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ESTUDO DAS COVARIANCIAS ENVOLVIDAS NO
METODO k, DE ANALISE POR ATIVACAO
NEUTRONICA

Vanderlei Cardoso
RESUMO

O presente trabalho se prop6s ao desenvolvimento de uma metodologia para o tratamento
das incertezas do método ko de Analise por Ativacdo Neutrdnica (AAN), de forma
abrangente e acurada, aplicando a metodologia de Analise por Covariancias. Todos 0s
parametros envolvidos na determinacdo da concentracdo de um elemento estudado foram
analisados de forma criteriosa, estabelecendo as correlacbes entre eles. Também foram
estabelecidas as possiveis correlacGes entre as concentracdes de elementos diferentes,
para a mesma amostra e em amostras diferentes. Este procedimento gerou um nimero
grande de correlagdes que foram tratadas rigorosamente. Os dados para analise foram
obtidos experimentalmente, por meio de irradiaces efetuadas na posicdo de irradiacéo
24A proxima ao nacleo do reator de pesquisas IEA-R1 do IPEN-CNEN/SP. Os
parametros a e f, de caracterizagdo do campo neutrénico, foram determinados, aplicando-
se varios métodos apresentados na literatura. Um tratamento estatistico detalhado foi
aplicado a cada uma das medidas, verificando-se as diversas incertezas parciais e suas
correlagdes. Com o objetivo de aprofundar o estudo, foram escolhidos os alvos de ®zn e
%87n, para os quais foram determinados experimentalmente os pardmetros nucleares ko e
Qo, que apresentavam discrepancias na literatura. Os valores destes parametros para o
®7Zn resultaram 5,63(8) x 10° e 1,69(6), respectivamente. Para o ®®Zn, resultaram
4,00(6) x 10* e 2,34(4), respectivamente. Estes valores foram comparados com o0s
dados existentes na literatura. O método de Monte Carlo foi aplicado em diversas fases
do estudo, para permitir a determinacéo acurada de alguns pardmetros, necessarios para a

analise completa dos dados.



STUDY OF COVARIANCES INVOLVED IN THE ks METHOD OF
NEUTRON ACTIVATION ANALYSIS

Vanderlei Cardoso

ABSTRACT

This work aimed the development of a methodology for the treatment of uncertainty in
the ko Method for Neutron Activation Analysis (NAA), comprehensively and accurately,
by applying the covariance analysis methodology. All parameters involved in
determining the concentration of a given element were analyzed with criteria in order to
establish the correlations among them. Also established were the possible correlations
between the concentrations of different elements for the same sample and for different
samples. This procedure generated a large number of correlations that have been
rigorously addressed. Data for analysis were obtained experimentally by means of
irradiations performed at 24A irradiation position, near the core of the IEA-R1 research
reactor, located at IPEN-CNEN/SP. The parameters ¢ and f, characterizing the neutron
field were determined by applying several methods from the literature. A detailed
statistical treatment was applied to each measurement, verifying the various uncertainties
and partial correlations. In order to deepen the study, targets of ®*Zn and ®®zn were
chosen, for which the nuclear parameters ko and Qo showed discrepancies in the literature
in order to determine them experimentally. For ®Zn, the values for these parameters
resulted 5.63(8) x 107 and 1.69(6), respectively. For ®®Zn they resulted 4.00(6) x 10 and
2.34(4), respectively. These values were compared with data from the literature. The
Monte Carlo method was applied at various stages of study, to allow accurate

determination of some parameters needed for the complete data analysis.
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INTRODUCAO

Conforme descrito por Guinn ™, a Anélise por Ativagdo Neutrdnica (AAN) foi
descoberta em 1936, quando George de Hevesy e Hilde Levi verificaram que amostras
contendo certos tipos de terras raras tornavam-se altamente radioativas, apds exposicao a
uma fonte de néutrons. A partir desta observacdo, constataram o potencial de empregar as
reacOes nucleares em amostras e, por meio da medicdo da radioatividade induzida, um
método mais fécil de identificacdo, tanto qualitativa quanto quantitativa, dos elementos

presentes na amostra.

A determinacdo da concentracdo de elementos quimicos em amostras € assunto
de interesse em muitas areas de pesquisa e conhecimento. A Anélise por Ativacado
Neutrénica (AAN), pela sua sensibilidade e seletividade tem sido um dos métodos
radiogquimicos mais importantes deste tipo de anélise?. Nesse método, um nicleo de
interesse € irradiado em um feixe de néutrons e a atividade do radionuclideo produzido
através da reacdo nuclear é medida posteriormente, permitindo assim determinar-se a
concentracdo do elemento correspondente, presente na amostra. Essa técnica analitica é
adequada para analises quantitativas multielementares de elementos que podem se
apresentar principalmente como elemento trago, mas também pode ser usada em amostras

com média e alta concentracdo dos mais variados tipos.

Cerca de 70% dos elementos quimicos tém nuclideos que possuem propriedades
adequadas para a aplicacdo do método da analise por ativacdo™. A tabela 1.1 apresenta
os elementos quimicos da tabela periddica, que podem ser analisados pela AAN,
juntamente com os limites de deteccéo, considerando-se um fluxo de néutrons de 1 x 10"

ncm? st



Tabela 1.1 - Elementos quimicos da Tabela Periodica que podem ser determinados pela

Analise por Ativacdo Neutrbnica, juntamente com seus limites de

xA[12
deteccaol™?.
Sensibilidade Elementos
(picograuﬂ)
1 Dy. Eu

1-10 In. Lu. Mn

10-100 Au. Ho. Ir. Re. Sm. W
100 - 1E3 jAgA Ar. As. Br, Cl, Co. Cs. Cu, Er, Ga, Hf. I. La, Sb. Sc. Se, Ta. Tb. Th. Tm, U. V., Yb

1E3 - 1E4 iAl. Ba. Cd. Ce. Cr. Hg. Kr. Gd. Ge. Mo. Na. Nd. Ni. Os. Pd. Rb. Rh. Ru. Sr. Te. Zn. Zr |

1E4 - 1E5 jBi: CaZ K.ﬂl\“lrglP. Pr: Sii Snl T1 Tl: Xet,Y

1E5- 1E6  ||F. Fe. Nb. Ne

1E7 [Pb. S

A utilizacdo de um reator nuclear como fonte de néutrons e detectores
semicondutores do tipo HPGe, que possuem alta resolugcdo em energia para a radiacéo
gama, tem possibilitado a deteccdo simultanea de muitos radionuclideos, aumentando o
campo de aplicacdo da analise por ativacdo com néutrons, para estudos envolvendo um

grande nimero de amostras.

A determinacédo da concentracdo de um elemento em uma amostra pode ser baseada
em diversos métodos de padronizacdo. Um dos métodos de padronizacdo, denominado
Analise Absoluta, determina a concentracdo elementar baseando-se no conhecimento do
fluxo de néutrons incidentes, na calibragdo de eficiéncia do detector e na utilizacdo de
constantes nucleares: abundancia isotdpica, secdo de choque e probabilidade de emissdo
gama por decaimento. Esse metodo necessita da obtencdo da curva de eficiéncia do
espectrometro gama. A necessidade destes varios parametros, cada um deles associado a
uma incerteza, faz com que este método tenha uma baixa exatiddo. A vantagem desse
método é a possibilidade de quantificar qualquer elemento, desde que apareca no espectro
uma linha gama do radionuclideo de interesse, a partir da ativacdo de um de seus

isétopos.

Outro método de padronizacdo, denominado Método do Comparador Simples,
resume-se na determinacdo de todos os elementos desejados através da irradiacdo do

padrdo de um sO elemento. Para a determinacdo da concentracdo, recorre-se as razoes



entre taxa de contagem, eficiéncia e constantes fisicas, tanto do comparador como do
elemento a ser determinado. Sua principal vantagem ¢é a flexibilidade, semelhante a do
método absoluto. E um método especialmente (til quando se tem interesse em variacdes

de concentracdo, ndo importando seu valor exato.

Tem-se ainda outro método de padronizacdo que é a Analise por Ativacao

Comparatival™>**

, que consiste na irradiacdo simultdnea da amostra a ser analisada e uma
amostra certificada, com concentracdo do elemento bem conhecida (padréo). A irradiacao
do padrdo e da amostra é efetuada sob as mesmas condic¢des, durante 0 mesmo tempo de
irradiagdo e sob 0 mesmo fluxo de néutrons, e posteriormente s&o medidas sob as mesmas
condicgdes experimentais. Nesse processo, todos 0s parametros associados a irradiacdo e
deteccdo sdo 0s mesmos, tanto para a amostra como para o padrdo, tornando possivel a
determinacdo da concentracdo de um elemento na amostra através de uma simples
comparagao entre as atividades induzidas na amostra e no padréo. Este método de anélise
requer comparadores individuais para cada elemento analisado, o que implica em um
procedimento trabalhoso, dispendioso e demorado. Outra desvantagem desse processo € o
alto custo dos comparadores e a impossibilidade de comparacéo de alguns elementos por

falta do padréo correspondente.

Para contornar essas dificuldades foi desenvolvido o Método Kq***® de ativacéo
neutrénica pelo Institute for Nuclear Sciences, em Gent, na Bélgica. Esse método
apresenta uma grande vantagem em relacdo ao método comparativo, pois as
concentragfes dos elementos sdo determinadas em relagdo a um Unico comparador
(usualmente Au) e ndo requer a preparacdo de padrdes individuais para cada elemento
analisado. Entretanto, este método depende da determinacao exata das eficiéncias de pico
para as energias gama de interesse, em um espectrémetro gama; da relacdo entre fluxo
térmico e epitérmico ( fs ) e do parametro relacionado a distribuicdo de energia dos
néutrons epitérmicos (). Requer também maior reprodutibilidade nas instalacdes de

irradiagdo e deteccdo, além de constantes nucleares obtidas da literatura.

O Método ko, em razdo de possibilitar a determinacdo da concentracdo elementar
com grande exatiddo, tem sido amplamente aceito por usuarios em varios laboratérios do
mundo!®?! incluindo o Brasil™. O fator ko de um isétopo analisado é funcéo de relagdes
existentes entre as massas atdmicas, abundancias isotdpicas, se¢fes de choque para

néutrons térmicos e probabilidades de emissdo gama por desintegracdo para a transicdo



considerada da amostra e do comparador (Au). Em razéo de sua grande empregabilidade,
os fatores ko para a maioria dos elementos, que podem ser determinados por meio da
Anélise por Ativacdo Neutrénica (AAN), foram determinados experimentalmente com

boa exatido e sdo encontrados na literatura 72326

A expressdo que determina a concentracdo de um elemento pelo método ko em uma
dada amostra é funcdo dos parametros envolvidos na irradiacdo das amostras, dos
parametros envolvidos na deteccdo da radiacdo gama, das massas das amostras e do
proprio ko, e nesse caso, como séo varios parametros envolvidos, é necessario considerar

as incertezas de cada um deles.

Por outro lado, a determinacdo de cada um desses parametros envolve outros, que
também possuem fontes de incertezas "2, Além disso, existem correlagdes ndo sé entre
o0s parametros do elemento analisado e do comparador, mas também entre parametros de
elementos diferentes. Para uma analise completa, torna-se necessario considerar todas
essas correlacBes, com o objetivo de possibilitar o calculo da incerteza nas concentracfes

de forma rigorosa. Este estudo € a motivacao para o presente trabalho.

A literatura mostra alguns trabalhos que procuraram desenvolver metodologias
para o tratamento de incertezas na determinacdo de concentracdes dos elementos
quimicos pelo método ko #"3?. Entretanto, as metodologias apresentadas néo elaboram
este tratamento de forma completa, de modo a levar em conta a complexidade das
correlacBes existentes entre os parametros de ajuste. Um dos principais exemplos é o
programa usado pela Agéncia Internacional de Energia Atdmica para a determinacdo da

23 Em seu manual®¥

concentracdo de elementos pelo Método ko , Vverifica-se que
algumas fontes de incertezas ndo estdo incluidas nos célculos deste programa. Desse
modo, conclui-se que os resultados de incerteza apresentados na literatura ndo podem ser

considerados totalmente satisfatorios.

O Laboratério de Metrologia Nuclear (LMN) do IPEN tem adquirido grande
experiéncia no campo de padronizacdo de atividade de radionuclideos, campos de
néutrons, modelagem por Monte Carlo e tratamento estatistico de dados 2**2. O presente
trabalho possibilita uma ampliacdo da area de pesquisa do LMN, incluindo a anélise
estatistica teorica e experimental de dados relacionados com o método ko de Anélise por

Ativacdo Neutronica.



O presente trabalho se prop6e a desenvolver uma nova metodologia, aplicando
técnicas analiticas e/ou numéricas, para efetuar o tratamento das incertezas do método de
Anélise por Ativacdo Neutrdnica (AAN), de forma abrangente e rigorosa. As fontes de
incertezas parciais foram estudadas em cada parte do processo de medida por AAN, pelo

método Ko,

Todos os parametros envolvidos na determinacdo da concentracdo de um elemento
estudado foram analisados de forma criteriosa, estabelecendo as correlagdes entre eles.
Também foram estabelecidas as possiveis correlacfes entre as concentracdes de
elementos diferentes, para a mesma amostra e em amostras diferentes. Este procedimento

gera um numero grande de correlacdes que foram tratadas rigorosamente.

A relevancia do tema justifica-se pela importancia de uma analise detalhada de
incertezas e aplicabilidade da determinagcdo da concentracdo de um elemento usando o
método ko. Os aspectos de originalidade estdo associados ao desenvolvimento de uma
metodologia tedrica, utilizando Matriz de Covariancia para todas as incertezas parciais do
método ko. Esta metodologia foi desenvolvida aplicando métodos analiticos/numeéricos,

tais como o Método dos Minimos Quadrados ou 0 Método de Monte Carlo.

O método proposto torna-se particularmente dificultoso, principalmente na analise
e determinacdo da correlagdo existente entre os parametros, pois a funcdo que determina
a concentracdo do elemento é uma composigédo de funcdes, o que torna a determinacdo da
Matriz de Covariancia complexa e laboriosa. Estas dificuldades, aliadas as simulagdes e
comparagfes com resultados experimentais, obtidos no Laboratério de Metrologia
Nuclear do IPEN, além de suas caracteristicas originais, justificam o desenvolvimento

deste trabalho a um nivel de doutorado.

O capitulo 1 apresenta os fundamentos teoricos do trabalho, incluindo a interacdo
dos néutrons e gamas com a matéria, aspectos basicos da atividade induzida em um
nuclideo, métodos de andlise por ativacdo neutrdnica, determinacdo de parametros que
compdem o modelo matematico que representa um fluxo de néutrons em um reator de
pesquisa, determinacdo da concentracdo de um elemento em uma amostra, além da

variancia e covariancia entre as variaveis deste fendbmeno fisico.

No capitulo 2 é apresentada a parte experimental, descrevendo as caracteristicas das

irradiagdes dos alvos no reator IEA-R1 do IPEN, o espectrometro de HPGe do



Laboratorio de Metrologia Nuclear do IPEN, além das caracteristicas principais das

fontes radioativas utilizadas na calibracéo.
No capitulo 3 sdo apresentados os resultados e sua discuss&o.

No capitulo 4 sdo apresentadas as conclusdes e as propostas para trabalhos futuros.



1. FUNDAMENTOS TEORICOS
1.1. Interacdo dos néutrons com a matéria

Os néutrons incidentes em um material podem ser absorvidos, sofrer espalhamentos
elastico ou ineléastico ou podem provocar outros tipos de reacdes. Sendo particulas sem
carga, eles ndo interagem por meio da for¢a coulombiana, podendo assim atravessar
diversas camadas atémicas sem sofrer qualquer interacdo. A interacdo desse tipo de
particula se da por meio de reacdes nucleares. Cada uma dessas reacdes nucleares tem
uma probabilidade de ocorréncia, que é funcdo da energia do néutron e da caracteristica
do nucleo alvo. Esses nucleos sdo classificados em funcédo do seu nimero de massa A da

seguinte maneiral*:
e Leves,comA<25
e Intermediarios, com 25 < A <80
e Pesados, com A>80

As reacdes nucleares com néutrons sao classificadas em reacfes diretas e reacdes

com formacéo de nucleo composto:

e Reacg0es diretas: ocorrem sem a formacdo de um estado intermediério, tendo
como reagdo mais importante a do tipo espalhamento elastico direto, simbolizado
por (n, n);

e Reacdes com formacdo de ndcleo composto: o ndcleo composto se da pela unido
do néutron com o nucleo alvo, sendo que a energia de excitacdo desse nucleo é
igual a soma da energia cinética e a de ligacdo do néutron. Para esse tipo de
reacdo existem varios tipos de canais de saida, sendo eles: Espalhamento elastico
composto, (n, n); Espalhamento inelastico composto, (n, n’); Captura radioativa,
(n, v); Emissao de particulas carregadas ou de mais de um néutron, (n, a), (n, p),

(n, np), (n, 2n), etc, e Fissdo (n, f).

Apbs a energia introduzida pela particula incidente ser distribuida entre os

componentes do nucleo composto, um ou mais de seus constituintes podem adquirir ou



ndo energia suficiente para escapar dele. Se o nivel de energia do nicleo composto for
insuficiente para ejetar uma particula, esse nivel é denominado nivel ligado, sendo que o
excesso de energia € dissipado pela emissdo de um foton. Caso contrario, 0s niveis de
energia sdo chamados de niveis ndo ligados. O tempo que o0 nlcleo composto leva para
sua desexcitacdo, que ocorre por meio de emissao de uma particula ou de um féton, é
denominado vida média. O principio de Heisenberg baseado na natureza quantica da

matéria, introduz o conceito da incerteza AE na energia E de um determinado nivel

dado port*°¢!:

AE=—", (1.1)

Onde:

At é avida média do estado do nicleo composto, também representado por T,

h é a constante de Planck/2m,
AE é alargura do nivel, também representado por T'.

