

Usualmente, o que se determina ndo é a quantidade Ny formada na

irradiagdo, mas sim a taxa de decaimento de Ny, conhecida por atividade (A):

A 7 ANy (30)

O numero de atomos Ny do ndcleo alvo pode ser expresso em funcéo da

Sua masSsa m:

NX=_'9'm (31)

onde N, é a Constante de Avogadro, M € a massa atdmica do elemento, 0 é a

abundancia isotopica do nucleo alvo X.

Substituindo as equacdes (30) e (31) na equacao (29) temos que:
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o ¢ Ny 6em

A
M

(1— et) (32)

A atividade produzida é diretamente proporcional a quantidade do nucleo
alvo, como mostra a equacao (32), desde que as condigcbes de irradiacdo
permanecgam inalteradas. Ainda, a atividade produzida e a sensibilidade da NAA

aumentam com o aumento do fluxo ¢.

Para a reacdo nuclear do tipo (n, y) discutida neste trabalho, a atividade

induzida A em um elemento alvo pode ser medida experimentalmente, ap4s um

tempo de irradiagéo t;, por meio de um sistema de detec¢éo adequado.

Sendo ¢ a eficiéncia do sistema de detecgao de pico da energia E, e [, a

probabilidade da emissdo gama por decaimento da linha considerada, a equacao

(32) para a reacdo em questéo é dada por:

B M

(1—et) (33)

Normalmente, a atividade induzida A em um elemento alvo ndo é medida
experimentalmente imediatamente apds o tempo de irradiacdo t;. Existe um
intervalo de tempo t; entre o final da irradiagdo e o tempo de inicio da medida

experimental. Levando-se em consideragdo o tempo de decaimento t;, a equagao

(33) torna-se:

_0-¢-Ny-0-m
B M

(1 — e"”i) . e AMa (34)

Levando-se ainda em consideracdo o decaimento durante o tempo de

medida t,,,, a equacao (34) € dada por:
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og-¢-Ny-0-m (1 — e?tm)
= (1= Ati).pgAa . X~ 7 35
o (1—ei)-e T (35)
e a equacao (35) pode ser expressa por:
c-¢-Ny-86-m-S-D-C
4= P (36)

M

onde,

A — atividade induzida, em contagens por segundo;

& — eficiéncia do sistema de detecc¢éo de pico da energia E;

I, — a probabilidade da emissdo gama por decaimento da linha considerada;
o — seccdo de choque da reacdo, em cm?;

¢ — fluxo total de néutrons incidentes no nicleo alvo, em cm=?s?;
N, — Constante de Avogadro;

6 — abundéncia isotépica do nucleo alvo;

m — massa do nucleo alvo, em g;

M — massa atdbmica do nucleo alvo;

S — fator de saturagdo: S = (1 —e™?);

t;— tempo de irradiagédo, em segundos;

D — fator de decaimento: D = e~*td;

t; — tempo de decaimento, em segundos;

—e~AMm
C — fator de contagem: C = %;

t,, —tempo de medida, em segundos;

in2

A — é a constante de decaimento do nucleo produto, em s, sendo 1 = —
/2
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2.3.3 Método absoluto

O método de NAA que utiliza a equacédo (36) € conhecido como método
absoluto. Através da equacao (36) é possivel se obter a massa m, em gramas, do

elemento na amostra:

A-M
m = 37
el 0§ N, 8-S D-C 37)

_ CLM
M e, 09N, -0-5D-C tp (38)

onde a atividade induzida A, em contagens por segundo, medida para fétons gama

de uma dada energia E, € dada por:

A=—-— (39)

sendo C, o numero de contagens liquidas sob o pico de absor¢éo total para a

energia gama considerada durante o tempo de medida t,,.

A equacéo (38) pode ser representada em termos da concentracdo o do

elemento contido na amostra;:

p=m (40)

Substituindo a equacao (38) na equacéo (40) temos:
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CL'M
el,-0-¢Ny-0-SD-C-ty-My

p= (41)

onde M; é massa total da amostra, em gramas.

Teoricamente, é possivel o uso do método absoluto, mas ndo € muito
comum, uma vez que muito dos parametros nucleares apresentados na equacao
(41) ndo sao conhecidos com muita exatiddo, tornando este método bastante
limitado. Dessa forma, uma vez que as seccdes de choque o de captura de
néutrons térmicos para a maioria dos radionuclideos ndo sdo bem conhecidas, e
como o fluxo ¢ de néutrons incidentes no nucleo alvo pode variar durante o periodo
de irradiacdo, o método comparativo de NAA, ou o0 método quase-absoluto, com

uso de monitores de fluxo, sdo os mais utilizados.

2.3.4 Método comparativo

No método comparativo de analise por ativacdo com néutrons, a amostra e
um padrdo do elemento que sera determinado séo irradiados simultaneamente, sob
as mesmas condi¢cdes, e ambos medidos nas mesmas condi¢cdes de contagem.
Desta forma, o fluxo ¢ de néutrons incidentes no elemento, a sec¢éo de choque o
de captura, o tempo de irradiacéo, a eficiéncia ¢ do sistema de deteccéo e todas
as outras variaveis associadas as contagens sao constantes tanto para a amostra
como para o padrdo, tornando possivel a determinacdo da concentracdo do
elemento na amostra através de uma comparac¢ao entre as atividades induzidas na
amostra e no padrdo, uma vez que a taxa de emissdo de radiacdo por um material

€ proporcional ao niumero de atomos.

O meétodo comparativo ndo exige a necessidade do conhecimento dos
valores dos parametros nucleares mostrados na equacdo (41), tornando mais

simples o calculo da concentracdo de um elemento presente na amostra em estudo.

De acordo com a equacéo (41) e considerando que a taxa de contagem da

amostra e do padrdo ndo sao obtidas simultaneamente, a concentragdo p, em um
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elemento da amostra e a concentracéo p,, em um mesmo elemento do padréo,

para a mesma energia, sdo dadas por:

Pa = n ] (42)

Pp = . (43)
p

CLa
p_a _ Da . Ca . tma MTa
Pp - CLP 9

Assim, a concentracao do elemento contido na amostra € dada por:

(< C;Lm : MT)a

(45)

Pg =
a (D-C-tiL-MT-p)p

A concentragéo do elemento contido na amostra é calculada, pelo método
comparativo, atraves da equacéo (45). Os termos exponenciais dos fatores C e D
da equacao (45) levam em consideracdo o decaimento da amostra e do padrao,
uma vez que a taxa de contagem da amostra e do padrdao ndo sao obtidas

simultaneamente. A simplicidade deste célculo € uma grande vantagem do método
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comparativo, pois ndo é necessario conhecer todos os parametros nucleares

envolvidos.

De uma forma geral, a massa ma de uma amostra é medida e depois
irradiada simultaneamente com um material cuja concentracdo pp do elemento a
ser determinado ja é conhecida (elemento padrdo). Em seguida, obtém-se a taxa
de contagem para a amostra e para o padrao utilizando-se um sistema de detecc¢éo
adequado. A comparacao entre estas taxas de contagens é a base para o calculo

da concentracado do elemento contido na amostra.

2.3.5 Método do ko

O conceito de padronizagdo ko-INAA, desenvolvido no Nuclear Sciences
Institute, em Gent, Bélgica e proposto por Simonits em 1975 19 surgiu como
complemento aos métodos de analise por ativacdo absoluto e comparativo. Esse
meétodo consiste em parametrizar os conjuntos de dados nucleares experimentais
ou tedricos que aparecem na expressdao do método absoluto, em uma Unica

grandeza que por sua vez pode ser determinada com relativa facilidade!®.

A determinacdo empirica do conjunto de dados nucleares necessarios aos
calculos da atividade € feita através da irradiacdo de monitores de fluxo. A
concentracdo dos elementos é calculada em relacdo a um elemento, geralmente

ouro, eliminando a necessidade de padrdes.

O fato de que os coeficientes ko possam ser medidos experimentalmente
com erros inferiores aos obtidos dos dados nucleares, deu forca a este método

analitico instrumental nos ultimos 30 anos.

Foi por isso que, em 1975, Simonits, De Corte e Hoste introduziram o método
do ko como um procedimento que combina a simplicidade experimental do método
absoluto, com a precisao do método relativo, de maneira que, com a ajuda de um

anico monitor, a concentracdo do elemento possa ser determinada.
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O fator ko de um isétopo elemento a ser analisado pode ser definido, com

referéncia ao comparador ouro, como 205

MAu 9a Iya GO,a

ko au(a) = (46)

Ma 9Au IyAu 00,4u

onde

o indice “a” é para o analito (elemento da amostra a ser analisado);

o indice “Au” é para o ouro (e refere-se a reacéo °’Au(n,y)'*Au, E, = 411,8 keV e
Ko.au = 1);

M — massa atdmica do elemento irradiado;

6 — a abundancia isotopica;

1, —probabilidade de emissdo gama por decaimento para a transi¢cdo considerada;
o, — a secc¢ao de choque para néutrons térmicos (2200 m/s).

Os fatores ko para a maioria dos elementos que podem ser analisados por
meio da andlise por ativagdo com néutrons tém sido determinados
experimentalmente com boa exatiddo e sdo encontrados na literatura [10-11 € 13],

O método ko foi desenvolvido utilizando a convencdo de Hogdahl [, a qual
assume que a seccao de choque (n,y) varia com a lei 1/v na regido térmica, isto €,
até ~1,5 eV, para o qual o fator de Westcott é igual a 1 (g = 1). Para os nuclideos

que ndo seguem a lei 1/v, o formalismo de Westcott 371 é adotado e requer a

determinacao do indice espectral modificado r(a)\/m e do fator de Westcott
g9(T,), com T, = 293,6 K correspondendo a velocidade do néutron de 2200 m/s, e
Tn é a temperatura do néutron para uma distribuicdo Maxwelliana.

