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. _‘Bste trabalho sao apresentados resultados da agélise
nac destrutiva da massa de uranio natural através da técnica
de fonte pulsada., O metodo empregado e de medida relativa,
sendo gue a massa de uranio & determinada atravées da medida
da produgao de neutrons atrasados, emitidos apdOs fissoes pro
duzidas pela jirradiagaoc da amostra com pulsos de neutrons de
14 MoV. As medidas sao normalizadas em fungdao da contagem in
tegral da intensidade de néutrons de 14 MeV obtida atraves de
um cintilador,

0s ngutrons atrasedos s3o medideos utilizando-se um de
tector tipo fatia especialmente construldo, operado em anti-
sincronisme com og pulsos de néutrons de 14 Mev.

Os neutrons de 14 MeV sao produzidos atraves da rea
gao T{d,n)*He usando um acelerador Van de Graaff de 400 kV o
perado de modo pulsado, am 200 kV.

Tres tipos de amostras foram analisadas, a saber: dis
cos de urénio metdlico, pastilhas de oxido de uranio sinteri
zado = placas de liga uwranio—aluminpio, enveltas per duas ou
tras placas de aluminio, Essas placas simulam aquelas de ele
mentos combustiveis de reatar tipo MIR{Material Testing Reac
tor).

Us resultados das medidas sao reprodutiveis dentro de
um erro total no intervalo de 1,6 a 3,%%. 0O erro especifico

depende da forma, tamanho e massa da amostra.



ABSTRACT

This work presents results of non destructive mass
analysis of natural uranium by the pulsed source lLechnique.
Fissioning is produced by irradiating the test sample with
pulses of 14 MeV neutrons and the uranium mass is calculated
on a relative scale from the measurcd emission of delaycd neu
trons. Individual measurements were normalised against the
integral counts of a scintillation deotector measuring the
14 MeV neutron intensity.

Delayed ﬁeutrnns were measured using a specially consg
tructed slab deteclor operated in antisvnchronism with the
fast pulsed source.

The 14 MeV ncutrons were produced wvia the Ttd,n)"“He
reaction wusing a 400 kV Van de Graaff accelerated operated
at 200 kV in the pulsed source made.

Three types of sample were analysed, namely: disce of
metalic uranium, pellets of sinterred uranium oxide and pla
tes of uranium alumipium alloy sandwiched beiween aluminium.
These plates simulated those of Material Testing Reactor fuel
elencnts.

Results of measurements were reproducible to within an
overall error in the range 1.6 to 3.9%; the specific error

depending on the shape, size and mass of the sample.



INDICE

I. INTRODUCAD

1.1 - Objetivo
_ 1.2 - Justificativa para a execugac desse trabalho
i 1.3 - Escolha do Método de Medida
1.3.1 - Consideragoes Gerais
1.3.2 - Métode de Interrogagao Passiva
a. Medida de Raios Gama
b. Medida de neutrons
1.3.3 - Método de Interrogagao Ativa
a. Medida de gamas apos fissoes induzidas

por neutrons
b. Medida de gamas apos fotofissac
¢. Métodos baseados na detecgdao de neu
trons produzides por fissao
c.l-Detecgao de neutrons prontes
c.2-Detecgdo de neéutrons atrasados
1.3.4 - Conclusao

II1. DESCRICAC DO METODO

2.1 - Base tedrica

2.2 - Contagem no detector fatia
2.3 - Contagem no monitor

2.4 - Normalizacgao

2.5 - Equagac de Calibragao

IJ1. ARBANJO EXPERIMENTAL

1l - Descrigao do sistema

3.2 - Fonte de neutrons

3.2.1 ~Fonte Am-Be

3.2.2 - Acelerador Van de Graaff
3.3 - Detector fatia
3.4 - Sistema de contagem do detector fatia edomo

nitor

3.5 - Controle dos tempos de contagem dos neutrons

interrogadores e dos neutrons atrasados

00 CO i o = =

11
12

12
13

14
14
16
1%

21

21l
27
37
38
39

42

42
42
46
46
50

52

54



3.8 — Amostras utilizadas

1v, ANALISE DOS ERROS

4.1
4.2
4.3

1.4

4.5

4.6

Errc associado a estatisticas de contagem
Erro associado i determinagao das massas
Erre relacionade com o posicionamento da  a
nostra

Errc devide a nio simultaneidade do iniciodo
tempo de andlise com o inicic de um pulsc de
nautrons interrcgadores

Erro relacionado com flutuagbes nos tempas
de irradiagao e contagem

Erro total na determinagao da massa

V. MEDIDAS E ANALISE DOS DADOS

5.1 - Calibragao dos eguipamentos utilizados

5.2

5.

5.

5.

5.

5.

5'.

5.

5.

1.1 - Calibragado. do sistema de contagem de neu
trons atrasados

1.2 - Escolha &a alta tensac aplicada ao moni
tor _

1.3 - Calibrag¢ao do sistema de contagem no mo
nitor

1.4 - Testes de verificagic de funcionamento
dos dois sistemas de contagem

1.5 -Estudo do tempo morto dos dois sistemas
de contagem

Medida das caracteristicas do sistema pulsa

dc do acelerador Van de Graaff conjuntamente

com os sistemas de contagem

Escolha da posigao da amostra a ser analisa

da

Medida da reprcodutibilidade do sistema de a

nalise

4.1 - Teste de estabilidade do sistema de ani
lise

4.2 - Teste de eficlencia do monitor na norma
lizagao da intensidade de neutrons

4.3 - Medida da reprodutikilidade nc posicio
mento da amostra

55

58

58
6l

B2

63

63
64

&7

67

&7

69

71

T3

714

14

79

84

87

87

89



5.5 - Investigagao do efeito da presenga de alumi

nic na medida de neutrons atrasados 89

5.6 - Estudo da influéncia da distribuigao espa
cial deo uranioc : 93

5.6.1 - Estudo da influencia da distribuigao la
teral de urdnio a4

5.6.2 -Estudo da influéncia da distribuigao
frontal de uranio 97

5.6.3 - Estudo da influéncia da distribuigie vo

lumetrica de uranio 97
5.7 - Estudo com placas de elemento combustivel 39
VI. CONCLUSOES E SUGESTOES 103

REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS : 106



LISTA DE FIGURAS

FIGURA

FIGURA

F1GURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FLGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA
FIGUIRR
FIGURA

FIGURA

FIGURA

1.1

3.5

3.6

5.1

.2

5.6

Esguema dos metoaos nac-destrutivos de a

na2lise

Distribuigdoc dos produtos de fiss3o para
fissao produzida por neutrons térmicos e
de 14 MeV

'Esquema de decaimento do %7Br

Sequencia temporal do funcicnamento da
fonte pulsada de néutrons e do detector
faria

Tempos envolvides no cicle de irradiagao

e contagem

Disposicao dos equipamenteos na sala do a
celerador

Disposigac dos equipamentos na sala do a
celerador '

Esquema de algumas partes do acelerador
Van de Graaff )

Esguema do equipamento eletronica utily

rado

Esquema de funcicnamentc do sistema de
pulsagao do acelerador Van de Graaff

Vista am corte do detector fatla

Espectre de zltura de pulso do detecteor
fatia

Espectrco de altura de pulsc do monitor
Medida de tempo morts para o NE-102
Medida do tempo morto do detector fatia

Caracteristicas dg sistema pulsado do a
celerador Van de Graaff conjuntamente com

o sistemas da contagem

Curva de resposta do sistema de analise
em fungao da distincia ¥, para X = 40 cm
e X = 60 cm

Pag.

23

23

27

32

43

44

44

45

48
51

68
T2
75
76

78

82



FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

5-? -

5.8 -

5.9 -

5.10 -

5.11 -

5.12 -

5.13 -

5.14 ~

5.15 -

51-15 -

5.17 ~

5.18 -

Curva dea resposta do sistema de analise
em fungao da distineia ¥, usando como a

mostra 4 discos de uranio metalico

Errcs devidc 2o posiclonamento da  amos
tra e 3 estatTstica de contagem em  fun
cao da distancia Y entre o alve do acele
rader e a amostra

Curva de resposta do sistema de analise
em fungac da distincia ¥, usando como a

mostra 17 placas de "elemento combusti

vel"

Curva de normallzagdo para variagoes de
intensidade de neutrons interrogadores

Logaritmo da contagem [Cal em fungao da
gspessura de Al entre o alvo e a amostra
{4 discos de U)

Logaritmo da contagem (C,) em funcdo da
espessura de Al entre a amostra (4 dis
cos de ) e © detector fatia

Logaritme da contagem (C_) em funglo da
espessura de Al na forma de discos pegue
nos de Al (¢4=8,3 cm) colocades entre oal
vo & a amostra (1 disco de U)

Logaritmo da contagem {C_) em fungac da
aspessura de Al na forma de discos gran
des de Al [(4=26,5 cm ) colocados entre o
alvoc do acelerador e a amostra {1 disco
de U}

Curva de resposta do sistema de analise
em fungac do deslocamento lateral (Z) da

amostra

Influéncia da distribuigac frontal de u

ranlc no resultadc da analise

Influéncia da distribuigdo volumétrica de

uranlo no resultado da analise

Resposta do sistema de analise ac aumen

to de placas de "elementos compustivels”

B3

85

1

&8

91

91

a2

92

95

98

98

100



LISTA DE_TABELAS

TABELA

TABELA

TABELA

TABELA

TABELA

1.1

2.1

4.1

Comparagidc entre métodes nao destrutivos

de analise

Caracteristicas dos grupos de néutrons a
trasados para fissao rapida

Fonte de erro na determinagac da massade

uranio

Medidas para determinagdo da influéncia
da distribuicac lateral de urianio no re

sultado da analise

Medidas para determinagao da infludncia
do posicionamento das placas de "elemen
to combustivel" nos resultados das anali

528

Pag.

18

25

65

96

102



T. INTRODUCAQO

1. - Ohjetivo

O chjetive do prosente trahalho fei implantar ne Insti
tuto de Pesguisas Energéticas e Nuclcares um sistema de anali
se nac-destrutiva, através da interrogacdo ativa por néutrons,
para a determinagico guantitativa de uradnio em matrizes gue ©
contenham associado a materiais nae fissionaveis, em varias
composigoes . e formas fisicas. Em particular, realizar anéli
ses utilizando discos de uranio metdlico, pastilhas de oxido

de uranioc ¢ placas de liga uranic-aluminio.

1.2 - Justificativa para a exccugas desse trabalho

Com a implantagao de um programa nuclear de poténcia no
Brasil, torma-se importante o desenvolvimento de metodos nac-
destrutivos de analise de combustiveis huclearces, baszeado em
trés aspectos: salvaguarda, controle de gualidade no processo
de fabricagdo dos combustiveis e economico, os guais saoc fun

damentados a =seguir.

a. A posse de uranio altamente enrigquecido {raior do gue 90%}
ou plutdnio sao essencials para a fabricagao de artefatos
nucleares para fins militares, dal haver interesse em que
se¢ja excrcido rigorosoe contrele deles come o meioc mais efi
ciente de limitar a preliferagac mundial de armas nuclea
res. Isto 56 se torna viavel se £or possivel contabiliza-
los com alto grau de precisac.

Entretanto, c¢om a multiplicagdo do nilmero de instalagdes

nucleares, guer sejam centrais nucleares para geragdo de e



nergia eléirica, usinas de processamncnto de uranio para fa
bricagdc de combustiveis nucleares ou instituigces de pes
guisa na area nuclear, tornou-se dificil a tarefa de orga
nizagoes internacionais de salvaguarda no controle da lo
calizagdo, da posse e da quantidade de urdanio gue esta sen
do utilizada nessas instalacgges.

Fm vista do exposto acima, torncu-s¢ de suma importancia
em termos politicos e de seguranga mundial, o desenvolvi
mento de sistemas de administragao e salvaguardas de mate
riais nucleares, o gue levou av aperfeigovamento de muitos
métodos fisicos que permitem a andlize de materiais fissio
naveis em mistura com materiais nac fissionaveis em varias
configuragdes e a publicagao ra literatura de diversas téc

nicas de analisc nac-dostrutiva.

As caracteristicas de operagao de um reater nuclear, tais
come: nivel de poténcia, transferencia de caleor, reativida
da, razao de queina, cstabilidade, etc..., dependem dire
tamente das rcaracteristicas e comportamento dos elementas
de combustivel. Elementos de combustivel que ndo  estejam
dentro das especificagoes podem alterar signjificativamen
te essas caracteristicas do rcator, podendo ocasionar gran
des prejuizos econtmicos., Por esta razao, & essencial que
se tenha um grande gontrole de gualidade dos mesmos,o gual
2 obtido analisando~ze individuvalmente e de modo nao-des
trutivo o elemento combustivel, nas varias etapas de scu

processo de fabricacdo.

For outro lada, com a assim chamada crise do petrdleo e o
aumento acelerado de demanda de energia nos mais diverscs

palses, houve uma valorizagao de todas as fontes de ener
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gia ccondmicamente aproveitaveis, o gque tem levado a au
mentos substanciais no prego de uranio por guilograma de

U505. O prego subiu de US$ Z20/kg em 1973 (em US$ de 1976}

ateé US§ 100/kg /15/.

Verifica-se, porlanio, a grande importancia sob © aspecto
economico gue, nas ctapas de processamento de uranio para
fabricar combustivel nuclear, sejam feitas medidas daquan
tidade de uranio presente para que nioc haja perda ou extra
vio de material fissionavel e, que ac se comprar uraniec
na forma de elemento combustivel, haja condigoes de fazer

uma medida independente da quantidade fornecida de uranio

Conforme descrito na Item 1.3, muitos métodos nac-des
trutivos de anilise sdo aplicados rotineiramente no mundo to
do, sendo cstes métodos alvo de constantes aperfeigoamentos
e, en decorréncia, novos métodos e aperfeigoamentos nos ja e
#istentes vem a ser desenvolvidos. T3so se deve ao grande nﬁ
mers de condigDes e problemas provenientes do progessamento
de material nuclear & da fabhricacio e transporte de combusti
veis, & devido 3 necessidade de refinamentos desses métodos

para obter—-se melhor eficiénecia.

2nilises nao-destrutivas s3o utilizadas no inventario
de material nuclear, no controcle de gqualidade de PYoCes505
industriais de material nuclear e enm controle de oporagoes
com combustivel ac longe de tode ¢ seu ciclo, incluindo esto

cavem de reslducs radicativos.

Essas ponderagCes assumem importancia crescente com a
entrada do Brasil no campo da producac & administracac de com

bustivel nuclear em larga escala, principalmente agora com &



implantagao do aceordo nuclear Brasil-Alemanha, Sera necessi
ria a utilizagao de metodos nao-destrutivos de analise, tan
to devido a problemas de scyuaranga nacicnal, quanio a acor

doz intocrnacionais.

Considerando-se todos essss aspectos, iniciou-se; na
Coordenadoria de Engenharia Nuclear do Institutoe de Pesqui
sas Energeéticas e Nucleares, o desenvolvimento de um progra
ma de analise nao-destrutiva de material nuclear, Um primei
ro passc desse programa foi a implantag3c da técnica de es
pectrometria gama para a determinagao da queima de elemantos
combustiveis do reator IEA-R1 /35/; t&cnica esta nuito utili
zada cujo campo de aplicagdo sc rostringe a elementos gueima
dos {irradiados em um reator varios dias seguidos),sendo que
a andlise torna—-se de dificil execugac na preszscnga de alta
radiagao de fundo. Com o presente trabalho, sera ampliada a
potencialidade deste programa para o gaso de olementos TOMm
bustiveis novos, elementos combustiveis queimados com grande

atividade gama e recipientes contondo resIducs radicativoes,
1.3 - Escolha do Métndo de Medida
1.3.1- Consideragoes Gerais

Na indistria nuclear sao utilizados dois tipos de me

didas para analise de material nuclear:

a. Medidas destrutivas. As analisces zadc feitas com amostras

pequenas e reprosentativas do material aralisado, o ue
restringe a aplicagao dessas medidas a pontos do ciclo de

combustivel em que o uranio esteja na forma de solucao ou



ou pO. A precisdo nessas medidas estd na ordem de 0,05% a

0,5%.

b, Medidas ndo-destrutivas. 8zc aguelas nas guais nao & desg

truida a upilidade potencial do material analisado. -B ana
lise & de rapida execugao. Possibilita a analise de amos
tras grandes e heterogeéncas, bem como  de amostrags  pegue
nas, sendo aplicaveis a todos o085 isdtopos fissionldveis im
portantes nas vArias composicoes e formas fisicas  encon
tradas no ciclo de combustivel. A precisao nessas medidas

estid na faixa de 0,5% a S5%.