Logo, pode-se escrever:

AE=TI =

(1.2)

Para cada canal de saida, correspondente a uma largura parcial I;, existe uma

probabilidade de desintegracdo. A soma das larguras individuais dos canais de saida

I,+I,+I,+---=I fornece a largura total e consequentemente a probabilidade total

de desintegracéo.

Em um determinado processo (n, X), sua probabilidade de ocorréncia é

(o

nx c

=0 7* onde o, é a probabilidade da formagdo do nucleo composto e % a

probabilidade de decaimento para o canal de saida x.



1.1.1  Espectro de néutrons

Os feixes de néutrons abrangem um intervalo bastante amplo de energia, podendo
variar desde fracOes de eV até algumas dezenas de MeV. Para uma analise mais detalhada
do comportamento dos néutrons dentro de um reator nuclear, é conveniente dividir o
intervalo de energias em subintervalos. Esta divisdo é apresentada na figura 1.1. Também
é importante evidenciar que nos limites extremos desses subintervalos ha superposicoes

de categorias adjacentes.

#E)
Neulrémns
/ =i’
= el ™
5
-r[ 'I.
Ei| \ A .
- \ . Neulrims
— Ly, __.r‘ e - .
'I"*h Neutréns ™ rdpidos
Li S mitimicos e Pl
i ., r.-' 1 "'_.__H___ .
\ 2 pE=1Th=
! | 0, TMsY
! ! ! | ! ! Y I
1! 1! wt 1w wd 1 1 o 1 w
EfelV )

Figura 1.1 - Representacdo da distribuicdo da densidade do fluxo de néutrons ¢(E) em

funcdo da energia no néutron, tipica de um reator nuclear térmicol*®.

Essa classificacdo pode ser apresentada da seguinte forma:

e Neéutrons térmicos sdo néutrons com energias inferiores a 1 eV, e que atingem o
equilibrio térmico com os nicleos do meio, ap6s perderem energia durante a
moderacdo. De acordo com a lei de distribuicdo de Maxwell, o nimero de

néutrons por cm® com energia entre E e E + dE é dado port**):
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3

dn =n(E )dE =—2" &= JEdE w3
(zKT)?
ou

n(E)dE 2 —E/kT E dE
= e _
n Jr KT kT

(1.4)

Onde n=Tn(E)d(E).

Em funcéo da velocidade do néutron, pode-se também chegar a seguinte expressao

para o fluxo de néutrons:

n(v)dy 4 ™ mv? [ m
= ek |y 1.5
n Jr 2kT \ 2kT (1:5)

Onde T =293,6 °K (20,4 °C), KT =0,0253 eV

Néutrons epitérmicos: S&o néutrons com energias variando entre 0,5 eV e 2 MeV,
e que se encontram num processo de moderacao por meio de colisdes elasticas. O
espectro desses néutrons em condicOes ideais (tedricas) pode ser descrito pela

expressdo ¢(E)~%E. No entanto, os espectros de néutrons epitérmicos de

irradiacdes reais podem se afastar desse comportamento!®*”. Foi demonstrado

que 0 comportamento desses espectros segue aproximadamente a expressao

<0
¢(E)~%El+,, com a3=0.
>0

Néutrons rapidos: sdo néutrons com energias variando entre 500 keV e 20 MeV e
que ainda ndo sofreram nenhum processo de moderacdo, pois acabaram de ser
produzidos na fissdo. A distribuicdo energética caracteristica destes néutrons e
denominada espectro de fissdo. E possivel encontrar na literatural® expressdes
empiricas que apresentam uma boa aproximacéo para a distribuicdo dos néutrons
de fissdo para reatores térmicos, como é o caso do reator IEA-R1 do IPEN-

CNEN/SP. A mais comumente usada é a de Watt dada pela expressao:
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#(E)=0,484e"F sinh/2E (1.6)

onde: E = energia no néutron em MeV.

1.1.2  Segéo de Choque

Varios tipos de reacbes nucleares um nucleo pode sofrer e, para cada tipo de reacéo,
existe uma secdo de choque correspondente, que é a probabilidade de ocorrer essa reacgao.
Este parametro depende da caracteristica do nucleo alvo e da velocidade ou energia da
particula incidente. O somatdrio das secdes de choque individuais para cada tipo de
reacdo nuclear de um nudcleo alvo, para uma particula com determinada energia, €

definido com Segédo de Choque Total.

Usualmente, divide-se a se¢do de choque total em duas grandes componentes: a
secdo de choque de absorcdo e a secdo de choque de espalhamento. A secdo de choque
total corresponde a soma entre a se¢do de choque de absorcdo e a secdo de choque de
espalhamento. Por sua vez, a se¢do de choque de espalhamento é o somatorio das se¢des
de choque para espalhamento elastico e inelastico.

O simbolo usado para a secdo de choque de um ndcleo individual é a letra grega o,

que também é denominada Se¢do de Choque Microscopica.
Assim, pode-se escrever
o =0t O
onde:
o: € a Secdo de choque microscopica total;
0. € a Secdo de choque microscopica de absor¢éo; oz = o, + ox+ ot
onde:

o, ¢€a Secdo de choque microscopica de captura,
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ox € a Secdo de choque microscépica de emissdo de uma particula carregada ou de

combinag@es de particulas (n,p; n,np, etc);

or € a Secdo de chogue microscdpica de fissdo;

o: € a Secdo de choque microscépica de espalhamento; o = oz + G
onde:

o € a Secdo de choque microscopica de espalhamento elastico e

osi € a Secdo de choque microscépica de espalhamento inelastico.

Considerando a reag0es que ocorrem entre um feixe de néutrons e os bilhdes de
nucleos contidos em um centimetro cubico de material alvo, tem-se a Secdo de Choque
Macroscépica, simbolizada por %, correspondendo ao produto entre a secdo de choque

microscopica e 0 numero total de nicleos em um centimetro cubico do alvo: 2= No.

A secdo de choque para a reacdo de captura de néutrons (n, y) decresce com a
energia do néutron incidente. Isso pode ser explicado considerando que, com o0 aumento
da velocidade dos néutrons, o0 tempo que esses néutrons permanecem no campo de acéo
das forgas nucleares diminui, reduzindo assim a probabilidade de captura. Esse fendmeno

segue aproximadamente a lei 1/v, onde v é a velocidade do néutron.

Em determinadas energias, a secdo de choque se eleva rapidamente. Essas
elevacOes ocorrem em energias de ressonancias onde a formacgdo de um nlcleo composto
é mais provavel. A energia de ressonancia é igual a soma da energia cinética e da energia

de ligacéo do néutron, que corresponde a diferenca energética entre dois niveis nucleares.

1.1.2.1 Formula de Breit-Wigner

Para descrever o comportamento da secdo de choque em funcdo da energia de
excitacdo, para as reacOes de captura e espalhamento nas proximidades de uma
ressonancia simples e isolada, pode-se utilizar uma formula descrita por Breit—
Wigner’“8l Quando formado, um nicleo composto pode decair por meio de um de seus

canais de saida permitidos, Z3. Assim, para qualquer canal, a fracdo da transicdo é dada
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por I; /I Considerando uma ressonancia simples de uma reacdo (n, Xx;), sua secdo de
choque, que ndo seja de reemissdo da particula incidente, ou seja, do espalhamento

ressonante, pode ser escrita da seguinte forma:

0'(n,Xi)=(0'/0)[%]=”(2€+1)K2 Lol 1_,]2 (1.7)

(E_ER)2+(2

Onde:

¢ € o nimero quantico do movimento angular orbital;
E ¢ a energia do néutron incidente;
Er é a energia da ressonancia;
% é o comprimento e onda de Broglie, associada a velocidade do néutron.
A formula (1.7) é denominada formula de Breit-Wigner, para o caso de um Unico

nivel. Para outros tipos de reacdes, essa formula pode ser usada desde que o parametro

associado a ressonancia I, seja substituido pelo parametro da reagdo que se quer estudar.

Para 0 caso da captura ressonante de néutrons térmicos, com /=0, seguida da

desintegracdo radioativa do nucleo composto, a secdo de choque, considerando uma

ressonancia simples e isolada, obedece a seguinte expressaot” >

_ 2 Fnrr
o(E)=nk°g

(E—ER)Z+[’;) 9

Onde:

_(23+1)
S 2(21+1)’

I: spin do nacleo alvo;
J: spin do nucleo composto;

I, I, I':Largurados niveis.
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A formula (1.7) ndo se mostrou muito precisa para algumas reacdes*®, havendo
assim a necessidade de levar em consideracdo a influéncia mdtua das outras
ressonancias. No caso de considerar-se a contribuicdo de todas as ressonancias para
néutrons numa determinada energia E, a probabilidade de ocorréncia de uma reacéo
corresponde a soma das probabilidades parciais correspondentes a cada ressonancia, para
o valor da energia considerado. A expressdo que leva em consideracdo todas essas

ressonancias é denominada formula de Breit-Wigner de multiniveis que é dada port**:

n I.r.
o(E)=nk*g). Ll &

T (E-Eq) +(1;] 9

1.1.2.2 Energia de corte de Cadmio

Ao se irradiar uma amostra sob uma cobertura de Cd, tem-se um aumento
significativamente acentuado da reacdo (n,y) na regido onde 0s néutrons possuem baixa
energia, pois muitos néutrons nessa regido sdo absorvidos, em razéo da altissima se¢édo de
choque do Cd nessa regido®”, principalmente causada na ressonancia **3Cd (n,y), na

energia de 0,178 eV. Este comportamento € ilustrado na figura 1.2.

104 F '-"I"”| LN LU I L I L I L IR L I L I L I "I"”-|—E
10 -
o - .
W |
©

102 E

10"
?II 1 IIIIIII| 1 II|IIII| 1 II|IIII| 1 II|IIII| 1 IIIIIII| 1 II|IIII| 1 II|IIIII 1 II|IIII| 1 IIIIIII|__
107 10° 102 10* 10°

Figura 1.2 - Curva da secdo de choque total para o Cd, em funcdo da energia do

néutron®.



15

Uma funcdo que pode modelar de forma satisfatoria esse filtro de néutrons térmicos
¢ denominada funcdo de transmissdo T(E) que, para uma cobertura de cadmio com

espessura de 1 mm, esta representada na figura 1.3 e tem a sua expressdo dada por :
T(E)ze—f’m,ou(E)PNAXo/M (1.10)

onde:

p €adensidade do cadmio;

Na € 0 Numero de Avogadro;

Xo € aespessurado cadmio, igual a 1 mm;
M é amassa molar do cadmio;

ocq(E) €asecdo de choque total para o cadmio;

T(E)=O0 para E <0,2eV
T(E)=z1 para E>2eV

A funcéo ideal t(E) situada na regido chamada energia de corte de Cd pode

ser considerada como uma fungéo degrau, de tal forma que:

t(E) =0 paraE <Ecqet(E) =1 para E > Ecy.

1.04 T "|"”| T II|'"|I T ||I|“|I T T :mli Ty T IIIIIIII T IIIIIE] T ||I|T|_T|:
L t(E) s i
T(E)
05F i
0-0 II: 1 II|LIJII 1 II|IIII: 1 II|IIII| 1 IIIIIII| 1 II|IIII| 1 II|IIIII 1 IIIIIII| 1 II|IIII| 1 Illlllll_
1072 10° 102 104 106
E, eV

Figura 1.3 - Funcdes de transmissdo no Cd: real, T(E) e ideal, t(E), em funcdo da

energia do néutron.”
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1.1.2.3 Fator de Cadmio

O termo Fator de Cadmio, Fcq, € 0 fator de transmissdo epitérmica e indica quédo
transparente é a cobertura de cadmio aos néutrons epitérmicos. No presente trabalho, os
fatores Fcq foram calculados pela transmissdo média nas coberturas de Cd, aplicando-se
os dados de secdes de choque da biblioteca ENDF/B-VII (2010)®” e considerando as

variaces na espessura das coberturas de Cd devido ao fluxo isotropico de néutron.

A equacio para o célculo do Feq é dada port*®:

TT( E )o( E )¢( E )IE
. (1.11)
[o(E)p(E E

Ecd

FCD =

No presente trabalho, essa equacgéo foi aproximada por:

> T(E )o( E, ( E, )4E,

Feo =
ZO'( E; )¢(E; )4E,

(1.12)

Onde: T(E;) é o fator de transmissdo dado pela equacao (1.10) e
o(Ei) ¢éasecdo de choque de captura para o alvo i, posicionado dentro do cadmio.
No célculo de Fcg, foi suposto que o fluxo de néutrons segue a lei 1/E;

Ecq e E; sdo as energias de corte de Cadmio, correspondentes aos limites inferior e
superior de energia, com valores iguais a 0,55 eV e 2 MeV, respectivamente. A energia
0,55 eV foi utilizada uma vez que a espessura de Cd que envolveu as amostras do

presente trabalho foi de 0,6 mm, conforme descrito na se¢éo 2.1.2.
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1.1.2.4 Fator de auto-blindagem para néutrons

A presenca de uma amostra num campo de néutrons térmicos ou epitérmicos de um
reator nuclear cria uma perturbagdo no fluxo de néutrons no local. Este efeito pode ser
muito importante, se a se¢do de choque dessa amostra exibir um significativo pico de
ressonancia para o campo de néutrons considerado. Para se determinar a perturbacdo do
fluxo de néutrons na ativacdo da amostra deve ser aplicado um fator de correcdo para
auto-blindagem (self-shielding) G, que pode ser Gy, no caso de néutrons térmicos e G no
caso de néutrons epitérmicos. Esse fator depende da geometria, das dimensdes e também
das propriedades fisicas e nucleares da amostra.

No presente trabalho, para a determinacdo dos fatores de correcdo para auto-
blindagem (self-shielding) de néutrons térmicos e epitérmicos, foram utilizadas curvas
universais que determinam estes valores, como funcdo de pardmetros geométricos e

nucleares® 531,

Para néutrons térmicos, este fator é dado port®?:

- 1,009
14 z (1.13)
1,029

Onde:

(2
2|3

k=0,85%0,05;
Zt é a secdo de choque macroscépica total;

Za ¢ a secdo de choque macroscoépica de absor¢éo;

X € aespessura, no caso da amostra ser uma folha;



X € 0 raio, no caso da amostra ser fio ou esfera.

Para néutrons epitérmicos, este fator é dado port®®:

G, = 0.94 + 0,06

(%) o

Neste caso,

2=y (Eres)y(r%]% , sendo:

y é o valor do raio R, para esferas;

y éigual a 1,5t para folhas, sendo t a espessura da folha e
y éeigual a 2R para fios, onde R é o raio do fio;

I' é alargura total de nivel de excitacdo do ndcleo-alvo;

r, élargura de nivel para o canal de saida gama e

I',/I" éaprobabilidade de decaimento para o canal de saida gama.

Para alvos que possuem diversas ressonancias, foi aplicado um valor medio para Ge.

1.1.3 Taxa de Reacdo

18

Durante a irradiagdo de uma amostra com néutrons, a taxa de reacdo é

parametrizada pela secdo de choque o(E), que é caracteristica do material irradiado e

pelo espectro de néutrons #E), que estd relacionado com a densidade dos néutrons

atravessando o material e sua velocidade.

A taxa de reacdo por nicleo alvo (em s™) é dada por:
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R=T0'(v)¢(v)dv (1.15)

onde:
o(v) é asecdo de choque (cm?) para a velocidade do néutron v (cm s™) e

#V) é o fluxo de néutron por unidade de velocidade (cm™) para a velocidade v do

néutron.

Em funcéo da energia do néutron E, a taxa de reacdo pode ser dada por:
R=Ia(E)¢(E)dE (1.16)
0

onde:
o(E) é asecdo de choque (cm?) para a energia do néutron E (eV)

#E) é o Fluxo de néutron por unidade de energia (cm™ s™ eV™) para a energia E;

1.1.3.1 Convencao de Westcott

Proposta por C. H. Westcott Y em 1958, o formalismo de Westcott corresponde a
um método para calcular a taxa de reagdo, a partir das caracteristicas do espectro de
néutrons e do valor da secdo de choque para a reacdo considerada. E um modelo muito
rigoroso que se aplica em espectros neutronicos bem termalizados, isto é, quando a razéo
entre o fluxo térmico e o fluxo epitérmico for muito maior do que a unidade. Esse
formalismo tem como principal caracteristica ndo requerer que as se¢des de choque dos

is6topos sigam a lei 1/v, em todo o intervalo de energia do espectro do néutron.

No caso ideal em que se tem um material com secdo de choque 1/v, pode-se colocar
a dependéncia com a velocidade do néutron em termos da se¢do de choque térmica:
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o(v)= (1.17)
Logo, a taxa de reacdo por nlcleo alvo, descrita por (1.15), pode ser representada por:
R=o-0v0Tn(v)dv (1.18)
0
Ou
R =0V (1.19)

Pois, | n(v)dv € igual a densidade total de néutrons ny, e
g
0

N,V = @, : € denominado fluxo térmico para a distribuicdo de néutrons com velocidade

Vo.