O método ko exige a caracterizagdo precisa das instalacdes de irradiacéo e
deteccdo, a utilizagcdo de constantes nucleares da literatura (fatores ko, Qo €
constantes de desintegracdo) assim como a determinacdo de parametros
necessarios para o calculo da atividade das amostras irradiadas (eficiéncias de
deteccéo e intensidades gama).

A caracterizagao precisa da instalacéo de irradiacao requer a determinagao

da razéo entre os fluxos de néutrons térmico e epitérmico (f) e do parametro «
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relacionado com a distribuic&o de fluxo de néutrons epitérmicos, aproximadamente
dada por 1/E*®. E uma medida de quanto se afasta o fluxo de néutrons
epitérmicos do comportamento ideal 1/E. Estes parametros sdo caracteristicos da
posicdo de irradiacdo no reator nuclear.

Na caracterizacdo do sistema de detecgdo, um parametro de grande
importancia a ser determinado € a eficiéncia de deteccao no intervalo de energia
de interesse e a geometria do arranjo experimental.

Além disso, as constantes nucleares ko e Q, = 1,/0,, onde I, € a integral de
ressonancia para a reagao (n,y), precisam ser conhecidas para a determinacéo da
concentracédo de um determinado elemento na amostra.

Usando o método ko, a concentracéo (p) pode ser calculada porf*1:;

Asp,a . Ep,Au 1 Gth,Au ) f + Ge,Au ) QO,Au (C()

P Apan e Kom(@ Gina f +Goa Qoal@) D
sendo
Agy = & (48)
m-t,-S-D-C
onde

Asp — taxa de contagem especifica;

C; — numero de contagens liquidas sob o pico de absorgédo total para a energia
gama considerada durante o tempo de medida t,,.

m — massa total da amostra ou do comparador irradiados;

— tempo de medida;

S— fator de saturagdo: S= (1— e );

A— aconstante de decaimento;

t; — tempo de irradiagdo, em segundos;

D — fator de decaimento: D=e " ;
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t; — tempo de decaimento, em segundos;

1_ ’Mm
C — fator de contagem: C = ﬁe_)_

At ’

m
t,, — tempo de medida, em segundos;

¢ — eficiéncia de deteccao de pico da energia E, ;

ko a4y (a) — fator ko para o isétopo analisado, com referéncia ao comparador ouro;
G., — fator de correcdo para auto-blindagem para os néutrons térmicos®;

G, — fator de correcéo para auto-blindagem para os néutrons epitérmicos!®6-57;
f— razéo entre os fluxos de néutron térmico e epitérmico;

Q,— razao entre aintegral de ressonancia (/,) e a sec¢cao de choque para néutrons
térmicos (o,), ou seja, Q, = I,/0,, onde o, (n,y) é a seccdo de choque para

néutrons térmicos.

2.3.5.1 Determinacdo dos parametros « e f

Os métodos 1112 geralmente utilizados para a determinagdo experimental
do pardmetro « sdo: Método da Razdo de Cadmio com Monitores Multiplos (“Cd-
ratio multi-monitor method”), Método de Monitores Mdltiplos Cobertos Com Cadmio
(“Cd-covered multi-monitor method”) e o Método dos trés monitores descobertos
(“Bare triple monitor method”).

Quando se aplica o0 método do ko em NAA, em lugar de considerar a
distribuicdo do fluxo de néutrons epitérmicos como uma funcéo dependente de 1/E,
a qual ndo é satisfatéria para uma boa precisdo da analise 1], se recomenda utilizar
a representacdo semi-empirica dada pela equacdo (20) que demonstrou ser
satisfatoria para as necessidades de INAA e onde « é uma medida do quanto se
afasta o fluxo de néutrons epitérmicos do comportamento ideal e € caracteristico
de cada posicéo de irradiacéo do reator.

A representacdo 1/E*% induz a necessidade de se realizar determinadas
correcdes a integral de ressonancia (e aos resultados analiticos) para um fluxo de
néutrons epitérmicos néo ideal 14, E por isso que, quando se realiza o calculo da
concentragédo de um elemento em uma determinada amostra, o parametro « deve

ser conhecido, para manter a precisdo e exatiddo da analise.
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Neste presente trabalho foi utiizado o método dos trés monitores

descobertos (Bare triple monitor method) para a determinagcédo dos parametros a e

f.

2.3.5.1.1 Método dos trés monitores descobertos

Neste método utilizado neste trabalho, um conjunto de dois monitores
juntamente com um monitor de referéncia, é irradiado sem cobertura de cadmio.
Logo depois de serem irradiados, as atividades induzidas sé&o obtidas utilizando um
detector de HPGe com uma curva de eficiéncia bem determinada. Na Tabela 1 tem-
se 0s monitores (°°Zr, °7Zr e 1%8Au) e os respectivos dados nucleares!*® relevantes
para determinagéo do parametro « utilizando-se o método “bare triple monitor”. De
acordo com este método, o parametro « pode ser calculado resolvendo-se

numericamente a seguinte equacéo 14

Ge,l Ge,Z Ge,3 _
(a—b)Qp1(a) — aQ»(a) + bQp3(a) - =0 (49
Gena Gen,2 Gen,3
onde
Aoy ko ay (1 -
Q= [1 _Asp2 0,4u(1) _ 5p,1] (50)
Asp,l kO,Au(Z) 5p,2
Ao o ko, (1 i
b — [1 _ sp,3 ) O,Au( ) . gp,l] (51)
Asp,l kO,Au(B) gp,3
e
I(a) |[Q,— 0,429 0,429
QOi(a) = = (52)

o0 E)° T Za +1)(0,55)@
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Normalmente neste método séo utilizados os radionuclideos °'Zr, 5Zr e 1%Au.
Neste caso, o indice 1 corresponde ao isé6topo °’Zr/°’™Nb (743,3 keV), o indice 2
ao isétopo Zr (724,2 + 756,7 keV) e o indice 3 ao is6topo 1%8Au (411,8 keV).

Tabela 1 - Dados nucleares*® dos radionuclideos usados como monitores para
determinacéo dos parametros a e f.

Radionuclideo g, (b) Iy (b))  Qo(g/09) Ty Ko
19%8AU 98,7 1550 15,71 2,695 (d) 1
SZr 0,051 0,271 5,31 64,02 (d) 2,00E-04
9Zr 0,0197 4,96 251,6 16,74 (h)  1,24E-05

Fonte: Ja¢imovi¢ R (2020), ko Database [13]

2.3.5.1.2 Determinag&o daincerteza de alfa

Convencionalmente utiliza-se o método de propagacao de incertezasl® para
determinarmos diversas incertezas nos mais variados parametros, porém tal

método € limitado a apenas equacdes lineares.

2
o2 (53)

- @ i () e ()

Para equacdes ndo lineares desta forma o método de Monte Carlo surge
como complemento desse método de propagacéo, onde tal método consiste em
somar um erro gaussiano a um valor medido que depende do parametro a ser

analisado como segue no caso geral:

X=Y+ &g (54)
onde

&

g = Oy X randn

randn é um numero aleatério entre 0 e 1, que se distribui de forma gaussiana.
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O parametro a ser analisado é o X, e Y € uma variavel conhecida (uma vez

que é conhecido o seu valor e sua respectiva incerteza bem determinados). Este
procedimento é repetido n vezes e tem-se n valores de X, distribuidos de forma

gaussiana.

Para determinarmos a incerteza de X, basta realizar o calculo do desvio

padréo dos n valores de X determinados.

Seja 0 seguinte exemplo em que um modelo simples para encontrarmos a

incerteza € o modelo do péndulo simples:

L
T =211 |— (55)
g
ou
2 L 56
g = 41t ﬁ ( )
Utilizando o método de propagacao de incertezas temos:
dg dag
2 _ 2.2 2,2
Jg = (ﬁ) or + (E) gy, (57)
O qual resulta em:
64m2L? 16m*
2 _ 2 2
Og —TO'T + T4 gy, (58)

Assumindo L = 3,0044(3) me T = 3,47880(17) s obtemos:
g = 9,8007(14) m/s2

Utilizando o método de Monte Carlo para o0 mesmo modelo, podemos fazer
uma simulacao para os valores de entrada que séo L,, =3,0044 me T, = 3,47880

S, com suas respectivas incertezas g; = 0,0003 m e g, = 0,00017 s, temos entao:

L=Ly +¢&,com g =0,0003x randn
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T =Ty, + ¢4, com g =0,00017 x randn
Este procedimento foi repetido 10* vezes e com isso foi encontrado um vetor

com 10 valores para g. Em seguida determina-se o desvio padrédo desses valores

de g com a respectiva incerteza:

g = 9,8007(13) m/s?

A curva que descreve os valores de g simulados é dada na figura 9.

Figura 9 - Distribuicdo gaussiana dos valores de g simulados usando o matlab.

Gaussiana
Curtose 2,947

Fonte: Autor da dissertacéo, 2022.

Para o método do ko, observa-se que a equacao (52) € nao linear para alfa,

por essa razao foi utilizado o método de Monte Carlo.

O procedimento € o mesmo que o usado no modelo do péndulo simples, as

variaveis de entrada a, b, A;, A,, A3, com suas respectivas incertezas g, 0y, 031,

032, 033-

(a—b)- Qo,1(“) '_ a- Qo,z(a) b - Qo,3(“) 0
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Para a realizagcdo da simulacéo as equagbes 59, 60, 61, 62 e 63 foram

utilizadas nos lugares de a, b, A, A,, A;.

a=am+ o, *randn (59)
b=bm+ g, *randn (60)
A =Aym+ gy, *randn (61)
Ay = A,m+ 03, *randn (62)
A3 = Asm + 033 * randn (63)

onde ., by Ams Aoms A3 € SUAS respectivas incertezas séo conhecidos.
Usando as equacdes de 59 a 63, e os valores da tabela 2, foram gerados

10* valores para «. Esses valores séo distribuidos de forma gaussiana conforme a

figura 10 cuja incerteza de «a vai ser o desvio padréo dos 10* valores de a.