Baseando-se nos aspectos de salvaguarda o controle da
gualidade de material nuclear, optou-se por métodos nao-des
trutivoes de analise, uma vez gque, na industria nuclear, sac
frequentes as situvagoes em gue o8 métodos destrutivos ndo sao
validos. A validade das medidas {método destrutivo) pode ser
prejudicada tanto pela dificuldade de obter amostras ropre
sentativas, como no caso de grandes guantidades (barris) de
residuos radiocativos, gquanto, para determinar a guantidade
de material fissil em cada um dos elementos combustIveis fa
bricados, a neccasidade de nao destruir a amostra.

As analises nag-destrutivas sac medidas relativas e oz
valores absclutos da massza de materials fissioniveis — conti
dog numa amostra sac obtidos por comparagdo com medidas simi
lares feitas com uma amostra padrao de massa e composigac oo
nhecidas.

Ds métedos nao-destrutivos mals utilizados haseiam-se
na detecgao de propriedades inerentes aes materiais fisseis,
constituidas pelas emissdes de néutrons ¢ gamas caracteristi

cos. Esses métodos sdo divididos em dois grupes principais de
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acorde com o fato da cmissao das radlagoes serem naturais (mé
todo de interrogagac passival) ou induzidos peleo bombardeamen
to da amostra com alguma forma de particula nuclear ou ener
gia [metodo de interrogagao atiwva).

De modp geral, os métodos de interrogagao passiva tem
a grande vantagem de envolver cquivamentos sinples mas, para
a analise de uranic, tem seu dominio de aplicagao limitads
pela pequena penetrabilidade em meioz densos dos gamas emiti

25 - -
dos pelo U. <Conseguentemente, esse metode e mais utiliza
do para © casc de amostras pouco densas ou peguenas.,

Us métcdos de interrogagao ativa reguerem equipamen
tos mais complexos, mas possibilitam a analise de aquLraS
yrandes uma vegz gue as radiagﬁes gque induzem as fissces e as
emitidas apds as fissoes sac altamente penetrantes, ou seja,
raios gamas ou néutrons de alta energia. Para ocorrver  fig
sao de um isdOtoupeo [értil, a radiagde incidente tem gue pos
suir cnergia acima de um limiar, enquantﬁ que para os 1isdto
pos flsseis naoc existe esse limiar; desta forma, tirandeo-se
proveito da eneryia das radiagoes incidentes, pode-se discri
minar de imediato 05 isdétopas fisseis dos férteis,

A melhor opgdo na escolha entre utilizar um metodo de
interrogagan passiva ou ativa (ou uma combiragac deles) para
analisar material fissionivel depende do isdtopo a ser exami
nado, da concentragao deste na amostra e das caracteristicas
como densidade, volume e composicao gquimica da amostra. Um
esquema representativo desses varios métodos & dado na figu
ra 1.1 e discutide com maicres detalhes nos itens 1.3.2 e
1.3.3, onde sac apresentados exemplos existentes na literatu
ra, que mostram as possibilidades de aplicacgaq de cada meto
do e s3ao citadas referéncias de outras aplicagoes para cada

um dos metodos.



Metodo de Interrogacgac Passiva

- medida da produgac de gamas de <decaimento

radioativo

- medida da produgac de neéutrons de  fissao

espantanea

Método de Interrogagac Ativa

Excitacao Resposta

medida de gamas

gamas
Frontos
medida de néutrmns{:i
atrasados
medida de gamas
neutrons
prontas
medida de néutrons<::
atrasados
FIGURA 1.1 - Esquema dos métodos nac—destruti

vos de analise



1.3.2~ Método de Tnterrogagaoc Passiva
a. Medida de Raics Gama

Juando o ilsdtopo a ser analisado emite, através .de de
caimento radicativo, um ou mais gamas caracteristices, a me
dida destes permite a determinagao da gquantidade de material
fissionavel.

Esse metodo tem como limitagac a peguena penetrabili
dade dos gamas caracteristicos em meio constitulde de elemen
tus pesados (alto Z}, como & o caso de materiais nucleares,
Devido & atenuagan, a contribuigdo para o fluxe de gamas fo
ra da amostra pode ser maior para gamas emitidos perte da su
perficie do gue no centro da amostra. Entao, a medida & for
tcmente dependente da localizacaoc do isdtopo emissor do gama
caracteristico dentro da amostra e, difcrengas cntre a dig
tribuig3doc de material na amostra padrao e na amostra  desco
nhecida aparecera como erro na medida relativa da quantidade
de material fission&vel. A aplicabilidade depende da homoge
neidade do cormbustivel e do tamanho da amostra.

Em geral, nesse metedo utilizam-se detetores de Ge (Li)
devido a suva alta resolugaa em energia.

0s raios gama emitidos em fissao espontdnea nao sio U
tilizados nesse tipo de anilise devido a sua baixa taxa de g
missao,

Baumunyg, K. ¢ outros /8/ wtilizaram esse método para
pinocs de oxida de plutdnio com 1 cm de diametro e densidade
de 9,1 g/cm®. Verificou que 60% dos raios gamas de 413,7 kev
do HﬁPu kmﬁsséoiguill,4:<1ﬂ5 gamas/g9/5) sao absorvidos den

tro do pino e gue, heterogeneidade radial na distribuigao do

plutdnic, pode provocar erro de até 20% na medida do contel



do de l?‘F'u. Para reduzir o erro & necessario checar a homo
geneidade do material separadamente.
’ Walton, R.B., Reilily, T.D. e outros /37,33/ implanta
ram na linha de produgdo da usina de difusao gasosa da Good
year Atomic Corp., em OChio (USA), um monitor de enriquécimeg
to de 23’SU de operacdco autcomdtica gue, em 1975, ja estava no
segundo ano de operagae rotineira. E medida a percentagem de
235U no UFg, antes dele ser engarrafado em cilindros, para
verificar se o enriquecimento requerido foi alecangado =2 garan
tir a seguranga ccontra criticalidade no processo de snchimen
to desses cilindros. O enriguecimento de ?35U 2 medide com
uma precisac de 0,25%%, atraves da contagem do gama de  185,7
keV emitido por esse isbitopo. Eles desenvolveram tambem um e
guipamento portatil para fazer cssas analises gue, aplicado
a cilindros de UFy com 2,5 toneladas e enriguecimentos de 1,3
a 3,1% fornmece preciséo de 5%, Para cilindros de 5 poalegadas
de didmetro usadns para estocagem de uranio altamente  enri
guecide, devido a maior atividade de gamas de 185,7 keV do
23'SI.J., a precisdo sobe a 7,1% guandos considerados ecilindros
de UFy; com enviguecimento enfre 7T e 97,7%.

Cesar, M.F, & Mafra, Q.¥. /14 implantaram no TPEN 2

- - 235 -
tecnica de determinagac do cnriguecimento de U,atraves da

contagem de raio gama de 185,7 keV emitido pelo 235L‘l. Foram
feitas andlises de pastilhas de U0; e U405, obtendo—-se uma
precisaoc de 1% nos résu]tados.

Nas Instalacoes da General Atemic Company, para a pro
dugac do combustivel do reator de poléncia HTGR [Fort Bt.
Vrain}, fol testado /3/ um sistema de prospecgao axial por
segmentos & base de raios gama para analisar vasilhas canten

do fragmentos desse combustivel e materiais inQiteis. A densi

dade da amostra tem gue ser baixa para permitir a transmissao
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do gama do 2,E'E'U. 0 uranjio do combustiIvel do HTGR & altamcnte
enriguecido (93%}, o gque torna essa medida muito  importante
em -termos de salvaguarda. O sistema foi testado para vagilhas
colm volume de 1 & 20 litros e, no maximo, 200 g de uranio,
obtendo vma precisac de 1,5 a 2%, ¢ que o torna aplicavel den
tro das condigbes normais de gperagao da usina,. Esse mes
mo sistema tem sido utilizado nas instalagoes de procgssamen
to de plutonio de Los Alamos /24/, em uso de rotina, com uma
precisac de 0,5 a 2,5% dependendo da caracteriztica da amos
tra e do tempo de contagem.

Um grama de 235U emite aproximadamente 4,3 x 1ﬂu raios
gama de 185,7 keV por segundo, mas, devido a sua baixa pene
trabilidade {(alcance ma&dio em UQy = 0,5 mm), nao & possivel
aralisar comoe um todo clementos combustiveis novos {nac irra
diados) devido 3 auto-abscrgao. E possivel apenas, em ccrtos
casos, a analise somente de uma placa ou vareta de combusti
wael 13/,

0 método de imterrogagac passiva com medida de  raios
gama f{espectromeiria gama) & muito utilizadp para analise de
elementos covbustiveis gqueimados (ji irradiados por lengo tem
PO em um reator) /35/. Esse métndo bascia-se na dotecgdo, ao
longo de um elementoe combustivel, de um ou mais gamag c¢arac
teristicos emitidos por um ou mais produtos de fissao, A ati
vidade gama dessas dadas cncrglas podem ser relacionadas com
a massa de uranic fissionada, © gque possibilita a medida da
distribuigac da gucima aoc longe do elemento combustivel, Em
muitas publicacocs foi analisado o gama de 661,86 keV lea?CS

com uma precisio de medida da ordem de 0,2% /16/. Esse métg

do foi implantado no IPEN, conforme ja citado em 1.2.

Outras referencias £33, 5, 10, 25, 26, 27, 3&/.



b. Medida de neutrons

r A guantidade de material fissionavel pode ser determi
nada pela contagem de néutrens de fiscsao espontanea, tendo
como principal limitagac a baixa produgao de fissoes; © ani

. - - . " . &40
co isgtopo fissioravel que nao sofre essa limitagac & o Pu
0s neutrons de reagoes («,n} podem ser discriminados atraves
de uma técnica de coincidéncia.

Para o plutdinio, & interessante a utilizagdc desse mé
tode devide a sua simplicidade & 3 alta penetrabilidade dos
néutrons de fissSo. Esse método foi aplicado, em combinagao

. , 239
com o metods passive de contagem do gama de 384 keV do Pu,
para o controle do estogue de combustivel de um reator rapi

-

do (YEBRA) de potcncia zero 12/, 0 combustivel do ZERRA e
compasto de lElI+ pegquenas placas, compreendende plutdnic metd
lico euma mistura de oxido {U/Pul4) sinterizado com 20e 709
de plutorio cada. ¢ metodo demonstrou que em mais de 95% dos
casos foi possivel detectar a troca do elemento  cormbustivel
verdadeiro por um falso, mastrando-se viavel em termos de sal
vaguarda.

Nas instalagoes da Westinghouse para fabricagao de e
lementos combustiveis com plutdnio #18,24/, de 1972 a 1975 ,
foram analisadas 35000 varetas de combustiIvel contendo apro
ximadamente 5 milhdes de pastilhas de Oxido misto de  plutd
nio e uranio (U/Fud;}. Aplicandeo-se essa tégnica foi  anali
sado o conteudo de ?uﬂPu com uma precisac de aproximadamen
te 1% na medida de cada vareta,

Nas instalagoes da Goodyear para enriguecimento de

34
UFg faz-se em linha o controle do enriguecimento de U

15 2z -
/32, 37/ atraves da reagac F {e,n) MNa com uma precisao de

23k _
1,3% | U emite particulas alfa qgue reagem com o f£luor para



produzir neutrons rapides). Para uranic pougo enriguecido [de

235 234
2 a 5% U), o enriguecinento de U e aproximadanente pro

735 214
porciconal as de U. WNesse caso, comg o U+ controlado

direlamente, chtém-se um controic indireto do :HSU.

Was instalagoes da Dow Chemical Company/30/ para  fa
bricacic de elementos combustiveis de plutonic, foi testado
esse método para barris de volume=208 litros de residucs ra
dicativos, obtendo um desvio-padrao de 16% na determinagao do

contcido de plutdénio em amostras padr3ao de massa de plutonio

conhecida,
Oulras referencias /12, 36/.
1.3.3- MEtodo de Interrogacac Ativa
a. Medida de -gamgs apos fissdes induzidas por néutrons

2 contagem de gamas dos produtos de fissac, apos pe
quenos toewpos (ms} de irradiagao, & uma técnica padrac de de
termiragao da razao de fissdao e pode ser utilizada para  and
lise de material fissiconavel,

Essa técnica baseia-se no fato de que para isotopos di
fercntes de material fissionavel, obtém-se diferentes distri
buigdes de massa dos produtos de fissdo, acarrctando diferen
Cas nos seus espectros de raios gama.

A penetrabilidade desses gamas 8 muito maior do gque a
dos gamas de anhAlise passiva, conseguindo-se, dessa forma,me
nor erro devido 3@ heterogoneidade do combustivel.

Modindeo-s5e raios gama de 1 MeV cmitidos por produtos

L

de fissag ao invés dos gamas de 413,7 keV do Pa, © erro

de 20% devido a heterogeneidade radial, citadeo em 1.3.2, pas



sa a b%.
Radionuclidecs sdo muitn utilizados como fonte de ncu
252
trons interrogadores, tal como CE, enveolto por meig mode
rador para produzir um fluxo de néutrons térmicos, empregado
para determinar a uniformidade na distribuigac de ?ESU‘ nas
barras de combustIvel do reator HTGR /3/.

Wesse tipo de analise de urinic, onde & utilizado ame
todo de interrcgacao ativa, gquando a heterogencidade radial
e relevante, deve-se evitar a depressao do fluxo de neutrons
na amostra; pois provoca irregolaridade na distribuiqﬁo dos
produtos de fissao e conseguenle errc devido a atenuagac dos
raios gama omitidos por esses produtos,. Isso significa que os
néutrons interrogadores devem ter encergia mais alta para se
rom maits cenetrantes, ou Eeja, neutrons térmicos e de resso
nancia nao devem ser utilizades. Entretanto, como na regiao
de keV as seqgops de chogue de fissao saoc menores, o fluxo de

néutrons deve ser correspondentemente maior, provocando, En

tao, desvantagem no uso da espectrometria gama.

Outra referancia /10/.

b. Medida de gamas apds fotofissao

Fsse método difere do anterior, uma vez gue os gamas
sie produzidos em reagdo de fotofissdo. Elétrons preoduzidos
em um acelerador sao convertides em fotons por melo de
"bremssbrahlung”, as quais incidem na amostra provocandn  fo
tofissan,

Gozani, T. e outros /20/ testaram csse método, anali
sande alguns pinos de massa conhecida de combustivel do rea

tor RTGR, ohtendo erro de 2,4% nos resultados,. O eguipamento



requerido e o método de analise sac sofisticados, o gue tor
na ¢ métode Gtil apenas em situagCes om gue a medida dc ney

trons de fissao [(métodos descritos a seguir} & dificil.

c. Eeétodos baseados na detecgao de neutrons produzidos- - por

Fi=sao

A ocorréncia de néutrons produzidos por fissaa & uma
caractericstica dos materiais f[issionaveis, sendo natural a
escolha do uso deles para a analise quantitativa deosses mate
riais. Devido a sua alta penetrabilidade, os neutrons de fiE
sac pedem ser utilizados para analises. Entretanto, isto re

quer discriminagac entre;

1. Ntutrons injctadeos e neulbrons emitidos na fissao
2. Fissdo em material fértil e fissil

_ 235 239 :
J. Fissao em U e Pu.

Ao screm utilizados esses métodes, deve-se evitar, tam
bém, a depressdn do fluxo de neutrons na amostra gquando a he

terogencidade radial & relevante.
c.l-Detecgac de neutrons prontos

& intensidade de néulrons prontos, emitidos durante o
processo de fissao, & peguena guando & comparada com a dps
néutrons interrogadores. Tsto difiecwlta a discriminagac entre
oz dois grupos de neutrons, podende implicar em eguipamentos
complexos de detecgao e acumulagac de dados.

Devido a esse fate, um grupe da Gulf General Atomices

ta desenvolvendo a té&cnica de detecgao de neutrons prontos ,
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produzidos gm reagoes de fotofissao /f11, 20/, citado em
1.3.3.b. Basecado no fato de que a produgio de néutrons pron
tog varia de isotopo para isotopo e dopende da encrgia dos
fatons incidentes, pode—se obter informagoes sobre os isoto
pos. Foram feitas analises de latas {(de aproximadamente 1 1i
tro} de residuns contendo massas canhecidas de plutdnio /117
tendo sido obtida a incerteza média de 5%,

EFhouri, M.T.F.C. /236/ analisou briguctes 4o liga U-Al,
utilizados na fabricagao de placas de combustivel, atraves da
detecgas de newtrons de reactes fotoinduzidas, obtendo resul
tados com a precisdo de 1% na determinagac da massa de  ura
nio presente na amostra. Como fonte de gamas utilizou-se O
reator IE&-RI1.

