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RESUMO

Este trabalho teve como objetivo determinar os parametros f, a, indice espectral e
temperatura de néutrons na mesa giratéria e no tubo centra do REATOR IPR-R1, para a
implantagdo da metodologia paramétrica ko no CDTN. Os parémetros foram determinados na mesa
(girando e parada ) e no tubo central: a foi determinado através do método de trés monitores nus
usando ¥"Au, ¥Zr e %Zr, a determinacdo de f foi feita pelo método monitor bi-isotépico nu
também usando o *Zr e *Zr, a temperatura de néutrons foi calculada através do método direto
usando "Lu, %Zr %Zr e " Au, calcula-se e a funcdo g(T,,) de Westcott para o "Lu e o resultado é
interpolado na Tabela de GRINTAKIS et a [40], determinando assim a temperatura dos néutrons.
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I. INTRODUCAO

A dtivagdo neutrbnica € uma técnica nuclear
analitica qualitativa e quantitativa para determinacdo de
elementos estaveis, baseada na transmutacdo nuclear
provocada pela colisdo de néutrons com o nlcleo e
posterior medida da radiagdo produzida.

O processo envolve a preparacdo de amostras para
irradiacdo, irradiacdo com néutrons (geralmente térmicos e
epitérmicos), deteccdo da radiagdo produzida (geralmente
raios gama) e processamento de dados.

Inicialmente eram utilizados na medida e
identificag@o de raios gama, detectores de cintilag&o de Nal
(TI) que apresentavam baixa resolu¢do em energia, 0 que
devido a0 grande numero de radionuclideos gerados,
tornava necessaria a separacéo radioquimica dos elementos
para se eliminar a superposi¢ao de picos do espectro.

A partir da década de 60, com o advento dos
detectores semicondutores de germénio de alta resolucéo
aliado a0 uso dos analisadores multicanais, houve um
grande avanco na determinacdo de muitos elementos,
eliminando em grande parte a necessidade e os erros do
tratamento radioquimico.

Atualmente, estdo  disponiveis  sofisticados
programas de andlise espectral, ferramentas poderosas na
ativagdo neutrénica.

A técnica apresenta entre outras vantagens. a
excelente sensibilidade (niveis de ppm, ppb ou mesmo ppt)
gue se consegue para muitos elementos, os sdlidos
fundamentos tedricos no qual esta baseada, ser uma técnica
ndo destrutiva, andisar vé&ios tipos de matrizes e
determinar varios elementos simultaneamente sem 0 uso de

reagentes quimicos e manipulagdes com a amostra. E uma
técnica analitica extremamente poderosa, onde todas as
fontes de variagdo sisteméticas e aleatérias sdo facilmente
identificaveis de maneira que entre outras aplicacbes é
muito conveniente para certificacdo de materiais de
referéncia

Apesar de tudo isso, existem algumas desvantagens
como a dependéncia de facilidades de irradiacdo (um reator
nuclear) e as limitagbes impostas para manipulagdo de
materiais radiativos.

Um outro obstéculo a seu uso, especialmente no
caso de aplicagdes industriais, € o demorado procedimento
deandlise.

Na andlise de tragos e ultra-tragcos principa mente
onde radionuclideos de meia vida longa sdo envolvidos, os
periodos de irradiacdo de muitas horas ou mesmo dias e
tempos de medidas de até dezenas de horas por amostra sdo
freqlientemente  necessarios (N80 esquecer também,
periodos longos de espera que sdo ocasionalmente
necessarios para reduzir efeitos de matriz quando a andlise
€ ndo destrutiva).

Muitos avangos tém sido alcancados dentro da
técnica ao longo do tempo, visando principalmente ampliar
0 numero de elementos analisados, redlizando uma
determinacdo com boa precisdo e exatiddo. Assim, métodos
gque se baseiam na producdo de elementos de meia vida
curta (na faixa de microssegundos a segundos), ativacdo
com producdo de raios gama prontos e os métodos
paramétricos surgiram como ferramentas especiais entro da
técnica.

Entre os métodos paramétricos, 0 método de um
simples comparador tem sido amplamente avaliado e
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criticado desde 1965 e ao longo desse tempo tem
demonstrado que € t&o preciso e exato quanto o método
relativo (andlise por ativagdo neutrbnica com o0 uso de
padrdes).