O fluxo de néutrons em funcdo da energia é dado por:

12
#(E)=n(E)V(E)= %[é) Ee &4 (1.20)

E o fluxo térmico dado por:

12 1/2
I¢(E)dE—(ﬂk2_|_W( ] jEe-E/”dE 52(2:] (1.21)

Considerando que os néutrons térmicos tem um comportamento em equilibrio térmico

com 0 meio, considera-se:
E,=kT e —mvZ =E, (1.22)

Pode-se entdo escrever:
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th l '

T (1.24)

@_ﬁmm
&: 2

O que ocorre na pratica € que as secBes de chogue nem sempre seguem 0O
comportamento 1/v. 1sso quer dizer que para que a expressao (1.23) possa representar o
fluxo térmico pode ser necesséria a aplicacdo de correcdes e este formalismo permite
fazer essas correcBes. Considerando o espectro de néutrons na regido térmica por uma
distribuicdo Maxwelliana e na regido epitérmica por uma distribui¢cdo 1/E como mostrado
na figura (1.1), nota-se que o comportamento de 1/E sobrepde a Maxwelliana com inicio

em uma certa energia Ec.

Com a finalidade de tornar o espectro continuo na regido da juncdo dessas duas
componentes, por meio de uma fungdo denominada fungdo de jungdo, existem

[5458] " Uma forma

expressdes apropriadas que podem ser encontradas na literatura
simplificada dessa funcdo de juncdo denominada 4 é uma aproximacdo para a fungdo
degrau do tipo:
A=0 para E. < ukT
e/ (1.25)

A=1para Ec > ukT

Onde: p € um valor escolhido de modo que possa ajustar a juncdo. O valor da energia de
juncdo ou energia de corte Ec € dada em unidade KT. Unidas por uma funcdo de
[55]

juncdo™, a densidade de néutrons que corresponde a soma das componentes

Maxwelliana com 1/E pode ser escrita por:

N(v) =N, o (V) +n,40,(V) (1.26)
Onde:
Nm € densidade de néutrons Maxwelliana dada por n, =n (1 —fy)

n; € densidade de néutrons intermediarios dada por n; =n fy;
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fni € a fracdo de néutrons intermediarios na densidade total n.

pn(V)e p,(v) séo as fungdes de distribuicdo da densidade dos néutrons Maxwelliana e

epitérmica normalizadas, respectivamente.

Dessa maneira, pode-se escrever a densidade de néutrons por:

Ve vy
n(v)=n(1-f, )\/;v3 g~(v/vr) +nfniAvT,uAv 2 (1.27)
T

Substituindo-se a expressao (1.27) na expressao (1.18) obtém-se a taxa de reacao,
levando-se em conta que a secdo de choque o depende da velocidade do néutron, ou seja

o=0o(Vv).

R=n(1-f, )I%\;E_W/VT P o (v)d(v)+ nfniva%Iéo-(v )d(v)  (1.28)

No caso em que ndo haja contribuicdo epitérmica, ou seja, a fracdo de néutrons
epitérmicos fy; for igual a zero, o espectro é denominado puramente Maxwelliano, e sua

taxa de reacéo é dada por:

R= nTj_L:e—(V/VT P o(v)d(V) (1.29)

o NVT

A taxa de reacdo em termos de uma secéo de choque efetiva Maxwelliana &, pode

ser dada por:
R=nv,6,, (1.30)
Onde n v é a densidade de fluxo convencional, no caso particular de n = np,.

Comparando-se a expressdo (1.29) com a expressao (1.30) obtém-se:

. 1% 4v3

~(v/vy )2
6, =— e o(v)dv 1.31
Voo \/ZV? ( )

Na literatura, é possivel encontrar-se valores para oy, € com o formalismo de

Westcott é possivel definir um fator de corre¢do g que permite obter a secdo de choque
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Maxwelliana efetiva &, . Esse fator tem a finalidade de corrigir a se¢édo de choque &,

para a influéncia da temperatura e para a variagdo da secdo de choque na regido

Maxwelliana. Este fator g é definido pela expresséo:

5 VA 2
Om ILE_(V/VT) o(v)d(v) (1.32)

g=s—=
O, V0, oV”V$

Os valores de g para diversos materiais e temperaturas podem ser encontrados na

literatura, de tal forma que a secdo de choque efetiva &, pode ser determinada pela

expressao:
G, =0,0 (1.33)

No caso em que 0 espectro ndo seja puramente Maxwelliano, em que exista uma

certa fracdo do espectro epitérmico sobreposto ao térmico, a taxa de reacao é dada por:

R=n(1-f; )v,6,, + nfniva‘/z_[Aa—(\/)dv =
v
0
(1.34)
= NV,yG,, +nf,; [val/ZIAGT(\/)dV—voaM =NV,6
0
Onde:
6= o + f I/ZVTT a(v)—V"&M 2Adv (1.35)
0 Vo o9 v v
Substituindo-se em (1.35) % por dEE tem-se:
. fo 1V, F VoSy |AdE
= goy+ " T [|o(v)- M | 2= 1.36
¢=9% 2v, -([ o(v) Vv E (1:36)

Com base nessa expressdao pode-se verificar a existéncia de duas partes: a

Maxwelliana dada por goy e a contribuigdo do fluxo epitérmico, dada por:
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fo 1/2 © A~
vy 9 v E

Com o auxilio de expressdo (1.25), a expressao (1.37) pode ser escrita da seguinte

maneira;

f- 1/2 L A
Tusve | {a(v)_vo&}dﬁ (138)
2v, prs v E

Sendo que a integral dessa expressdo envolve somente componentes da secdo de

choque, pois a componente 1/v foi subtraida.

Pode-se definir uma nova fracdo de néutrons epitérmicos r proporcional a

(f u% ) da expressdo (1.38), dada por:

M (1.39)
4

r =

O parametro r é determinado experimentalmente e € usado para simplificacdo de

notacdo sendo denominado por: fragdo de néutrons epitérmicos.

Da expressdo (1.38) define-se também outro fator denominado por s, que é dado

pela expressao:

7 -
s=i|:£} J‘[O-(V)_Voﬂ}d_E (1.40)
v

HKT E

O intervalo considerado, kT a oo para o célculo de s, é a regido epitérmica e o
fator é funcdo da variacdo da temperatura T e da secdo de choque nesse intervalo. Um
novo fator s’ que é também funcdo da variagdo T e da se¢do de choque no intervalo 4kT
a Ecq deve ser utilizado, em casos em que amostras sdo irradiadas com e sem cobertura
de Cd.

Com isso, a secdo de choque efetiva G é determinada em funcdo da secdo de

choque oy pela expresséo:
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6=0,(9+rs) (1.41)
Logo, a taxa de reacdo por nucleo alvo é dada por:
R=nv,o,(g+rs) (1.42)
Isolando-se o fator nvy obtém-se o fluxo convencional:

_ R
~o,(g+r3)

¢ (1.43)

1.1.3.2 Convencao de Hogdahl

Esta é a convencdo usualmente empregada em Analise por Ativacdo Neutrdnica.

De acordo com Hogdahl 758 3 equacdo (1.15) pode ser dividida da seguinte forma:
R= [oWpW)dv+ [o(v)g(v)dv (1.44)
0 Vg

Onde vcgq € a velocidade do néutron correspondente a energia de corte de Cd (0,55
eV). Para reacdes (n, y) sem ressonancias abaixo de 0,55 eV (o que significa fator de
Westcott g(T) = 1) a dependéncia com relacdo a 1/v, descrita na equacéo (1.17) pode ser

aplicada para a velocidade do néutron abaixo de vcg.

Substituindo a equagéo (1.17) na (1.44), tem-se:

[ogwav= | "OT"O¢(v)dv = a3V, [ n(v)dv (1.45)
0 0 0
onde: n(v) é a densidade de néutrons na velocidade v.

A definicéo convencional para o fluxo de néutrons térmicos ¢, € dada por:

é =V, Tn(v )dv (1.46)

0

Substituindo ¢, em (1.18) tem-se:
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[o(v)g(v)dv=cu (1.47)
0
A parte da direita da integral da equacéo (1.44) pode ser escrita como:
[o(v)-g(v)iv= [a(E)-¢(E)E (1.48)
Vog Eg

Para energias maiores que 0,35 eV 8% g fluxo de néutron pode ser descrito por:

¢( Eref )

E)z ——————~
¢( ) (E/Eref )1+a

(1.49)

Com Ers uma energia escolhida arbitrariamente (usualmente 1 eV), define-se a

integral de ressonancia Iy por:

T Erefa
I, (@)= ja(E)EM dE (1.50)
ECd
E o fluxo epitérmico ¢, por:
¢e = ¢( Eref )Eref (151)
Usando-se a equacdo (1.49), obtém-se:
[o(E)-g(E)E = 1,(a)g, (152)
Ec

Logo, pode-se escrever que a taxa de reacdo por nucleo alvo € dada por:

Rzaovojn(v)vdv+¢eleva _[ o(E)dE
0

E l+a

B (1.53)
=0,VoN, +4.1,()

=¢to-0+¢e|0(a)

Desta forma, a taxa de reacdo € uma composi¢do das contribui¢cGes dos néutrons

térmicos e epitérmicos.
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1.1.3.3 Convencéo de Menno Blaauw

Essa convengdo descreve a taxa de reacdo (n, y) em reatores, separando a secdo de
choque o(v) e a integral de ressonancia pura (lp) e desconsiderando as ressonancias
abaixo de 0,35 eV. Um importante aspecto pratico dessa convencdo € que as irradiacoes
sob a cobertura de Cd ndo sdo necessarias para a determinacdo de alguns parametros.

Nessa convencao, a equacéo (1.15) pode ser escrita da seguinte forma:

R=j“OT"O¢(v)dv+!{a(v)-"°TV°}¢(v)dv (L54)

0

Isso significa que a secdo de choque é dividida em duas partes. A definicdo

convencional do fluxo de néutrons total @, é dada por:

bt = VOT n(v)dv (1.55)

Substituindo-se @,,, na parte esquerda da integral da equag&o (1.55), obtém-se:

[2% gy = o0 (156)

Se os limites de integracdo da parte direita da integral da equacdo (1.55) forem 0 e
0,35 eV, a descricdo do fluxo epitérmico, dada na equacdo (1.50), pode ser usada em

lugar de @(Vv ). Este é o caso, considerando as reagdes (n, ¥) que nio tenham ressonancia

abaixo ou préximo a 0,35 eV.

A definigdo da integral de ressonincia “pura” |, () é dada por:

1! (@) ET{G(E)— "f\’/"O} E'fja dE (157)

Substituindo a equagdo (1.49) na parte direita da integral da equacdo (1.54),

obtém-se:
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| {a(v)—"°TV°}¢(v)dv= l5(a), (1.58)

I, () € idéntico a 1,(a) para reagdes (n, y) sem ressonéncia entre 0,35 e 0,55 eV.

Nessas condicOes, a taxa de reacdo por ndcleo alvo é dada por:

R=0yp, + 1, (a)g, (1.59)

Esta formula é andloga a equacdo (1.53), porém com defini¢bes ligeiramente

diferentes para o fluxo e para a integral de ressonancia.

1.1.3.4 Energia de Ressonancia Efetiva E,

Energia de ressonancia efetiva E, é a energia, hipoteticamente Gnica, do nuclideo

que da a taxa de ativacao real do is6topo, na regido epitérmica. Como na maioria das

irradiacBes o fluxo de néutron epitérmico se afasta do comportamento ideal, ou seja,

1/E, a energia de ressonancia efetiva, denotada por E, deve sofrer também alteracoes
dependendo do valor de « usado para modelar o fluxo epitérmico 1/E***, devendo

entdo ser denotada por E, (a) .

A expressdo analitica que define a energia de ressonancia efetiva é dada por™®®!:

[E (a)]™* = (@) (1.60)

I o

Fazendo a aproximagdo E, = E, (&), arelagdo entre 1,(a) e 1, é dada por:

1,-04290, 04290, } (L61)

lo(a)=(E, )a{ E* (2a+1)EZ,

com:

0,429 = 2(E,/E,)"?.
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E,=00253 eV
E., =055 eV

Supondo que as ressonancias simples possam ser representadas pela formula de

Breit-Wigner, uma expressdo analitica que apresenta a dependéncia de Q,(a) em

x I
funcéo dos valores tabelados de Q, = —> pode ser dada porl&l:
Oy

(1.62)

Qu—0429 = 0429
E® (2a+1)EE,

Qo(a):{

Para um conjunto de valores de «a pertencentes a um intervalo limitado pelos
valores — 0,1 e + 0,1 e usando a funcdo de transmissdo de cadmio com energia de corte

0,55 eV, pode-se obter:

Ya
E ()= Q, ~0429 (1.63)
Qu(a)- 0,429
’ (2a+1)(Eg )*
A energia média E é definida pela integral:
. 1 Qn1
E=—— j E.(a)da (1.64)

Cpy = Qg g,

Onde os limites de integracdo an € ano Sa0 respectivamente — 0,1 e + 0,1.

O fator a é suposto independente da energia do néutron e tem a finalidade de

corrigir a modelagem do fluxo de néutrons epitérmicos.

1.1.3.5 Razao de Cadmio

Quando irradiamos uma amostra sob uma cobertura de Cadmio podemos

determinar a taxa de reacao epitérmica por ndcleo alvo R por:
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R.=¢.l, (1.65)
ou
R =gl,(a) (1.66)

A taxa de reacdo térmica, ou seja, para néutrons térmicos R; é a diferenga entre a

taxa de reacdo experimental, R, e a taxa de reagdo Re, ou seja: R, = R—-R, .

A raz&do de Cadmio Rcq é definida por:

wentt il e
Onde: f¢=¢—: e QO:;_Z
Ou
T ]
com
Qu(a) =2 )

Deve-se salientar que, para obtencdo das taxas de reacdo R e Re, as amostras nao
devem ser irradiadas simultaneamente, uma vez que o cadmio pode causar perturbacoes
significativas em sua vizinhanga, alterando o fluxo de néutrons. Desse modo, 0

aconselhavel é que se facam irradiacGes em sequéncia, conforme descrito na se¢éo 2.
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1.1.4. Atividade induzida por uma reacao nuclear
Em uma reacdo nuclear qualquer:
A+XxX—>y+B (1.69)
A velocidade de formag&o do nuclideo B é dada por:

dN,
dt

—o4N, (1.70)

Onde: o ¢ a secdo de choque, ¢ é o fluxo de particulas (por exemplo, néutrons) e Na é o

namero de &tomos-alvo irradiados. A equacgdo (1.70) corresponde a taxa de reacdo,

discutida da sec¢éo anterior.

Considerando o caso onde o nuclideo B, formado pela reacdo nuclear A(X, y)B,
seja radioativo, deve-se considerar o0 seu decaimento durante o tempo de irradiacdo, ou

seja:

dt

=0-¢NA_]’B NB (1.71)
Integrando-se entre os extremos t = 0 e t = t, e considerando-se a condigéo inicial
Ng =0 parat =0, tem-se:

N, :%(14% ) (1.72)

B
Considerando o valor da atividade A, tem-se:

dN,
dt

A=-—

= AN, (1.73)

Logo

A(t)=c@N,(1-e*) (1.74)
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Apds o término da irradiacdo, a atividade induzida segue a lei do decaimento usual.

1.1.5 Determinacéo do parametro a

O comportamento ideal do fluxo de néutrons epitérmicos € descrito pela funcdo 1/E
onde E é a energia do néutron, porém distor¢cGes podem alterar esse comportamento, para
um caso real. Apesar disto, o espectro ainda pode ser descrito aproximadamente pela
funcio 1/E™** onde a é o pardmetro que permite acompanhar a forma do espectro
estudado, conforme mostra a figura 1.4. No presente trabalho foram utilizados trés
métodos para a determinacdo do parametro e, fazendo uso de amostras irradiadas com e

sem cobertura de Cadmio, conforme descrigdo a seguir.

MEutrons Tarmi cos
Distribuig S0 de Maxwel —Botzman

. P
=
o
= 1
= i
:E ; i
= SET{ri P MEutrons Epitérmi cos
= i 1+a
D | feoo ®,(E) oc 1/E
7]
w i '\\.‘\ "'\-\ﬁ ﬂ(ﬂ
- i Eca=0.558v
:g— /' * Méutrons de fizsdo
ie) 035 & Diztribuig S0 de Wt
E(T.) = WT{§ i
i 7 0.7 be
[TTTTTI T TT TTTITTTTITOTT

iII|II'I1{:|I‘II’I|III1.E§"IrIﬁ

1673 113‘1 1wt ot 1! 1'1:# 17 1o®
log E(eV)

Figura 1.4 - Comportamento do fluxo de néutrons e do pardmetro «, em um reator

nuclear térmicol™®.
1.1.5.1 Metodo dos Monitores Multiplos Descobertos
Neste método, um conjunto de n-monitores € irradiado, juntamente com um

monitor referéncia, sem cobertura de Cadmio, e as atividades induzidas sdo medidas

considerando uma curva de eficiéncia conhecida. Se todos 0s monitores tem uma
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dependéncia o(v) ~1/v acima de ~ 1,5 eV, a pode ser obtido pela inclinagdo (- «) da

curva dada port*®!:

Yi=a-aX, (1.75)
onde:
X, =InE,
e
Y = In{(Er’i)'“Ai}
Com
ASPyi Asp,ref
Kk Epi~ k p,ref
A = 0,Au(i) 0,Au(ref )
. Ge, Ge ref
Quita) >~ Qoref(a) (1.76)
He) Gth,i et Gth,ref

Sendo A € Asprer Areas de picos de absorgdo total obtidos por espectrometria
gama para amostra e para 0 material de referéncia respectivamente, ko au valor tabelado

para 0 material da amostra e Ko aurer) Valor tabelado para o material de referéncia.