Tirando proveito das difercntes dependéncias com a e

- - 235 239

nergia das segoes de chogue de fissoes do U e do Fu ,
Krinninger, H. e outros /28/ determinaram o conteudo desses
isOtopos em elemcntos combustiveis irradiados ou nao, expon
do a amostra em guestao a pulsos de néutrons com energia mé
dia diferentes (0,3 eV e 0,025 eV) fornecidos por um cspectrd
motre de chumbo, A copcentracgac {(nGmero de §tomnsfcm3] de ca
da um desses isdtopos pode ser determinada com uma  precisao
menor ou igual & 5%.

Outra tecnica muite utilizada, dentro desse melodo,
tem sido o omprego de radionuclideos gque cmitam néutrons  de
energia menor do gue a dos néutrons prontos, ou, entac, mode
ram—-Se oS nedtrons interrogadores.

252

Una fonte de Cf envolta por meio moderador para ter
malizar o fluxo de néutrons emitidos foi utilizada /24/ para
analisar o conteQdo de plutdnic fissil (?#pru + " Pu) de ca
da uma das 35 000 wvaretas dos elementos combustiveis (item

1.3.2.b), com uma precisaoc de 0,6% na medida de cada vareta.
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Esse mesmo .sistema de medida foi wutilizado para analisar wva
retas de combustivel deo HTGR /3/, obtendo uma precisaoc de 2%
. Gozani, T. /19/ projetou um sistema de mcdida para a
determinagao guantitativa de ‘¥ 0 e “® Pu em combustiveis ir
radiados de reator de poténcia a Agua leve, com uma incerte
za possivelmente mencr do gue 5%. A analise devera ser feita
na piscina de estocagem de combustivel gueimado do reator, u
sando fonte isotdpica intensa de néutrons = 107 néﬁtronsfs .
por exemnplo, 100 mg de 220F ou 10c¢ de !248p-Be, e, medin
do 08 néutrons prontos ou 08 néutrons prontos e os atrasados
Baumung, K. e Bohnel, K. /7/ desenvolveram um sistema
de medida do contedo de 2°° U em combustIvel nap  irradiado
de reator a agua fervente, com uma fonte de !#5h-Be de 10c.
anAlises de uma hora de duragae, utilizando esse sistema for

neccram uma precisao de 0,5% na estatistica de contagem e ée

1% na analise,
Cutra referéncia /6/.
¢.2-Detecgao de néutrons atrasados

An&lise dos materiais nuclearcs bazeada na detecgido de

neutrons atrasadaos utilizam trés fenomenos basicos:

1. Existencia de enexrgia limiar para gue os neutrons in
terrogadores induzam fissocs cm isdDtopos f&rteis;

2. A preodugac de neutrons atrasados varia de isotopo
para isotopo, ¢ com cnergia dos néutrons interroga
dores;

3. A relagaoc entre o ninero de néutrons atrasadeos pro

duzidos nos seus diversos grupos varia de  isdtopo



para isatopo.

Como a vida média dos precursores de néutrons atrasa
dos & relativamente grande {107 ls a 1l02?s}, conscgue-se wuma
completa scparagao temporal destes em relacdeo ao pulso’ de
neutrons ou [otons interrgogadores, permitindo o uso de equl
pamentos de contagem e aguisicac de dados relativamente sim
oles.

aniel, S. /2/ pesguisou um sistema para andlise de ma
terial fissionivel utilizando come fonte de néutrons um rea
tor de pesguisa tipo piscina. A amostra & irradiada junto ao
nbcleo do reator e transferida, atraviés de um sistema prneumd
tico de transferéncia de amostra, para uwma esfagﬁﬂ de conta
gem de néutrons atrasados. Verificou gue o método possibili
ta andlise com sensibilidade de 0,01 ug de uranioc natural e
aproximadamente 1 ug de torieo guande o f1luxo de neutrons té&r
micos & de 4 x10!2 néutrons/cmi/s, O sisiema de transferén
via de amostra empregade possibilita a anilise de amostras
de aproximadamente 200 g no maximo.

No laboratdrio Otaniemi, Finliandia, desde 1974 csta
em operagaoc um sistema de analise de amostras geoldgicas de
uranio, Uperadc-manualmente, gimilar a este descrito, reali
rando aproximadamente 10 000 analises por ano., Hiismaki, P.
e outros /21/ estao descenvolvendo um sistema antomitico gue
possibilitara 40 analises por hera, com uma sensibilidade de
0,1 g de urdnio natural gquando em fluxo térmico de 5 x 1017
nevtrons/em? /5, com massa de amostra de 1 a 104g.

Augustson, R.H. e outros /4/ analisaram o contelido de
2y em oum elemento combustivel gueimado de um reator  tipo
piscina, irradiande-o com pulsos de neutrons de 14 MeV produ

zidos por um acelerador, wvia reagao 3H {d,n}tHe. Os n2utrons a
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tragsades sdo contados através de detectores operando em antil
sincronismo com o acelorador. Devido a alta atividade dos
produtos de fissao (12 000¢) , & analise foi feita com o elg
mento combustivel envelto por uma camada de chunbe de 15 om
de espessura, tendo sido obtida uma eoncordancia dentro de
1,5% com o conteldo de P50 previsto por calculos de gqueima

("burnup") de reator.

Qutras referencias /6, 24, 29, 36/.

1.3.4- Conclusao

Na Tabela l.1 sacapresentadas, de forma resumida, as
vantagens e degvantagens de cada um dos métodos citados para
facilitar a visuvalizagao da comparagao entre esscs matodos.

O metodo escolhido para a axecugao desse trabalho foi
o de interrogagao ativa pela medida da produgao de neuvtrons a
trazados de fissag induzida por neutrons, pelos seguintes mo

tivos:

12) Prozsibilitari maior amplitude no canpo de aplica
¢ao do programa e analise nao-destrutiva em desenvolvimento
no IPEN, devido ao uso de radiagdes altamente pensetrantes
{neutrons) e permitira analisar tanto amostras pequenas, por
exemplo uma pastilha de combustivel, como amostras grandes,

por exemplo um conjuntoc de elementos combustiveis.

29) Como & possivel completa separagac tomporal entre
0 pulso de neutrons interrogadores e a contagem dogs n2utrons
atrasados, foli possivel a utilizagao de equipamentos simples

sendo gue os principais estao disponiveis no laboratoric de
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Fizica de reatores da Conrdenadoria de Engenharia  Nuclear
(IPEN) e, como fonte de neutrons, esta disponivel o acelerador

Var de Graaff, apos modificagoes no seu sistema de pulsagao,



IT.DESCRICAD DO METODO

2 determinagac da guantidade de uranic contido nas a
mostras & feita pelo método de nedida da produgac de n2utrons
atrasadeos, emitidos apos fissces induzidas nas amostras por
pulsos de néutrons interrcoadores de energia aproximadamente
igual a 14 MeV.

0s neutrons interrogadores sag gerados por um acelera
dor van de Graaff de 400 kV, operando em modo pulsado, atra
v&s da reagio 3H(d,n)" He,

0s meutrons atrasados sdac contados, no intervalo de
tempo entre os pulsos de néutrons interrogadores, por um de
tector de neutroms tipo fatia /17/, as=sociado a um sislLema
de analise de altura do pulsc. Um monitor, detector de nég
trons rapidos, operando em sincronismo com os pulsos de neu
trons do acelerador, € utilizado para normalizar as contagens
de neutrens atrasados guanto a variagoes do fluxo de nému
trons do acelerador, durante cada irradiagao.

A normalizagac & feita dividindo-se a contagem do de
tector fatia pela contagem obtida no monitor.

0 metodo & de medida relativa, ou seja, a determina
gac da guantidade de uranio na anostra a ser analisada e ob
tida comparandg-se as contagens normalizadaz de neutrons a
trasados para a amostra desconhecida com as contagens norma
lizadas obtidas am medidas similares, para uma amastra

padrac de massa e composigao conhecidas,
2.1 - Base tedrica

Um atomo ao se fissionar divide—-se em dpis Ztomos mais

leves [produtos de fissao), sendo gue nesse processoneutrons
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raios gama e heta sac emitidos tanto no instante da  fissdo,

quanto pelo decaimento radicative dos produtos de fissao a
p0S a mesma.

A distribuigic dos produtos de fissdo & funcao do isd
topo fissionade e da enerygia dos néutrons interrogadores. Es
sa distribui¢ac & apresentada na figura 2,1, para o caso de
287, onde & mostrada /23/ a probabilidade de formagao dos i
sotopos em fungdao de seus numercs de massa, para fissao indu
zida por n2uirons de 14 MeV e por néutrons térmicos.

A0 serem formadeos, a maioria deos produtos de fissao
sao "ricos" em neutrons e estap em estado nuclear excitado,
© gue oS tornam instiveis. Eles podem decair radiocativamente
pela emissac de ralos beta negative, raios gama ¢ neutrons.

0 produto de fissao pode decair emitindo raios Leta
negativo (B}, para i=otopos em estado de menor energia, gque
por sua vez também decaem, formando uma cadeia de decaimento
gque termina guande chega em um isdtopo estavel. O decaimento

radicative do ¥°Te (produto de fissio) é um exemplo  desse

fato.

135 py — By 1357 B 135y, B B5cg —E ,13%Ba (estd

veall

Outra maneira desses isdtopos perderem energia & pela

‘emiss3o de raios gama. Esses isdtopos tem uma meia vida lon

ga, de 1 segundo a anos, em comparagao com © tempo para  enmis
s3o das radiagdes no processo da fissao, que & de 1077 s pa
ra a emissao de neutrons prontos,

Uma pequena fragao, da ordem de 0,7%, dos produtos de
fissao ao decairem por emissac de raios g~ deixam seus des

cendentes num estado excitade o suficiente para emitir  néu

trons. Comg @s55es neutrons 530 emitidos em um tempo curto
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(1073 5) guando comparado com a meia vida do emissor g (1071
a.10? =) , as meias vidas dos neutrons atrasados sao, entdo,a
proximadamente as do emissgr -, gue & chamadoc de precursor
de néutrens atrasados, Um exemplo de precursor de néutrons -
atrazades & ¢ B'Br, cujo esguema de decaimento & apresentado
na figura 2.2.

Atualmente sao conhecidos mais de 50 precursores de
neutrons atrasados /347, que os emitem com varias meias vidas
diferentes mas, para efeito de calculo, eles s3o usualmente
tratados vomg sels grupos de neutrons atrasades, indicados
na Tabela 2.1. cada grupo, para efeite de calculo, & trata
do como o decaimento radigativo de um mesmo pracursor, decain
do exponencialmente com uma constante média de decaimento

{ln} no grupo n, obtida através da relagao:

‘p o= P2

Ty st

A fragao média de méutrons por fissac que & emitida
como néutron atrasade 4o grupe n & representade por En.

Temos gque a distribuigac de produtos de fissao e, por
tanto dos precursores dos neutrons atrasados, & uha caracte
ristica que depende apenas do isdtopo fissionado e da ener
gia dos neutrons gue induzem a fissac. Cansequentomente, Bn
para cada grupe e a fragao total de néutrons atrasados emiti
dos por fissao {B! sao constantes que dependcn apehas dessas
duas variaveis,

& producac de neutrons atrasados & proporcional aoc ni
mero de fissoes ocorridas que, por sua vez, 8 proporcional a
quantidade de isdtecpo fissicniZvel presente, desde gue a mul

tiplicagac {m} (*) e a autc-abscrgao de néutrons na amostra

{(*) _®de néutrons interrogadores + n? de néutrons produzidos em fissoes

n® de neutrons interrogadores



~TABELA 2.1 - Caracteristicas dos grupos de neutrons atrasados para

fissao rapida {(*) s2/

1SOTOPD n? de nEutroqs | Trdice meia vida fragao
atrasados por fissac|do grupe | Tyyso (segundos) En
235 ) 0,0165 * 0,0005 1 54,51 + 0,94 D,000243
z 21,84 + 0,54 - 0,001343
3 6,00 + 0,17 _0,50121}3
| 2,23 £ 0,06 0,002605
L 0,496+ 0,029 a,000819
6 0,179+ 0,017 D,000166
ﬁ?'iﬁu 0,0h12 : 0,0817 1 52,38 + 1,29 - :Jazﬁ:
2 21,58 + 0,39 o ;:;;;;;é_q
3 5:;0 0,19 0,002398
4 1,93 = 0,07 n_,;mﬂu_:ad
5 0,490+ 0,023 0,003330
& ;::%z: 0,005 B,001110

(*] 0s valores Ty, e B apresentados acima s3o os referentes 3 energia

dos neutrons de fissdo, que € a energia mais proxima de 14 MeV  cu

Jjos valores sae encontrados tabelados na literatura.
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sejam insignificantes. Assim sendo, a produgao de néutrons a

t;asadus £ proporcional 3 massa de material fissionavel pre

sente na amostra irradiada com o néutrons interrogadores,
Ouando na amastra estao presentes dois ou mais isétg

pos fissicnaveis, a produgao Lotal {P) de neutrons atrasados

e dada pela relagao:

2

P(E} = 2. A.m {2.1)
1= 11
onde:
E = energia dos neutrons interrogadores
z = nunerc de isotopos fissionaveis
-"Im . -
m = nassa do 185112 jsatopo

0 cocficiente A, & fungao da energia e do fluxeo de

L
neastrons interrpygadores, da segac de chogque de fissaoe e  da
fragac g, de néutrons atrasados. Essa eguagac linear so € va
lida quando o fator de multiplicacdac e o de absocrgdo sao desg

preziveis, 0s coeficientes A, 320 obtidos atravis da irradia

1
QEO de macssa conhecida ml, com néutrons de energia E.

Dentro do canpo de validade da eguagdo {2.1), a produ
cao de néutrons atrasados e proporcional & guantidade de ma
" terial fissionBvel presente na amostra. AsSsim, a Ccomparagac
de medidas realizadas em uma amostra desconhecida, com medi
das similares de um padrao de composigac conhecida, permite
determinar a quantidade de material fissiondvel presente na
amcstra desconhecida.

E dificil a detecgao de neutrons atrasados na proson

ga de neutrons prontos e de neutrons interrogadores.Para con

tornar este obsticulo e possibilitar a wtilizagdo de egquipa
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mentos de contagem simples, & necessario usar uma fonte pul
sada de neutrons rapidos (interrcgadores) e contar os néu
trons atrasados no tempo entre esses pulsos.

A figura 2.3 mostra a sequencia temporal necessaria

para essa tecnica de fonte pulsada.

4 intensidade producac de neutrons
ligado
'9 no acelerador Van de
desligado _ Graaff
' ' t
\ i
1 I
contagem |
|
ligade | : 3 detector de néutrons
| [ atrasados
desligadol | !

FIGURA 2.3 - Sequencia temporal do funcionamento da fonte pulsa

da de néutrons e do detector fatia

2.2 - Contagem no detector fatiaza

0 detector fatia e os eguipamentos eletronicos a ele
assorniados, cujas caracteristicas estdo expostas no caplitulo
3, foram utilizados para a contagem dos neutrons atrasados e
mitidos entre os pulsos de réutrons interrogadores, durante
varios ciclos de irradiagao-contagem.

Quando a abscrgac de newtrons for desprezivel, a con
tagem integrada para os varios ciclos e proporciocnal a inte

gral (no tempo) da produgac de nautrons atrasados e 3 gquanti



dade de material fisgiondvel presente na amonstra,

A seguir, sera demcnstrado gue, para uma dada amostra,
d produgéo de precursores &, consequenfemente, a contagem de
ndutrone altrasados pdr ciclo de irradiacac e contagem, apds
um nurero relativamente grande desses ciclos, mantém-se cons
tante. Sera também demonstrado como & calcoulado o valor des
sa constante,

Para calcular a integral, no tempo, da prqdugéotﬁanéﬁ
trons atrasados & preciso entender ¢ gue se passa em cada ci
clo,

0 cAlculo da variacgae na conceniragao de precurscres
de neutrons atrasados em cada ciclo deve ser feito em duas
etapas: durante a irradiacao e durante a contagem.