Tabela 2 - Valores a serem substituidos nas equacdes 59 a 63.

Parametro Incerteza
a 1,2018 0,003
b 1,2717 0,001
A 0,97 0,030
A, 0,98 0,030
A3 0,99 0,030

Fonte: Autor da dissertagéo, 2022.
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Figura 10 - Distribuicdo gaussiana dos 10 valores para alfa usando o matlab.

350

300F

230+

Gaussiana

Curtose 3,0248

100

50+

|
-\)IDI 0 D01 002 003 004 005 006 007 008

Fonte: Autor da dissertacéo, 2022.

2.3.5.2 Determinacao do parametro f

Dos véarios métodos para determinacdo da razdo entre os fluxos térmico e
epitérmico, dois sdo os mais usados, em qualquer canal de um reator: sdo 0s
meétodos da razdo de cadmio e o multiisotépico, porém para este presente trabalho

iremos focar apenas no segundo.

De acordo com 0 método dos monitores bi-isotopicos sem cobertura de cadmio

a razao (f) entre os fluxos térmico e epitérmico é dada por 11:

k £ A
G, 0.c) p.l Qo1(a) — G As_p'l Qo2 (a)
_ D, sp,2

Aspa G Ko,c(1) €pa
A - Yth1 k—E_
0,c(2) €p,2

(64)

onde

Ge.1, Gin1, Koca) € Asp,1 referem-se ao °7Zr/*"™Nb (743,3 keV);
Ge,2, Gin2, Ko,c2) € Asp,2 referem-se ao °Zr (724,2 keV);

Ge,3, Ginh 3, Koc3) € Asp,3 referem-se ao 1%Au (411,8 keV);
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Na tabela 1 podem ser vistos 0s monitores mais usados para determinacdo da
relacdo f pelo método do monitor bi-isotOpico sem cadmio, necessaria para a

aplicacdo do método de padronizacao ko.

3 PARTE EXPERIMENTAL

3.1 Sistema de deteccgéo

O espectrometro utilizado no presente trabalho foi um detector semicondutor
do tipo germanio hiper puro (HPGe), marca Canberra modelo GX3018 (Canberra
8), de geometria cilindrica e eficiéncia relativa de 30% para a energia de 1332,5
keV do ®°Co. Para esta energia, a resolucdo obtida experimentalmente foi de 1,66
keV. A eletrbnica associada € a convencional para espectroscopia simples. O
detector esta conectado ao analisador multicanal integrado Canberra, modelo DSA-

LX, de 16000 canais e um microcomputador PC compativel (Figura 11 ).

Figura 11 - Espectrémetro gama utilizado no trabalho, e o computador acoplado para
a analise de dados.

Fonte: Acervo pessoal, 2022.

O software utilizado para a aquisicdo dos espectros gama foi o Genie 2000. O
sistema de espectrometria gama esta localizado no Laboratorio de Ativacéo
Neutronica do Centro do Reator de Pesquisas (CERPq) do IPEN. Algumas
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especificacdes do detector HGPe utilizado no presente trabalho estdo reunidas na

Tabela 3.

Tabela 3 - Especificacdes do detector do tipo HPGe, modelo GX3018 -

(Canberra 8).
Modelo Nimero de série
o DSA-LX
Eletronica Analisador Multicanal
Canberra
Software Genie 2000 —_

Pré amplificador 2002CSL 13007827
Detector Canberra GX-3018 5488
Criostato 7500LS 48526
CrioCooler D-30
Tensao de operacéo (V) (+) 4000

Didmetro (mm) A 62
Cristal Comprimento (mm) B 40,7
do Espessura da Topo (mm)C 0,3.10°3
Detector camadamorta | ieral (mm) | 1,26
Diametro (mm) E 76,2
Tampa
. Espessura(mm) F 0,6
superior
Material Carbono
Distancia datampa superior ao cristal (mm) D 5
Nucleo do Diametro (mm) G 7,5
cristal Altura (mm) H 26
Volume sensivel do cristal (cm?) ~122
Fonte: Especificacdes do fabricante, 2022.

Um desenho das dimensdes identificadas por A, B, C, D, E, F, G, He | na

Tabela 2 esta apresentado na figura 10.
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Figura 12 - Representacdo esquemaética das dimensdes do detector do tipo HPGe,
modelo GX3018 - (Canberra 8).

— B
A

Fonte: Acervo pessoal, 2022.

Nas figuras 13 e 14 estdo representados o suporte, 0s porta amostras, detector

e blindagem.

Figura 13 - Suporte de aluminio e porta amostras de lucite, representagao

esquematica.

Porta amostras
de lucite (disco)

Invélucro
de aluminio
do detector

Fonte: Acervo pessoal, 2022.
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Na Figura 13:

1: Representa o involucro de aluminio onde o cristal de germanio do detector esta
inserido. Na face superior do invllucro esta a janela de carbono;

2: Suporte de aluminio. O suporte de aluminio € encaixado na base da blindagem
de chumbo (6). Po, P1, P2 e P3 s&o as posicdes (prateleiras) de contagem. A posicao
P3 (posicao de referéncia) esta situada a 10 cm da face superior do invélucro de
aluminio do detector.

3: Porta amostras (disco) de lucite. Na parte central do porta amostras (1,1 mm de
espessura) é colocada a fonte radioativa padrdao, a amostra, ou 0 monitor para a
determinacdo da atividade. O porta amostra de lucite pode ser inserido nas
prateleiras P1, P2 ou P3. Para a posi¢cdo Po, outro porta amostras (1,4 mm de
espessura) de lucite é utilizado;

4: Tampa de lucite (1,7 mm de espessura). A tampa de lucite esta localizada abaixo
da posicdo Po (5). A principal fungdo da tampa de lucite € proteger a janela de
carbono do detector e evitar riscos de contaminacdo do detector e efeitos de
Bremsstrahlung.

5: Posicao da tampa de lucite. A tampa de lucite esté situada a 7,4 mm da face
superior do invélucro de aluminio do detector. Quando a posi¢cédo Po € utilizada, o
porta amostra de lucite (3) € colocado sobre a tampa de lucite;

6: Blindagem modelo 747 - Canberra (Figura 12);

7: Suporte de aluminio (2) com o porta amostra de lucite (3) colocado na posicao
de contagem P3 e a tampa de lucite (4) localizada abaixo da posicéo Po (5).
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Figura 14 - Representacdo esquematica do arranjo experimental para as medidas
com o espectrémetro gama (Canberra 8) — Detector e blindagem.

|¢— 508 mm —.|

1 s i

635 mm

686 mm

Fonte: Acervo pessoal, 2022.

3.2 Determinacdo da curva de eficiéncia do detector de HPGe

A determinacdo da eficiéncia de pico em funcéo da energia foi realizada
medindo-se a eficiéncia de pico nas condi¢cdes de referéncia, isto €, para fontes
radioativas padrao puntiformes e para uma grande distancia fonte-detector onde os
efeitos de soma em cascata (true-coincidence summing effects - TCS) sao
despreziveis. O efeito da soma em cascata depende da probabilidade de que dois
raios gama emitidos simultaneamente sejam detectados simultaneamente. Esta é
uma funcdo da geometria, do angulo soélido subentendido no detector pela fonte.
De acordo com GILMORE (2008)71, a chance de que dois raios gama emitidos
simultaneamente alcancem o detector ao mesmo tempo é de 0,04% para uma
distancia fonte-detector igual a 10 cm.

Por outro lado deve-se evitar distancias fonte-detector “muito grande” para

evitar tempos de aquisicdo excessivamente longos. A distancia minima requerida
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para manter as incertezas suficientemente pequenas, isto é, menor que um por
cento, depende da eficiéncia e, portanto, do volume do detector. Todas as medidas
foram feitas na posicdo P3, situada a 10 cm da face superior do invélucro de
aluminio do detector (Figura 11). Desta forma, para o presente trabalho, o efeito da
soma cascata foi considerado desprezivel.

O suporte de aluminio e o porta amostras de lucite foram confeccionados de
forma a permitir uma centralizacdo e um posicionamento facil e reprodutivel das
fontes radioativas de calibracdo, com a finalidade de se obter resultados confiaveis.

O porta amostras de lucite e a tampa de lucite, os quais estao posicionados
entre a fonte e o detector, foram confeccionados com a finalidade de minimizar os
efeitos da atenuacdo gama. O lucite, um tipo de acrilico, € também conhecido por
polimetil-metacrilato, PMMA ou plexiglass e possui uma densidade igual a
1,18 g.cm=. As espessuras do porta amostras e da tampa de lucite, séo,
respectivamente, 1,1 mm e 1,7 mm. Como este material € permanente no arranjo
experimental, as correcdes para atenuacdo gama foram desprezadas.

Para a determinacdo da eficiéncia de pico em funcéo da energia, na posi¢ao
de referéncia Ps, foram utilizadas fontes radioativas puntiformes devidamente
calibradas para os seguintes radionuclideos (Tabelas 4 e 5): ?°Na, %°Co,**Ba,
137Cs, 152Eu e 156MHo, com energias variando, no intervalo de interesse, de 121 keV
até 1408 keV.