O método monopadrao foi inicialmente aplicado por
FUKAI e MEINKE [4] na andlise de amostras hiol6gicas,
mais tarde GIRARDI et al. [5] fizeram uma avaiacdo
critica do método e estabeleceram um fator para cada
elemento usando dados relativos a irradiagdo e deteccdo
obtidos com um comparador de cobalto. Esse método, no

entanto, utilizava detectores de cintilagdio de Nal (T /),
adotava a convencdo simples desenvolvida por HOGDAHL
[7] na qual ndo se considera desvios da lei 1/v para caculo
de sec¢do de choque efetiva e limitava-se auma posicéo de
irradiagdo com baixo fluxo epitérmico, onde a distribuicdo
de néutrons ndo sofresse variagdes. Além disso, usava uma
determinada geometria de deteccdo, de forma que a seccéo
de choque efetiva para néutrons (probabilidade da reacéo
nuclear (n,g)) e a eficiéncia de deteccéo ndo variassem.

Posteriormente DE CORTE et al. [1,2] propuseram o
método do comparador triplo, um método mais flexivel que
permitia a reavaliacdo do fator estabelecido para cada
elemento, em relacdo a posicdo de irradiacdo usando
comparadores de ouro, cobalto e indio. Paralelamente,
DUBINSKAYA [3] estudou a aplicacdo de monitores de
irradiagdo de cobre, mantendo a flexibilidade em relagdo a
posicéo deirradiacéo.

Numa tentativa de tornar o método do comparador
triplo ainda mais flexivel em relagdo & condicbes de
irradiacdo e também de medida, SIMONITS et a. [9,10]
propuseram o método intitulado ko, Esse novo fator
estabelecido independia do espectro de néutrons na posi¢ao
de irradiac8o e das caracteristicas do detector utilizado, ou
seja, o fator ndo incluia a seccdo de choque efetiva e a
eficiéncia de deteccdo. Subsequentemente trabalhos
desenvolvidos procuraram aperfeicoar esse  meétodo,
testando novos monitores para determinacdo da razdo entre
fluxo térmico e epidérmico, corrigindo os desvios do fluxo
epitérmico que afetam a integral de ressonancia, publicando
compilagBes de fatores nucleares, atualizando valores de
integrais de ressonancia e promovendo intercomparagoes.

Também KIM e STARK [8], tomando como base o
método do comparador triplo , introduziram anteriormente
a0 méodo ky, uma outra versdo do método monopadréo
substituindo a convencdo de Hogdahl pela convencdo de
Wescott [11]

Através dos anos, muitas variantes dos métodos
absolutos e de um simples comparador, vem sendo
propostos e aplicados, € ndo ha nenhuma divida de suas
utilidades em muitos campos de aplicacdo da AAN
(Andlise por Ativacdo Neutrbnica). Esses esforcos,
entretanto, ndo levaram a um procedimento combinando os
méritos da simplicidade experimental, exatiddo, excelente
flexibilidade (irradiacdo e contagem) e conveniéncia para
computagao.

Estes quatros aspectos foram o0s principais
responsaveis pelo surgimento em 1974 da idéia do método
Ko.

Este trabaho tem como objetivo determinar
parémetros nucleares em diversas posic¢oes de irradiacdo do
reator TRIGA MARK | IPR R1 do CDTN com afinalidade

de utilizacdo no método ko. Os pardmetros a serem
calculados séo:
- Relagdo f entre os fluxos de néutrons térmicos (j ;) e
epitérmicos (j ¢);
Fator a de correcdo para integrais de ressonancia pela
ndo idedlidade da distribuicdo do fluxo de néutrons
epitérmicos;
- ® Temperatura de néutrons, fator determinante na medida
do desvio de comportamento da sec¢do de choque naregido
térmica

I1. PARTE EXPERIMENTAL

As experiéncias foram feitas em oito posicOes
simétricas da mesa giratéria ( mesa girando ) e no tubo
central. Para a determinac8o desses pardmetros, foram
feitas 3 experiéncias na mesa e 4 no tubo central: a foi
determinado através do método de trés monitores nus
usando *¥’Au, #Zr e %Zr, adeterminacso de f foi feita pelo
método do monitor bi-isotépico nu também usando o **Zr
e %Zr, atemperatura de néutrons foi calculada através do
método direto usando YL u, %Zr *zr e’Au Caculasea
funcdo g(Tn) de Westcott para 0 *®Lu e o resultado é
interpolado natabelade GRINTAKIS et al[6] determinando
assim a temperatura dos néutrons.