Fara cfeito de cilcelo, assumiu-se gue os néutrons a
trasados sao emitidos por seis grupos de precursores. ASS1
miu-se tambem gue o fator de auto-multiplicagas de neutrons
na amostra nao seja significativo, o gue implica na simulta

neidade temporal das fisgoes com 0 feixe pulsade do acelera

dor.
Durante sua produgao, o nimerc de precursores & dado
por:
&
.d__rfilm_rlj_{fl - 3 {Ra_ - i Ny:(t)} (2.2)
at H=1 mn n 3
onde:

Nnj{t] = numerc de atomos precursorics do néé—img grupo
de reéutrons atrssados do jééimg ciclo de ir
radiacao

An = conelante de decaimento do nééi—um—':-J arupo de

neutrons atrasados
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R = razao de fisstes na amostra guando o acelera

dor esta ligado
- esimo -
a, = fragao de precursores do n——— grupo de neu

,

trons atrasados produzidos por fissdo

A equag8o (2.2} pode ser resolvida diretamente, multi

plicando—se cada termo pelo fator de integragdo e'nt | pntde:

Ponpate 8 [Fag o o e (2.3)
n=1 "NJ = {4 =t - f "% B a, 4t '
n= e"ﬂt e:‘nt o
P . &simo e
onde Knj e numerc de precursores do B———— Jrupo ho inlicic
do 3% 1€ ciclo de irradiagao.
Fesclvendo-se a integral gque restou no 29 termeg, ob

ten~se a eguagao abaixe, valida durante a irradiag3o.

£ £ int
_ -agt , Ray (*'nt - 1)
A AL {Knj e TS

Ao final dessa irradiagac, gue dura o tempo ty {indi

cado na figura 2.4), o nimero de precursores & dado por:

3 [ - R a_ {elntl - 1)
E_1N-{t]=I_.|K e "Nl 4 - - —
=1 "nj r=1!"nj ) o nti

I

Durante o tempo de contagem, ha apenas o dacaimento

-k E -t . . .
n{ l} dos precursores existentes no instante ti. O i

=3
c¢lo de irradiagac-contagem tem ¢ pericdo t, {indicado na f1i
gqura 2.4) e,o comportamento temporal do nomerc de precursg

res presentes na amostra entre as irradiacoes & dado por:



hs equagoes (2.4) ¢ (2.5) sao validas para  gualguer

cicle, desde gue sejam utilizados os valores apropriados pa
ra K_..
ni

Foli admitido gue ao iniciar-se o primeiro cicleo naﬂrhg

via precursores na amostra. Assim sendo, atraviés da  equagdo

{2.4) wverifica-se gue para o primeiro ciclo Knl =0 e, utili

zando a eguagac (2.5} econeluni-se gue ao final desse ciclo o

nimero de precursores e:

& & . -
EoN_{t} =5 B3 o(etntil gy o Pntp
=1"nl""p n=1 >
n
Para o segundo ciclo da eguagao (2.4), temos que
G g -
an = #;1an{tp} e, atraves da egeagaoc (2.5}, obtom-cze:

: 6 . - . Anti _
LN {2t} =% Ra {ehntl -1} & *ntp . e ki R an{e 1 .
n=1" nd = =1 | —— + Tt
nti
ln kne
] e‘hn{tﬁn - t_'r_}

Portanto:

*n *n

6 & R a Anti -2k tI:j R a et =h tp
= — n n-i . 7
r'lf::ianl[zt ) [;z:=1 [ n {c i) e 3 n (e 1) o
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Por raciocinio anidlogo, pode-se obter o niimerc de 3
toimos de precursores de néutrons atrasados ao final de muitos
ciclos consecutivos, podendoe ser representado pela soma de

uma progressac geométrica (P.G.) ¢om os parimetros:

a, 12 termo (P,) dessa P.G.:

2

Po = B Ny (g

b, razao {(g) da P.G. {g < 1}:
e'lntp

q =

Constata—-se também gue, 3 medida gue aumcnta o pamero
de ciclos, diminul o acréscimo no nimero de precursores por
ciclo em relagae 2o ciclo anterior, sendo gue a concentragao
aproxima—se de um valer limite gque € o limite da soma da pro
gressag geometrica de razao menor do gue 1, calculavel pela

formula:

Pp

§ = ——
i-g
tessa forma, apds grande nimero de ciclos, o nilmero

de precurscores aproxima-se do valor:

Ra, (o*nfi _ 1) ¢ *nbp

b {1 - E'lntP}
n

Descnvelvimento analogo a csse, feito para os precur
sores de néutrons atrasados, foi realizado para a contagem
de r2utrons atrasados no detector fatia. Isso baseia-se no
fato de gue a produgao de néutreons atrasados em um intervalo

de tompo & proporcional & variagao do numero de precursores
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nesse intervalo, e de gue s néutrons atrasados  detectados
s30 apenas uma fragao dos produzidos, fragac essa que & a e
ficiéncia do detector.

Na figura 2.4 @std indicado o intiervalo de contagen de

niutrons alrasados em fungaoc dos pulsos de neutrons  interro

gadores.
$
— " Pulsos de neutrons
] . interrogadores
o , 1
ld -t" —FI ]
k. ! ) " —_—
| ts ) i
Produgac de neutrans atrasados
| em eguilibrio
—— - - - —?+
o ! ;
. . ! '
b !
ey — ! . -
© | i— [ - — PFPerfil da comlayem de neutrons
. | atrasados
L e — X — _.__,_! h e — . e
T

FIGURA 2.4 - Tempos envolvidos no ciclo de Trradiag3o e contagem

A contagem inicia certo tempo apds o final da irradia
gdo [(no terpo t.),para que o detector possa se recuperar dos
efeitos devido acs néutrons interrcgadores. A contagem terni
na, on seja, o dotector & hlogueado para nevas contagens, no
tempao tb,

detecte néutrons interrogadores do inicio do ciclo de irra

anles do final do ciclo [tp] para evilar gque cle

diagao seguinte.
A contagem de péutrons atrasados no detector fatia,em

um dado ciclo (Cppj), & obtido aplicando na equagao {2.5) os



t?mpos tc = tb' COmMD S seglue;
E [
- wE _ Wi
“brj nI=I[EDF o Nstt) = By Py - N3 ity
n n
Portanto:
& K R inti -ipte ~hnth
CDFj = Epr ”fél{an{ nj , _ fle - 1) fe °F 2 )
a A
n n
cnde:
EDF = eficiéncia total do detector = eficiéncia geomé
trica x eficiéncia intrinseca
v = nimerc médie de neutrons emitidos por fissao
B, = fragac de néutrons de fissdo emitidescomo  néu

trons atrasades do grupo n

— = numers médio de néutrons atrasados emitidos por

precursor Jdo grupo n

Por analogia ao cadleculo da concentragido de precursg

res, tem-se gue, apds grande numero de ciclos, a contagem de

ngéutrons atrasados por ciclo permanace constante igual ad

& Apts At T
- nti _ ntc . n*+b
CDF EDF v I8 R (e - i? (e & ) (2.6)
ln {1 - ¢ "7y

Visto gue tP ¢ o maior dos tcmpos censiderados na e

quagae [(2.6), tomando-se tp, tal gue hntp << 1, pode-se  ex

pandir em série todas as exponenciais dessa eguacgao, obten



do-se:

DF DF

E -
Substituindﬁrﬁ=1 Bn = [, obtom-se:

C = E v & Rt P Tc (2.7}

Conclui-se gue, por cielo, a contagem de néutrons a
trasados & constante, cujo valor depende apenas da  eficién
cia do detector {EDF), da produgac de néutrons atrasados por
fissao {(wpg ). do numerc de fissdes gque ocorrem na amostra du
rante a irradiagao {Elti} e da razac de trabalhc no giclo
DF inde

pende dos coeficientes a s ln r En gue sao caracteristicos

[y, - tclftpj. Chiserve-se gque,na equagas (2.7), C

de cada grupo de néutrons atrasados.

Em wvista desses c3lculos, conclui-se que o acelerador
deve ser modulado com um pericdo menor do que a meia vida do
gualguer precursor de néutrons atrasados (devido a  escolha
‘de lntp <2 1} e gue esse processo de irradiagac deve se  pro
longar por um tempo Wuiio maicor do gque a mcia vida de gual
guer um desses precurscres, para gue a produgéo de néutrons
atrasadops, resposta aos pulses do acelerador, alcance um  va
lor de eguilibrio{para intensidade constante de n&ulrons in
terrogadores). 55 apls ter sido alcangada essa situagaoc de e
quilibrio & gue deve ser iniciada a contagem de néutrons a

trasados,
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Através da cileulo computacional, foram ctimizados os
témpos de irradiagao e contagem, tepdo-se em vista a maior a
cumulagac de dados, em menor tempo, com a conseguente minimi
zagac de erros estatisticos., Ezses cdlculos foram feitos com
o auxilio de uma calculadora de mesa (HP 9100 B), a partir da
eguagac (2.7}, onde ty foi substituido por tp,r visto gue a
diferenga entre esses dois valores e peguena e se desejava
determinar o valor [tp} do pericdo do oulso de neutrons inter
ragadcres.

Inicialmente, para o valor de tP fixo, obtivemos gue
cssa maior acunulagao de dados ooorre para o caso tc=ti:tpfl
Em conformidade com esses valores, o valor Otimo calculado
para t £ de 120 ms. Dessa forma, o acelerador Van de Graaff
deve fornecer pulsos de neutrons interrogadores com oS sg

guintes pardametros:

reriodo dos pulsos Etp] = 120 ms

largura do pulsc de irradiagao {ti} = 60ms

s valores de t, e Y, devem ser determinados experi

mentalmente.,
A razao de fissac (R} em uma amostra onde estejam pre
zentes n ishtopos fissionaveis o & suto-multiplicagdo e a au

‘to-absorgao de routrons sejam insignificantes, e dada por:

> Ty
E =1 a
=1 —= "t Yf1 (2.8)
1
onde ;
I = fluxo de ncéutrens interrcgadores



gsimo . -
m, = massa do 1———— isotopo prosente na amostra

. ’ - . gsimo |, -
M. = massa atomica do l——— isotopo

Ng = numero de Avogadro

Esimo

1]

segao de chogque microscipica de fissao do 1
isdtopo, para a energia dos néutrons interrogade

res

Substituvindo a equagac (2.8} na equagac {2.7),obtémse:

_n {t, - t_} il
DF = F 1EDF ti b = | \iﬂl Ml Ny 0rq (2.9}
b 1

ande ¢ Indice 1 refere-se ao léélimg isdteopo fissionavel pre
sente na amostra.

Para intensidade constante de néutrons interrocgadores,
a4 contagem integrada sobre um numera X de ciclos & X vezes a
contagem para cada ciclo (desde que a produgdo de neutrons a
trasados esteja numa situagac de egquilibrio) e, da  analise
da cqguagao (2.9) conclui-se gue ela & proporcional 3 gquantida
de de material fissicnavel presente na amostra. Se a abundan
¢ia isotdpica do material fissionivel & conhecida, como no
casg da amostra ser uma mistura de uridnic natural comn outros
materiais nac fissionaveis, a partir da contagem integrada
de néutrons atrasados pode-se determinar a massa total de ma
terial fissionavel e, conseguentemente, a de cada isﬁtopo:ﬂg
signavel presernte na amostra.

A equagao da contagem de néutrons atrasados ne detecg
tor fatia, eguacgao (2.9}, so & vAlida se a absorgao e o© fa

tor de auto-multiplicagao de neutrons na amestra forem insig

ficante; caso iS50 nao ocorra, & preciso corrigir o valor da
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intensidade de neutrons interrogadores para cada ponto da a
mostra ou seja, a intensidade passa a ser uma fungao

{T{x,y,2}] de cada posigﬁﬂ {(x,v,2} coneiderada na amostra,

2.3 = Contagem no monitor

O monitor tem por fungao faornecer uma contagem inte
grada proporcional ao numero de ncutrons de 14 MeV produzi
dos pelo acelerador Van de Graaff, durante os ciclos em que
e feits a contagem de n2utrons atrasados.

O monitor & operado om sincronismo com ¢ acelerador,
ou seja, s& funciona gquando o acelerador gsta produzindo ney
trons interrogadores.

Como a intensidade de neutrons produzidos pelo acele
rador Van de Graaff & da ordem de 107 wézes maior do gue a
intensidade de neutrons prontos e atrasados produzidos atra
vés de fissoes na amostra (*), assumiu-se gue a contagem no
monitor deve-se unicamente aog neukrons produzides pelo ace
lerador,

A contagem no monitor {(C.), apds X ciclos de irradia

M
coes, & dada por:
Cy = X Eut, I | {2.10)
onde:
I = intensidade de neutrons produzidos pelo acelera

{*] 0 fator 10 foi calculade considerando-se uma amestra de uranio na
tural de 71 000¢g colocada na posigan de analise (¥=60 cm, Y=37 cmje,
apenas a producao de neutrons atraves de fissdes no Z8U  induzidas
pelos neutrons de 14 MeV, uma vez gue essas fissoces sao numericamen

te as mais significativas.



dor Van de Graaff

t, = tempo de irradiagdo

£, = eficiéncia do meonitor definida como a razao en
tre o nimero de neéuntrons produzidos pelo acelera

dor e ¢ nilnero de neutrons contados
2.4 - Normalizagao

Durante o5 ciclos consecutivos de irradiagac ocorrem
variagoes na intensidade de neutrons produzidos pelo acelera
dor Van de Grasff, ocorrendo o mesmo entre irradiagces fei
tas para analisar a amostra desconhecida e a amostra padrao.
Essas variagoes, coma pode ser visto na equagac (2.9}, nrovo
cam contagens integradas diferentes para uma mesma guantida
de de material fissionavel presente na amastra.

Para a noyrmalizagac dos resultados, a produgao total
de neéutrons (f Idt) da fonte Ti{d,n)* He & medida usando-se um
monitor.

Como a intensidade de pfutrons interrogadores é siani
ficativamente maior do gque a de néeutrons prontos e atrasados
produzidos atraﬁés de fissHes na amostra, a intensidade de
noutrons medida com @ monitor & proporcional a que irradia a
amostra. Portanto, as contagens integradas deo detector fatia
2 do wmonitor sac propeorcionais, devido a variagoes no fluxo
de neulrons do acelerador durante 03 X ciclos de medida. &s
sim scndo, tem-se gue a razao entre a contagem no detector
fatia {Cpp} e a contagem no monitor {CM} nao & afetada por
variacoes na intensidade de neutirons interrogadores, O valor
dessa razag (C} & chamada de contagem normalizaaa e & chtida

utilizande as eguagoes (2.9} e (2.10), donde;



m
B 1l Ny« (2.11)
C=——=" - I=1 171 — f1
C E tb My

A eguagac (2.11) & a eguagao de normalizagaso das con

tagens.
2.5 - Egquacao de calibre¢aoc

Como ja foi citade anteriofmente, o metodo émpregadﬂ
no presente trabalho e de medida relativa; portanto, a massa
de matcrial fissionavel & cobtida pela comparacgao entre medi
das rcalizadas com a anostre dosconhecida e medidas simila
res realizadas com uma amostra padraco de massa conhecida. Is
to eguivale a comparar s resultades da aplicacac da eguagao
{2.11) numna amostra desconhecida {indice a} ¢ numa amostra

padrac {indice p). Assim sendo:

=1 171
“a _ Fom s 1
C
> e, = t.) m
OF L - o F_] Ulﬁl MlE Hp Ufl
oM b 1
Portantos
n m
- =) 8y 2o o
A 1 {2.12)
C n m
P fy B AR g
M
1
Nessa equagao, as grandezas v ,B, ,0.; sdo fungdes a
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penas do isdtopo fissiondvel (1) e da energia dos néutrons in
terrogadores: & grandeza Ml & uma constante. Assim sendo, po

de-se substitui-las, na equagas (2.12), pelos coaeficientes

R, _-"F1%F1 , obtendo-se:
My

T
< 7=1 By ™. (2.13)
| 1]

Em todas as analises realizadas no decorrer deste tra
balhc, as amostras utilizadas eram constituldas unicamente
de uranio natural, como material fissionavel; assim sendo, a

abunddncia relativa (f,) de cada um dos isStopos (1) de urd
nio & uma constante para todas as amostras, tanto as desco
nhecidas como a padrao, ¢ a massa {ml} de cada um desses isd

topos pode fsor escrita comod

m, = f. m {2,141}

onde:
m = massa de uranio presente na amostra
Das eguagoes (2.13) e (2.14), conclui-se gue:
; i
Ca_ f=1 K1timg
n
P I};:I ES] flmp
Fortanto:

My Ca m {2.15}
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Cuando e feita umsz medida, juntc com as contagens de
néulrons atrasados faz-se também a contagem de fupndo (CF);as

5im sendo, a contasem feita (C*) no detector e dada FOC;
C" = C + CF {2.16)

A contagem de fundo (CF) & toda contagem que nao seja
devida a0$ neutrons atrasados emitidos ‘pelo uranio. Ela & f&
cilmente cbtida repetindo-se a analise sem a amostra gque con

tem uranio.