A eficiéncia de pico foi determinada através da equacéao (23) que foi adaptada
com as devidas corregcbes D, C e F(fatores de corre¢cdo: tempo morto,

atenuacao,...):

N, (E)
Aol (E)DCtF

& (E) = (65)

A curva de eficiéncia de pico do detector em fung¢édo da energia foi obtida por

meio de um polindmio em escala log-log do tipo 47 €59

Ine,(E) = Zn a,(nE)’ (66)

i=
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A partir do grafico de Ine,(E) versus [nE ou dos coeficientes do polindmio

ajustado, a eficiéncia € interpolada para qualquer valor de E. Todas as incertezas

parciais envolvidas foram consideradas: area do fotopico, atividade inicial,

corregdes para o decaimento e probabilidade de emissédo gama por decaimento.
No presente trabalho, para efeito de comparacao e validacdo dos resultados

obtidos, a eficiéncia de pico foi obtida através de dois processos distintos:

|.  Célculo manual utilizando planilhas do Microsoft® Office Excel. Na tabela 4
sao apresentados os dados de calibragédo das fontes radioativas padrao e na tabela
4 as energias, meias-vidas e intensidades gama dos radionuclideos utilizados como

fonte padréo. A eficiéncia de pico foi determinada através da equacéao (65).

Il.  Simulacdo utilizando o cddigo de transporte de radiacdo MCNP (Monte Carlo
N-particle).

Tabela 4 - Dados de calibracédo das fontes radioativas padréo utilizadas para
a calibracéo da eficiéncia de pico.

Radionuclideo Certificado/Fonte Ao (kBq) o(%) Data de referéncia
22Na IRD?, 91519 63(1) 2,0 21/10/2020
Co IRD, 144515 4,08(4) 1,1 02/10/2015
50Co IRD, 145515 98(1) 1,1 28/10/2015
1335 IRD, 146515 15,12(15) 1,0 05/10/2015
137Cs IRD, 147515 13,84(19) 1,4 05/10/2015
137Cs IRD, 148515 76(1) 1,4 06/10/2015
152 IPEN®, 52024 402(12) 3,0 01/02/1992
166mH o IRD, 24509 24,41(53) 2,2 24/06/2009

Fonte: Autor da dissertacéo

a - IRD: Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria.

b - IPEN: Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares.



70

Tabela 5 - Dados nucleares das fontes radioativas padrao utilizadas para a
calibracdo da eficiéncia de pico.

Radionuclideo Energia (keV) Meia vida (a)i*3 Iy[13]
2Na 1274,54 2,6018 (22) 99,94(13)
1173,23 99,85(3)
80Co 5,2746 (25)
1332,49 99,2826(6)
276,40 07,13(6)
302,85 18,31(11)
133Ba 10,551 (11)
356,01 62,05(19)
383,85 8,94(6)
137Cs 661,66 30,08 (9) 84,99(20)
121,78 28,41(13)
244,70 7,55(4)
344,28 26,59(12)
411,12 2,238(1)
152EY 867,38 13,517 (9) 4,243(23)
964,08 14,50(6)
1085,84 10,13(6)
1112,08 13,41(6)
1408,01 20,85(8)
80,57 0,1266(23)
184,41 0,725(3)
280,46 0,2954(25)
300,74 0,0373(3)
365,77 0,0246(4)
410,96 0,1135(17)
166mpo 451,54 1200(18) 0,0292(1)
529,83 0,094(40)
571,00 0,0543(20)
670,53 0,0534(21)
691,25 0,0132(7)
711,70 0,549(90)
752,28 0,1220(30)
778,83 0,0301(8)
810,29 0,5730(10)
830,57 0,0972(18)
950,99 0,02744(19)

Fonte: Autor da dissertacéo, 2022.

Na figura 15 sao representadas algumas fontes radioativas padréo utilizadas

no presente trabalho.
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Figura 15 - Representacdo de algumas fontes radioativas padrdo utilizadas no
presente trabalho.

IPEN IRD

Fonte: Acervo pessoal, 2022.

3.3 Espectros gama e calibracao

Para a aquisicdo dos espectros gama, cada fonte fonte radioativa padréao foi
centralizada sobre o disco de lucite. O disco de lucite foi entdo colocado no suporte
de aluminio na posigéo de referéncia Ps (Figura 13).

O software de aquisicdo dos espectros gama utilizado foi o Genie 2000,
conectado a um microcomputador PC. O tempo de aquisicdo (Tabela 6) foi
estabelecido de modo que a incerteza na area do fotopico fosse menor ou igual a
1%.

Tabela 6 - Fontes radioativas padréo utilizadas para a calibracéo da eficiéncia
de pico.

Radionuclideo/fonte Espectro? Aquisicao tmP(S)
22Na - IRD, 91519 EF039151922NaC83A 03/02/2021 as 08:47:00 600
50Co - IRD, 144515 EF03144S1560CoC83A 27/01/2021 as 12:54:28 6000
50Co - IRD, 145S15 EF03145S1560CoC83A 27/01/2021 as 09:34:44 500
133Ba - IRD, 146S15 EF03146S15133BaC83A 27/01/2021 as 12:00:36 2000
137Cs - IRD, 147515 EF03147S15137CsC83A 27/01/2021 as 08:46:28 600
137Cs - IRD, 148515 EF03148S15137CsC83A 27/01/2021 as 09:06:43 600
152Fy - IPEN, 52024 EFO3IAEA152EuUC83A 27/01/2021 as 14:51:46 4100
166mHo - IRD, 24S09 EF03166mHoC83A 03/02/2021 as 09:01:23 21600

Fonte: Autor da dissertacéo, 2022.

a: O arquivo gerado pelo Genie2000 tem o formato CNF.

b: tempo de aquisicao.
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Os nomes dos espectros seguem um padrao para facilitar a identificagéo:
##H##FFFFFNNNNNDDPM.CNF:
o it representa o projeto ;
e FFFFF aidentificacdo da fonte ;
¢ NNNN o radionuclideo;
e DD o detector;
e P aposicdo de aquisicao ;
e M o numero da medida (A para a primeira, B para a segunda, ...,quando
a aquisicao do espectro é repetida para a mesma fonte).

No procedimento manual utilizando planilhas do Microsoft® Office Excel, os
calculos das &reas correspondentes aos fotopicos foram feitos usando o programa
Maestrol®?. O programa calcula a area sob o fotopico de emissdo gama nos
espectros de energias por integracdo numérica. Como a versdo do Genie 2000
disponivel grava apenas espectros no formato CNF, que ndo pode ser aberto em
nenhum outro software, os espectros foram convertidos para o formato CHN, que
pode ser aberto pelo Maestro, usando o software Cambiol®1l.

Os dados gerados na aquisicéo dos espectros como data e hora da aquisicéo,
tempo de medida, area do fotopico foram digitados manualmente nas planilhas do

Excel.

3.4 Preparagdo dos monitores e amostras

Para o monitor de ouro, foi utilizado o material IRMM 530 RC (fio — liga Al -
0,1%Au de 1,00 mm de diametro) e para o monitor de zirconio, folhas retangulares
com 0,25 mm de espessura (Aldrich — 99,8% de pureza) apresentados nas figuras
16e17.

A preparacdo dos monitores para a determinacdo dos parametros a e f foi
executada em trés etapas:

1. Corte dos monitores.
Corte dos fios e das folhas, utilizando tesoura de titanio, para obtengcdo dos

pedacos dos monitores a serem irradiados.
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Figura 16 - Monitor de Au.

(@) (b)

a)lIRMM 530 RC liga de Al-0,1%Au com 1,00 mm de didametro.
b) fios de Au.

Fonte: Acervo pessoal, 2022.

Figura 17 - Monitor de Zr.

(a) (b)

a) Folhas de zircdnio com 0,25 mm de espessura e 99,8%
de pureza.

b) Folhas de Zr.

Fonte: Acervo pessoal, 2022.

2. Limpeza e pesagem.

Na segunda etapa, os monitores foram limpos com alcool, e as suas massas

foram obtidas.
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Para a determinacao das massas foi utilizado uma balanc¢a analitica Shimadzu
modelo AEL-40Sm (Shimadzu Corp., Kyoto, Japan), com precisao de 0,00001g
(figura 18).

Figura 18 - Balanga analitica utilizada na determinagdo das massas dos monitores e
amostras.

Fonte: Acervo pessoal, 2022.

3. Selagem dos monitores.

Na terceira etapa, 0s monitores sdo colocados em cépsulas de polietileno e
selados (figura 19). Cada capsula contém um monitor.

Figura 19 - Capsula de polietileno para armazenar os monitores de Au e Zr.

(@) (b)

a) Coelho - Capsulas para Analise por ativacdo neutronica - capsula tipo V - Plasticos Pdstumo -
Beverjwijh - Paises Baixos

b)L1=58mml2=52mmD=93mmd=28,0mm

Fonte: Acervo pessoal, 2022.
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As duas amostras utilizadas para validacdo do método do ko, sédo do tipo
geoldgica e bioldgica (CTA-AC-1 e GS-N) com suas concentracdes previamente
conhecidas através dos respectivos certificados?.

Para sua preparacao, o procedimento é semelhante ao dos monitores: uma
quantidade de amostra foi colocada dentro de uma capsula de polietileno (figura
20) e depois selada. As massas foram determinadas e colocadas nos recipientes

para irradiacao.

Figura 20 - Capsula de polietileno para as amostras.

L1

(a) (b)

a) Coelho - Capsulas para Analise por ativacdo neutrénica - capsula tipo W - Plasticos
Pdstumo - Beverjwijh - Paises Baixos

b)L1=121mmL2=114mmD=93 mmd=8 mm

Fonte: Acervo pessoal, 2022.

3.5 Sistemade irradiacéo

Os monitores e as amostras foram irradiados na estacdo pneumatica (estacao
4) do reator IEA-R1 do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN), no
Centro do Reator de Pesquisas (CERPQ).

2 Institute of Nuclear Chemistry and Technology, Department of Analytical Chemistry in Poland
Association Nationale de la Recherche Technique (ANRT) in France
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Podemos observar uma imagem do ndcleo do reator (figura 21) com uma vista
de cima.