No caso de se considerar 0 nUmero minimo de monitores nesse processo, ou seja,
dois monitores (além do monitor de referéncia) tem-se o Método dos Trés Monitores
Descobertos (Triple Bare Method). Assim, « pode ser obtido pela seguinte equa(;éo[18]:

G G G
(a_ b)Qo,l(a)GeYl _aQo,z(a)Gi‘i' bQo,s(a) e

th,1 th,2 Gth 3

=0 (1.77)

Com:

-1
a=41- Asp,z kO,Au(l) gp,l
Asp,l kO,Au(z)gp,Z
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-1
b= 1— Asp,3 kO,Au(l) gp,l
Asp,l kO,Au(3)8p,2

Onde:

Gear Ginarkoc(1)€ Ay oferem-se ao is6topo ¥’Zr/°"™Nb (743,3 keV);

Ge2:Gnz:Koc(2) € Avz referem-se ao is6topo *°Zr (724,2 ou 724,2 + 765,7 keV);

Gea: Gz Koo (3)€ A eferem-se ao is6topo % Au (411,8 keV).

Pode-se notar que nos processos acima descritos, a determinagdo do parametro
a depende do seu préprio valor, ou seja, para determina-lo € necessario um valor inicial

e sua obtencdo se da por meio de um processo iterativo convergente.

Este método é muito utilizado para a determinacdo do parametro & em razdo da sua
simplicidade, pois requer apenas irradiacdes sem a cobertura de cadmio. Entretanto, por
ser um método iterativo e este parametro estar incluido na equacdo (1.77) de modo
implicito, a obtengdo de sua incerteza por propagagdo com correlagdo, conforme descrito
no inicio da secdo 1.5.2 é um pouco dificultosa. Por esta razdo, utilizou-se a propagacédo
pelo método de Monte Carlo, conforme descrito na parte final do item 1.5.2.

1.1.5.2 Metodo de Monitores Multiplos Cobertos com Cadmio

Nesta técnica, um conjunto de monitores é irradiado sob uma cobertura de cadmio e
as atividades dos radionuclideos sdo medidas por meio de um espectrémetro de HPGe,
calibrado em eficiéncia. Considerando que as se¢fes de choque de captura de néutrons

dos monitores se comportem de acordo a lei 1/v na regido térmica, entdo ¢ pode ser

obtido pela inclinacéo (- ¢ ) da curva dada port*®:

Yi =a-aX, (1.78)

onde:
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X, =InE,;
(S
_ ( Er,i )—a( Asp )Cd
Yi=In Ko au( )gp,i Feai Qui(a@)Ge; (L.79)
onde:

Fcq € 0 fator de transmissdo epitérmica no cadmio;

Ge € o fator de correcéo para auto-blindagem de néutrons epitérmicos;

E,. é amédia das energias de ressonancia na secdo de choque de absorcao de néutrons

r,i

para o alvo i.

O parametro « pode ser obtido por meio de um ajuste, aplicando-se o método dos

Minimos Quadrados com Matriz de Covariancia.

1.1.5.3 Metodo da Razdo de Cadmio com Monitores Multiplos

Esta técnica é semelhante a anterior, exceto que, neste caso, dois conjuntos de
monitores sdo preparados. Um conjunto é irradiado com cobertura de cadmio e o outro
sem esta cobertura, nas mesmas condi¢cfes de fluxo de néutrons. Apos as irradiacdes, a
razdo de cadmio dos monitores é calculada para cada um dos monitores e 0 parametro a

é obtido pela inclinacdo (- &) da curva dada por™®:

Yi=a-aX, (1.80)
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Y, =1In (E” ) (1.81)
(Fesi Reai —1) Qpi (@) G, /1 Gy,

Gie Fator de correcdo para auto-blindagem de néutrons térmicos;

Rcq € arazdo entre a atividade especifica do isotopo irradiado sem cobertura de Cadmio

e a atividade especifica do is6topo irradiado com cobertura de Cadmio;

E,; € ameédia das energias de ressonancia na se¢éo de choque de absorcéo de néutrons

para o alvo i.

1.1.6  Determinacdo do parametro fy
1.1.6.1 Meétodo da Razéo de Cadmio

Um dos métodos usados no presente trabalho para a determinacéo da razdo entre 0s
fluxos térmico e epitérmico (f4 ), corresponde ao método da razdo de cadmio™™®, dado

pela expressao:
fy = (Fos Reg =1)GeQy(a)/ Gy, (182)

Por este método, o fator f, € resultante da extrapolacdo da fungéo Y descrita na
equacdo (1.81), quando o valor de X tende a zero (inverso do intercepto). Os monitores

sdo irradiados em sequéncia, com e sem a cobertura de cadmio, e sdo selecionados alvos
com valores dos parametros Ko , Qo € E, bem conhecidos.
1.1.6.2 Meétodo dos Monitores Bi-Isotopicos Descobertos

No caso das amostras serem irradiadas sem a cobertura de Cadmio é possivel se

determinar o parametro f,de acordo com a expressdo dada por:

kK, (1
Ge,i ko'c((zizp'l Qo,l(a)_Ge,z ﬁzp'l Qo,z(a)
fy= 0ct”p2 b2 (1.83)
Asp,l ko,c(l)gp,l

Gth,z Asip,zGth 1 G

T
o kO,c(z)gp,z
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Onde;:

GerGunar Koo (1) € Agt eferem-se a0 is6topo ¥’Zr/°"™Nb (743,3 keV);

Ge2:Gnaikoc(2)€ Ay referem-se ao is6topo *°Zr (724,2 ou 724,2 + 765,7 keV);

Esta metodologia foi utilizada no presente trabalho para a determinacdo do
parametro f na analise dos dados obtidos pelo Laboratério de Ativacdo Neutronica (LAN)

do IPEN, descrito na secéo 3.2.

1.2 Interacdo da Radiagdo Gama com a Matérial®”

As medidas de atenuacdo de raios X e gama baseiam-se no fato de que a
intensidade da radiacdo decresce ao passar através da matéria. Em tal passagem, para uma
pequena espessura Ax, a variacdo na intensidade AJ é proporcional a espessura e a

intensidade incidente J. Isto é,
A =—p JAX (1.84)
Onde:

M4 € uma constante de proporcionalidade chamada de coeficiente de atenuagdo ou
secdo de choque macroscépica total. Se a radiagdo é monoenergética, u é constante e a
integracdo dessa equacgdo fornece a intensidade da radiacdo transmitida por um material

de espessura X:
—=e (1.85)

onde: J, € aintensidade da radiag&o incidente.

Os trés principais processos de interacdo da radiacdo gama com a matéria
(Efeito Fotoelétrico, Efeito Compton, e Producdo-de-Pares) agem de forma independente.
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Desse modo, é possivel separar o coeficiente de atenuacdo em trés, designados por =

(Fotoelétrico), o (Compton) e x (producdo de pares):
H=T+O+K (1.86)

Um quarto processo, que é o espalhamento coerente (owee), também pode
contribuir para atenuacdo do feixe de fétons, embora ndo transfira energia aos atomos do

meio:

H=T+O+K+ 0O (1.87)

1.2.1  Efeito Fotoelétrico

Para energias abaixo de aproximadamente 100 keV, a incidéncia maior de
interacGes de fotons X ou gama materiais de alto nimero atdbmico Z ocorre por meio do
efeito Fotoelétrico. Neste efeito, a energia do foton hv é transferida totalmente para um
elétron ligado, o qual abandona o &tomo com uma energia igual a do féton, subtraida da
energia de ligacéo (Ep) da camada K, L, M, etc., do qual é ejetado:

E.-=hv-E, (1.88)

Onde: Ee é a energia cinética do elétron ejetado. A energia restante aparece na forma

de raio X caracteristico ou elétron Auger, durante o preenchimento da vacancia na

camada interna.

Um foton incidente ndo pode ser totalmente absorvido por um elétron livre. A
absorcdo total ocorre somente se o elétron estiver ligado ao atomo. Desse modo, o
momento é conservado pelo recuo do atomo residual. Os elétrons mais ligados possuem
maior probabilidade de absorcdo por efeito fotoelétrico, sendo que aproximadamente
80% dos processos de absorcao fotoelétrica ocorrem na camada K®®, desde que a energia

do foton incidente hv exceda a energia de ligagdo correspondente. O efeito fotoelétrico
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possui uma forte dependéncia com o nimero atdémico (Z° ou Z* e cai com 1/(hv)3.

Portanto, é um processo dominante em baixas energias.

A absorcdo fotoelétrica é o processo ideal, quando ha interesse em medir a energia
do foton original. Como a energia dissipada por emissdo do raio X caracteristicos e
elétrons Auger frequentemente é absorvida no meio, um Unico pico aparece nNo espectro

de energia absorvida, correspondendo a energia dos raios gama incidentes (figura 1.5).

W

hy E

Figura 1.5 - Espectro de energia correspondente a absorcdo total de um feixe de

radiacdo gama ou X monoenergético .
1.2.2  Efeito Compton

O efeito dominante em energias intermediarias € o Efeito Compton. Neste processo
o féton € espalhado e comporta-se como uma particula, com energia hv e momento

hv/c. A energia é transferida para um elétron livre que é defletido em uma certa diregéo,
sendo o foton espalhado com uma energia menor hv' . A divisdo da energia entre os dois

depende do angulo de espalhamento, conforme mostra a figura 1.6. A energia do foton

espalhado hv, em termos de angulo de espalhamento 8, é dada por™®:

hy

hv'= 1+a(l-cos6)

(1.89)

hv

m_c?

(]

onde: a=
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Figura 1.6 - Representacdo graficado  Espalhamento Compton.

A energia cinética do elétron de recuo resulta '

1
E_=hv-hv =hv|1- 1.90
- TV V( 1+a(1—cose)] (1.90)

Pode-se deduzir que, para um angulo de espalhamento muito pequeno (€=0),
hv'=hv e Ee_ =~ 0. O elétron de recuo Compton possui uma energia muito baixa e o

foton espalhado possui aproximadamente a mesma energia do féton incidente. Para uma
colisdo frontal, ou seja, @ = ,0 foton incidente é retro-espalhado, enquanto o elétron de
recuo segue em angulos dianteiros. Essa situacdo representa a energia maxima que pode

ser transferida para um elétron em uma interagéo.

As relacbes que determinam a secdo de chogue Compton indicam que o
espalhamento Compton é dominante em energias intermediarias de fétons X ou gama. Por
outro lado, esse processo esta relacionado com a densidade de elétrons no meio. Como essa
densidade é aproximadamente constante em diferentes materiais, resulta que a
probabilidade de interacdo por efeito Compton praticamente independe do tipo de material

absorvedor.
1.2.3  Producao de Pares

Para um féton incidente de energia maior do que duas vezes a energia de repouso

do elétron (1022,0 keV), um terceiro tipo de interacdo, conhecido como Producdo de
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Pares, torna-se importante. Nesta interacdo, o foton € completamente absorvido e, em seu
lugar, aparece um par elétron-positron. O processo de producédo de pares ocorre somente
para particulas carregadas, principalmente nas proximidades do campo Coulombiano de
um nucleo. A energia em excesso, acima de 1022,0 keV, é transferida na forma de

energia cinética das particulast®:

E-+E. = hy —2mgc? (1.91)

Para energias tipicas, o elétron e o pdsitron penetram no maximo poucos milimetros
antes de perder toda energia cinética no meio absorvedor. Em seguida, o pdsitron
aniquila-se com um elétron, produzindo dois fotons com energias 511,0 keV,
denominados fotons de aniquilacdo. Os processos de producdo de pares e aniquilacéo
normalmente ocorrem dentro do tempo de resolucdo do detector, e os fdtons de

aniquilacdo propagam-se essencialmente em direcdes opostas, um em relacdo ao outro.

O pico correspondente a energia cinética total do par (elétron-pésitron) criado

pelo foton incidente estd localizado 2moczabaixo da energia do foton incidente,

conforme ilustrado na Figura 1.7. Isto corresponde ao duplo escape dos raios gamas de
aniquilagcdo. Outro pico pode ocorrer, chamado escape simples, quando apenas um dos
fotons de aniquilacdo for absorvido no meio. Caso ambos sejam absorvidos, 0s eventos

corresponderdo ao pico de absorgéo total.

hu—chz hu— me? hu

Figura 1.7 - Representacdo dos picos correspondentes a energia depositada no detector
pelo processo de Producdo-de-Pares. O pico A corresponde ao Duplo-

Escape, B corresponde ao Escape Simples e C ao Pico de Absorc¢éo Total.
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A deteccdo da radiacdo gama é possivel pelas interacdes dos elétrons
secundarios produzidos pelos processos acima descritos, no meio absorvedor. Os fotons
X ou gama produzem elétrons dentro do volume sensivel dos detectores, tais como
cristais de lodeto de Sodio, germanio e silicio. No germanio e silicio as interacGes
produzem pares de elétron-lacuna, que sdo coletados e ddo origem a pulsos, cuja

amplitude esta relacionada com a energia depositada no cristal.

O comportamento relativo destes trés processos (Fotoelétrico, Compton e
Producdo de Pares) para diferentes materiais absorvedores e energias de fotons X ou
gama ¢ ilustrada na figura 1.8. A curva a esquerda representa a energia para a qual a
absorcdo fotoelétrica e espalhamento Compton sdo igualmente provaveis, em fungdo do
namero atbmico do absorvedor. A curva a direita representa a energia para a qual o
espalhamento Compton e producdo de pares sdo igualmente provaveis. Trés regifes estao
assim definidas na figura, dentro das quais a absorcdo fotoelétrica, espalhamento

Compton, ou a producéo de pares é dominante.

5 T e 1T TTTTTH T TN T TTT

100~ Efeito Fotoelétrico ¥
% = dominante Producdo de Pares —
>
ARl il
* 6D} A
? }_ > Efeitc Compton <
3 ./ dominante ) 3
N 40 = & 3 -

20 |- —

0 I 1 O I Y
0.01 0.05 0.1 05 1 5 10 0 100

Av em MeV

Figura 1.8 - Comportamento relativo dos trés principais tipos de interagdo de fétons X

ou gama com a matérial®.
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1.3 Espectroscopia X e gama com detectores de HPGe

1.3.1 Introducéo

Detectores de germanio, produzidos pelo processo de difusdo de litio, sdo
denominados Ge(Li). Foi na década de 60 este tipo de detector tornou-se comercialmente
acessivel e comum durante cerca de duas décadas. Na década de 80 houve o surgimento
dos detectores de germanio hiperpuro (HPGe) ®°! que mostrou ser uma alternativa
vantajosa em relacdo aos detectores de Ge(Li), descontinuando assim a sua produgdo em
favor do tipo HPGe.

Os detectores de HPGe sdo detectores semicondutores e apresentam grande
poder de resolucéo em energia. Normalmente possuem profundidade de deplecédo de 1 cm
ou mais. Para medi¢Oes em baixa energia, coloca-se uma janela fina na capa protetora do
detector, feita de aluminio ou berilio, para que a atenuagdo dos raios X e gamas de baixa

energia seja minima.

A sua excelente resolucdo em energia torna este tipo de detector ideal para
aplicacdo em espectroscopia gama ou X. A figura 1.9 apresenta um espectro comparativo
da altura do pulso de um cintilador Nal(TI) e um detector de germanio para espectros de
fotons incidentes idénticos. A superioridade do sistema de germanio em resolucdo de
energia permite a separacdo de muitas energias de fotons proximas, o qual permanecem
néo resolvidos no espectro de Nal(Tl). Os detectores de Nal(TI) podem ser vantajosos,
quando a separacdo entre 0s picos € grande e necessita-se de uma eficiéncia de deteccéo

maior.
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Ge {Li

mp—

GCanal

Figura 1.9 - Espectro de altura de pulso comparativo, usando um cintilador de Nal(TI)
e um detector de Ge(Li) ®°. O espectro refere-se aos radionuclideos
108m Ag e 110m Ag.

1.3.2 Eficiéncia de detec¢ao

Usualmente, consideram-se dois tipos de eficiéncias: eficiéncia total (&r) e

eficiéncia de pico (&), definidas pelas seguintes relagdes:

_ namero de gamas detectados
numero de gamas emitidos e

_ numero de gamas totalmente absorvidos no detector
P numero de gamas emitidos
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Estas eficiéncias podem ser determinadas de modo absoluto (com fontes radioativas

calibradas) ou de modo relativo (com fontes ndo calibradas).

Em medidas de atividade de uma fonte radioativa, ou da probabilidade de emissdo
gama por decaimento de um radionuclideo, um dos pardmetros mais importantes é a
eficiéncia de deteccdo, no intervalo de energia de interesse e na geometria do arranjo
experimental. Neste caso, a eficiéncia denominada eficiéncia de pico, corresponde a
razdo entre o numero de eventos registrados no pico de absor¢do total, e 0 nimero de

fétons emitidos pela fonte, sendo representada pela relacéo:

N,E)

=1 (E)AT (1.92)

N, € aareasob o pico de absorcdo total para a energia gama considerada;

I, éaprobabilidade da emissdo gama por decaimento da linha considerada;
A  éaatividade da fonte;

T  éotempo de medida;

f i este fator inclui os fatores de
correcdo para decaimento radioativo, geometria de deteccdo, atenuacdo na fonte, tempo

morto e soma em cascata, conforme descritos na secéo 1.3.4.

Esta eficiéncia é obtida pela medida de fontes radioativas padrdes, ou seja, que
possuem atividade e intensidades gama por decaimento bem conhecidas. A eficiéncia é
ajustada em funcéo da energia por meio de parametrizacdo adequada, que também € um
dos objetivos do presente trabalho. Em baixas energias o efeito responsavel pelos eventos
que contribuem para o pico de absorcdo total em detectores de HPGe é a absorcao
fotoelétrica. As interacBes multiplas, tais como espalhamento Compton, seguidos por
absorcdo fotoelétrica, sdo as que contribuem de modo predominante ao pico de absor¢éo
total em energias mais elevadas conforme mostra a figura 1.10. O pico de absorcéo total
em energias superiores a 1022,0 keV passa a ter uma contribuicéo adicional pelo efeito de
producdo-de-pares, para as interacbes onde os fotons de aniquilacdo sejam totalmente
absorvidos no volume sensivel do detector. Para absorcdo parcial dos fétons de

aniquilacéo, os eventos dao origem aos picos de escapes simples e duplo.
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Figura 1.10 - Contribuicdo dos diferentes mecanismos de perda de energia® nos

eventos de pico de absorcdo total.