Das eguagoes (2.15) e (2.16), ocbtém-sea:

ic; - CF)
T = M le.l?]l
Ec; -cry P

gue & a eqguagao de calibragao do sistema,



ITT.ARRANJIC EXFERIMENTAL

3.1 - Descrigac do sistema

Rasicamente, © sistema de anadlise implantado consiste
de um acclerador tipo Van de Graaff,operande em modo pulsado,
utilizado come fonte de néutrons de 14 MeV, um monitoxr da in
tensidade de néutrons produzidos pele acelerador, um detec
tor de neutrons tipo fatia para detectar os néutrons atrasa
dos emitidos pela amostra analisada & o equipamento eletroni
co de analise de pulsos, associado ao monitor e ag  detector
fatia. Disphe-se também de um analisador multicanal (IMC de
1024 canzis) e de um computador de 16 k memaria ({Hewlett
Packard 2116 C) para auxiliar a2 calibragac do sistema e a a
nalise dos dados.

0 acelerador Van de Graaff, o detector fatia ¢ o moni
tor, para as medidas realizadas, foram dispostos em uma sala
conforme as distancias especificadas nas figuras 3.1 e 3.2,
sendg gue 5 amnstra a ser analisada deve ser colocada entre
o alvo do acelerador & o detector fatia.

0 esguema simplificado do eguipamento eletronico uti
lizado estd apresentado na figura 3.4. O eguipamento de con
trole do acelerador Van de Graaff e a maior parte dos eguipa
mentes eletrdnicos asseociados ao monitor e ao detector fatia
estao em outra sala (sala de controle) gue dista aproximada

menlte 30m da sala do acelerador,

3.2 - Fonte de neutrons

Ho decorrer desse trabalhe, foram utilizados dois ti

pos de fonte de néutrons, gue seraoc descritas a scguir.
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3i.2.1 ~Fonte Am—Be

Uma fonte de Am-Be foi uwtilizada para as medidas roti
neiras de cstabilidade de contagem do detector fatia e do mo
nitor e para auxiliar no processo de calibragac dos equipa
mentos eletronices desses sistemas,

Weutrons sdo produzidos através da reagao “Beln,n}liC,
na qual as particulas alfa sio produzidas por decaimento de
2 am com meia vida de 433 ancs.

Uma fonte Am-EBe da Amersham foi usada. Detalhes da fon
te s3o: Modelo MW 1 000, nimero 2 162, atividade nominal =
1 Curie, intensidade = 2,4 x 10® neutrons/s.

Para as finalidades das experiéncias feitas, a inten

sidade da fonte & constante,

3.2.2 - Acelerador Van de Graaff

A fonte de nButrens interrogadores utilizada foi um a
celerador Van de Graaff modelo PR-400 da High Voltage Engi
neering Corp. operando em modo pulsado, sendo gue os néutrons
sac produzidos através da reagao *H{d,n)*He. 0= n2utrons sio
emitidos com energia aproximadamente igqual a 14 MeV, de fox
ma praticamente isgtrépica.

Mo a¢elerador Van de Graaff, a carapaga de alta ten
sao € suportada por uma celuna isclante ¢ & continuamente
carrcgada por uma correia sem fim. © pokencial do terminal
de alta tensag & dependente da guantidade de carga deposita
da na correia e da capacidade de isolagan elétrica entre !
terminal e o terra.

Na figura 3.3 s3o apresentadas, de forma esguematica,

algumas partes do aceleradeor Van de Graaff, citadas & seguir:



0s deuterons =ac foarnecidos por uma fonte de Yons, na
qﬁal o gas deutério gue estd num cilipdro & lentamente intro
duzido através de uma valvula termo-mecanica. Ka fonte de
ions, © deutério & ionizado por um oscilador de  radico—fre
quencia de aproximadamente 140 MHZI acoplado capacitivamente
a gyarrafa de bnizagao, operando em regime pulsado, combina
do com um campo wmagnético fornecido por 4 imas., 0s lons posi
tivos (déuterons) sao extraldos da fonte de fons para o tubo
de aceleragdo por meio'de uma tensdoc positiva, em relacio ao
canal de extragao. 0 controle da corrente de feixe de icns &
feito pelo ajuste dessa tensaa. Nesse tubo, os deuterons sao
acelerados por uma diferenca de potencial, entre o terminal
de alta tensao e o terra, que & regulavel para ate 400 k¥, in
do se chocar com um alve de tritio (¥H), colocado na extre
midade de tubo de voo, provocando a emissao de néutrons. Pa
ra gue os deuterons tenkam um livre caminho médie maier  do
gue o comprimento do conjuntoe do tubo acelerador + tubo de
voo, este & mantido sob vicuo aproximadamente 107° mmHg por
meio-de um sistema de vacuo apropriado.

Para a gxecugﬁo desse trabalho foi necessario modifi
¢ar o sistema de pulsagae do acelerador Van de Graaff, para
obterem-se pulsos de neutrons de largura = periodo adequados
ag tipo de medida rcalizada.

0 novoe sistema de puisagﬁa desenvelvido e implantado
consiste em pulsar a radioc-frequéencia da fonte de Ions atra
vas de wn yeorador de pulsos elétricos instalado externamente
40 acelerador. Um esguema do funcionamento desse sistema a
encontrade na figura 2.5.

0 gerador dc pulsos fornece pulsos elétricos de larqu
ra e periodo iguais aos gue se deseja para os pulsos de néu

trons interrogadores. O gerador de pulses ¢std acoplado an
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gerador de radio—{reguéncia (RF), 1localizade no terminal de
alta tensdo do acelerador, atraves de um pré-amplificader 1i
gado a um diodo emissor de luz [(LED)] e a um fotoliransistor no
terminal de alta tensao. 0 LED, fixado no terminal terra do
acelerador, & acoplado ac fototransistor atraveés de um guia
de luz {bastaoc de luciie) {(Vide figura 3.5).

0 fototransistor & acoplado a um amplificador de si
nal gue fornece pulsos guadrados, ce amplitude iniveis)
+120 volts e -60 volts, e & ligado 3s grades das valvulas os
ciladeras da RF, sendc gue essas tensoes (+120V, -A0 V) s30
necessarias para operar essas valvulas de mecdo a respectiva
mente permitir ou nao a oscilagao e, dessa forma, pulsar a RF
na fonte de Ions e, conseguentemente, pulsar a produgac de
néutrons.

Muitas vezes, apesar do LED estar pulsande, a2 fonte
de ions nao pulsa ou, entac, hao pulsa de forma regular. Is
so pode ser defeito ng-sistema de pulsagag ou por nac haver
prossac apropriada de gas deutéric na fonte de Ions. Para ve
rificar o funciconamento da fonte de Ions, foi construldo um
sistema indicador de ionizagao.

0 principic do funcicnamento desse equipamento &8 o
mesmo do sistema de controle da pulsagdo da RE. Como o sinal
tem gque atravessar a regiac de alta tersao, foi necessario u
tilizar cutro bastao de lucite. No lugar do LED, utiliza-se
a luz avermelhada que 8 emitida pela fonte de lans guando o©
gas deutério & ionizadoe. Essa luz serve para cxcitar o foto
transistor cujo sinal & amplificade e transmitido, atravéas de
aproximadamente 30m de cako ccaxial, para a sala de contro
le, onde com um osciloscOpio, pode-se Wonitorar a pulsagao da

fonte de ions.



3.3 - Detftector fatia

Com © objetivo de obter alta eficiéncia na detecgao
dos neutrons atrasados, foi construide um detector tipe fa
tia gue & similar a um largamente uvtilizado no  programa de
salvaguarda do laboratdrioc de Log Alamos /17/. Uma vista em
corte desse detector E apresentada na figura 3.4.

A resposta do detector & plana dentro da variagac de
I, no interwvalo de anergia'd&_ES keV a aproximadamente
3 MeV. Nessa regilo de energia, a eficifnecia intrinseca  do
detector, definida como a orobabilidade de detectar néutrons
entrando na face frontal do detector de Area ativa de 3100cms
e de 18% /17/.

0 detector consiste de treze detectores proporcionais
de 2,5 cm de diametro, 50 cm de comprimento e 4 atm de 3*He
montados em dois blocos de parafina com as dimensoes de 61 =
51 x 9 em cada. Ele & blindado (com excegio da face frontal
por uma camnada de 16 em de parafina misturada com acido badri
co (na razac de 45% de parafina em peso). O detector & esnvol
to por uma camada de 1 mm de cAdmic, gque o blinda contra neu
trons termicos (transmissac de néutrons térmicos para 1mmde
cadmio & 10°%) /39/. O bleco frontal do detector possui 7 fu
ros cilindricos, para gue se consiga resposta plana em fun
caa da energia dos neutrons /1/.

A construgao desse detector de alta eficiéncia féz-se
necessaria devido a ser baixa a produgao de neutrons atrasa
dos. Precisava-se também gue a efiqiéncia {t} de contagem fog
se constante no intervalo de energia em gue sa0c emitidas  os
neutrons atrasados, para poder utilizar a equagao de calibra
gao leguagao 2,17} sem.aumentar o erro na medida.Finalmente,

desejava-se gque o detector fosse pouco sensivel a raios gama
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para gue a presenca de raios gama produzidos na amostra nao

interferissem significativamente na medida de néutrons atra

sados. Essas tres gualidades: alta eficiéncia, resposta pla

na em funga¢ da energia e pouca sensibilidade a raigs g ama

estap aproximadamente combinadas no detector fatia.

A diferenga entre o detector de Los Alamos e o cCons

truldo consiste em:

a. ter sido utillzada parafina como moderador de néutrons em

lugar de polietileno e ter usado Acido bdrico comoe absor
vedor de neéutrons térmicos em lugar de carbete de boro.Es
sas substitui¢des empregadas devem~se ao alto prego de ven
da de polietileno e a dificuldade de se comprar carbeto de
boro. Nao hi variagao significativa nas caracteristicas do
detector fatia devido a essa troca de materiais constiluin

tes.

ter utilizado detectores de 4 atm de ?He em lugar de & atm
de 3He. Essa modificagao implicard na perda, com termos  da
eficiéncia do detector, de poucos por cento em relagao &

Ao detocotor de Los Alamos.

(s detectores utilizados sao da Reuter-stokes, modelo

'RS—Pl-DBZG—Eﬂd, Com resclugﬁo de 5,1 a 6,0% e patamar de opg

raqéo de 2700 ¥V a 3700 V¥ (imnclinagac de 0,005% em cada 100V}

Esses detectores sao todos ligados em paralelo e acoplados a

um mesmo pré-amplificadﬂr.

3.4

- Sigstema de contagem do detector fatia e do monitor

Um esquema =simplificado de funcionamaento desses siste



mas estid na figura 3.4.

. Em linhas gerals, os dois sistemas saoc muito pareci
dos e consistem em pre-amplificar os sinais gerados nos de
tectores gue estae na sala do acelerader, transmiti-los para
a sala de controle a aproximadamente 30m de distancia, conde
eles gao amplificados, passam por um discriminador gue rejei
ra pulsos de altura menor do gue o nivel de discriminagao e
posteriormente sao contades nos intervalos de tempo de conta
gem de néutrons atrasados ou de néutrons interrogadores, ca
50 0s pulsos sejam oriundos do detector fatia ou do monitor,
respectivamente.

Devido a3 dificuldade existente o se conseyuir cha
vear alta tensao e obter um curta tempo de estabilizagao da
meswa, da ordem de ms {ordem de grandeza dos tempos de irra
diagac e contagem), fol necessaric deixar o detector fatia e
o monitor com suas fontes de alta tensao ligadas durante to
do o tempo de analise; conseguentemente, o detector fatia e
o monitor funcionam continuamente, sendo gue os contadores &
que sap ligados e desligados, ficando disponiveis para  con
tar nos intervalos de tempo apropriados.

0s equipamentos eletronicos utilizados em cada um dos

sistemas de contagem sao apresentados na figura 3.4.

A seguir, far-se-3o comentarios sobre a operagao de
alguns desge=s equipamaentos.

Durante a irradiagao, ocorre uma taxa de detecgao de
néutrons muito alta no detector fatia €, em conseguencia, o
pre~amplificador fica éaturado ao final da irradiacao. Isto
implica na necessidade de ter de se esperar um tempoe relati
vamente grande para que ele volte a funcionar normalmente e

pessa ser iniciada a contagem dos néutrons atrasados emiti



dqs pela amostra analisada,

Foi diminuida a resisténcia de realimentacgao desse
pré-amplificador (de 400 Mg passou para 25 M), conseguindo-
se apbs essa mudanga aumentar um fator maior do gque 6 a  ra
zao maxima de contagem que o pre-amplificador acelta sem ser
saturado. Essa alteragao provocou uma diminuigdo de um fator
2 no ganheo dp sinal de =aida do pré-amplificador, diminuigao
esta facilmente compensada aumentands © ganho do amplifica
dor. 0 aumento do ruido devido a essa modificagao nae foi sig

nificative, em comparagao com a altura de pulsos devido aos

neutrons.

As condigoes de operagag dos eguipamentos eletronicos
feram éscnlhiﬂas a partir das experiéncias descritas no I{tem
5.1.

Fara maior estabilidade nas tensoes de alimentagao des
ses eguipamentos e diminuwigae do rufde devido 2 falta de um
bom "terra" no laboratbrio, todos os equipamentos foram ali
_mentados a partir de uma mesma linha de tensac [(tomada), ten
do sido utilizado um estabilizador de lensao para 05 cguipa
mentos que estac na gala de controle e outro para os gue es

tap na sala do acelerador.

3,5 - Controle dog tempos de contagem dos néutrons interro

gadores e dos neutrons atrasados

0 "gate" Ao countador do sistema do monitor @ agcicnado
pelos mesmos pulsos que controlam o sistema de pulsagac do a
celerador Van de Graaff; assim sendo, esse contador opera em
sincronismo com a produgac de neutrons interrogadares.

Fara acionar © "gate" do contador do sistema do detec



tor fatia foi necessaric projetar e construir um gerador de

"gate" com as seguintes caracteristicas:

19) & acionado por um pulso externo

29) tem um atraso ajustavel do pulso de saida cm rela

¢ac ao pulso externc

32) a largura do pulso de saida e ajustavel

Escas caracteristicas sfo necessarias para que, oS
rulsos gque acionam o contadeor, tenkam a duragao da ordem de
50ms (- .} € sejam gerados com um atraso da  ordem de
£5 ms {tc} cm reclagiac ao inicio do pulso que controla o sis
tema de.pulsaqﬁo, Os néutrons atrasados sao contados durante
o intervalo de tempo correspgondente & largura desse pulso do
gerador de "gate" {figura 2.4}).

O intervale de contagem dos deis contadores & defini
do por uma ldgica "AND" na gqual as duas entradas de “gate"
_ sa0 o tempo total, definido por um controlador de tempo ({(QR
TEC 773).e 03 tempos de contagem definidos pelos pulsos de

"gate" descritos acima.
3.6 - Amostras utilizadas

As analises foram realizadas com treés tipos de amos

tras, a sabher:
a. Discos de uranio metalico

Foram usados de 1 a 4 discos de 8,3 cm de diametroe

de 1,0cm a lL,dcem de eospessura. A massa desses discos &:



Discos
numero - massa
1 BG2,9 +0,05¢g
2 110%,3 +0,056¢g
3 ¥98,2 £ 0,05 ¢g
4 1127,1 +0,05¢9g

b. Pastilhas de U, Oy

Foram utilizadas pastilhas sinterizadas de &xido de u
ranio natural, de forma cilindrica com 1,2 cm de diametro e
1,7 cm de altura. O numero. de pastilhas usadas depéndeu da a
nilise realizada, chegando a usar © maximo de 328 dessas pas
tiihas.

A massa de cada uma dessas pastilhas & de aproximada
moente 14,79 . A massa de cada conjunto de pastilhas foi medi
da comc um tode, de modo a sempre obter-5e um errc de apenas

0,059 na medida da massa de cada conjunto.
. Placas de "elemente combustivel®

Foram utilizadas placas simulando as de elemento  com
bustivel de reator tipo "Material Testing Reactor" (MTR), co
‘me o reator IEA-R1. Elas sio constituldas de um ndcleo de 1i
ga urdnic e aluminio (17,9 a 18,0% de U em peso} de area atl
va de 3B3cm?, envolto por duas outras placas de aluminio,

A massa do nocleo & de 60 tlg.e as dimensoes da placa
sa0 62,5 x 7,11 x 0,165 cm.

Estavam disponiveis 18 dessas placas de "elementos com
bustiveis”.