Figura 21 - Imagem do nucleo do reator visto de cima.

Fonte: Acervo pessoal,2017.

Ao total sdo 24 elementos combustiveis feitos de liga U-Al, sendo que 4 destes
permitem a insercdo de barras de controle, por isso sdo chamados de elementos
combustiveis de controle. Os outros 20 elementos combustiveis sdo do tipo MTR
(Material Testing Reactor) e sdo denominados elementos combustiveis padréo. Os
24 elementos combustiveis estédo dispostos no formato 5 x 5, sendo que na posi¢ao
central ha um elemento de irradiacdo. Os elementos refletores possuem a mesma
geometria que os elementos combustiveis e sao formados por blocos de berilio ou
grafite com revestimento de aluminiol®2.

O esquema simplificado da configuracéo do reator IEA-R1 esté apresentado na
figura 22 com a indicacdo da posicdo de irradiacdo utilizada neste trabalho

(Posicao, Estacao 4 ou pneumaética).
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Figura 22 - Esquema simplificado da configuracdo do reator IEA-R1, configuracdo
262.
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Fonte: Relatorio interno CERPq, 2019. Adaptado pelo autor

3.6 Irradiacao dos monitores e amostras

As capsulas com os monitores foram empilhadas e envolvidas por papel
aluminio, e colocadas no recipiente de irradiacéo.

Uma espuma foi utilizada para assegurar a geometria durante a irradiagdo. Na
figura 23, observa-se a geometria tipica de um processo de irradiacdo, realizada
neste trabalho.

Os monitores sao classificados (figura 23) da forma Au## ou Zr##, onde # € 0

namero relacionado com sua massa e geometria.



78

Figura 23 - Disposicdo geométrica dos monitores com uma espuma amarela
(multiuso) em volta, dentro do recipiente (coelho) de irradiacao.

Fonte: Acervo pessoal, 2022.

Para cada irradiagdo os monitores foram irradiados simultaneamente na
estacdo pneumatica do reator IEA-R1 por 2,5 minutos sob um fluxo médio de
néutrons térmicos de 1,90x10*? cm?-s1. O fluxo foi obtido, para cada irradiacéo,

através da equacéo 6711,

_ fAyp.347
(f+ Q@)

Den (67)

onde

f é arazéo entre o fluxo de néutrons térmicos e epitérmicos, equacao 64;
Asp € a area especifica para o ouro;
&y € a eficiéncia do ouro na prateleira de referéncia;

Qo (a) é dado pela equag&o 63.

Para determinacéo do fluxo rapido utilizou-se da equacgéo 68!
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_ M4,
I Ng.a.le,. o

(68)
onde

M é a massa molar;

Asp € a area especifica do niquel;

&p € a eficiéncia do niquel na prateleira de referéncia;

Iy € a probabilidade de emissédo gama,;

a é a abundancia isotopica;

o é a secao de choque;

N, é a constante de Avogadro;

Durante o trabalho, foram efetuadas 9 irradiagbes com a finalidade de
verificar a variacdo temporal dos parametros a e f com as irradiagdes. Para cada
irradiacdo foram utilizados 2 fios de ouro e uma folha de zircbnio na mesma
geometria. Essa geometria foi definida afim de estudar o comportamento do fluxo
neutrdnico ao longo do recipiente e observar se ha variacdes (figura 23).

O recipiente de irradiacao (“coelho”) utilizado na estacao pneumatica (figura
25) é mostrado na figura 24. E um tubo de polietileno onde as capsulas com o0s

monitores e amostras sao inseridos para serem irradiados.

Figura 24 - Recipiente de irradiacdo "coelho", utilizado para a irradiacdo dos
monitores ou amostras.

]

(a) Imagem do “Coelho™ de polietileno. (b) Dimensdes do “coelho”de polietileno.

Fonte: Acervo pessoal, 2022.
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Figura 25 - Sistema pneumatico de irradiacdo de monitores ou amostras no reator
IEA-R1 — Esquema no painel da sala de controle do reator IEA-R1.

Fonte: Acervo pessoal, 2022.

4 ANALISE E TRATAMENTO DE DADOS
4.1 Medida do fundo radioativo (Background)

A radiacdo natural na maioria das vezes é devido as transicbes dos
radioisotopos pertencente a uma das trés séries 63 radioativas, série do 238U, 232Th
e do 2%U.

Quando se estuda a radiagéo produzida por uma fonte especifica (uma fonte
radioativa, por exemplo), devem ser considerados os valores da contagem de
fundo, subtraindo-os aos valores obtidos. Neste trabalho foram identificadas
algumas transi¢des dessas trés séries radioativas ao realizar medidas utilizando-se
do detector de HPGe.

Foi realizado um estudo das medidas de radiagcdo de fundo natural no
laboratério por ativacdo neutrénica (LAN) no IPEN, utilizando-se o detector
Canberra 8 como descrito anteriormente, a fim de validar a eficacia da blindagem
e observar a influéncia do suporte de fontes utilizado nas medidas.

O espectro da radiacdo de fundo foi adquirido durante 55 horas consecutivas
comecando em uma sexta feira e terminando na segunda feira, pois durante o final
de semana ha uma menor troca de ar com o exterior devido a baixa circulacédo de
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pessoas no laboratério (com provavel acumulacdo de gas rad6nio) com isso uma

possivel menor influéncia nos resultados.

O espectro obtido € mostrado na figura 26.

Figura 26 - Espectro do fundo radioativo (escala log).

Taxa de Contagem

Energia (keV)

Fonte: Acervo pessoal, 2022.

Os resultados obtidos para as linhas e suas respectivas energias de maior
intensidade juntamente com a origem dessa energia encontram-se na Tabela 7.

Tabela 7 - Resultado da medida do fundo radioativol®¥ do laboratério de
andlise de ativacdo neutrbnica. Na primeira coluna aparece o nuclideo
responsavel pela energia gama e na ultima coluna a origem desse nuclideo.

Nuclideo  Energia (keV) CPS (contagens por segundo) 10 (%) Fonte de radiagao
Cuk 10,38 0,004 22,6 Fluorescéncia da blindagem
210pp 46,53 0,012 7,3 238 (**°Ra) séries
214pp 53,32 0,004 23,1 238 (*%°Ra) séries
234Th 63,34 0,051 2,3 238 séries
ThK 89,95 0,004 13,3 235 e 228Ac decaimento
234Th 92,70 0,098 0,9 2381 series - dubleto
234Th 113,04 0,004 25,1 2381 séries
235y 143,90 0,01 11,5 primordial
235y 163,48 0,004 21,5 primordial
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35 185,87 0,053 2,2 primordial
35 205,40 0,004 22,7 primordial
212pp 238,78 0,011 8,6 232Th séries
214pp 258,58 0,001 43,7 238 (%2°Ra) séries
214pp 295,50 0,002 27,4 238 (%2°Ra) séries
287 338,42 0,002 30,0 32Th séries
214pp 352,25 0,296 11,6 238 (*2°Ra) séries
2280¢c 463,40 0,001 30,9 232Th séries
Aniquilacdo 511,32 0,026 2,7 Radiacdo de aniquilacao
2087 583,63 0,007 5,4 232Th séries
214p;j 609,82 0,005 7,6 238 (%2°Ra) séries
212B;j 728,02 0,002 26,2 232Th séries
287 795,19 0,001 38,1 232Th séries
287 911,95 0,007 5,5 232Th séries
287 969,95 0,004 5,0 232Th séries
234mpg 1001,86 0,005 6,9 8 séries (GRG empirico)
214B;j 1121,08 0,003 9,9 238 (#2°Ra) séries
80Co 1174,19 0,003 9,8 ativacdo
80Co 1333,66 0,004 8,3 ativacdo
a0 1462,02 0,012 2,9 primordial
287 1589,54 0,001 9,8 232Th séries
214B; 1766,10 0,004 5,7 238(2%%Ra) séries

Fonte: Autor da dissertagao, 2022.

Podemos identificar o “°K que n&o pertence a nenhuma das séries citadas, e

se encontra no material que constituiu as paredes da constru¢do ou mesmo no solo

abaixo da mesma, também no ar e nas deposi¢cdes de gordura e tecido bioldgico

oriundas da manipulagéo dos dispositivos que ficam dentro da blindagem.

Observamos que o numero de contagens para esses nuclideos é desprezivel

em relacéo a contagem dos monitores como veremos mais adiante, indicando uma
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boa blindagem do detector, ndo influenciando nos resultados para os monitores,
auxiliando na avaliagdo da interferéncia da radiacdo de fundo nas medidas de

espectroscopia.

4.2 Calibracdo do sistema de deteccéo

Foi efetuada uma avaliagcédo da resolucao do sistema no presente trabalho.
A curva de resolucao do detector em fungéo da energia foi obtida e € mostrada na
figura 27.

Figura 27 - Curva de resolucéo obtida para o detector de HPGe.
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Fonte: Autor da dissertagdo, 2022047 64],
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Tabela 8 - Parametros e suas respectivas incertezas associados aos ajustes
feitos.

Parametros Linear Olin  Tlin(%) Genie Ogenie Ogenie(%) Gilmore UJgilmore Cgilmore(®) D&H Tah Can(w)

0 a 0.000688582 1.16112e-05 1.68624 0.0011619 4.02638e-05 346534 0.107189 0.0472357 440676 1701.12 185135 1.08831
il b 0.756133 0.00875076 11573 0.372654  0.0151373 406203 155854  65.2977 418967 408008 11249 2.75707

2 C 440820 18050.5 4.09476

2

6 X 0.990146 0.989602 0.996502 0.995969

Fonte: Autor da dissertagdo, 202247 641,

O ajuste da curva da resolucéao foi efetuado utilizando-se diferentes fungdes
usadas na literatural®l. Na tabela 8, sdo representados os dados dos diferentes
ajustes, para efeito de comparacéo, o melhor ajuste dentre as funcdes utilizadas foi
o linear, pois o conjunto das incertezas nos parametros sdo menores comparados
com o dos demais ajustes e o qui-quadrado € préximo de 1 sendo entdo os mais

compativeis para descrever os dados experimentais.