Padrdes e materiais dereferéncia usados.

- ZrO, - 6xido de zirconio IMC - Johnson Matthey
Chemicals Limited.
Zr - zirconio metdlico 99,99% - JMC - Johnson
Matthey Chemicals Limited.
Zry-4, Zircaloy-4, 98,14% de Zr — NBS — National
Bureau of Standards.
LuO,, 6xido de Lutécio 99 — IMC - Johnson Matthey
Chemicals Limited.

Solucéo padréo de Au, concentragdo:500ng/mL (a
partir de folhas de ouro — NBS - Nationa Bureau of
Standards).

Solucdo padrdo mista de elementos terras raras,
concentragdo 100 ng/mL — GFS Chemicals — Multielement
Standard.

Amostras de referéncia de solos GXR-2, GXR-5 e
GXR-6 da United States Geological Survey ( USGS).

Amostras de referéncia SL-1 (sedimento de lago),
Soil-5 e Soil-7 da International Atomic Energy Agency
(IAEA).

Todos os resultados sdo expressos em base seca (secagem
em estufaa 120° por 24 horas).

A Tabela 1 abaixo apresenta as condicBes
experimentais para determinagdo dos parémetros
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TABELA 1 - Condigdes Experimentais para Determinagdo dea, f eT

Experiéncia .M esa Irradiacdo Tubo Irradiacdo
giratéria central
e 50mg de Zr (Zr0,) e 50mg de Zr (Zr0,)
01 e 25ngydelu 4 Horas * 2mgdelu 1 Hora
e 2,5mgdeAu e 2,5nmgdeAu
e 450 mg de Zr
02 e 30ngdelLu 1 Hora
* 5ngdeAu
* 600mg de Zry-4 e 225 mgde Zry-4
03 * 40ngydelLu 4 Horas e 30ngdelLu 2,5Horas
e 6nydeAu e 25ngdeAu
* 510mg de Zr e 255mg de Zr
04 * 60ngdelLu 4 Horas e 30ngdelLu 2,5Horas
* 125y deAu * 6mydeAu

Determinacdo de a. Os métodos para determinacdo
experimental de a podem ser classificados em trés grandes
grupos fundamentais: medida da raz8o de cadmio e
irradiagdo com e sem cobertura de cAdmio, incluindo uma
série de conjuntos de monitores de ativagdo com
determinadas caracteristicas. Foi usado no nosso trabalho o
método de tres monitor es sem cobertura de cadmio.

Este método consiste em irradiar trés monitores
descobertos. a pode ser determinado usando a seguinte

equacao:

(a- b)Qg1(4)- aQo2(4)+bQg3(a)=0 @

com
a= = 2
1- Asp,2 ko,Au(l) €p1
Asp,l k0,Au(2) ep,z
e
b : @

- 1- Asp,3 kO,Au(l) ep,l
A%p,l ko,Au(s) ep,3

Os indices 1, 2 e 3 se referem ao ¥Zr, %zr e *®Au,
respectivamente.

Qo(a) :@
S

0

4

l, e so sio a integral de ressonancia e secgdo de
choque respectivamente

Determinagdo de f. Entre os vérios métodos para
determinacdo da razéo entre os fluxos térmico e epitérmico,
0 mais usado de forma experimental, em qualquer canal de
um reator € o multiisotdpico utilizando um monitor que
contenha a0 menos dois is6topos com boas caracteristicas
de medicéo isto € ndo apresentem desvios significativos da
lei /v e que seus valores de Qg =lg/Sg sgjam bastante
afastados entre si. O zircbnio com seus dois isétopos
fundamentais, *Zr e ¥Zr, é um dos monitores que melhor
atende a essas caracteristicas[1,7,9]

=l ®
Je
koo (1) Asp
AT AT E D
abe,1 0 (2) eg’z QO,l(a) abe,2 A\;,Spyz QO,Z(a)

(6)

A\sp,z . o kO,c (2) eg,Z

onde Fy. € Fa S80 fatores de correcdo pela auto blindagem
dos néutrons epitérmicos e térmicos respectivamente, que
s80 sempre menores ou igual a 1.