As placas dos elementos combustiveis atualmente  usa

r
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das no IEA-Rl tem a regiac ativa de liga U-Al, com uranio en
rigquecide a 93% em 2330, diferindo nessa caracteristica das
placas utilizadas para a execugac do presente trabalho (tem

wrinic natural).



IV.ANALISE DOS ERROS

A massa de uranioc foi determinada pela eguagao (2.17)

agqui reproduzida:

=3
= 2 __ _ 1.1
m p { }

0 desvio-padr3o nessa medida & ohtide aplicando a for
mula de propagagao de erro a cguagaoc (4.1) gue consiste em

deriva~la em relacas a cada um dos parametros, obtendo-se:

? 5 ¥ 2 et 2
¢ {ma} _ a {Ca - CF} X c-iCP - CF} N a {mp} (4,2
- * []
Z _ 2 - 2 2
m {Ca CF} [Cp CF) mp

Nessa equagao os dois primeireos termos do segundo mem
bro sao erros devido a estalisticas de contagem enguanto o
terceiro termo & o erro associado a determinagiao das massas.
Neste capitulo tambem & feita a analise do errc  devi
do ao posicionamento da amostra e do orro associada 2 varia

¢oes nos tempos de irradiagic e contagem,

4.1~ Erro associade 3 estatisticas de contagem
Inicialmente serid analisado o erre associado 2 esta

tistica de contayem na amostra desconhecida, que corresponde

ac primeiro termo do segundo membro da equagan (4,.2).

* %
Como az{ﬂa - CF) = uzica} + a? (CF)

abtom—se;



* . *
g4{C_ - CF) g2{C_) + a2 (CF)
a - a
. - = 5 2 (4.3)
(c, = CF) (C, = CF}

Lembrandc gue todas as contagens feitas sao contagens

normalizadas, ou seja:

*
+ Cpry, CoFcp
Ca = . - = CF =-- -
CMg Chicp
onde;
*
CDFa = gontagem obtida no detector fatia, da irradia

cac da amostra

Cqy, = contagem obtida no monitor nessa irradiagdo

CDFCF: contagem de fundo cbhtida no detector fatia, da

irradiagac sem a amostra

CMop = contagem obtida no monitor nessa irradiagao

Aplicando-se a equagdac de propagagac de erro a essas

relagoes, obtéh-se:

* * *
{szca} _ .ﬂ'szDFa} N UELCMEJ (4.4)
v, * - *
Ca {CDFa} [CMa}E
¢’ (CF) a? (CoFCp) GE{CHQF} {4.5)
= + +
(CF}? (Corpgp) (Cyep)?

Da substituigdac das equacoes (4.4} e (4.5) na eguagan

(4.3}, chtém-se:



- E.D_

GEI{CSFa}+ UE{C;Ia} C*2+ {IEICDF[-_.E.} +UﬂfC3.rhT} oF ?
. d

4 x *
o {Ca - F) _ {CIJFa]I Z {CMEI.:. ¢ (CDFCF] Z [C}t},} ¢ _-

— = . "
(c, - )2 , (c, - CF)2

{4.6)

0 desvio-padrio numa nedida devido a flutuac¢des esta
tisticas da desintegragao radicativa & dadeo /32/ pela rajiz
guadrada do nimero de contagens, ou seja:

o = e

Baseado nesse fato, a equagado {4.6) pode ser reescri

ta como:
C* y *, C
O 2 DF, :
N _*__a'_ + cii Ca. + - q‘._ ¥+ 0._15:_'?..-. CFQ
CERCINES DI (G5 R VR L (CoFep’ (O,
- * 7 - +* T
'[{3‘1—{1"‘]'2 [;’_‘_'a-{':t.:IZ

Cu numa forma mais convonicnte:

(d.7]

Enalogamente, o erro associade 3 estatistica de conta

gem na amostra padrdo (indice p) & dado por:

(,_*l_._ . -l )C;:- N [__1___ L 1 }C_pz
) _
RS S S - o er

{c* - Y7 {c* - CF) 7

P P

(4.8)

Nas condigoes utilizadas, com 1000 segundes de tecmpo  to
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tal de medida, ©0s erros associados & estatistica de contagem
na medida de 11 placas de combustivel utilizando como massa

padrdc 17 dessas placas foram:

2 ¥
d {Ca - CF)

6,82 x 107"
* 2
{C, - CF)
2 *
f_':cE - CF 4,05 x 107%
*x
- Py e
{CP )

Que somados ddp um erro total associade 3 eatatistica

de contagem des 3,3%,
4.2 - Erro associado & determinagac das massas

As amostras com uranio utilizadas (pastilhas de oxido
de uranio, discos de uranio metidlico e placas de combustivel
da liga uranic-aluminic) foram confeccionadas pela Coordena
doria de Metalurgia Nuclear do ITEN.

hs massas de uranio de cada placa de combustivel fo
ram fornecidas com uma precisdo de 1,7%, valor esse gue foil
adotado como o erro na determinagac da massa nas medidas fei
tas com sssas placas. -

hdmitiu-se que os discos de uranio metalico e as pasg
tilhas de ©xido de urinio sejam constituidas apenas deurdnio
e de oxigénio e urinio respectivamente, uma vez gue foram
fabricadas com uranio e oxido de uranis de purcza nuclear u
sada na fabricagac de combustivel nuclear, Assim sendo, amas
sa de uranio no disco de uranic metalico & a massa do  disco
e, nas pastilhas de 0Oxido de uwranio pode ser calculada a par

tir da massa total da pastilha,
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As massas foram delerminadas com uma balanga Mettler,
modelo P11N gue tem sensihilidade de décimo de grama, O erro
adotado nessas medidas fol a metade da menor divisao, ou  se
ja, 0,05g9. Para o caéo em que foi utilizada a menor guanti
dade de uranio {pastilhas de oxido de uranice num total de
771,09 ) esse erro na meaida da massa acarretou um  erro de
0,0065% gque & desprezivel frente ao erro na estatistica de

contagem,
4.3 - Erro relacionadc com o posicionamento da amostra

Para comparar a contagem normalizada na amogtra ECa.]
com a contagen normalizada ne padraco, @ necessario gue ambas
{amostra e padraoc} sejam posicionadas no mesmo lugar em rela
¢ao ag alvo do acelcrador e ao detector tipo fatia,

Diferentes posicionamentos da amostra em relagac ao
alvo e ap detector fatia implicam em diferentes contfagens de
neutrons atrasades,devido 3 variagao na intensidade de nén
trons interrogadores que incidem na amustra e 8 variagao na
eficiencia total (Epp) do detector fatia (variagoes no fator
geomatrical .

Fol realizadoe um estudo experimental para escolher =

posigap da amostra a ser analisada (veja Ttem 5.3}, tendo-se

chegado 35 seguintes conclusces:

a. O erro relacicnado com o posicionamento da amostra, no ca
5o das analises com os discos de uranio metidlico e das
pastilhas de Oxido de urinio, foi dec 0,1%. Medidas experi

mentais confirmaram essa previsao {veja Item 5.4.3).

b. O erro relacionado ac posicionamento das placas de combus



tivel foi de 1,2%.

4.4 - Erro devido a ndo simultaneidade do inicio do tempo de
analise com ¢ inicic de um pulso de neutrons interre

gadores

0 inlcio do tempo de andlise n3o foi zincronizado com
os pulsos de néutrons interrogadores. Como o tempo de  anali
se n&o corresponde a um numerc inteiro de ciclos de irradia
cao e contagem no total da andlise, pode-se ter contado um
pulsc de neéutrons ou um intervalo de contagem de nZutrons a
trasades & mais ou a4 Menos, guando comparada a analise da 'g
mostra desconhecida com a amostra padrao, Devido a esse fatao,
considera-sg gque possam ter side contados dotis ciclos a mais
gquando se comparam as duas analises {(da amostra g da padrao),
© gue corresponde a um erro ng resultado das analises de, no

maximeo, ¢,12% {(para 200 scgundos de tempo de analise, gue

corresponde a 1666 ciclas).

4.5 - Erro relacionadc com flutuagoes nos tempos de irradia

£ao e contagem

Verificou-se, utilizando um oseiloscopio, peguenas os
cilagGes no inicio da subida e final da descida tanto do pul
so de ndutrons interrogadores como do pulso de gatilhamento
do contader associado ac detector fatia. Nio fol possivel ob
servar se cssag oscilagoes eram deslocamentos dos pulscs <o
mo um todoe ou oscilagao no tempo de duragao deles.

Em termos de erro no resultado da analise, o pior ca

so € o de estar havendo osgilagao simultdnea nesses dois pul

soz, implicando, nesse caso, num erro de, no maximo, 0,67%
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no resultado da an&lise gue tenha apenas um cicleo de irradia
cao e contagem.

. 0 comportamento dessas oscilagbes durante os varios ci
clos & dificil de ser determinado., Como o nfimero de ciclos de
cada andlise & grandec e as oscilagoes ocorrem de forma alea
toria, o erro associado 5 essas Dscilaqﬁes pard virios ciclos
tendera a se anular. Assim sendo, pode-se afirmar que © erro
devido as flutuagoes nos tempos de irradiagdo o contagem =

muzito mencr do gque 0,67%.
4.6 - Erro total na determinagac da massa

0 errc total no resultado da anilise & dado pela raiz
guadrada da soma dos guadrados do erro associado a cada para
metro da analise, os guais sac apresentados na Tabela 4.1,

0 erro total neo resultado da analise decresce com  ©
aumento da contagem de neutrons atrasados, conforme pode ser
visto nas equagaes (4.7} 2 (4.8}, ou seja, decresce com o au
mento da massa de uranio presente na amostra, com o aumento
da produgaec de néutrons interrogadcres e com o aumento do tem
po de contagem (csse erro & inversamente proporcional 3 raiz
guadrada do tempo total de analise). Esse errp também & sem
pre maior do gue o erro associado &4 determinagac da massa pa
draco, conforme pode ser visto na equagﬁa fd.2}.

0s erros associados aos pardmetros da anflise,apresen
tados na Tabela 4.1, foram calculados para a3 analises emgue
cles eram meigres; assim sendeo, nas outras analiscs, © GFro
total ¢ sempre menor do gue ¢ agui apresentado.

Atraves de medidas experimentais, verificamos gque oer
ro total na determinacao da massa de uridnio em 11 placas de

combustivel foi de 3,9%. O erro percentual nas analises com


http://foi.de

TABELA 4.] - Fonte de erra na determinagas da massa de urdnic

erra percentual

Pararetro It placas de com| 4 discos de ur3
bustivel nio

estatistica de contagem 3.3 1,6
determinagao da massa padrio 1,7 0,0013
posicionamento da amostra l,2 a,1
nag simultaneidade do infeio do
tempa de analise com o inicio do 0,12 0,12
pulso de neutrons interrogadores
flutuagao nos tenpos de irradia
¢30 e contagem 0,67 0,67
Erro total na analise (raiz qua 3.9 | 6
drada da soma dos quadrados) ' '

IBENTUTD DF ENERGIA ATEHETA
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discos de uradnio metalico fol de 1,6% e, com pastilhas de &
Xido de uranic, o erro foi de 1,7%.

- Nas anflises com placas de combustivel, o erro asso
ciado aos trés ﬁltimc:ls parametrecs da Takela 4.1, por serempe
guengs, podem ser desprezados devido a contribuirem pouco pa
ra o errc total. Em todas as ocutras analises, wna vez gue ©
erro na determinacac das massas & desprezivel (0,0065%), o
‘erre total & basicamente ¢ erro associade 3 estatisticas de
contagem visto gque o erro associado a todos os cutros parame

tros @ desprezivel frente a este,
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V.MEDIDAS E ANALISE DOS DADOS

A seguir serdo discutidas as medidas mals significati
vas e mais representativas dentre as realizadas na execugao

deste trabalho.

5.1 = <Calibragdc dos equipamentos utilizados

Essa calibragao envolve o ajuste dos egquipamentos ele
tronicos para chbter a maior discriminagao entre os pulsos de
vide aos néutrons e os pulsos devido aos raios gama e ac ruil
do.,

0 equipamento wtilizado estd descrito no capitulo ITII,

5.1.1-Calibragao do sistema de contagem de néutrons atrasa

dos

Todos o5 13 detectores proporcicnals de 3He do detec
tor fatia foram alimentados por uma unica fonte de tensac,
com a tensao de 3 400V, gue & recomendada pelo fabricante.

Com uma fonte de neutrons (Am-Be, 1 cj posicionada a
25 cm do centro da face do detector fatia e usando um anali
gsador multicanal acoplado & salda do amplificador (vide figu
ra 3.3}, obteve—-se a curva da razac de contagem em fungac da
altura de pulso mostrada na figura 5.1.

Retirando-se a fonte de neutrons e colocando, no mag
me lugar, simultdneamente duas fontes de raios gama, umz de
60Co (=2,5x 10% gamas/s) e outra de 137Cs (=40 x 10° gamas/s)
cbtém-se o espectro de altura de pulsos devido a esges gamas,
o gual ,para melhor wvisualizagdo,estd mostrado na figura 5.1

ja citada.
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A atividade dessas fontes de raics gama e da ordem de
grandeza da atividade gama dos produtos de fissao formados ao
se irradiar a amostra,

E importante que o sistema de contagem seja capaz de
distinguir entre contagens devido acs raios gama, emitidos pe
los produtos de fissao do uranio presente na amostra, e as
de neutrons, para gue se tenha contagens devide principalmen
te aos neutrons atrasados emitidos pela amostra analisada.

05 néutrons provocam maior lonizag3o no gis ‘He e, con
sequentemente, produzem maiores pulsos do gue of raics gama.

Usando esse fato, o pulsos devido aos ngutrons foram
contados e os devido aos raios gama foram rejeltados, atra
ves de discriminacac de altura de pulso.

Com o uso de um gerador de pulscos (Canberra - mcdelo
2010) acoplado 3 entrada do amplificador foram gerados pul
s0s com altura fixa maior do gue a dos gamas ¢ mencr do gue
a dos neutrons. Esses pulsos estac apresentados na figura 5.1
e foram utilizados para ajustar o nivel de discriminagao do
analisador monocanal [(ORTEC modelo 455).

As fontes de raios gama foram colocadas aproximadamen
te no mesmo lugar onde e colocada a amostra a ser irradiada.
Para o nivel de discriminagao utilizado ndc foi possivel dis
tinguir as contagens devido acs gamas emitidos por essas fon
tes das contagens devido a radiagdo de fundo, donde conclui-
Ee gue a contagem devido aos raios gama emitidos pelos produ

tos de fissio fol insignificante.
5.1.2 -Escolha da alta tensao aplicada ao monitor

Ra fotomultiplicadora acoplada ao cintilador NE-102,

quanto maior a alta tensac aplicada maior & o ganho, ogqueim
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plica em maior corrente e consequente maior desgaste dos di
nodos. No caso de alto fluxe de particulas incidentes pode ha
ver variagﬁes no ganhe e, portanto, instabilidgde ne sistema
de contagem do menitor, Assim sende, & aconselhavel, para o©
prasente trabalho, reduzir a alta tensac para consequir au
mentar a estabillidade do sistema.

Foram tirados espectros de altura de pulse devido aos
néutrons da fonte Am-Be colocada a 25 cm do NE-102 para va
rios valores de alta tensao {700V, 800V, %00V, 1400 V,1100V
e 1200 v) aplicada 3 fotomultiplicadora, para estudar o com
portamento da mesma.

Dos espectros concluiu-se gue entre 800V e 1200V nao
ha variagao sensivel no comportamente da fotomultiplicadora,
sendg gue a perda de ganhe na fotomultipllcadora fol perfei
tamente compensada pelo aumento do ganhe do amplificador,mas
em 700V jA foi possivel observar variagac na forma do espec
tro obtido.

Para determinar dentre ag tensoes possiveis gqual a
mais indicada para o presente trabalho, mediu-se, para cada
tenzdo, a relaqén {sinal n/sinal ¥} antre os pulsos devido
aos neutrons ¢ os pulsos devido aps raios gama, tendo em wvis
ta a ﬁiscriminaq&o entre pulsos devido a essaz2 duas radiagdesa
Para tanto, foram fejitas medidas com a fonte de néutrons d4do
Am-Be a 25 cm do cintilador NE-102 e medidas com as fontes de
gamas °°Co e 137 Cs encostadas na face do NE-102. Dessas medi
das verificou-se que & melhor tensac a ser aplicada & 900 V
peis possibilita a maior relagac sinal n/sinal v {essa rela
¢ao variou de 2,3 a 5,6).

Foli escolhida a aplicagao da tensao de 900 Vv a fotomul
tiplicadora do monitor, para as analises realizadas no decor

rer desse trabalha,



5.1.3 -calibragao do sistema de contagem no monitor

Foli utilizado o analisador multicanal e o gerador de
pulsos citados no item anterior.