A curva de eficiéncia para o espectrometro de HPGe foi determinada
utilizando as fontes padrdes de ¥®Ba, ®°Co, 1%'Cs, %?Eu, ’Na e 1%MHo, com

energias variando de 121 keV até 1408 keV, aplicando-se a equacéo 54.

A distancia das fontes ao detector foi de 100 mm (posicao de referéncia —
prateleira 3 do suporte — P3). As correcdes para o efeito cascata, nesta posicao,

foram assumidas neste trabalho como despreziveis.

A curva de eficiéncia do detector em funcéo da energia obtida é mostrada na
figura 28.
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Figura 28 - Curva de eficiénciaem funcéo da energia, obtida para o detector Canberra
8 HPGe.
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Fonte: Autor da dissertagcéo, 2022.

Tabela 9 - Parametros e suas respectivas incertezas associados ao ajuste feito do
Log eficiéncia em func¢éo do Log energia.

Parametro Valor Incerteza (%)
0 -5,414e-02 0,34
1 1,386e+00 0,32
2 -1,3214e+01 0,29
3 5,458e+01 0,27
4 -8,655e+01 0,25

Fonte: autor da dissertacdo, 2022.

O ajuste da curva de eficiéncia parametrizada pela equacgéo 53 foi efetuado
pelo método dos minimos quadrados e o grau do polindmio ajustado em escala log-
log, foi quatro, e o melhor valor obtido para o Qui-Quadrado reduzido foi de 0,997,
indicando um ajuste aceitavel, juntamente com as incertezas dos parametros como

mostra a tabela 9. A equacao de ajuste € dada por 69.
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Ing,(E) = —0,05414(In E)* + 1,386 (In E)® — 13,21(In E)? + 54,58 InE — 86,55 (69)

A partir dessa curva podemos interpolar valores para determinar a
eficiéncia para qualquer energia dentro desse intervalo de interesse.

Periodicamente foi verificada a eficiéncia do sistema de deteccdo através
da aquisicdo do espectro da fonte padrdo de >?Eu. N&o houve necessidade de

novas calibracées.

4.2.1 Utilizacdo do cédigo MCNP-6C

Com a finalidade de simular o sistema de detec¢cdo gama e determinar por
meio de calculo sua eficiéncia foi utilizado o c6digo computacional MCNP-6CI®3],
Por meio dele é possivel simular com detalhes a geometria e determinar as
caracteristicas dos materiais existentes na mesma. Algumas fontes utilizadas na
determinacao experimental da eficiéncia foram modeladas com suas respectivas
energias emitidas. Na regido do cristal de germéanio foi criado o “tally” f8 (“Pulse
Height Tally”). O tally f8 proporciona a distribuicao de pulsos criados num detector,
ou seja, determina diretamente a eficiéncia. O corte transversal da geometria do
sistema de detecgdo gama gerado no software “MCNP-Plot”, poder ser visto na

figura 29.
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Figura 29 - Imagem do corte transversal do sistema de detec¢cdo HPGe gerada no
codigo MCNP-6C.
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Fonte: Autor da dissertagéo, 2022.

Para testar se o arquivo de entrada criado no MCNP-6C é condizente com a
realidade fisica, foi modelada uma fonte com as mesmas dimensfes da fonte
utilizada para determinar a eficiéncia de pico do detector utilizando a biblioteca de
fétons padrdo do MCNP-6C. Essa fonte foi posicionada na terceira prateleira do
suporte dentro do detector que corresponde a uma distancia de 103 mm do cristal
de germanio e dela foram gerados fétons com energias iguais a 661,66; 1173,28,
1332,39; 1274,537; 121,78, 244,70, 344,28, 411,12, 778,90, 867,38, 964,08,
1408,01 keV sendo essas energias respectivas dos seguintes nuclideos

Para essa simulacdo foram geradas 102 histérias, considerando a
probabilidade de emissao para cada energia de 100%. Os fétons gerados foram
uniformemente distribuidos ao longo de toda a fonte tendo probabilidade isotropica
de emissdo. Os resultados obtidos foram entdo comparados aos obtidos

experimentalmente e podem ser visualizados na tabela 10.
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Tabela 10 - Comparacdo entre os valores experimentais e simulados.

Energia Eficiéncia Eficiéncia Teste Z
Radionuclideo  (keV) simulada= y4 Osim.  experimental= i, Oexp.
2Na 1274,53 1,93E-03  2,30E-05 1,97E-03 2,12E-05 1,28
137Cs 661,65 3,37E-03 1,70E-05 3,30E-03 2,56E-05 2,28
60Co 1173,22 2,08E-03 2,20E-05 2,01E-03 1,65E-05 2,55
60Co 1332,49 1,86E-03  2,30E-05 1,81E-03 1,49E-05 1,82
166mp g 121,78 1,37E-02 2,08E-04 1,34E-02 2,11E-04 1,01
166mH g 244,70 8,08E-03 1,45E-04 8,26E-03 1,33E-04 0,91
166mp 344,28 5,72E-03  8,98E-05 6,07E-03 9,60E-05 2,66
166mp g 411,12 4,75E-03 9,01E-05 5,04E-03 8,52E-05 2,34
166mH g 778,90 2,85E-03  5,32E-05 2,79E-03 4,48E-05 0,86
166mp 867,38 2,41E-03  4,35E-05 2,46E-03 4,26E-05 0,82
166mp 964,08 2,17E-03  4,01E-05 2,30E-03 3,67E-05 2,39
166mp 1408,01 1,54E-03  2,88E-05 1,64E-03 2,59E-05 2,58

Fonte: Autor da dissertacéo, 2022.

Figura 30 - Plot de Bland-Altman para intervalo de confianca de 99,5% para
eficiéncia.
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Fonte: Autor da dissertacéo. 2022
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Pode-se observar que, o valor da eficiéncia experimental é compativel ao da
eficiéncia calculada ou simulada, para essa faixa de energia os valores sdo
compativeis entre si, portanto podemos assumir que a geometria da simulacao esta
coerente com o arranjo experimental, apenas tomando o cuidado com o valor do
“gap” entre a janela de carbono e o cristal de germanio, foi determinado variando a
posicao da fonte dentro do codigo MCNP-6C até que os valores figuem compativeis
entre si, que difere de 3 mm do valor nominal encontrado no manual do detector. O

“gap” esta representado por D na Figura 12, o valor obtido pela simulagao foi 8mm.

Considerando que esses valores de eficiéncia vém de um namero
significativamente grande de medidas, podemos considera-los como medidas
distribuidas de forma gaussiana e ao aplicarmos o teste Z a fim de validar a
consisténcia entre os valores experimentais e simulados (ou seja a hipotese nula
U, = U,). Nesse caso, para o intervalo de confianca de 99%, os valores z-criticos
serdo * 2,58. Como pode ser visto na ultima coluna da Tabela 10 e na Figura 30,
todos os valores de z encontrados estéo dentro do intervalo z-critico, 0 que mostra
com nivel de significancia a = 0,0027 que a hipotese nula ndo pode ser refutada,

ou seja esses valores estédo de acordo entre si.

4.3 Calibracéo da posicédo de irradiacéao

A determinacdo das atividades induzidas nos monitores foi efetuada

utilizando-se o método “dual counting” [11;

1) Primeiro, é feita a aquisicdo do espectro gama para o °’Zr (743,3 keV) e para
o 1%Au (411,8 keV) na posicdo de referéncia P3, no mesmo dia da
irradiagcdo. O tempo de decaimento para os dois monitores foi de
aproximadamente 5 h. Desta forma, o parametro “b” da equagéo 51 pode ser
determinado.

2) Em sequéncia, é feita a aquisicdo do espectro gama para o Zr (¥’Zr — 743,3
keV e %Zr —724,2 + 756 keV) na posicdo PO apds 3 ou 4 dias da irradiacéo.
Dessa forma, o parametro “a” da equacéo 50 pode ser calculado. Convém

observar que, neste caso, a razdo entre as eficiéncias do °’Zr (743,3 keV) e
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do 9Zr (724,2 + 756,7 keV) é aproximadamente 1 e a curva de eficiéncia

para esta geometria de contagem nao precisa ser determinada.

Este procedimento foi adotado devido a diferenca entre as meias vidas dos

dois is6topos de zirconio (tabela 1).

Logo apos a irradiagdo do Zr, a taxa de contagem para o gama de 743,3 keV
do %/Zr é de 20 a 50 vezes maior que a taxa de contagem para os gamas de (724,2

e 756,7) keV do %Zr, dificultando a determinagdo do parametro “a”.

Devido a isso, foi feita a aquisicdo do °Zr (T2 = 16,74 h) logo apds as
irradiacdes em uma posicdo distante do detector (100 mm posi¢do P3) pois €,
praticamente, impossivel de se determinar a atividade da folha de Zr numa posicao
proxima ao detector (alta taxa de contagem do °7Zr), enquanto um tempo longo de

contagem é requerido para o %°Zr (T2 = 64,02 d).

Os conjuntos de monitores utilizados e as respectivas irradiacdes sao
mostrados na tabela 11, assim como os valores dos fluxos de néutrons térmicos

determinados através da equacao 67.
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Tabela 11 - Irradiagdes feitas com suas respectivas datas, monitores utilizados e a
massa de cada um.

Irradiacdo  Data Monitores Massa (mg) Fluxo de néutrons térmicos (102cm2s?)