O célculo das eficiéncias de deteccdo para cada linha de emissdo das fontes padrbes

medidas, foi

efetuado por meio do programa ALPINO™. Este programa, elaborado em

linguagem FORTRAN, calcula a atividade ou eficiéncia de deteccdo (segundo opgdes de

entrada) para cada energia gama da fonte medida, diretamente a partir do espectro obtido.

As opcdes que permitem operar este programa sdo:

a)
b)

d)

calcula a eficiéncia ou atividade;

podem ser ingressados 0s parametros da curva de calibracdo em eficiéncia

ou o valor da eficiéncia de uma energia de transicdo gama especifica;

area sob o pico de absorcdo total (calculada ou incluida como dado de

entrada);

canais que delimitam o pico e as contagens de fundo (o programa localiza
0 centroide do pico de absorcdo total, determina a largura a meia altura e

0s canais, ou ingressam-se os valores desejados para o calculo das areas );

correcdo do tempo morto (é calculado pelo programa ou especifica-se a

mesma);

subtracdo ou ndo da contagem de fundo.
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1.3.3  Area sob o pico de absorcao total

No presente trabalho, ndo houve necessidade de se determinar a centrdide do pico
com grande exatiddo. O objetivo principal foi obter a area liquida do pico de absorcéao
total. Para isto foi utilizado o método de integracdo numérica. E um método simples,
utilizado em espectroscopia gama no Physikalisch Technische Bundesanstalt (PTB),
Alemanha °4, para a determinacdo de areas liquidas. Na versdo 1.0 do programa, este

meétodo é ilustrado na figura 1.11.

No programa ALPINO™, a centréide é identificada por meio da calibracéo de
canais em funcdo da energia. As posicdes dos canais (K;) que definem as regides de

contagem de fundo e de pico séo dadas por:

Kop canal da centroide,
K1 inicio da contagem de fundo = Kp — (h1 FWHM);
Ks inicio do pico de absorgéo total = K, — (h, FWHM);
Ks fim do pico de absorcéo total = Ky + (hs FWHM);
K4 fim da contagem de fundo = Ky + (ha FWHM).
10000-:
g
g
S
(@] 1000-:
100 T T T T T T . - T .‘ T
1850 1860 1870: 1880 1890 1900
K Canal
Ky 2 K, Ks Ke
Figura 1.11 - Esquema dos parametros utilizados no método de integracdo

numérica da area sob o pico de absorcéo total.
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Os valores adotados para hy, hy, h; e hy sdo escolhidos de modo que a regido de

interesse (K, a K3) cubra totalmente o pico de absorcao total e que a regido de contagem

de fundo esteja distante de picos vizinhos. Na maioria dos casos aplicados ao presente

trabalho, os valores adotados foram 3, 2, 2 e 3, respectivamente. Para 0s casos das

medidas de materiais de referéncia, onde had uma grande quantidade de picos proximos

entre si, utilizou-se um valorde hy=h;=2,2.

A éarea sob o pico de absorcéo total (N) foi calculada pela expressdo:

Ksy—1
N, =>C—(Ng Fy) (1.93)
Ko+l
onde:
Ci contagem
canal i;

Ng &rea sob o espectro das contagens de fundo, dada por:

K, K,
No=2.C+2.C (1.99)

do

Fkx fator que leva em consideracdo o nimero de canais do pico de absorcéao total e o

namero de canais da regido do fundo.

1.3.4  Fatores de corregao

1.3.4.1 Decaimento Radioativo

A atividade A de uma fonte radioativa num determinado instante é funcdo da

atividade inicial, Ao, do tempo t; transcorrido entre a sua calibragdo ou producéo e o

instante de medida; do tempo de medida e da meia-vida do radionuclideo. A expressédo

utilizada para esta correcédo é dada por:
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At

’AO — Aeﬂte
onde:

A ¢ a atividade medida;

. . « In2 . L . .
A éaconstante de desintegracao = T onde Ty, € a meia vida do radionuclideo;
1
b
t. € otempo transcorrido desde a data de referéncia até o instante do inicio da medida;

tn € otempo de duracdo da medida.

1.3.4.2 Geometria de Deteccéo

A eficiéncia do detector de HPGe varia com a distancia fonte-detector. Como as
fontes padronizadas tem geometria ligeiramente diferente das amostras radioativas a
serem analisadas, a eficiéncia da amostra deve ser corrigida para a posi¢do da fonte
radioativa padrdo. O fator de correcdo foi calculado por meio de um programa de Monte

Carlo, MCFIC® ou MCNPX® por meio da seguinte expressao:

&,( padrdo)

" g,(amostra ) (1.96)

onde: &, corresponde a eficiéncia do pico de absorcdo total para a energia de interesse.

1.3.4.3 Fator de atenuacgao

Para a atenuacdo da radiacdo gama na propria amostra, o fator de correcdo é dado

por:

f,,=exp [z X; ,ui] (1.97)

onde:
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M é o coeficiente de atenuacdo linear total™! do material i que envolve a fonte radioativa

e X; é a espessura do material i.

1.3.4.4 Tempo morto e empilhamento de pulsos

Para corrigir o efeito do tempo morto e de empilhamento de pulsos foi adotado o
método de pulsador®*®?. Pulsos eletrdnicos de um pulsador de precisdo com frequéncia
baixa (60 Hz) e bem conhecida séo enviados a um pré-amplificador juntamente com os
pulsos provenientes do detector. Uma regido do espectro acumulado é selecionada,
normalmente na parte final do espectro, de modo que o pico do pulsador ndo interfira
com nenhum outro pico existente no espectro. Uma vantagem deste método é que ele
corrige ndo apenas as perdas por tempo morto, mas também o empilhamento de pulsos,
uma vez que estes dois efeitos ocorrem também com os pulsos do pulsador. Neste

método, o tempo de medida corresponde ao tempo total de reldgio (clock-time).

Pelo numero de contagens do pico do pulsador, pode-se calcular esta correcdo por

meio da relacéo:

f _ pref

(1.98)

p fonte
onde:

Sprer € @ area de referéncia do pico do pulsador (60 cps) e

Spronte € @ area do pico do pulsador no espectro da fonte (em cps).

1.3.45 Correcao para efeito de soma em cascata

Um problema que se apresenta na calibracdo em eficiéncia é a detec¢do simultanea
de outras radiagbes gama, que ocorrem em cascata com o0 gama a ser medido. Se estas
radiacfes em cascata forem detectadas durante um intervalo de tempo menor que o tempo
de resolucdo do espectrébmetro, o pulso resultante correspondera a soma dos pulsos

individuais. Desta forma, o nimero de contagens sob o pico de absorcdo total sera
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alterado, crescendo ou diminuindo, dependendo da localizagcdo da transicdo gama no
esquema de desintegracdo considerado. Este efeito é geralmente denominado soma em

cascata ou soma em coincidéncia®®®,

Este efeito é funcdo das eficiéncias total e de pico para os gamas envolvidos na
cascata. No presente trabalho, estas eficiéncias foram calculadas numericamente pelo

Método de Monte Carlo, utilizando o programa MCEFIC3

. Outro algoritmo de
Monte Carlo, denominado COINCIG®®®! | acompanha o caminho no esquema de
desintegracdo desde o estado inicial do radionuclideo precursor, até o estado fundamental
do ndcleo filho. Cada etapa no esquema de desintegracdo é selecionada por meio de
numeros aleatorios, levando em conta as probabilidades de transicdo e coeficientes de
conversdo interna. As transicdes selecionadas sdo identificadas apropriadamente de
acordo com o tipo de interagdo que tenha ocorrido, dando origem a eventos de absor¢éo
total ou parcial dentro do cristal do detector. Uma vez que o estado final tenha sido
atingido, as transicdes selecionadas sdo contabilizadas para verificar quais pares de
transi¢cbes ocorreram simultaneamente. Com este procedimento foi possivel calcular o

efeito de soma em cascata para todas as transi¢des gama utilizadas na calibracéo.

1.3.5 Atividade das amostras

Uma vez determinada a curva de eficiéncia do espectrometro de HPGe, a
atividade de uma amostra radioativa de interesse foi obtida isolando-se a variavel A na

equacéo (1.92), e é calculada por:

N, (E)
=—Ptf, (1.99)
| (E)e,T
Os parametros indicados na equacdo (1.99) sdo os mesmos apresentados na
equacdo (1.92). Toda a metodologia descrita no item 1.3.4 também foi aplicada para
determinacdo da atividade da amostra a ser analisada. A eficiéncia utilizada na equacao

(1.99) foi obtida por interpolacéo polinomial, conforme descrito nas se¢des 1.5.4 e 2.2.
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1.4 Meétodo de Analise por Ativacdo Neutrdnica
1.4.1 Introducéo

Uma reacdo nuclear induzida por néutrons de grande importancia € a de captura de
néutrons (n, y). Neste processo, 0 nicleo composto libera a energia de excitacdo através
da emissdo de radiacdo eletromagnética. Irradiando-se uma amostra em um campo de
néutrons, a atividade do radionuclideo induzida por meio de uma reacdo nuclear pode ser
considerada como a medida da quantidade de um determinado elemento nessa amostra.
Em geral, a irradiacdo é feita com néutrons térmicos e a radioatividade resultante é
medida usando-se a espectrometria dos raios gama emitido por cada radioisotopo. Este

método é denominado Anélise por Ativacdo Neutronica (AAN)MZ,

A Anélise por Ativacdo Neutronica € um método de andlise ndo destrutivo que
permite, em alguns casos, determinar as concentracdes de muitos elementos numa unica
amostra. Este método é aplicavel em quase todo campo de interesse cientifico. E capaz de

determinar concentracfes na ordem de partes por bilh&o (ppb) ou superior.
Para se realizar uma analise por ativacao neutrénica (AAN) sdo necessarios:
e Fonte de néutrons (reator nuclear ou outro tipo de fonte intensa de néutrons);
e Instrumentacgéo para medir a radioatividade gama;

e Conhecimento detalhado das rea¢@es induzidas por néutrons com os ndcleos dos

atomos da amostra.

1.42  Meétodo Anélise por Ativacdo Neutrénica Comparativa

Esse método se d& por meio da irradiagdo conjunta de uma amostra a ser analisada
e uma amostra certificada (padrdo) sob as mesmas condicOes de irradiagéo, tais como:

tempo de irradiacdo e fluxo de néutrons.



Sejam consideradas as duas atividades induzidas, na amostra e no padrao:

A —%(I_e ti") l-l )
(S
m ()Ngo¢ =t
—pT(l e ﬁirr ) l..101)

onde: o indice a se relaciona a amostra a ser analisada e o indice p ao padréo;

m; € a massa da amostra i;
(2] é a abundéncia isotopica;
Na € o Numero de Avogadro;

o é a secdo de choque para a reagdo considerada;

M é a massa Molar;
¢ é o fluxo de néutrons;
A é a constante de desintegracdo do radionuclideo formado e

tirr é o tempo de irradiagao.

Da razao entre essas atividades, tem-se:

p
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Ou seja, conhecidas as duas atividades e a massa do padrdo, determina-se a massa

da amostra de interesse. Em razdo da sua simplicidade, este método é capaz de atingir um

bom grau de exatid&o.

O método comparativo, mesmo tendo uma boa exatiddo, € pouco pratico para

analises multielementares de grande numero de amostras, pois se torna necessaria a

preparacdo e a medicdo de uma quantidade significativa de padrbes multielementares.
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Neste processo, muito tempo € despendido, podendo introduzir varias fontes de erros.
Além disso, 0 uso de materiais de referéncia acarreta alguns problemas como alto custo,
disponibilidade limitada e a baixa exatiddo e precisdo de valores certificados para

diversos elementos.

1.4.3 Meétodo ko de Analise por Ativacdo Neutrdnica

Outro método de AAN, atualmente muito empregado em laboratérios pelo mundo
todo é conhecido como o Método ko. Esse método apresenta uma grande vantagem em
relacdo ao método comparativo, pois as concentracdes dos elementos sdo calculadas em
relacdo a um unico comparador (usualmente Au) e ndo requer a preparacdo de padrdes

individuais para cada elemento analisado.

O fator ko de um is6topo analisado relativo ao comparador é definido pela relacéo:

(koA ) MAu@ao-O,aya
yAU Jg

- 1.103)
M a@Au GO,Au 7Au

Onde: My, 6%, oy e % correspondem, respectivamente, & massa Molar, abundancia
isotdpica, secdo de choque para néutrons térmicos e probabilidade de emissdo gama por
desintegracdo para a transi¢ao considerada.

O fator ko para a maioria dos elementos, que podem ser determinados via AAN,
foram obtidos experimentalmente com boa exatiddo e sdo encontrados na
literatura™” 2% A férmula utilizada para determinar-se a concentracdo em massa do

elemento, irradiado sem nenhuma cobertura, é dada por*®!:

(Np/tm]
SDC a gp,Au [f¢,i +Q0,Au(a)] mAu 1

Ca:('%’tnw] Epa [T +Qua(a)] M, (Ko
Au

1.104)

SDC

ou
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- (Apda Epau [T4i+Quav(@)Im,, 1
T (Ap s Epa [Tgi+Qual@)] My (Ko

1.105)

Onde: N, é a area do pico de absorgdo total da linha gama considerada (corrigida para
tempo morto, fator geométrico, soma em cascata, etc); tn, tempo de medida; S =

1—-exp(—At;, ), com ty,: tempo de irradiacdo; D = exp(—At,), com tg: tempo de

irr

decaimento; C = [1—exp(—At,, )]/ At , com ty,: tempo de medida; m massa da amostra

e do comparador irradiados; A constante de desintegracdo do radionuclideo
correspondente; fy4 razdo entre os fluxos de néutron térmico e epitérmico; &, eficiéncia de
detecgdo de pico para a energia E, ; Q, = 1,/0, , onde oy € a secdo de choque de
captura para néutrons térmicos e lo € a integral de ressonancia; & parametro relacionado
com a distribuicdo de fluxo de néutrons epitérmicos, aproximadamente dada por 1/E’** .

Os subscritos “a” e “Au” referem-se @ amostra e ao ouro, respectivamente.

1.4.4  Determinacéo dos fatores ko e Qq para reag6es de interesse

Recentemente, uma inconsisténcia foi observada entre os valores de ko para as
reacdes *Zn(n,y)*Zn e ®Zn(n,y)**™Zn, apresentados nas referéncias Atomic and Nuclear
Data Tables® e Atlas of Neutron Resonances!’®. Este fato motivou a determinacéo dos
valores de ky e Qo, para estas reacdes, no presente trabalho. Estes valores foram obtidos

experimentalmente e comparados com os da literatura, conforme descrito na secdo 3.1.5.

Os fatores ko e Qo para uma grande quantidade de elementos sdo encontrados na
literatura com boa exatiddo. Entretanto, alguns ndo apresentam a exatidao requerida ou
seus valores divergem em fontes distintas da literatura. Nestes casos, 0 parametro ko pode

ser determinado pelo Método da Subtracdo Cadmica, pela seguinte expresséo !:

k. = Api—[(Api)ci/Feail Gine &
"7 Aye—[(Apc)ca/Feacl Gn, &

N/t
onde: (A ) =(p—]

1.106)

SDC
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para Qo , pode-se utilizar a Razéo de Cadmio, por meio da expressaol®:

F~ .R -1)G,,. G
( Cd,c'Cd,c ) th,i e,.c 'QO,C(a) l..107)
(FCd,iRCd,i _1) Gth,c Ge,i

Qo,i(a")=

A relacdo entre Qo,(a) e Qo é dada por!*®:

Qp ;i — 0,429 N 0,429
(E.;)* (2a+1)(055)*

Qi(a)= 1.108)

15 Tratamento Estatistico dos Dados

1.5.1 Variancia e Covariancia

Dada uma variavel aleatéria continua y, define-se formalmente seu valor esperado

por:

[+

Yo = [y f(y)dy 1.109)
Esse valor esperado ¢ entendido como um “centro de distribuicdo de

probabilidades”. A variancia de y € definida por:
+o00
oy = [(y=yo)* f(y)dy .110)

Onde: f (y) é a funcdo densidade de probabilidade associada a variavel aleatéria
continua y. Caso a varidvel aleatéria assuma somente valores discretos, a mesma é
definida como fungé@o de probabilidade. No caso de ciéncias experimentais, a variavel
aleatdria é o dado experimental, podendo ser um resultado direto de um experimento,
resultado de um ajuste, etc®. Esses dados experimentais podem assumir diferentes

valores com diferentes probabilidades.

A funcéo f (y) permite calcular a probabilidades de um dado experimental ter seu

valor entre y, e yp, OU Seja,
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Yb
P(Y. <y<yy,)=[f(y)y 1111)
Ya

A funcdo densidade de probabilidade tem as seguintes caracteristicas:

i) f(y)20
i) [ f(y)y=1

No caso de uma variavel discreta, em vez das equagdes (1.109) e (1.110), tem-se:

Yo=2,Y:P(Y;) 1.112)

oy =2(¥i= Y ) p(Y;) 1.113)

Onde i assume todos os valores de maneira que todos os valores possiveis da

variavel sejam considerados.

A Covariancia verifica a relacdo que ha entre duas variaveis. Caso a covariancia
seja nula, dizemos que as varidveis sdo independentes, caso contrario, as variaveis
apresentam determinada dependéncia entre si. Quando se pretende preservar todo
conteddo estatistico dos resultados de um experimento, a covariancia é de extrema
importancia. De maneira analoga a definicdo da variancia, a covariancia entre duas

variaveis y; e y, pode ser definida como:

cov(y,,Y, )= <(y1 - y01Xy2 - y02)> L.114)
Onde o simbolo < > representa o valor esperado das variaveis internas.