A\asp,l F kO,c (1) eg 1

Fabt,Z

Determinacéo do indice espectral e da temperatura de
néutrons. Seguindo os procedimentos de De Corte et a
[1,6,11], o indice espectra ou indice de Westcott

T
r(a) /T— € uma medida da relacdo entre o fluxo
0

epitérmico etotal definido por:

bl
2,

T
r@). |— 7
()TO (7)



e

onde T e Ty S0 as temperaturas neutronica e 293,6 K
respectivamente.

Congtitui um parémetro Unico, podendo ser
determinado experimentalmente pelo método das razdes de
cadmio, ou pela correlagdo entre pares de monitores bi-
isotopicos, por exemplo o zirconio. A equacdo a aplicar
neste caso é:

Aeg),l
9(T), - 9(T),
k02 e AespZ (8)

01( )

AP.QJZ ,2 eg,l

Os indices 1, 2 e 3 se referem a ¥Zr, ®zr e **Au,
respectivamente.

Para a medida da temperatura neutrénica foi
utilizado um método absoluto, isto é sem usar nenhum sitio
deirradiacdo com temperatura conhecida como referéncia.

A determinagdo é baseada na simples co-irradiacdo

de Lu e um monitor “1/NV” [g(T) = 1] , Seguida de
subsequente medida das atividades induzidas em um detetor
de germénio, calibrado em eficiéncia

¢ AyM 0
105 08, 0, gLu(T)+r(a)f Sy (@) .

§ AN gl,v(T)+r(a)f Spun @)
&3S 08 0,

onde

21¢ . . ,
=———, | Céaintegral de ressonanciareduzida

" ps,

Os resultados encontrados estdo apresentados na Tabela 2

TABELA 2 - Paréametros Determinados no Reator TRIGA PR R1: Considerando os Valoresde a

f Fluxo Fluxo indice rlt?rjrr]gze
Parametro a térmico epitérmico -
(fi/fe) ) (o) espectral neutgons
t ()
(T.7C)
Mesa 6,0 x 10 2 5% 10
giratoria| 0,037+ 0,004 | 24+2 + 59y 10° | 0036+0,002| 40+3
70x10°| ©
Tubo 29x10%| 1,6x10"
central | 0,017+0,003| 18+4 + + 0,051 + 0,009
9,8x 10" | 4,0x10%

Il. CONCLUSOES

Uma das vantagens do reator |PR-R1 para uso de
metodologias paramétricas entre elas o método ky é a
estabilidade de fluxo. Além disso, por ser um reator de
pesquisa de baixa poténcia (100 keV), o indice espectral
apresenta um valor baixo, resultado justamente de fluxos
menos energéticos, sendo minimizadas, por esta razéo, as
chances de reagbes de limiar: (n, a), (n, p) edefisséo (n, f)
além de provaveis desvios do fluxo daidealidade (lei 1/E).

O envolvimento de varios parGmetros e variaveis
como vimos permite uma visdo ampla do método e ao
mesmo tempo exige um maior controle dos dados desde a
preparacdo das amostras até o processamento de dados.

O méodo além de oferecer a vantagem de
determinacdo em faixas variadas de teores (ppb a %) e
elementos adicionais se comparado ao método relativo, o
método é capaz de elucidar problemas de interferéncias e
limitacbes que possam ocorrer na determinacdo de
gualquer elemento, garantindo dessa forma confiabilidade
nos resultados produzidos.
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ABSTRACT

This research intends to determine the nuclear
parameters a, f and neutron temperature in several
irradiations positions of the TRIGA MARK | IPR-R1
reactor, to implant the parametric method ko of neutrons
activation analysis in the CDTN. At the time the
parameters were determined at the rotatory rack, lower
layer and in the central thimblee a was calculated
applying the three bare monitor method using **’Au, *Zr
and *Zr: f determination was done according to the bare
bi - isotopic method; neutron temperature was calcul ated
through the direct method using *°Lu, *zr, ®zr and
¥Au and the Westcott's g(T,,) function for the *Lu was
caculated and the result was interpolated in the
GRINTAKIS Table [6], determining the neutron
temperature.
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