Com a fonte de néutrons Am-Be a 40 cm da face do cin
tilador NE-102 (posigac indicada na figura 3.1) foi obtido o
espectro de altura de pulsc do monltor para os néutrons des
sa fonte, apresentado na figura 5.2, para um tempo de conta
gem de 11 minntos.

Afastando a fonte Am—Be, 3 aproximadamente 30m do de
tector, e ligando ¢ acelerador Van de Graaff por 1 minuto de
tempo de contagem, obteve-se o espectro de zaltura de pulsc
correspondentae, tembém apresentado na figura 5.2.

0s pulsos gerados pelo pulsador e utilizados para ajus
tar ¢ nivel de discriminagac do analisador monccanal associa
do ac monitor (vide figura 3.3} estac indicados na figuras.2.

Com as fontes 59Co e 37 0Cs encostadas na face do cin
tilador NE-102, fol obtido o espectro de altura de pulse do
monitor para os raios gama dessas fontes, tembéem apresentado
na figura 5.2, para um tempo de contagem de 1l minutcs. Como
pode ser visto nessa figura, os pulsos devido aos raios gama
dessas fontes sao de altura menor do que o nivel de discrimi
nagao adotado.

A raz3o de contagem, no moniter, devido aos raios ga
ma emitides pelos produtos de fissao da amostra,colccada na
posigdao de analise, & da ordem de 1l0° vézes mencr do gue a
obtida na medida citada acima, na gqual as fontes de raios ga
ma foram posicionadas encostadas na face do NE-102., Esse fa
to deve-se 3 diferenga de dngulo s556lidc subtendide pelo moni
tor, entre a amostra estar em uma dessas Jduas posiqﬁes.

Como para o nivel de discriminagao adotado nao foi pos
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sivel distinguir a contagem devido ags raios gama da prove
niente da radiag3o de fundo, concluiu-se tambem que a conta
gem no monitor devido aos raios gama produzidos por fissacfoi
insignificante.

Os neutrons de 14 MeV produzem, no cintilador NE-10D2,
pulscs de altura maior do gue os devido aos néutrons emiti
dos pela fonte Am-Be (vide figura 5.2); assim sendo, pode-se
utilizar um nivel de discriminagae alto e, para condigces em
gue o sistema estiver contando de forma estavel os neutrons
provenientes da fonte Am-Be, 0 mesmo aconteceri com a conta

gem dos neutrons interrogadores.

5.1.4 - Testes de verificagia do funcionamento dos dols siste

mas de contagem

Para verificar a consistencia nas medidas feitas com
os dois sistemas de contagem, o teste de x? /36/ foi aplica
do & uma serie de 50 medidas feitas para cada um desses sig

temas. 0s resultados da aplicagao desse teste sao:

P{x?2 ,v) = 0,60 - para o sistema de contagem do de
tector
P{y2 , v} = 0,78 - para o sistema de contagem do

cintilador NE-102

Esses valores indicam que os dois sistemas de conta
gem estao funcionando hem.

Para verificar a estabilidade da contagem nos dois sis
temas, foi fixada uma posigao na gqual rotineiramente era co
locada a fonte de neutrons Am-Be e feitas medidas de teste

com 05 dois sistemas. Verificou-se gue & razac de contagem
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era constante dentroc de um errc de 1% (erro assoclado d esta

tistica de contadgem).
£.1.5 ~Estudo do tempoc morto dos dois sistemaz de contagem

0 monitor e o detector fatia foram testados para efei
to de tempo morto. Para tanto, eles foram submetidos a razoes
de contagem menores, iguais @ malores do que a razao de con
tagem a gque eles foram submetidos durante as andlises.

Colocande, sequencialmente, de 1 a 4 fontes de Am-Be
{1 curie cada), na mesmg distdncia do centro da face do moni
tor ({figura 5.3), foram obtidas as respectivas razoes de con
tagem no monitor. Esses dados estac apresentados na figura
5.3, Nessa figura, estid indicado um erro de 0,2 x l0° néu
trons/s no valor da atividade relativa devide a uma incerte
za de 10% no valor da intensidade das fontes (2,4 x 10° néu
trons/s a 2,6 x 10° neutrons/s).

Da andlise dos dados apresentados na figura 5.3, con
clui-se gue, dentro das razoes de contagem utilizadas,c efel
to de tempo morto no menitor € insignificante.

Foram colocadas de 1 2 4 fontes Rm%Ee de 100 milicurie
{3,1x10° n/s) a 60 cm do centro da face do detector fatla e
obtidas as respectivas contagens gue sao apresentadas na £i
gura 5.4.

Da analise dos dados apresentados na figura 5.4, con
ciui-se gue, também com o detector fatia, o efeito de tempo

morto & insignificante nas razoes de contagem utilizadas,

5.2 - Medida das caracteristicas do sistema pulsado do ace
lerador Van de Graaff conjuntamente com og sistemas de

contagem
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Com os sistemas de contagem e o acelerador Van de
Graaff, nas condigdoes em gue foram utilizados durante as a

nalises realizadas, foram feitas as segulntes medidas:

a. Caracteristicas do pulso gue controla o© sistema de pul
sagao do acelerador

b. Pulso do detector de ianizaéin da fonte de fons do acele
dor

c. Pulsg da corrente no alvo do acelerador

d., Pulso de gatllhamente para o contador do sistema do detec
tar fatia

g. Perfil no tempo das contagens com o detector fatia

f. Perfil no tempo das contagens com o monitor

Essag medidas foram feitas com ¢ auxilic de um osci
loscaplo Tektronix - modelo 5111 ~ e do analisadar maltica
nal operando em "multi-scaler*. Para possibilitar comparagoes
entre caracteristicas obtidas nessas medidas, esses dois apa
relhos eram gatilhades pelo pulse que controla o sistema de
pulsagdo de acelerador.

05 resultades das medidas a, b, d, f sac apresentados
de forma esquemadtica na figura 5.5.

A medida c apresentou as mesmas caracteristicas que a
medida b. A medida g coincide com a d uma vez que o contador
do sistema do detector fatia & controlado pele pulso da medi
da 4.

Os deslocamentos mostrados na figura 5.5 sao os deg
locamentos chservados no inicic da subida (8) ou final da
desecida (d) dos pulsos, medidos com o oscilogcapin citado.
Devido A razao de contagem no monltor nao ser alta o suficien

te para gue a medida f pudesse ser realizada utilizandos o os

IRSRTUTO DF ENEHOLA ATBLRCS
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{15 = 2 ps
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&, Pulso que centrola o sistema de pulsacac do acelerador
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d. Pulso de gatilhamento para o contador do sistema do detector fatia
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td = 7,3ms
! \ | :‘1
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f. Perfil no tempe das contagens com o monitor

FIGURA 5.5 - {aracteristicas do sistema pulsado do acelerador Yanm de
Graaff conjuntamente com os sistemas de centagem

tepe de descida
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ts- = tempo de subida

5 = desloramentos ng d desloeamentos no
infcio da subida final da descida
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ciloscoplo, ela teve gue ser feita usande o analisador multi
canal; assim sendo, ndo foi possivel determinar o= desloca
mentos nessa medida.

Foram feitos testes para estudar o tempo de recupera
gac do pré-amplificador do sistema de contagem de  detector
fatia apds os pulsos de nButrons interrogadores. Nesses tes
tes, foram injetados na entrada de teste desse pré-amplifica
dor pulsos geradeos pelo pulsador e medidos os perfis no  tem
po das contagens com o detector fatla, para virias intensida
des da fonte *H(d,n}%He.

Constatou—se gue o pré-amplificador ficava saturado
Por um tempo relativamente longo ao final da irradiagac ape
sar da modificagao feita para possibilitar operad-lo com ra
zao de contagem mais alta (veja Item 3.4}. As medidas reali
zadas no decorrer desse trabalho somznte puderam ser feitas
com a2 intensidade de, no maximo, aproximadamente 16* n/e

(I # 10 yAa; tensdo de aceleragao de 200 kV) , que corres

alvo
ponde a 20% da intensidade média maxima da fonte 3H(d,n)“He.

Para as intensidades de neutrons inhterrocgadores emgue
nao houve =aturagdo do pre-amplificador, nao fol possivel ob
servar variagac sensivel na posigac de inicio da subida ou

final da descida, bhem como nos tenpos de subida e descida da

razao de contagen.
5.3 - Escolha da posicao da amostra a ser analisada

A amostra a ser analisada € colocada entre o alvo do
acelerador Van de Graaff e ¢ centro do detector fatia {con
forme figura 3.2). O posicionamento da amostra & definido pe
la distdncia (X) do alvo ao detector e da distéﬁcia (Y) da a

mostra ac alvo.
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A escolha do melhor par (X,Y¥) e feita baseada na de
terminag¢dc da posigidoc em que o erro devido 4 estatistica de
contagem somado ao erro devido ao posicionamento f£5r minime.
Para tanto, uma mesma andlise fol repetida varias vézes man
tendo-se a distancia X e variando a dist3ncia ¥;isto para 3
distancias X {120, €0 e 40 em) .

Para estas medidas foi usada uma quantidade de urinic
relativamente grande {3 527 ,59) com o cbjetive de diminuir
o erro associado & estatistica de contagem e reduzir o tempo
de analise. C tempo de anidlise de 500 ate 1000 s, para anali
se de 700 g, foi reduzido para 200 s .

0 erro associado 34 estatistica de contagem pode sar
reduzido, desde gque seja aumentado o tempo total de analise.
0 erro devido ao posicionamento tem um valor minimo, determi
nade pelas caracteristicas do arranjo experimental montado e,
portanto, seri uma das possiveis fontes de errﬁ a fixar o 11
mite minimo de erro na analise, para o arranjo utilizado. As
gim sendo, o erro devido ac posicicnamento tem carater de
malor importancia nos casos em gue esses erros sao da mesma
ordem de grandeza.

As distancias X e ¥ 230 medidas com régua, sendo admi
tido que sejam cometidos erros de 2mm na determinagao dessas
distancias. 0 erro devido ao posicionamenteo fol estimade a
partir dos dadeos cbtidos, calculando a variagac  percentual
nos resultados da anéiise, considerando-se essa variagac de
2mm nc posicichamento da amostira.

bas medidas realizadas, conclui-se gque ndo € interes
sante trabalhar com distancias X grandes, pols estas acarre
tam grande erro devido a estatistica de contagem. Fara X
igual a 120 cm, © erro associado 3 estatistica de contagem &

da ordem de 3,4% para as posigoes em que o errco devido ao pe
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siclionamento & pequenc {da ordem de 0,1%).

0 resultado das medidas X igual a 40 ou &0 cm estao a
presentados na figura 5.6, em fungao da distancia Y.

Para a distancia X igual a 40 cm, o menor erro obser
vado,devido ao posiciconamento,foi da ordem de 0,5% para uma
posicdo em que o erro devido A estatistica de contagem & de
,86%, sendao gue esses errcs somados implicam num erro de 1%
noe resultado da anadlise.

Para a distancia X igual a 60 cm, os menores erros ob
servados, devido ao posicicnamento, foram da ordem de 0,1% pa
ra posicfes em gque o arro associado a estatistica de conta
Jem era dz ordem de 1,3%. Juntos eles provocam um &rro de
1,3% no resultado da amosztra.

A distincia X igual a 60 cm fol escolhida para as ana
lises a serem realizadas, uma vez gque, aumentando o tempo de
analise, essa € a dist@ncia que implicarid em menor erro no
resultade da andlise, para os eqguipamentos utilizados.

Foi realizada nova serie de analises para X igual a
60 cm, com mals valores de ¥ na faixa de 2V a 47 cm, utill
zando maior intensidade de neutrons interrogadores e com a
distancia entre o monitor e o alvo aumentada de 2,5 m para
5,0m. Wa figura 5.7 sac apresentados os resultados dessas me
didas.

Um polinfmic de 4a. ordem fol ajustade, por minimes

guadrados, aos pontos experimentais, obtendo-se:

c, = 1,939 - 00,1845y + 0,00767y2-0,000144 v* +

+ 0,000001 y*

Utilizando esse polindmio ajustado, foram calculados

os erros devido ao posicionamento (conforme ja citade no ini
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cio do Item 5.3). Com os valores calculados, foi tragada a
curva de erro devido ao posicionamentc em fungaoc da distan
cia Y, apresentada na figura 5.8.

Para o dados obtidos nas anélises, apresentados na
figura 5.7, foram calculadas os erros percentuals associados
a estatistica de contagem, apresentados na figura 5.8, junta
mente com a ¢curva ajustada a esses valores por minimo gquadra
do. |

Da andlise da figura 5.8, conclui-se que o melhor wva
lor parxa a distancia ¥ & de 37 cm, para a qual o erro devide
ao posicicnamento foi da ordem de 0,1%. Dessa forma, obteve-~
se o par (X,Y) uvtilizado nas analises, ou seja, o par (60 cm,

37 cm} .

No presente trabalho, foram feitas andlises com pla
cas de combustiIvel” (liga U-Al) (vide item 3.6), gue sao a
mostras gue alem de apresentarem o uranic mais disperso, con
tém menor guantidade de uranic. Isto implica em mudanga ha
forma da curva da fiqura 5.7, bem como malor errc inerente as
sociadn a estatistica de contagem.

0s dados obtidos para analises feitas com 17 placas de
combustivel come amostra, mantendo a distancia X igral & 60 cm
e variando a distancia Y, estao apresentados na figura 5.9,
juntamente com a curva ajustada a eosses dados por minimo gqua
drado. 0 tempe total de cada analise fei de 1 000s.

Como nas analises com as placas de combustivel a esta
tistica de contagem & pobre, essas analises foram realizadas
na posig%o (60 em ;12,5 cm} , na gual o errc devide ao posicio
mento & grapde (1,3%), mas possibilita um erro associado & es

tatIstica de contagem da crdem de 2,6%.

5.4 — Medida da reprodutibilidade do sigstema de analise
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Foral aplicados trés testes para verificar a reprodu

tibilidade das analises.
5.4,1 - Teste de estabilidade do sistema de analise

Para verificar se existe erro sistematico de contagem,
a mesma andlise foi repetida 13 vézes para uma mesma  amoes
tra {4 discos de ur3nio metalico}, sem tira-la deo lugar. Foi
aplicado o teste de x? aos resultados desszas analises, cbten
do-se um valor P(x2,v} = 0,39, o gue indica gue a equlpamen
to esta funcionando bem e gque os resultados estao dentro da

estatistica de contagem (errco de 0,9%).

5.4.2 - Teste de eficiéncia do monitor na normalizagao da in

tensidade de neutrons

Foram realizadas 22 anidlises utilizando-se a mesma a
mostra e variando-se, de uma analise para outra, a intensida
de de neutrons interrcgadores. A amcostra (4 discos de uranio
metalico) foi colocada numa posigao fixa (X=60cm, ¥ =37 cm)
para nao introduzir erro devide ac posicionhamento da amostra.
Foram usados valores de intensidade de néutrons interrogado
res de 100 a 25% do valor utilizado nas analises realizadas
nesse trabalho.

As contagens normalizadas estao apresentadas na figu
ra 5.10 em fungao da contagem no monitor., A esses dados foi
ajustada, por minimos guadrados, uma reta (C, = A + BX), tam
bem apresentada nessa figura.

A4 intensidade de néutrons interrogadores variou pouco
durante as irradiagﬁes, sendo gue as variaqus maximas obser

vadas semnpre corresponderam a menos do gue 10% da intensida
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de fixada. Baseando-se na reta ajustada (vide figura 5.10) e
no fato das variagdes terem ocorrido de forma aleatbria em
torno da intensidade média,conclui-se gue o efelto de cada va
riagao sera pegueno e, no total de variagoes ocorridas duran
te uma analise,havera cancelamento do efeito das  variagoes
na normalizagio da intensidade de néutrons interrogadores.
Baseado no exposto, pode-se afirmar que, se houver er
ro devido a normalizagao, sera desprezivel frente ao erro de
1,7% associado 3 estatistica de contagem nessas medidas. AsS
sim sendo, pode-se afirmar que © moniter eﬁtﬁrmumalizandocs

resultados de forma satisfatoria.

5.4.3 - Medida da reprodutibilidade no posicionamento da amos

tra

A reprodutibilidade no posiciconamento de uma dada a
mostra fol avaliada através de 5 analises em gue a amastra
foi tirada e recolocada na posigao de irradiagao, entre ana
lises consecutivas. As analises tiveram um tempo de duragao
oito vézes maior do que as do ltem antericr, de modo a se ter
um erro pequenc (0,60%) devido 3 estatistica de contagem.