1.5.2 Propagacéo de erros

A propagacdo de erros corresponde a estimativa da variancia de uma funcéo a partir
da variéncia e covariancias de suas varidveis. Considerando uma funcédo z de variaveis

aleatorias independentes yi, Yo, ..., Yn € SUpondo que se queira determinar sua variancia a



58

partir da variancia de y, deve-se expandir linearmente z(y) em torno de yp. Para isso

calcula-se o valor esperado de z, (z).

A expanséo de z(y) em torno de Yy, até primeira ordem é:

z(y)sz(yo)+j—;y (Y= Y) L.115)
Logo o valor esperado de z(y) é:
dz
=<Z(y)>52(yo)+d—y ((y=Yo))=2(¥o) 1.116)

Yo

De maneira analoga, usando-se a mesma expressao linear para calcular

o; =<(Z—Zo)2>,pode se concluir que:
=<(Z‘Zo)2>5<[dy0](y yo)2> ( O]<(y Yo) )= [;70]205 1.117)

Supondo que z1(y1,Y2) e z2(y1,Y2) sejam duas funcbes dependentes de duas grandezas

experimentais y; e y, das quais se conhece as variéncias,o-jl e 0-52 e a covariancia entre

elas cov(yi,y2), pode-se mostrar que:

2 2
o, =[ﬁ] oy, +(ay012] 0y2+2(6y011J(6y ]cov( Vi, Y,) 1.118)

Portanto, a variancia de z; (e de maneira analoga a variancia de z,) depende das
variancias de y; e y, como também da covariancia entre elas. A equacgéo (1.118) mostra a
importancia da covariancia que, ser for desconsiderada, podem-se obter estimativas

errbneas das variancias, uma vez que as suas variaveis sdo covariantes entre si.
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Um modo alternativo, em relacdo a equacdo (1.118), de efetuar a propagacao de
erros com correlacao pode ser aplicado, utilizando o método de Monte Carlo. Neste caso,
as grandezas y; sao variadas aleatoriamente em torno do seu valor nominal, por meio de
uma funcdo normal de média igual a zero e desvio padrdo igual a incerteza estimada para
a grandeza y; . Esta variacdo produzird uma variacdo correspondente na funcao z( y; )

reproduzindo a interdependéncia, e portanto as correlac@es, entre as variaveis envolvidas.

Cada valor zj( y;), esta associado a um vetor y;, dado por:
yi=Vyi+oi fy 1.119)
onde:
y; corresponde ao valor nominal da grandeza de ordem i;
o; corresponde a incerteza na grandeza y; (um desvio padrédo) e
fmj €afuncéo distribuicdo Normal, de média zero e desvio padréo unitario.

Para a geracdo da funcgéo distribuicdo Normal foi utilizada a rotina descrita por
William et al.l*”), dada por:

fr1=+—2In(x;)cos( 27 X, )
fr 2 =+/—2In(x; )sen(27 %, )

Onde: X1 e X, sdo numeros aleatérios entre0e 1 e

1.120)

fm1 e fm2 s@o dois valores independentes gerados para a fungéo fr,.

A partir dos valores de z;, calculou-se a média e o desvio padréo associado a fungéo
z. Este procedimento foi utilizado para a determinacgdo de a por meio do método dos Trés
Monitores Descobertos, descrito na secdo 1.1.5.1. Uma limitacdo deste método é que ele
ndo inclui uma possivel correlacdo entre variaveis diferentes. A influéncia desta limitacdo

nos resultados para a obtengdo do pardmetro « € discutida na secéo 3.2.3.
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1.5.3 Matriz de Covariancias

Matriz de covariancia é uma forma compacta de se escrever as variancias e
covariancias. Se considerarmos n grandezas yi, Y2, ..., Yn, @ Matriz de covariancia dessas

grandezas é definida por:

o}l cov(yy.yz;) -+ Cov(Yy,Yn)
2
v, - cov( y:1 Y ) ) . cov( y:Z Yn) 1.121)
cov( Yy, Yn) COV(Y,,Y,) - o;

Onde: os termos da diagonal s&o as variancias das respectivas grandezas e os termos fora
dela s&o as covariancias entre as grandezas. A matriz de covariancia é simétrica, pois pela

definicdo da covariancia pode-se observar que cov(yi,y;) = cov(y;,yi).

Quando se pretende calcular as variancias e covariancias de grandezas dependentes
de outras grandezas cujas variancias e covariancias sao conhecidas, tais como as m
equacles zi(y1, Y2, - Yn)» Z2(Y1, Y2, ey Yn)y --Zm(Y1, Y2, ..., Yn), pOde-se fazer uso da

seguinte formulal®
V,=DV, D' 1.122)
Onde: t simboliza transposicdo e D é a matriz de planejamento definida por:

azl/ayOl aZl/ayoz azl/ayOn

0z,/0 0z N /4
2/: yOl 2/:ay02 N 2/:ay0n 1.123)

aZm/ay01 aZm/ayoz azm/ayOm

1.5.4  Ajuste de Parametros de Curvas por Minimos Quadrados

Considerando um conjunto de dados contendo n pares de valores (x, y) obtidos
numérica ou experimentalmente, se o objetivo é calcular algum valor y que ndo esteja no
conjunto de dados, é necessario entdo ajustar uma fungéo y = f(x) que permita determinar
esse valor. Um dos métodos que permite a determinacdo dessa funcdo é denominado

Método dos Minimos Quadrados.
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Se for considerado uma equacdo que relaciona a variavel dependente y com a

variavel independente x pela expressdo §y= f(x) onde § é o valor aproximado de y, 0
Método dos Minimos Quadrados permite determinar a fungdo § = f(x)que melhor se

ajusta aos dados, pois é ele que minimiza o somatério S dos desvios quadréaticos.
s=Y62=(y, - 9 1.124)
i=1 i=1

Uma metodologia de se analisar de forma mais detalhada esse processo de ajuste se

da por meio do formalismo matricial®®. Neste método, o vetor Y é dado por
Y =XA +e, L.125)
Onde:

Y é o vetor de dados;

X é a matriz denominada de planejamento, dada por:

o

X. =
" day,

Ay € 0 vetor dos parametros a serem ajustados e

e é o vetor de erros.

Por meio das derivadas da equacéo (1.125), em relacdo a cada parametro, igualadas

a zero, obtém-se os valores ajustados do vetor A, dado por:
A=(x'vx)' xvry 1.126)
Onde V é a matriz de covariancia dos dados experimentais.

A matriz de covariancia dos parametros ajustados é dada por:

v, =(xvrxJ*? 1.127)
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Este foi o procedimento adotado para o ajuste das curvas de eficiéncia dos
espectrometros de HPGe, utilizados no presente trabalho e associados ao Laboratoério de
Metrologia Nuclear (LMN) e ao Laboratdrio de Ativacdo Neutronica (LAN) do IPEN.

A relacdo que determinou as curvas de eficiéncias foi dada por:

y( x)=iakxk‘1 (1.128)
k=1
onde:
y(X; )= In(gpj )
e

x; =In(E;)
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2. PARTE EXPERIMENTAL

2.1. Irradiacéo das amostras

2.1.1. Caracteristicas do reator IEA-R1

O reator utilizado para as pesquisas realizadas no presente trabalho foi o reator
IEA-R1, que é um reator de pesquisas do tipo piscina com moderacdo e refrigeracdo a
agua leve, utilizando como refletores berilio e grafite e operando com poténcia maxima
de 5 MW. Esse reator possui 144 posi¢cOes de irradiacdo no nucleo distribuidas em 15
elementos de irradiacdo para irradiacfes longas e um sistema pneumatico para irradiacoes
curtas.

Possui também um total de nove tubos para irradiacdes horizontais que fornecem
feixes de néutrons utilizados para varios tipos de pesquisas. Um destes tubos esta sendo
planejado para irradiacGes de amostras para realizagdes de analises multielementares pela
técnica de Andlise por Ativagdo de Néutrons, utilizando gamas prontos.

A figura 2.1 mostra 0 mapa de configuracdo do nacleo do reator IEA-R1, durante as
irradiacOes realizadas no presente trabalho. A posicéo escolhida para estas irradiagcoes foi
a 24A, préxima do nucleo do reator. A poténcia utilizada durante as irradiagdes efetuadas
no presente trabalho foi de 3,5 MW.

2.1.2. Caracteristicas dos alvos

Os alvos escolhidos foram **’Au (liga de Al 0,10%),*°Co (liga de Al 0,475 %), **zr, **zn,
3¢ e ¥ a (liga de 0,665%) e Zr puro para serem usados como monitores de fluxo e na
determinagdo dos parametros « e fs em uma posicéo especifica de irradiagédo (24A) do
reator IEA-R1. As amostras selecionadas para as medidas de ko e Qo foram folhas de Zn
puro com 0,09 cm de espessura. Todas as amostras foram envolvidas em folhas de
aluminio para facilitar a identificacdo e a separacdo dos alvos. Em seguida foram
posicionadas no interior de um coelho de aluminio. O intervalo de massas foi de 5 mg
(**zr) a 250 mg (**zn).
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Posicao 24A

Figura 2.1 - Mapa da configuragdo do nucleo do reator IEA-R1. A posicdo 24A,
utilizada no presente trabalho, esta localizada no diagrama na terceira linha

e quarta coluna, de cima para baixo.

A tabela 2.1 mostra os valores de Qo, € ko e seus respectivos erros percentuais
utilizados na determinagéo de ¢ e f; no presente trabalho*" **!. Os valores de Qo para o
39 a e *°sc foram extraidos de Mughabghab!™, em razdo da auséncia de valores de

incerteza nos dados apresentados por de Corte*” %,



Tabela 2.1 - Parametros

associados  as
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reacOes nucleares obtidos na

literatura™"?*" e utilizados na determinagéo dos pardmetros ¢ e f, Os valores

de Qo para 0 **La e *®Sc foram extraidos de Mughabghab!™".

Reacio Ty 2[17, 23] Ey Er [17,23] QO[17,23] Ko [17,23]
(d) (keV) V)
YAuny)*fAu 2,695 411,8 5,65(40)  15,71(3) 1,000(0)
¥Co(n,y)®Co 19255 1173,2 136(7)  1,993(54) 1,320(5)
1332,5 1,320(5)
UZr(ny)*zr 64,02 7242 6260(250) 531(18)  0,0000890(1)
756,7 0,000110(2)
%zr(n,y)Y Zr 0,7046 7434 338(6)  251,6(25) 0,00001240(4)
%Zn(n,y)%zn 244,26 11155  2560(256) 1,908(93)  0,00572(2)
%8zn(n,y)*"zn 438,6 590(59) 3,19(4)  0,000398(2)
B9 a(ny)*La  1,6785 328,8 76,0(3) 1,339(67)""  0,0287(3)
487,0 0,0637(6)
815,8 0,0332(2)
1596,2 0,1340(14)
“®sc(n,y)*'sc 83,788 889,3  5130(300) 0,445(19)1"  1,220(5)
1120,5

1,220(13)
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Os valores de Qo, € ko para a reacdo *Zn(n,y)®Zn e Qo, para a reagéo

%Zn(n,y)**"Zn néo estdo em acordo com os de outros autorest®*™.

Para o primeiro experimento (2008), duas irradiacdes foram feitas em sequéncia,
usando dois conjuntos de amostras: um conjunto com cobertura de Cd e outro ndo. A
espessura de Cd utilizada no presente trabalho foi de 0,6 mm. Os tempos de irradiacdo
foram de uma e duas horas respectivamente, sob um fluxo de néutrons térmicos de 1.6 x
10" cm™ s™. A espectrometria gama foi realizada a partir de 29 horas apés o final de
irradiacdo e os tempos de medida variaram entre 10% e 2 x10°s.

Para o segundo experimento (2010), o procedimento foi 0 mesmo, exceto que as

duas irradiagdes foram de uma hora cada uma, em sequéncia.
2.2 Atividade induzida nas amostras

2.2.1  Descricdo do espectrometro de HPGe

O detector utilizado no presente trabalho foi de germanio Hiper Puro (HPGe),
marca CAMBERRA modelo GX020, de geometria cilindrica e eficiéncia relativa de
20% para a energia de 13325 keV do ®°Co. Para esta energia a resolucdo obtida
experimentalmente resultou em 2,15 keV. Este detector possui um diametro externo de
57,7 mm, area sensivel 26,1 cm? e volume sensivel 109 cm®. O detector opera a -4000
Volts. A eletrdnica associada, convencional para este tipo de medida, € esquematizada na
figura 2.2. O sistema é constituido por um pré-amplificador e filtro de alta tensdo
incorporados ao criostato, um amplificador marca INTERCHNIQUE, modelo 724, um
analisador multicanal ORTEC, modelo ACE de 8192 canais e um micro computador PC

compativel.
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| ALTA TENSEO GERADOR DE
PULSOS
¥
FILTRO DE ALTA
TENS AO
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DETECTOR |—-| PRE AMPLIFICADOR |
AMPLIFICADOR
ANALISSDOR.
MICRO WMULTICANAL

Figura 2.2 - Diagrama eletronico para medida da radiacdo gama com HPGe.

A figura 2.3 mostra o diagrama esquematico do arranjo experimental para as

medidas com o espectrometro de HPGe.

Figura 2.3 - Diagrama esquematico (fora de escala) do arranjo experimental para as
medidas com espectrometro de HPGe: 1 — detector de HPGe; 2 — base de
lucite; 3 — anel fixador; 4 — tubo de lucite com altura fixa (e); 5 — suporte
de lucite para a fonte, com diametros internos (b) diferentes, dependendo
do tipo de fonte: padrdo com anel de aluminio ou de anéis de aco inox; 6 —

anel de lucite e 7 — criostato.
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O detector de HPGe (1) possui na sua parte superior, um anel fixador e um suporte
usinado em lucite (2). Neste suporte € encaixado um tubo do mesmo material, com altura
fixa (4). Estes suportes foram feitos de modo a garantir a reprodutibilidade no
posicionamento da fonte da ordem de £ 0,3 mm.

2.2.2  Determinacdo da curva de eficiéncia do detector de HPGe

Uma primeira curva de eficiéncia para o espectrometro de HPGe foi determinada
em 2008, em data proxima ao primeiro experimento, por meio de fontes padrdes de *°Co,
133Ba, 1¥'Cs e ™Eu fornecidas pela AIEA (Agéncia Internacional de Energia Atomica),
com energias variando entre 244 e 1408 keV, aplicando-se a equacdo (1.92). Os
parametros relacionados com as fontes radioativas utilizadas sdo apresentados na tabela
2.2. A distancia das fontes radioativas do detector HPGe foi de aproximadamente 17,9
cm, com o objetivo de reduzir as correces para o efeito soma em cascatal®*°®, conforme
descrito no item 1.3.4.5. A radiacdo de fundo foi subtraida por meio do método numérico

descrito na secdo 1.3.3.

A curva de eficiéncia do detector em funcdo da energia gama foi obtida por meio
de um polindbmio em escala log-log aplicando-se a metodologia da matriz de
covariancial®® ™. Todos os erros parciais envolvidos em cada calibragdo de energia, bem
como suas correlagcdes, foram considerados, a saber: area de pico, valor padrdo de
atividade, correcdo de decaimento, corregdo geométrica, tempo morto, corre¢do da soma
em cascata e probabilidade de emissé@o gama por decaimento. As atividades das amostras
irradiadas foram determinadas por meio da equacdo (1.99), conforme descrito no item
1.3.5.
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Tabela 2.2 - Radionuclideo, meia-vida, energia gama, probabilidade de emissdo gama
por decaimento, atividade e fator de correcdo para o efeito soma em
cascata (fs), para as fontes radioativas padrdes utilizadas no primeiro
experimento do segundo experimento do presente trabalho. Os ndmeros

entre parénteses representam as incertezas nos ultimos digitos.

N Meia-vida®! ooy Atividade
Radionuclideo (d) Ey ly (kBq) fs
276,40  0,07147(30) 1,0056(6)
1338 3862(15) 302,85  0,1830(6) 376,0(45) 1,0060(6)
356,02  0,6194(14) 1,0051(5)
244,70 0,0753(4) 1,0086(9)
344,28  0,2657(11) 1,0026(3)
443,96 0,03125(14) 1,0000(9)
778,90  0,1297(6) 1,0045(5)
152
E 4933(11 404,0(65
! D 6730 0,04214(25) 3 1 0110012
964,05  0,1463(6) 1,0081(8)
1112,10  0,1354(6) 1,0074(7)
1408,01  0,2085(9) 1,0072(7)
1173,20 0,99857(22) 1,0027(3)
60
C 1925,5(6 379,2(19
° ©) 1332,50  0,9983(6) (19) 1,0028(3)
B3cs 11020(66) 661,66 0,8510(20) 406,5(41) 1,0000(0)

Uma segunda calibracdo em eficiéncia foi efetuada, em 2010, em data proxima ao
segundo experimento, utilizando fontes radioativas de ®Co, **?Eu e *®™Ho, preparadas
sobre suportes de Collodion, com espessura da ordem de 20 pg.cm™ e calibradas em
sistema de coincidéncias 4nf—y. A faixa de energia abrangida foi de 121 a 1408 keV. As
condigdes de medida e de analise foram as mesmas da calibragdo anterior. Os parametros

envolvidos na determinacgéo da eficiéncia sdo apresentados na tabela 2.3.
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Tabela 2.3 - Radionuclideo, meia-vida, energia gama, probabilidade de emissdo gama

por decaimento, atividade e fator de correcdo para o efeito soma em

cascata (f5), para as fontes radioativas utilizadas no presente trabalho. Os

nUmeros entre parénteses representam as incertezas nos ultimos digitos.

e -
Radionuclideo Melaai/;da[] E, 1% A?\ligg)d ¢ fs

121,78  0,2837(13) 1,0054(5)

244,70  0,0753(4) 1,0086(9)

344,28 0,2657(11) 1,0026(3)

411,13 0,02238(10) 1,0085(9)

B2Ey 4933(11) 443,96  0,03125(14) 6,906(64) 1,0000(9)
778,90  0,1297(6) 1,0045(5)

964,05  0,1463(6) 1,0081(8)

1112,10  0,1354(6) 1,0074(7)

1408,01  0,2085(9) 1,0072(7)

60 1173,20  0,99857(22) 1,0027(3)
Co 1925,5(6) 1332,50  0,9983(6) 4441(13) 1,0028(3)
184,41  0,7240(36) 1,0094(9)

280,45  0,2970(15) 1,0102(10)

410,94  0,1139(6) 1,0098(10)

529,81  0,0963(5) 1,0094(9)

166mpyg 4,38(73)x 10° 571,00 0,05540(27) 3,150(7)  1,0083(8)
711,69  0,5600(28) 1,0079(8)

752,27  0,1227(6) 1,0085(9)

810,31  0,5820(29) 1,0087(9)

As vantagens no uso destas fontes foram: auséncia de atenuagdo na fonte e maior

exatiddo no valor das atividades. Entretanto, como a distancia entre fonte e detector foi

relativamente grande (17,9 cm) e os valores de atividade foram baixos, a incerteza

estatistica resultante para algumas energias gama foi relativamente alta, de certo modo

diminuindo as vantagens acima apontadas.