Jo1 dez/19 Zr10 40,55
Au22 4,85 1,85(13)
mar/21 Au23 8,03 1,91(17)

102 Zr11 37,75
Au21 2,5 1,90(13)
mai/21 Au27 7,39 1,88(15)

Jo3 Zr12 57,73
Au24 8,22 1,89(11)

104 mai/21 Zr13 50,26
Au26 9,45 1,89(20)
jun/21 Au30 5,5 1,92(11)

105 Zrl4 46,59
Au29 5,53 1,93(13)
set/21 Aud1l 4,81 1,91(10)

106 Zr16 47,84
Aud0 4,5 1,90(9)
out/21 Au32 6,19 1,98(23)

107 Zr19 46,36
Au31l 3,64 1,99(30)
nov/21 Aul 9,66 1,90(21)

J08 Zr20 42,7
AuK 10,56 1,92(16)
abr/22 Au28 5,19 1,89(22)

J09 Zr21 53,96
Au33 5,4 1,88(27)

Fonte: Autor da dissertacéo, 2022.

Para cada irradiacdo, um monitor de zirconio foi colocado entre dois
monitores de ouro (com excecado das irradiacbes JO1 e J04) com a finalidade de
observar possiveis variagdes do fluxo de néutrons térmicos ao longo do recipiente

de irradiagdo. Como pode ser observado na tabela 11, uma comparagao entre 0s
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monitores de ouro para uma mesma irradiacéo indica que tal variagdo € minima, ou
seja, o fluxo de néutrons térmicos € o mesmo dentro daquele volume no qual

contém os monitores.

4.4 Anélise dos materiais de referéncia

Existe um numero significativo de elementos importantes quando se analisa
amostras geologicas e bioldgicas, tais como Al, Dy, V, Ti, Mg, Mn, cujos produtos
de ativacéo sdo radionuclideos de meia-vida curta (segundos a minutos) ou média
(minutos a horas). Assim, o método ko-INAA foi utilizado na estagdo pneumatica do
reator IEA-R1, para analisar alguns elementos como Al, Dy, Na, K, Mn, Mg, Sr, V e
Ti em matrizes geoldgicas e biolégicas. Para este propoésito, foi feita a
caracterizacdo dos parametros do fluxo de néutrons da estacdo pneumatica de

irradiacdo, pelo método ko-INAA

Foram escolhidos para a andlise dois materiais de referéncia: granito G-S-N
(ANRT) e INCT-MPH-2 (mix de ervas polonesas). O primeiro de origem geoldgica
G-S-N (Granito), do grupo “Association Nationale de la Recherche Technique
(ANRT), Vosges (Franga).

O segundo € de origem bioldgica INCT-MPH-2 (mix de ervas polonesas), do
departamento de quimica analitica do instituto de quimica nuclear e tecnologia em

Varsdvia na PolOnia.

As amostras foram irradiadas em capsulas de polietileno (figura 20)
previamente limpas com 4&lcool etilico. As capsulas com as amostras foram
inseridas no recipiente de polietileno “coelho” (figura 24) para irradiacéo na estacao
pneumatica (figura 25) do reator IEA-R1 do IPEN-CNEN/SP. Junto com cada
amostra foram também irradiados dois monitores de Au (tabela 12) com a finalidade

de observar o fluxo de néutrons para a geometria da amostra.
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Tabela 12 - Irradiacdes das amostras feitas em 26/04/2022.

Recipiente Amostra/Monitor Massa(mg) Fluxo de néutrons térmicos (10*?cm™s)
Au34 5,63
1 G-S-N 0,10137 1,885(15)
Au35 6,09
Au36 4,5
2 INCT-MPH-2 0,08862 1,887(21)
Au3?7 4,63

Fonte: Autor da dissertacao, 2022.

O tempo de irradiacdo das amostras foi de 30 segundos. Apds cada
irradiacdo, para se obter as atividades dos radionuclideos de interesse, foram feitas
trés aquisicbes (espectro gama): uma apdés 5 minutos outra apdés 30 minutos e a
terceira apds 60 minutos da irradiacdo (tabelas 13 e 14), variando o tempo de

aquisicao desde alguns minutos até algumas horas.

Tabela 13 - Elementos analisados na amostra de granito (G-S-N).

Elemento Radionuclideo (Ekré?/r)%lg 1,03  Eficiéncia - tz(min)
Tungsténio 18\W 685,81 24 h 3,17E-03 30-60
Bério 13%Ba 165,85 82,93 min  1,01E-02 5

Eurépio 152mEy 963,38 9,31h 2,30E-03 30-60
Disprésio 165Dy 361,68 2,33 h 5,27E-03 30-60
Titanio SITi 320,08 576 min  6,29E-03 5
Estréncio 8/mgy 388,53 2,82h 490E-03 30-60
Magnésio 2"Mg 1014,52 9,46 min  1,86E-03 5
Manganés 56Mn 846,77 2,58 h 2,35E-03 60
Aluminio 28 1778,97 2,25 min  1,34E-03 5
Sodio 2Na 1368,63 14,99 h 1,62E-03 30-60
Vanadio 52y 1434,08 3,74 min  1,44E-03 5
Potassio 2K 1524,58 12,36 h 1,42E-03 30-60

* ty = tempo de decaimento

Fonte: Autor da dissertacéo, 2022.
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Tabela 14 - Elementos encontrados na amostra de mix de ervas polonesas (INCT-
MPH-2).

Elemento Radionuclideo Energia (keV) T8 Eficiéncia  t) (min)

Bromo 80Br 616,3 17,68 min 3,59E-03 5
Magnésio 2"Mg 1014,52 9,46 min  1,86E-03 5
Manganés 56Mn 846,77 2,58h  2,35E-03 60
Aluminio 28A 1778,97 2,25 min  1,34E-03 5

Sadio 24Na 1368,63 1499h 1,62E-03 30-60

Potassio 42K 1524,58 12,36 h  1,42E-03 30-60

* ty = tempo de decaimento
Fonte: Autor da dissertagéo, 2022.

5 RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1 Determinagdo deae f.

A determinacdo do parametro « foi obtida através do método “Bare triple
monitor” utilizando-se a equacao 49, enquanto o parametro f foi obtido através do
meétodo dos “bi monitores” utilizando-se a equacao 64. Para a solucao da equacao
49 foi utilizado o software Matlabl®® para determinar o zero da funcédo e para
determinarmos a incerteza de «. Por ser uma equagéo nao linear em « foi utilizado
a técnica de Monte Carlo (vide 2.3.5.1 e 2.3.5.2).

5.2 Resultados de a e f e sua variagao temporal

Na tabela 15 estdo apresentados os valores dos parametros de fluxo (f,
razdo entre os fluxos térmico e epitérmico e «, desvio da distribuicdo do fluxo de

néutrons epitérmicos da lei ideal 1/E) para a estacdo pneumatica do reator IEA-R1.



Tabela 15 - Valores de a e f com suas respectivas incertezas.

Parametros
Irradiacao o f ¢th (102 cm=2s?)
03/12/2019 - JO1 0,0395 +0,0050 | 36,1+1,3 1,85+ 0,15
08/02/2021 - JO2 0,0397 £0,0092 | 36,7+1/4 1,91+ 0,23
27/04/2021- J03 0,0362 +0,0094 | 37,8+1,6 1,87 £0,21
11/05/2021 - JO4 0,0378 £0,0094 | 36,8+1,8 1,89+0,18
22/06/2021 - JO5 0,0366 +0,0089 | 37,7+15 1,93+0,33
24/08/2021 - JO6 0,0386 £0,0087 | 354+15 191+0,15
28/09/2021 - JO7 0,0395+0,0087 | 353+1,4 1,99 + 0,31
23/11/2021 - JO8 0,0398 +0,0090 | 37,2+1,4 1,91 +0,17
26/04/2022 - J09 0,0429 +0,0018 | 38,4+1,7 1,89 + 0,22
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Fonte: Autor da dissertagéo, 2022.

Na tabela 15, conseguimos observar uma reprodutibilidade dos resultados e

uma compatibilidade entre os parametros com um nivel de confianca de 99,5%, ou

seja, até trés sigmas de desvio.

Foi calculado também o fluxo de néutrons rapidos para uma das irradiacdes

(JO2) utilizando-se a equacdo 57. Para este calculo, foi utilizada a reacao

%8Ni(n,p)>8Co cujos dados nucleares constam na tabela 16. O valor para o fluxo

rapido foi de 2,04x10* cm?st .

Tabela 16 - Dados nucleares!*® da reac&o %®Ni(n,p)*Co, utilizados para o calculo do

fluxo rapido.
Radionuclideo Tu2(d) Energia(keV) | l.gama (%) ol67l (cm?)
58Nj 70,85(3) 810,76 99,44 1,07E-25

Podemos observar o grafico de @ em fungéo das irradiagfes feitas (figura

30) juntamente com seus residuos (figura 31).



Figura 31 - Grafico da variagao temporal de a.
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Fonte: Autor da dissertagéo, 2022.

Pode-se verificar que o valor de @ néo sofreu variagdes significativas ao

longo do periodo observado.

Figura 32 - Residuos de a.
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Fonte: Autor da dissertacéo, 2022.

A figura 32 representa a variagéo de f com as irradiacoes efetuadas e a

figura 33 os residuos apresentados.
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Figura 33 - Grafico da variacdo temporal de f.

42
40

SRR IR I I

0 2 4 6 8 10

Irradiacdo

Fonte: Autor da dissertagéo, 2022.

Figura 34 - Residuos de f.
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Fonte: Autor da dissertacéo, 2022.

Os valores de f nao apresentaram variagdes significativas ao longo do

periodo de observacgéo do presente trabalho.

5.3 Discussdao dos resultados obtidos para os materiais de referéncia
analisados

Para avaliar os resultados obtidos nesse trabalho, os valores das
concentracbes obtidas foram comparados aos valores recomendados, pelos
certificados utilizando o critério estatistico comumente empregados em testes

laboratoriais: U-score e erro relativo (Bias).
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A seguir, serd feita uma descricdo mais detalhada deste critério estatistico.