0 erro observado nessas medidas foi 0,61%, o que cor
responde a um erro devido ao posicionamento de {,1%, valor es
te gue & idéentico ao valor estimado no Ttem 4.3.

A reprodutibilidade ne posicionamento & boa, sendo
gque o errc a ela associlado (0,1%) pode ser desprezado, visto

contribuix muite pouce para o erro total na medida.

5.5 - Investiga¢ao do efeito da presenca de aluminig na me

dida de neutrons atrasados

Essa investigagao fol realizada tendo-se em vista a a
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plicagao desse método a elementos combustiveis do reator
IEA-R1l, cos guais sdo constitufdos de 19 placas de liga ura
nig=aluminis, envoltas cada uma delas por -uma camada de alu
minio. A espessura total (de todas as placas juntas) de alu
minio .em um elemento combustivel & de 15 mm.,

Foi investigado o efeito da colocagac de discos de a
luminio, do mesmo diametro dos discos de urdnio metalico, em

duas posigoes:

a., enktre © alvo do acelerador Van de Graaff e 4 discos de u
ranio

b. entre 4 discos de uranio e o detector tipo fatia

As medidas foram repetidas para um disco de uranio.

A série de medidas correspondentes ac Item a foi re
petida utilizands discos de aluminio com o dobro de didmetro
dos anteriores e usando como amostra um disco de uranio.

Os resultados das medidas em gue foram usados 4 discos
de uranio (itens a e b) e das medidas correspondentes ac 1
tem a, para um disco de urdnio e utilizando discos de alumi
nio de diametro igual e maior do gue ¢ disco de urdnio, sao
apresentados respectivamente nas figuras 5.11, 5.12, 5.13 e
5.14.

Tedricamente, espera-se gue a influéncia da presenga
de aluminio seja a aténuagﬁo da intensidade de neutrons inter
rogadores ou de neutrons atrasades, conforme o aluminic este
ja respectivamente entre o alvo e a amostra gu a amostra e o
detector fatia. Assim sendo, espera-se uma atenuagac exponen
cial da contagem normalizada. Devide a isto, nas figuras 5.11
a 5.14 & apresentado o logaritmo naturzl da contagem normali

zada em fungdo da espessura do aluminio.



_"| a—
Ln{CaP
§
" : : ' 3 h 53
B 8 17 26 35 ' pspessura Al
{mm)
FIGURA 5.11 - Logarytmo da contagem (Ea] em fungap da espessura de
Al entre o alvo e a amostra (4 discos de U) '
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FIGURA 5.12 - Logaritmo da contagem {C;} em fungae da espessurade

Al entre a amostra (4 discos de U) & o detector fatia
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FIGURA 5.13 - legaritmg dz contagem (ca} em fungac da espessura
de Al na forma de discos pequenocs de Al [§=8,3 cm

colocados entre o alve € a anostra { 1 disco de U)

Ln[Ca}

-3 1 M e — ; -
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FIGURA 5.14 - topgaritmo da contagem {Ea} em fun¢ac da espessura
de Al na forma de discos grandes de Al {#=26,5 cm)
cologcados entre o alvo do acelerador € a amostra
{1 disco de U}

Observagao: dentro dos erros dos ajustes, as retas apresentadas nas figu

rae B 32 o & 1h vSm bemdict inmnicvnaic
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Aos dados de cada serie de medidas, fol ajustada, por
minimos guadrados, uma reta do logaritmo da contagem'normali
zada em fungao da espessura de aluminic. Nas figuras 5.11 a
5.14 sdc apresentadas essas retas.

A partir das virias sé@ries de medidas realizadas, con

clui-se gue:

1) A influéneia de aluminio & explicavel em termos da
atenuacao da intensidade de néutrens interrogado
ras ou atrasados;

29) O fato do aluminic estar de um lado ou de outro do
disco de urinio nao interfere nec resultadeo da ana
lise;

39} Conhecendo-se a quantidade de aluminio presente
na amestra padrao e/o0u na amostra desconhecida, &

possivel calcular o fator para corregag <o resul

tado da analise.

0 coeficlente de inclinagio das retas ajustaﬂas.é da
mesma ordem de grandeza (0,05 cm-!} da seqﬁm de choqgue de re
mogac do aluminio para neutrens de B MeV. N3o foram feitos es
tudos com malores detalhes desse fate, devido a estar alem

do ecscopo deste trabalho.,

5.6 - Estudo da influéncia da distribulgdc espacial do urd

nio

Com essa finalidade foram realizados trés tipos de me
didas, tendo em vista a distribuigdo frontal (na diregac do
alvo do acelerador Van de Graaff ao centro do detector fa

tia) bem como a distribuigac lateral (na diregac transversal
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i apterior, no plano horizontal) e a distribuigao volumétri

TR

5.6.1 - Estudo da influénecia da distribuigac lateral de wura

nic

Fol levantada a curva de resposta do sistema de anali
se em funcdo do deslocamento lateral de urinio.

Como amostras foram uwtilizados conjuntos de 53 pasti
lhas de U304 com uma massa de aproximadamente 780 g cada con
junto. As pastilhas foram alojadas de forma ordenada no inte
rior de calxas de aluminio de dimensdes 12,5x1,7 x3,6 cm.Va
le szalientar gne em todas as caixas as pastilhas foram orde
nzdas da mesma manelra.

Nas duas experiéncias realizadas, descritas a seguir,
a diregic lateral dista 37 cm deo alvo do acelerador, confor
me mostrado na figura 5.15. As dist&ncias empregadas foramme
didas da diregidoc alvo-centro do detector fatia ac centro geg
matrico das caixas (amostras).

Uma dessas amostras fol colocada em 5 posicoes late
rais. O resultado dessas medidas estd apresentado na figura
5.15, na qual verifica-se que a resposta do sistema de anali
se & simétrica em relagso 4 posigac central,

Depols, foram feitas medidas colocando massas de apro
ximadamente 780 ¢ de U0y nas posi¢des laterails citadas aci
ma, cada vez em uma delas e, postericrmente, em todas simul
taneamente (nas respectivas posigdes).

05 dados dessas medidas estao apresentados na Tabela
5.1. Em vista dos dados apresentados nessa Tabela, verlfi
ca-se que a interferéncia da presenga de um conjunto de pas

tilhas de Uasdgem outro conjunto igual, colocade ac lade do
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TABELA 5.1 - MedTdas para determinagac da influencia da distribuigao

lateral de uranio no resyltade da analise

Distancia do Massa Contagem ng Contagem no Contagem
ponts central _ monitor detector fatia | normalizada
{em) (g}

i} 783 .6 47126 2876 0,055 0,007 .
~24,5 783.7 13189 1399 0,026+ 0,0009
-12,5 781,9 39665 2005 0,044 * 0,007
+12,5 784,23 L4052 2251 0,045 * 0,001
+2h,5 78h,6 44791 1513 0,027 +0,0009

Soma das parcelas 0,197 +D,002
Todas Juntas
nas respectivas | 3918,1 44613 9113 0,198 £ 0,000%

pos i goes




- 57 -

primeiro, & mencr do gue se pode detectar com o sistemz de a

nallﬁe L]

5.6.2 -Estudo da influéncia da distribuigao frontal de  ura

nio

Com o objetivo de estudar o efeito da autc-blindagem
de neutrons dentro de uma amastra, foram realizadas medidas
ceclocando sucessivamente os 4 discos de uranioc um em frente
do cutro {na diregac do alvo ao centro do detector fatia}).

0 resultade das medidas reallzadas esta apresentadona
figura 5.16. A esses dados fol ajustada, por minimos quadra
dos, uma reta também apresentada nessa figura,

Q erro no ajuste, representado pelas curvas de erro ,
{vide figura 5.16) ndc & justificivel pelo erro axperimantal
{predominantemente erro estatistico de contagemhPor outro la
do, para a composigac gquimica e massa das amostras e para a
energia de neutrons interrogadores utilizada, o éjuste de re
ta usado parece o mais razoavel, apesar de introduzir um er

ro de analise coio & apresentadn nessa figura,

5.6.3 -Estudo da influéncia da distribuigdo volumétrica de u

rapnio

Para essas medidas, foram utilizados discos de uranic
metalico e pastilhas sinterizadas de U;04.

Foram feitas medidas para comparar os resultados en
tre discos de uranlo e conjuntos de pastilhas de U;0p de meg
me volume, bem como discos de urdnic e conjuntos de pastilhas
de U305 de mesma massa total.

0 resultado de todas essas medidas esta apresentado
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resultade da analise

DIB‘_ -
C
a
0,2}
reta
2justada
curvas de erro
RO ajuste
I
o |
il
n I i i N
1] 1000 2000 3000 Logo 5400

massza de U (g}
FIGURA 5.17 - Influbncia da distribuigao volumétrica de uranio

no resultade da analise
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na figura 5.17. 0 ajuste, por mInimos quadrades, de uma reta
tampbém & apresentado nessa figura,

Uma vez que a contagem normalizada wvariou de wmodo a
proximadamente linear com a massa de urdnio presente hnhas a
mostras, conclui-se gue, para as peguenas distribuigoes volu
metricas {0 a 716 cm? ) de uranieo, a influencia no resultado
da analise & pequena. Isto implica em intreduzir um erroc de
analise (representado pelas curvas de errc no ajuste), pela

mesma razago exposta no iltem 5,6.2.
5.7 - Estudo com placas de elemento combustivel

Foram feitas medidas para verificar a linearidade da
resposta do sistema com o aumento do numero de placas de “e
lemento combustivel”™.

Nestas medidas, a massa de uranic utllizada variou de
10 a 1B4 g (1 a 17 placés}. Az meﬁidas foranm feitas com as
placas encostadas uma a ocutra (face a face), de acordo com a
figura 5.18., Para aumentar a razao de contagem, a separagao
entre o alvo e a placa mais proxima fol reduzida a 12,5 cm
{veja item 5.3).

Na figura 5.18, tem-se a curva de resposta do sistema
ao aumento do nlimero de placas de uranio gue sao irradladas.

Apesar da baixa estatistica de contagem, observa-sea
gue a contagem normalizada varla linearmente com o nimero de
placas anallsadas.

Usando como amostra 17 placas de "elemento combusti
vel", nas condigdes da experiéncia anterior, foram realiza

das 4 analises, descritas a seguir:

a. Amostra na posicac X=60em e Y=12,5cm, com o centro das
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placas alinhads com o centre do alvo e o centro do detec
tor fatia.

b. Amostra na posigac anterior, sofrendo um deslocamento 1la
teral de 1 cm para a direitaz de gquem colha do alvo para o©
detector fatia.

c. Amostra na condigao anterior, girandc-se no plano horizon
tal, no sentido anti-horadrio de gquem olha de cima parabai
X2, de modo a se ter um deslocaments de 1 om nos extremos
da placa, mas,mantendo—se a posigao central da mesma,

d. Amostra na posigic da andlise a, girando de 90° no plano

vertical.

Os dados obtidos nessas analises encentram-se na Tabe
la 5.2.

Da analise dos dados obtidos nas experiéncias a, b e
c, conclui-se que ¢ erro devido aps posicionamentos das rpla
cas de "elemento combustivel” & menor do gue ¢ erre associa
do & estatistica de contagem gque fol da ordem de 3% nessas a
nalises.

Comparando os resultados das analises a e d, conclui-
se gue o sistema de analise fornece resposta idantica {den

tro do erro estatistico), estando as placas de "elemento com

bustIvel®™ na horizontal cu na verticgl.
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TABELA 5.2 - HMedidas para determinagao da influéncia do posicionamento

das placas de "elemento combustivel' nos resultados das a

nalises
Analise ' Concagem no Contagem no tontagem
moni tor detector fatia narmalizada
a B20A3 1837 0,0160 £ 0,000%
1] 82151 1857 0,0162 £ 0,0005
< Bi430 1936 0,0765 + 0,0005
d a2807 1834 0,0165 £ 10,0005
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VI.CONCLUSOES E SUGESTOES

. 0 sistema de anilise implantado fornece resultados re
produtiveis, dentro do erro de analise que variou de 1,6 a
3,9%, dependendo da forma fisica e da massa de uranio presen
te na amostra.

Na analise de um conjunto de 17 placas que simulam as
placas de elemento combustivel de reator tipo. MTR, ocbteve-cse
um erro de analise de 2%. Como esse erro e principalmente de
vido 2 estatistica de contagem (vide Ttem 4.6}, espera-se gque
o erro na detcrminacae da massa de ur3nio num elemento com
bustivel (MTR] seja da ordem da metade dessc valor, devido a
gue essa massa @ 4 vozes maior do gue nas 17 placas utiliza
das.

Fara o controle de gualidade na fabricagao de elemen
tos de combustivel de reator tipe MTR, a massa total de uré
nie por placa deve ser conhecida com a precizdc de 2,5% /26/.
Para as analises realizadas com simulagtes dessas placas, ob
teve-se uma precisac de 5,2%, em anadliscs de 10008 de dura
gao. Com algumas modificagoes sugeridas a seguir, espera-se
reduzir o erro nessa analise para menos do cue 2,5%,. Da mes
ma forma, as modificagoes sugeridas propiciarac uma redugao
no erra das analises gue vicrem a ser cxcoutadas comesse sis
Lema.

Conforme exposto no capitulo IV, o errc no resultado
da andlise reduz-se acs erros associades 3 estatistica decon
tagem e ao posicionamento da amostra. Para reduzir esses er

ree, sugere—sg:

19) Aumentar a intensidade da fonte de neéutrcons, fm

problema significativo desse sistema de analise foi a neces
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sidade de utilizar apenas 20% da intensidade maxima de new
trons da fonte H(d,n) “He. Pois, com intensidades maiores, o
prée-amplificador associado ao detector saturava,

Esse problema sera eliminade com a wtilizagac de  um
pré-—amplificador, gue esta sendo construldo, tipo "gated" si
milar ao utilizado em Tos Alamos f17/. Usando maior intensi
dade de néutrons interrogadores havera maior produgaoc de néu
trons atrasados e, conseguentemente, melhoria na costatistica
de contagem. Assim sendo, com O uso desse pré—amplificadmreg
pera—ge reduzir de 5,2% para 2,3% o erro nas anilises de uma

placa de "elemento combustivel”.

29} Bumentar o tempo de analise para diminuir o erro
associado 3 estatistica de contagem. Esse erro € inversamen
te proporcional 3 raiz quadrada do tempo total de andlise (vi
de ftem 4.6}. A utilidade ou naco dessa sugestan depende da
precisao requerida e da possibilidade ou nao de utilizar o
tempo total de analise necessario para obter—-se essa  preci
sao. No casc de implantar-se esse sistema para medidas de ro
tina, & importante saber gual scri o numero de analiscs gue
deveraco ser realizadas por dia, para que se possa definir o

tempo total disponivel para cada anilise.

3?)] Melhorar o sistema de posiciconanento da amostra,

para diminuir o erro a ele associado,. Com essa modificagao
sera possivel diminuir a distAncia detector fatia-alwvo, em
relagao d distapcia utilizada nesse trabalho (X =60 cm) e,

conseguentemente, reduzir o erroc associado A aestatistica de
contagem (vide Item 5.3). A redugdo, no erro total no resul
tado da analise, obtenivel com essa modificagac dependera de

guanto for possivel melhorar o sistema de posicionamento da
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amastra.

- | importante lembrar gue melhorias no sistema de ana
lise para a obtengac de erroc Lotal no resultado da  apalise
menor do que 0,5% implicarag na necessidade de estudar: Cam
maicres detalhes os outros parametros (vide Tabela 4.1) gue
por se tornarem significativos, passarao a influir no errag
total da analise.

0 método de analise utilizado nesse trabalho & de me
dida relativa e, como em todos os desse tipo, faz-se necessé
rio que a amostra padrdo tcnha caracteristicas guimicas e f3
sicas o mais proxime possivel das existentes na amostra a
ser analisada. Neoste caso, o0s padrDes precisam ter massa e
composicac muite bewm conhecidas. A ndo obtengao de padrao com
cssas caracteristicas implica em aumento no erro da analise,
fato esse ronstatado nas analicses referentes ans ftens 5.6. 1
e 5.6.2. Pretende-se utilizar cosse método para analisar bar
ris contendo residuos radicativos, para os guais havera difi
culdade na obtengio de padroes com as caracteristicas  cita
das. Assim sende, deverao ser cstudados meios para a resolu
qEQ desse problema, tal como fazer analises durante as quais
a amostra sofra rotagac ([continuamente} para que se tenha "ho

mogeneizagdo” na influencia dos materiais distribuidos na a

nmostra.
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