Uma terceira curva de eficiéncia foi determinada para o espectrometro de HPGe do

Laboratério de Analise Neutronica, por meio de fontes radioativas padrdes de >*Mn, ®°Zn

e ¥°%Ce, fornecidas pelo Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria (IRD), do Rio de

Janeiro, além de fontes de *’Co, ®Co, **'Cs e *Eu , fornecidas pelo Laboratério de

Metrologia Nuclear (LMN) do IPEN e cobrindo o intervalo de energias gama entre 121 e

1408 keV. As fontes radioativas foram posicionadas a uma distancia fonte-detector de
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aproximadamente 10 cm. Foi colocada uma camada de lucite de (3mm) entre a fonte e 0
detector, para evitar riscos de contaminacdo do detector e efeitos de Bremsstrahlung. Os

parametros envolvidos na determinacdo da eficiéncia séo apresentados na tabela 2.4.

Tabela 2.4 - Radionuclideo, meia vida, energia gama, probabilidade de missdo gama
por decaimento, atividade e fator de correcdo para efeito soma em cascata
(f), para as fontes radioativas do IRD(RJ) e do LMN(PEN-SP). Os

nameros entre parénteses representam as incertezas nos ultimos digitos

Radionuclideo Meia-vidal™ Ey Iyt Atividade fs
@ (kBa)

121,78  0,2837(13) 1,060(6)

244,70 0,0753(4) 1,084(8)

344,28  0,2657(11) 1,024(2)

443,96 0,0312(1) 1,095(9)

152, 4933(11) 778,90 0,1297(6) 1,036(4)
867,39 0,0421(2) 8,59(17) 1,086(9)

964,05 0,1463(6) 1,068(7)

1112,10  0,1354(6) 1,063(6)

1408,01  0,2085(9) 1,066(7)

5 1173,2 0,9985(2) 1,058(6)
Co 1925,5(6) 13325  0,9983(6)  6.97(14)  1,060(6)
BCs 11020(66) 661,66  0,8510(20)  75,2(19) 1,000(0)
o 122,06 0,8551(6) 1,004(1)
Co 271,80(5) 136,47  0,1071(5)  769(23) 1 028(3)
*Mn 312,2(1) 834,84  0,99974(1) 36,9(4) 1,000(0)
139¢ce 137,64(3) 165,86 0,7990(4) 41,9(9) 1,046(5)
%Zn 243,9(2) 111554  0,5022(1) 36,3(5) 1,000(0)

Observa-se que os valores da correcdo para o efeito de soma em cascata
apresentados na tabela 2.4 sdo aproximadamente uma ordem de grandeza maiores
que os apresentados nas tabelas 2.2 e 2.3. Isto pode ser explicado considerando

que esta correcdo esta diretamente ligada ao valor da eficiéncia total do detector
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de HPGe. Como a distancia fonte-detector para o arranjo do Laboratério de
Analise por Ativacdo Neutrdnica (LAN) foi bem menor que para o arranjo do
Laboratério de Metrologia Nuclear (LMN), estas eficiéncias resultaram uma
ordem de grandeza maior, para o caso do LAN, aumentando proporcionalmente

os valores desta correcéo.
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3 RESULTADOS E DISCUSSAO

3.1 Irradiacdes e medidas efetuadas no Laboratdrio de Metrologia Nuclear
(LMN) do IPEN
Uma série de medidas foram efetuadas junto ao Laboratério de Metrologia Nuclear
(LMN) do IPEN, com o objetivo de determinar os parametros de caracterizacdo do
campo de néutrons na posicdo de irradiacdo 24A do reator IEA-R1, além de calibrar o
espectrometro de HPGe em energia e determinar as atividades induzidas nas amostras

irradiadas.

3.1.1  Curva de eficiéncia do espectrémetro de HPGe

A tabela 3.1 mostra os parametros da curva de eficiéncia obtidos e a matriz de
covariancia correspondente a primeira calibracdo em eficiéncia e utilizando fontes
radioativas padrdes de *°Co, ***Ba, *'Cs e '*°Eu, fornecidas pela Agéncia Internacional
de Energia Atdmica (AIEA). Esta curva de eficiéncia foi utilizada para as medidas das
amostras correspondentes ao primeiro experimento (2008). O grau do polindmio ajustado
em escala log-log foi trés e o valor minimo obtido para o Qui-Quadrado reduzido (#?) foi

de 1,25, indicando um ajuste aceitavel.

Tabela 3.1 - Parametros da primeira curva de eficiéncia e correspondente matriz de

covariancia do ajuste polinomial.

Paréametro Valor Matriz de covariancia
Ajustado

ay -5,98402 1,07091E+01

a 1,90106 -5,07090E+00 2,40317E+00

a, -0,516355 7,96689E-01 -3,77881E-01 5,94691E-02

as 0,03020 -4,15337E-02 1,97163E-02 -3,10543E-03 1,62296E-04

v 1,25
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A tabela 3.2 mostra os parametros da curva de eficiéncia obtidos e a matriz de
covariancia correspondente & segunda calibracdo, utilizando fontes de ®°Co, *’Eu e
186m0, preparadas sobre suportes de Collodion, e calibradas em sistema de coincidéncias
4np—y. Esta curva de eficiéncia foi utilizada para as medidas das amostras
correspondentes ao segundo experimento (2010). O valor de Qui-Quadrado reduzido (%)

foi de 1,48, indicando um ajuste no limiar do aceitavel.

Tabela 3.2 - Parametros da segunda curva de eficiéncia e correspondente matriz de

covariancia do ajuste polinomial.

Parametro Valor Matriz de covariancia
Ajustado
ap 2.01530E+00 2.27635E+01
a -1.86786E+00 -1.07301E+01 5.06247E+00
a 7.30518E-02 1.67819E+00 -7.92492E-01  1.24174E-01
a3 -3.58306E-04 -8.71003E-02  4.11686E-02 -6.45653E-03 3.36020E-04
r 1,48

As figuras 3.1 e 3.2 mostram os graficos das curvas de eficiéncias obtidas pelas
fontes fornecidas pela Agéncia Internacional de Energia Atémica e pelas fontes de

Collodion respectivamente.

A figura 3.3 mostra os residuos obtidos para estas duas curvas de eficiéncia. Os
pontos negros correspondem a fontes em Collodion e os pontos brancos as fontes
fornecidas pela AIEA. Em geral, observa-se que os pontos estdo distribuidos de forma
aproximadamente uniforme, indicando um comportamento ndo tendencioso. A utilizagdo
da curva em Collodion pode ser justificada pela maior exatiddo obtida nas atividades das
fontes calibradas. Entretanto, como estas atividades sdo muito menores, quando

comparadas com os padrdes da AIEA, as incertezas estatisticas nas contagens no
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espectrometro de HPGe para algumas transicGes gama resultaram maiores, fazendo com

que a incerteza final das duas curvas fossem comparaveis, conforme mostra a figura 3.3.

0,0100

\\\

0,0010

Eficiéncia

0,0001
200 2.000
Energia Gama (keV)

Figura 3.1 - Curva de eficiéncia para o espectrometro de HPGe em funcdo da energia

gama, obtida pelas fontes padrGes fornecidas pela Agéncia Internacional de

Energia Atdmica.

0,01

Eficiéncia

0,001 ,,\\

0,0001
100 1000

Energia Gama (keV)

Figura 3.2 - Curva de eficiéncia para 0 espectrometro de HPGe em funcdo da energia

gama obtida pelas fontes padrfes em substrato de Collodion.
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Figura 3.3 - Residuos obtidos nas duas curvas de eficiéncia para o espectrémetro de
HPGe.

3.1.2  Atividades induzidas nas amostras

A tabela 3.3 mostra os valores de atividades obtidas nos dois experimentos,
juntamente com suas respectivas incertezas percentuais. Os alvos de cobalto foram

incluidos apenas no segundo experimento.

3.1.3  Parametros utilizados para a obtencéo de ae fy

A tabela 3.4 mostra os valores obtidos para G, Ge e para os fatores de transmisséo
no Cadmio, Fcg, juntamente com suas incertezas. Nota-se que o valor de Feg para o **La
resultou maior que a unidade, indicando uma contribui¢cdo importante na transmisséo de
néutrons para a regido abaixo do corte de Cadmio. Os demais parametros utilizados na

determinacdo de ¢ € f, foram apresentados na tabela 2.1.
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Tabela 3.3 - Atividades obtidas para as amostras, correspondentes a cada um dos

experimentos efetuados. A espessura do envoltério de Cd utilizado no

presente trabalho foi de 0,6 mm.

Primeiro Experimento

Segundo Experimento

Energia
Radionuclideo | - Gama 2% viqage Atividade Atividade Atividade

(kev) sem Cd com Cd ° sem Cd com Cd °
(Bag™) ) (Bag™) ) (Bag™) ) (Bag™) )
Au-198 411,80 5932E+07 0,83 29395E+07 0,85 1,1478E+08 0,94 2,7258E+07 0,92
Co-60 1173,24 - - - - 59700E+05 1,33 21722E+04 1,37
1332,50 - - - - 57943E+05 1,36 2,1612E+04 1,38
Zr-95 72420 4,0543E+05 0,82 7,9784E+04 1,03 6,0835E+05 094 54766E+04 1,58
756,73 4,0691E+05 0,73 7,9860E+04 0,90 6,0930E+05 0,88 54743E+04 1,34
Zr-97 74336 1,8316E+07 0,85 19431E+07 1,13 1,6205E+07 3,06 1,3588E+07 1,80
Sc-46 889,27 1,6555E+09 1,59 35304E+07 0,78 2,5848E+09 0,96 2,5920E+07 0,95
112054 1,6593E+09 1,59 3,5382E+07 0,78 2,5604E+09 0,96 2,5888E+07 0,96
La-140 328,73 6,1077E+07 1,76 32813E+06 1,88 07319E+07 245 2,3256E+06 2,48
487,02 6,1400E+07 125 32968E+06 1,35 9,8103E+07 2,12 2,3608E+06 2,14
815,78 6,1509E+07 1,07 32155E+06 1,45 07848E+07 2,01 2,3616E+06 2,07
Zn-65 111555 54477E+06 0,88 3,6616E+05 0,95 8,0252E+06 092 2,5749E+05 0,90
Zn-69m 438,63 - - - - 1,3001E+08 1,22 56220E+06 1,08
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Tabela 3.4 - Fatores de corre¢do Gu, Ge € Fcq para os alvos utilizados no presente

trabalho. Os numeros entre parénteses correspondem a incerteza nos

altimos digitos.

Alvo G Ge Fed

YAu 1,0000(0) 0,9808(40) 0,9999(4)
*Co 1,0000(0) 0,9971(6) 0,9909(20)
“Zzr 0,9999(1) 0,9990(4) 0,9968(7)
%Zr 1,0000(0) 0,9988(10) 0,9995(1)
%Zn 0,9924 0,9605(91) 0,9928(3)
%Zn 0,9993(1) 0,9564(95) 0,9985(2)
a 0,9999(1) 0,9981(40) 1,0160(24)
“Sc 0,9792(42)  0,9858(29) 0.9937(67)

3.1.4  Resultados obtidos para a e f4

A figura 3.4 mostra o comportamento do parametro Y como fungdo de X pelo

Método de Monitores Multiplos Cobertos Com Cadmio, para a determinacdo de

a (equacdo 1.79), resultante do primeiro experimento. Para esta curva, foram escolhidos

os alvos de ¥’Au, La, °Sc, ®zr e ®zn, de modo a cobrir uma faixa de valores de

In(E,) satisfatéria. A curva é praticamente horizontal, com todas as barras de erro

cruzando a reta de ajuste. O valor resultante para ¢ foi de 0,1(18) x 102, indicando um

campo de néutrons epitérmicos préximo do ideal.
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X
Figura 3.4 - Resultados experimentais e curva ajustada para 0 Método dos Monitores

Multiplos cobertos com Cadmio, para o primeiro experimento.

A tabela 3.5 mostra os valores obtidos para X e Y para este método. Considerando
os valores apresentados na matriz de covariancia, pode-se concluir que os seus elementos
possuem correlagdes relativamente pequenas. A explicacdo para isto é que apenas a

eficiéncia de deteccdo apresenta correlacdo, e ainda assim de modo parcial.

Tabela 3.5 - Matriz de covariancia da funcdo Y obtida pelo Método de Monitores
Multiplos Cobertos Com Cadmio, correspondente ao primeiro

experimento.

Monitor X Y oy (%) Matriz de correlagao

98 Au 1,732 25173 1,63 1000

»Zr 8,742 25130 2,06 144 1000

%Zn 7,848 25057 192 146 76 1000

L a 8543 25317 348 211 113 118 1000

“05¢ 4331 25181 2,65 276 148 146 216

1000
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A figura 3.5 mostra o comportamento de Y como funcdo de X para o Método da
Razdo de Cadmio com Monitores Multiplos, indicado pela equacdo (1.81). Foram
utilizados os mesmos alvos do método anterior. Observa-se um comportamento similar
ao da figura 3.2. O valor resultante para o. por este método foi de 0,1(19) x 10, para o
primeiro experimento e -0,16(86) x 107 para o segundo experimento, em excelente

acordo com o primeiro método.

w
o
—e—
,
A

Figura3.5- Resultados experimentais e curva ajustada para o Método da Razdo de
Céadmio com Monitores Mdltiplos. Os simbolos pretos correspondem ao

primeiro experimento e os simbolos brancos ao segundo experimento.

A tabela 3.6 mostra os valores obtidos para X e Y para o Método da Razéo de
Cadmio com Monitores Multiplos, definido pela equacdo (1.81), juntamente com sua
respectiva matriz de covariancia, para o primeiro experimento. A matriz mostra que as
correlagdes entre os elementos envolvidos pelo método usado sdo extremamente
pequenas. Neste caso, a maior parte das contribui¢cbes procedem de parametros nao-

correlacionados.

A tabela 3.7 mostra as principais incertezas envolvidas na determinacdo do
pardmetro o« para cada monitor, em ambos os métodos. Como pode ser observado, as
principais contribui¢bes foram dos parametros Qo, ko € da area do pico de absorcao total,

no espectrometro de HPGe.
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Tabela 3.6 - Matriz de covariancia da funcéo Y obtida pelo Método da Razéo de

Céadmio com Monitores Multiplos.

Monitor X Y oy (%) Matriz de correlagdo
¥Aau 1,732 3851 0,64 1000
®Zr 8,742 3,898 3,13 0 1000
®Zn 7,848 3,950 2,60 11 0 1000
“Oa 8543 3676 1,36 4 0 10 1000
05¢ 4331 3812 1,41 0 0 1 0 1000

Tabela 3.7 - Principais incertezas envolvidas na fungéo Y, nas equagdes (1.79) e (1.81)

(em percentagem).

_ Energia Area do o
Monitor ] Qo ko Red Eficiéncia
(keV) pico
1% AU 411,8 0,85 1,8 0,0 0,39 0,46
140) o 1596,2 1,09 1,3 1,1 0,44 0,79
460 11205 0,78 1,4 1,2 0,36 0,44
%, 7242 0,97 31 1,3 0,26 0,42
6571, 11155 0,72 25 0,4 0,34 0,36

O valor de f, pelo Método da Razdo de Cadmio, definido pela expressao (1.82),

corresponde ao inverso do intercepto da reta ajustada. Os resultados para este parametro
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foram 48,4(16) para o primeiro experimento e 49,7(19) para o segundo experimento, em

excelente acordo entre si.

Notar que este valor da razdo entre fluxos térmico e epitérmico ndo deve ser
comparado diretamente aquele que seria obtido pelo formalismo de Westcott, uma vez
que o fluxo epitérmico ndo estd multiplicado pelo fator In(E2/E;), que € da ordem de

15,1. Portanto, a razéo de fluxos, pelo formalismo de Westcott, seria da ordem de 3,3 .
3.1.5 Resultados obtidos para ko € Qo

Os fatores ko e Qo foram determinados experimentalmente para os niicleos de ®Zn e
%Zn no reator de pesquisa IEA-R1 na posicdo 24A, por meio do formalismo apresentado
na secdo 1.4.3. Estes valores estdo apresentados na tabela 3.8. As derivadas das equacdes
1.106 e 1.107 sdo apresentadas nas tabelas Al e A2 do Apéndice A.