5.3.1 U-score e Erro relativo (Bias)

As intercomparacdes laboratoriais sdo realizadas com varias finalidades
(ISO/IEC Guide 43-1, 1997)!€8l,

e para validar procedimentos teste;

e para certificar materiais de referéncia;

e para avaliar a competéncia de laboratorios (teste de proficiéncia);

e para investigar o grau de comparabilidade entre os laboratérios.
Independentemente do objetivo especifico de uma intercomparagcdo, o0s

resultados podem ser utilizados pelo laboratorio participante para:

e verificar a performance do seu procedimento teste e/ou dos
operadores;

e demonstrar sua competéncia para clientes e  organismos de
acreditacao;

e ganhar informacdes Uteis para a avaliacdo de sua incerteza de medida.

Em testes de proficiéncia, os organizadores geralmente avaliam scores

como uma medida quantitativa do desempenho do laboratério.

No caso do U-score [%9 a avaliac&o inclui as incertezas experimentais e dos

valores recomendados em um nivel de confianca de 95% (+20).

|Xexp - Xcert

2 _ 2
\/ U exp Ucert

U =

(70)

onde
U < 2,58 intervalo de confianca de 99,5%;

U < 1,96 intervalo de confianga de 95%.
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Erro relativo (Bias):

XC@T't

X, —X
Bias=<| exp Ce”|>.100 (71)

5.3.2 Resultados obtidos para os materiais de referéncia

Os resultados obtidos para as duas amostras, assim como a porcentagem
de erro em relacéo aos valores recomendados (erros relativos), e o resultados do

critério estatistico estao nas tabelas 17 e 18.

O valor da incerteza experimental utilizado nos célculos foi determinado
através da propagacao da incerteza utilizando-se da equacéo 47 da concentracao

feitas utilizando-se de uma planilha no Excel.

As incertezas dos materiais de referéncia foram as descritas nos relatérios
fornecidos pelos organismos distribuidores, e sdo dadas em um limite de confianca
de 95%.

Tabela 17 - Valores obtidos para o material de referéncia granito G-S-N nas
irradiagdes curtas.

G-S-N
Certificado Experimental _
Elemento Bias(%) U-score
Keert £ Ucert Xexp £ Uexp
W (ug/9) 450 + 63 470+ 21 8,9 0,56
Ba (ng/g) 1400 £ 44 1500 £ 60 7,1 1,34
Eu (ng/g) 1,7 £ 0,06 1,5+ 0,09 5,9 1,39
Dy (Mg/9) 3,1£ 0,3 3,3x0,1 6,4 0,43
Ti (%) 0,41+0,03 0,39 £ 0,03 4,9 0,47
Sr (ug/g) 570 £19 600 £ 23 5,3 1,01
Mg (%) 1,39 £ 0,05 1,41 +£0,12 1,4 0,31
Mn (ug/g) 430 + 30 360 £ 19 16,3 1,95
Al (%) 7,76 £ 0,05 7,81+0,11 0,6 0,41
Na (%) 2,8+0,04 2,68 + 0,01 4,3 2,40
V (ug/g) 65+ 8 64 + 4 1,5 0,11
K (%) 3,84 + 0,05 3,82+0,2 0,5 0,10

Fonte: Autor da dissertagao, 2022.
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Figura 35 - Plot de Bland-Altman para intervalo de confianca de 99,5% para o G-S-N.
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Fonte: Autor da dissertacéo, 2022.

Analisando-se os resultados em termos de porcentagem de erro em relacéo
aos valores certificados (erros relativos), vé-se que os erros ficaram entre 0 e 10%,
exceto para o0 Mn (16,3%). E importante notar que os erros ficaram aleatoriamente
acima e abaixo dos valores recomendados, mostrando que ndo h& erros

sistematicos.

Os valores de U-score mostraram que todos os resultados, com excecao do
valor para Na e Mn no G-S-N, estdo dentro de um intervalo de confianca de 95%
(se for considerado 1,96 o valor limite para o U-teste para um intervalo de
probabilidade de 95%). Isso significa que os resultados nao diferem
significativamente do valor esperado. O valor de Na e Mn pode ser aceito por esse

critério em um intervalo de confianca de 99,5% (U-score<2,58).
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Tabela 18 - Valores obtidos para o material de referéncia mix de ervas polonesas
(INCT-MPH-2) nas irradiagdes curtas.

INCT-MPH-2
Certificado Experimental _
Elemento Bias (%) [ U-score
Keert + Ucert Xexp £ Uexp
Br (ug/g) 7,71+ 0,61 8,22+0,73 6,6 0,54
Mg (%) 0,292 + 0,018 0,301 £ 0,022 31 0,36
Mn (ug/g) 191 +12 201 +10 52 0,64
K (%) 1,91+0,12 1,85+0,17 3,1 0,29
Al (ug/g) 670 £ 111 710 £ 65 6,0 0,31

Fonte: Autor da dissertagéo, 2022.

Figura 36 - Plot de Bland-Altman para intervalo de confianca de 99,5% para o

mix de ervas.

0,2
—~ 0,15
o
©
g o1
=
= e
< 0,05 T
2y 'Y
&5 0 [
% > 0,05 s
o -y,
28 ¢ I t
5 o -0,1 L
= T
D 'g _0,15 —-— - e e» o o o @S G Gr Gr G G G G G oG o
=
€ -0,2
2
=  -0,25
-0,3
0 1 2 3 4 5 7

Fonte: Autor da dissertagéo, 2022.
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Média+2,580
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Média-2,580

Analisando-se os resultados em termos de porcentagem de erro em relagéo

aos valores certificados (erros relativos), vé-se que os erros ficaram entre 0 e 10%.

E importante notar que os erros ficaram aleatoriamente acima e abaixo dos valores

recomendados, mostrando que nao ha erros sistematicos.



102

Os valores de U-score mostraram que todos os resultados, com excec¢éo do
valor para Na no INCT-MPH-2, estdo dentro de um intervalo de confianga de 95%
(se for considerado 1,96 o valor limite para o U-teste para um nivel de probabilidade
de 95%). Isso significa que os resultados nao diferem significativamente do valor

esperado.

Uma forma visual do teste Z € através do grafico de Bland-Altman, que é
utilizado para analisar a concordancia de diferentes ensaios ou métodos de analise.
Este gréfico mostra os valores da diferenca entre os pares de medigcédo
correspondentes (Certificado - Experimental) em funcdo da média aritmética entre
0s respectivos valores de medi¢cdo. As Figuras 34 e 35 mostram os graficos de
Bland-Altman para os dados das Tabelas 17 e 18, onde as diferencas entre as
medidas foram normalizadas pela respectiva média dos valores, para facilitar a
visualizacdo. A linha horizontal continua representa a média aritmética de as
diferencas (Certificado - Experimental) e as linhas pontilhadas mostram os valores
gue correspondem aos 99% de confianca intervalo (média + 2,58 x Desvio padrao

de Certificado - Experimental).

6 CONCLUSAO

No presente trabalho, foi utilizado o método do ko-INAA no Laboratério de
Analise por Ativacdo com Neutrons do IPEN-CNEN/SP, visando a andlise da
variacao temporal de dois parametros f e a do reator IEA-R1 do IPEN na estacao
pneumatica do reator. Tais parametros foram determinados utilizando-se o método

“pbare triple monitor” (método dos trés monitores descobertos), com °7Au — %6Zr —

957y,

Foram determinadas as curvas de calibracdo do detector de Ge hiperpuro
GX3018 da Canberra na seguinte geometria, 100 mm de distancia do cristal do
detector até a fonte, tal geometria foi usada como referéncia na prateleira 3.

Para a validagcdo do método, dois diferentes materiais de origem geolégica

e biologica de referéncia foram irradiados e analisados pelo método do ko-INAA. Os
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testes estatisticos aplicados na validacao foram os erros relativos (bias, em %) e
U-score.

Os valores de f e a foram determinados em um periodo de 2 anos, em meio
a pandemia, e a reprodutibilidade foi observada nos resultados. Os valores obtidos
neste trabalho estdo de acordo com aqueles obtidos por Oliveiral’® segundo a
distribuicdo normal de Gauss, para 1 sigma de confianca. O foco principal do estudo
foi de mostrar que € possivel utilizar o método do ko-INAA sem a necessidade de
determinar os parametros a e f toda vez que as amostras forem irradiadas no
reator IEA-R1 na posicdo da estacdo pneumética, visando entdo tornar esse
método uma rotina no laboratério de andlise por ativagdo neutrbnica sendo
necessario a medicdo dos parametros apenas quando ha a mudanca de

configuracéo do nudcleo.

Os erros relativos (bias) ficaram entre 0 e 10%, exceto para o0 Mn no G-S-N
(16,3%). E importante notar que os erros ficaram aleatoriamente acima e abaixo

dos valores recomendados, mostrando que ndo ha erros sistematicos.

Os resultados obtidos mostraram um bom desempenho do método ko-INAA
para analisar diferentes matrizes geolégicas ou bioldgicas, fornecendo resultados
confiaveis para diferentes elementos, com faixas de concentracdes variadas.
Verifica-se assim a viabilidade do uso de tal método de forma rotineira no LAN-
IPEN, aumentando entdo seu potencial analitico para estudos geoquimicos e

ambientais e mantendo a qualidade dos dados.

7 SUGESTOES FUTURAS

Fazer um estudo das possiveis variacbes temporais de alfa e f para inGmeras

posicdes de irradiacdes longa (fora da estacdo pneumética do reator).

Realizar a transferéncia da eficiéncia para uma determinada distancia dentro

do detector de HPGe, levando em consideragdo a mudanca de angulo solido.
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