Tabela 3.8 - Valores de ko e Qo obtidos no presente trabalho, em comparagdo com 0s

dados da literatura.

Reagéo Parametro Presente Literatura
Trabalho
SZn(n,y)*Zn Ko 5,63(8)x10°  6,55(22)x10*

5,72(2)x107 12
6,16(22)x107 ™!
6,08(16)x10° 1#°!

Qo 1,69(6) 1,908(94) #*!
1,73(9) 1"
%8 Zn(n,y)*"Zn Ko 4,00(6)x10”  4,10(17)x10™ 4
3,98(2)x10 234
Qo 2,34(4) 3,19(4) ¥
3,3(3) "

O fato do valor de ¢ ter resultado muito proximo de zero, indica um campo de

néutrons epitérmicos proximo ao ideal (1/E). Isto tem como consequéncia que os valores
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obtidos para Qo no presente trabalho sejam mais confiaveis, uma vez que a correcdo em

seu valor, associada ao valor de ¢ conforme descrito pela equacdo (1.108), torna-se

muito pequena.

Para 0 #Zn, o valor de ko concorda com De Corte e Simonitst” %%, que corresponde
a um valor experimental, mas ndo esta de acordo com o valor de 6.55(22) x 107 de
Firestone®®!, nem com o valor de 6,16(22) x 10 de Mughabghab!™. Recentementel®, o
valor de Firestone foi alterado para 6,08(16) x 10 no relatério final do CRP, IAEA. Este
Gltimo valor estd em acordo com Mughabghab!®, mas em desacordo com De Corte e
Simonits™"?* e com o valor do presente trabalho. Entretanto, deve ser mencionado que os
valores de Firestone!®® e Mughabghabl™® n3o foram obtidos diretamente de
experimentos. Para o ®Zn, o valor de Qo concorda parcialmente com De Corte e
Simonits™™"*! e estd em excelente acordo com Mughabghab!™®. Este Gltimo valor foi
calculado a partir dos valores tabelados de secdo de choque térmica e integral de

ressonancia.

Para 0 ®8Zn, o valor de ko concorda com todas as referéncias™"?*?, dentro da
incerteza estimada, porém Qg ndo estd em acordo com De Corte e Simonitst*"?* nem
com o valor de Mughabghab!™®, que concordam entre si. Esta discrepancia indica a

necessidade de novas medidas, para verificar o valor correto.

A tabela 3.9 mostra as incertezas dos parametros ko e Qop, juntamente com sua

matriz de correlacéo.

Tabela 3.9 - Incertezas nos parametros ko € Qo e matriz de correlagéo.

Reacéo Parametro Incerteza(%o) Matriz de correlagdo (x1000)
%Zn(n,y)*Zn Ko 1,4 1000
Qo 3,3 -214 1000
68 69m
Zn(n,y)”"Zn ko 1,6 558 -191 1000

Qo 1,7 -283 706 -371 1000
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A correlacdo entre os dois valores de ko é positiva. Isso pode ser explicado
considerando o fato do comparador ser o mesmo e contribuir de forma idéntica na
determinacdo de seus respectivos valores apresentado na equagdo (1.106). Pela mesma
razdo e considerando a equacdo (1.107) o valor da correlagéo entre os dois valores de Qo
também € positiva. A correlagdo entre os fatores ko e Qo é negativa, neste caso, 0
componente comparador na determinacdo do ko aparece no denominador da fracéo,
enquanto na determinacdo do Qg aparece no numerador. Desta forma o aumento do

comparador tende a diminuir o valor do ko enquanto aumenta o valor do Qo.

As figuras 3.6 e 3.7 mostram as contribuicdes das incertezas de cada parametro
multiplicado pela derivada parcial da expressdo em relacdo a ele, envolvidas na
determinacdo dos parametros ko e Qo para 0 °*Zn e ®®Zn, respectivamente. Observa-se
uma simetria aproximadamente especular entre os valores de incerteza para ko e Qo. Este
comportamento pode ser explicado, considerando que 0s pardmetros comuns aparecem
como numerador na expressdo de ko (equacdo 1.106) e como denominador em Qg
(equacdo 1.107). Pode-se notar que as incertezas que mais contribuem para o parametro
ko dos elementos **Zn e *Zn, sdo, & € &a, € as incertezas que mais contribuem para o

parametro Qo 540, Gea € Gec para **Zn e Geg e fa para ®zn.
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Figura 3.6 - ContribuicGes das incertezas de cada pardmetro multiplicado pela derivada
parcial da expressdo em relacdo a ele, envolvidas na determinagdo dos

parametros ko e Qo para o **Zn.
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Figura 3.7 - ContribuicGes das incertezas de cada parametro multiplicado pela derivada

parcial da expressdo em relacdo a ele, envolvidas na determinacdo dos

parametros ko e Qo para o *Zn.

A tabela 3.10 apresenta a identificacdo e os valores das incertezas multiplicadas

pelas derivadas parciais referentes a cada parametro que compdem as expressées das

variaveis ko e Qq, tanto para o **Zn como para o ®zn.
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Tabela 3.10 - Incertezas dos parametros multiplicados pelas derivadas parciais referentes

a cada parametro que compdem as variaveis ko e Qo.

Zn-64
indice Parametro ko Qo ko Qo

1 N, 9,27E-02 -9,21E-02 4,00E-02 -3,98E-02
2 fo1 3,72E-01 -3,69E-01 3,87E-01 -3,84E-01
3 f. 3,72E-01 -3,69E-01 6,17E-01 -6,13E-01
4 D, 0,00E+00 0,00E+00 -3,97E-01 3,95E-01
5 Ci 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
6 S; -9,48E-02 9,41E-02 -1,31E-01 1,30E-01
7 W, -1,03E-01 1,03E-01 -1,05E-01 1,04E-01
8 N, -4,14E-03 1,27E-01 -1,40E-03 3,22E-02
9 o2 -1,00E-02 3,08E-01 -1,35E-02 3,12E-01
10 fa -1,20E-02 3,69E-01 -1,60E-02 3,69E-01
11 D, 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
12 C, 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
13 S, 3,06E-03 -9,41E-02 9,96E-06 -2,29E-04
14 W> 3,34E-03 -1,03E-01 4 51E-03 -1,04E-01
15 Feoa 6,39E-03 -1,96E-01 5,43E-03 -1,25E-01
16 N3 -1,35E-01 1,34E-01 -1,35E-01 1,35E-01
17 fos -5,51E-01 5,47E-01 -5,51E-01 5,48E-01
18 fas -1,18E-01 1,17E-01 -1,18E-01 1,17E-01
19 D3 2,63E-02 -2,61E-02 2,63E-02 -2,61E-02
20 C; 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
21 S;3 4,38E-02 -4,35E-02 4,38E-02 -4,35E-02
22 W, 3,94E-01 -3,91E-01 3,94E-01 -3,91E-01
23 N, 4,73E-02 -1,97E-01 4,73E-02 -1,97E-01
24 faa 1,13E-01 -4,69E-01 1,13E-01 -4, 70E-01
25 faa 2,81E-02 -1,17E-01 2,81E-02 -1,17E-01
26 D, -6,25E-03 2,61E-02 -6,25E-03 2,61E-02
27 C, 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
28 S, -1,04E-02 4,35E-02 -1,04E-02 4,35E-02
29 W, -9,38E-02 3,91E-01 -9,38E-02 3,91E-01
30 Fedc -1,25E-02 5,21E-02 -1,25E-02 5,22E-02
21 Gine 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
32 G -1,55E-01 154E-01  -1,46E-02 1,45E-02
33 & 7,40E-01 - 7,40E-01 -

34 & -5,60E-01 - -7,9E-01 -

33 Qoau - 0,00E+00 - 0,00E+00
34 Eau - 9,05E-03 - 9,05E-03
35 a - 5,20E-01 - -8,40E-02
36 Gea - -1,6E+00 - -9,46E-01
37 Geau - 3,96E-01 - 3,96E-01
38 Ea - -7,62E-03 - -2,44E-02
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3.2 Anélise de dados provenientes de irradiacdo e medidas efetuadas pelo
Laboratorio de Analise por Ativacado Neutrdnica (LAN) do IPEN

Uma série de medidas foram efetuadas pelo Laboratorio de Andlise de Ativacdo
Neutronica (LAN) do IPEN, por ocasido da vinda de um especialista da Franga, Denis
Piccot, no ano de 2000, e com 0 objetivo de determinar os parametros de caracterizacdo
do campo de néutrons na mesma posicao de irradiacdo 24A do reator IEA-R1, além de
calibrar o seu espectrometro de HPGe e determinar as atividades induzidas nas amostras
irradiadas. Estas medidas foram reanalisadas no presente trabalho para aplicagédo da

metodologia de matriz de covariancias, e sdo apresentadas a seguir.

A tabela 3.11 mostra os valores dos coeficientes do ajuste polinomial de grau 3 em
escala log-log, para a curva de eficiéncia juntamente com sua matriz de covariancia. O
Qui-Quadrado reduzido resultou 1,66, indicando um valor pouco acima do limiar
aceitavel. Uma explicacdo possivel para este resultado pode ser no valor da correcéo para
o efeito de soma em cascata, que variou entre 2,4 a 9,5 % e contribuiu significativamente

para a incerteza final.

Tabela 3.11 - Pardmetros da curva de eficiéncia para o arranjo experimental do LAN,

prateleira 1, e sua correspondente matriz de covariancia.

Parametros Valor Matriz de covariancia
Ajustados

ay -1.3925E+01 3.1753E+00

a 6.6899E+00 -1.6213E+00 8.2907E-01

a, -1.2588E+00 2.7264E-01 -1.3961E-01 2.3544E-02

a3 6.8609E-02 -1.5117E-02 7.7510E-03 -1.3088E-03 7.2856E-05

x 1,66
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A figura 3.8 mostra o grafico da curva de eficiéncia obtida pelas fontes fornecidas
pelo Instituto de Radioprotecdo e Dosimetria (IRD-RJ) e pelo Laboratorio de Metrologia
Nuclear LMN do (IPEN-SP). Observa-se que os valores de eficiéncia sdo cerca de uma
ordem de grandeza maiores que os apresentados nas figuras 3.1 e 3.2, em razéo da menor

distancia entre as fontes e o detector.

0,100

0,010 \

Eficiéncia

0,001
100 1000

Energia Gama (keV)

Figura 3.8 — Curva de eficiéncia para espectrometro de HPGe em funcdo da energia
gama, obtida pelas fontes do IRD (RJ) e LMN (IPEN-SP).

3.2.1  Atividades induzidas nas amostras

Com a curva de eficiéncia obtida, foram determinadas as atividades das amostras de
AU, %Zr e ¥Zr, com o objetivo de se obter os pardmetros e e f,4 pelo método dos Trés
Monitores Descobertos, discutido nas se¢fes 1.1.5.1 e 1.1.6.2, respectivamente. As
atividades obtidas sdo apresentadas na tabela 3.12, juntamente com suas incertezas

percentuais.
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Tabela 3.12 - Atividades obtidas para as amostras de **'Au, *Zr e ¥Zr, no arranjo

experimental do LAN.

Energia Gama Atividade sem Cd Incerteza
Radionuclideo
(keV) (Bag™) (%)
Au-197 411,80 3.61E+07 1,60
Zr-95 724,20 2.49E+05 1.62
756,73 2.51E+05 1.56
Zr-97 743,36 9.84E+06 1,73

3.2.2  Valores obtidos para ae fs

Com os valores de atividades das amostras de **’Au, ®Zr e ¥'Zr, apresentadas na
tabela 3.12, foram determinados os valores de a e f4 por meio das equagdes (1.77) e
(1.83), respectivamente. O numero de historias utilizado para esta simulacdo foi de
10000. Para cada histéria, a raiz da equacdo 1.77 foi obtida por aproximacao sucessiva,
variando-se & entre -0,2 a +0,2, em passos de 1 x 10°. As incertezas foram obtidas pelo
método de propagacao por Monte Carlo, discutido na se¢do 1.5.2. Os parametros obtidos
para a e fy, foram de -2,3(22) x1072 e 38,5(39), respectivamente.

Observa-se que a incerteza resultante no parametro « € da mesma ordem de
grandeza que as obtidas pelos outros métodos descritos nas se¢es 1.1.5.2 e 1.1.5.3, e
apresentados na secdo 3.1.4. Esta incerteza em o € apenas aproximada, porque a relacao
(1.119) ndo considera a correlacdo entre varidveis diferentes para a equacdo (1.77).
Entretanto, as Unicas variaveis correlacionadas, que sao diferentes entre si, correspondem
as eficiéncias &: e &, que fazem parte dos parametros a e b na equagéo (1.77).

A contribuicdo da incerteza das eficiéncias no pardmetro «foi estimada
recalculando-se o valor da incerteza total e considerando incerteza nula para as

eficiéncias. Neste caso, a incerteza para « foi igual a 1,7 x 10, indicando que a
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contribuicédo das eficiéncias € da ordem de 0,5 %. A incerteza correta deve estar entre 1,7
x 102 e 2,2 x 102 Sugere-se que, para trabalhos futuros seja desenvolvido um algoritmo
que leve em conta este efeito.

A figura 3.9 mostra o histograma da variavel aleatoria continua correspondente a
geracdo do parametro . Observa-se que a distribuicdo dos valores obtidos apresenta

uma acentuada simetria em torno do valor médio de alfa que resultou -2,3 x 107

1600
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Figura 3.9 — Histograma da distribuicéo de valores, para a obtencdo do parametro

ol

3.2.3  Valores obtidos para concentragdes em materiais de referéncia

Apos a determinagdo dos parametros « e fs procedeu-se a determinacgdo da
concentracdo de elementos em dois materiais de referéncias bem conhecidos: GSN e
Soil7. Na discussdo a seguir, foram utilizados apenas dois elementos, uma vez que 0
objetivo foi apenas apresentar a metodologia de analise por covariancias, para este tipo de
determinacéo experimental.

Para isto, aplicou-se a formula de concentracdo, dada pela equacdo (1.105),
apresentada na secdo 1.4.2. Os materiais de referéncia foram irradiados por 8 horas na
posicao 24A e as concentragdes resultantes séo encontradas na tabela 3.13 e comparadas

com os valores apresentados pelo certificado. Em geral, a concordancia é boa, com
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excecdo dos valores para o material GSN, que estdo um pouco abaixo dos esperados.
Outras medidas, ndo mostradas no presente estudo, poderiam ser incluidas para melhorar
a estatistica de contagem e reduzir a diferenga apresentada.

As correlagOes entre os valores de incerteza obtidos para as concentragdes sdo
apresentadas na tabela 3.14. As derivadas da equacao (1.105) estdo incluidas na tabela A3
do Apéndice A. Nota-se que, em geral, as correlagcdes sdo baixas. Isto pode ser explicado
porque a incerteza dominante corresponde a estatistica de contagem, que é uma

componente ndo correlacionada.

Tabela 3.13 - ConcentracGes obtidas para os materiais de referéncia GSN e Soil7.

Material de  Elemento Energia Gama Concentragéo Incerteza  Concentracdo  Incerteza
Referéncia (keV) Experimental Referéncia
(mg kg™) (mg kg™) (mg kg™) (mg kg™)
*“(g kg™ *(g kg™ *(g kg™ *(g kg™
GSN Co 1173,2 57,0 34 65 4
1332,5 62,8 3,3 65 4
Fe 1099,3 *22,5 *1,5 *26,2 *0,3
1291,6 *24,0 *1,3 *26,2 *0,3
Soil7 Co 1173,2 8,6 1,0 8,9 0,9
1332,5 11,1 0,9 8,9 0,9
Fe 1099,3 *26,0 *1,0 *25,7 *0,6

1291,6 *24,8 *1,0 *25,7 *0,6
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CorrelagOes entre as incertezas nas concentracOes obtidas para os materiais de referéncia

GSN e Soil7.
Material de
Referéncia Elemento Energia Gama Matriz de Correlagéo (x 1000)
(keV)
GSN Co 1173,2 1000
1332,5 65 1000
Fe 1099,3 71 82 1000
1291,6 81 94 88 1000
Soil7 Co 1173,2 29 34 32 36 1000
13325 42 48 45 52 22 1000
Fe 1099,3 126 146 138 156 65 93 1000
12916 114 132 -35 144 59 86 220 1000

A figura 3.10 e a tabela 3.15 mostram as contribuicdes das incertezas de cada
parametro envolvidas na determinagdo da concentracdo por (1.104) correspondente a
linha gama de 1099,3 keV do >°Fe multiplicadas pelas derivadas parciais da expressio em
relacdo a eles. Pode-se notar em ambos que os parametros N,, f4 Efay € alfa sdo os que

mais contribuem no calculo da incerteza.
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Figura 3.10 - Contribuicbes das incertezas de cada parametro multiplicada pelas
derivadas parciais da expressdéo  envolvidas na determinacdo da

concentracdo do *Fe.



Tabela 3.15 - Incertezas dos parametros que compdem a expressdo da concentragao.

Concentragéo
indice Parametros Erro
Percentual

1 Na 1,6
2 Wau 0,4
3 tau 0,3
4 Sau 0,4
5 Dau 0,0
6 Cau 0,0
7 NAau -0,1
8 W, -0,1
9 ta 0,0
10 Sa 0,0
11 Da 0,0
12 Ca 0,0
13 f -2,7
14 Qoau 0,6
15 Eau 0,0
16 Efau 15
17 Qoa -0,1
18 Ea 0,0
19 Ef, -0,7
20 Alfa -0,9
21 Koa -0,6
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4 CONCLUSAO

Uma anélise rigorosa do Método ko deve considerar todos os erros parciais dos
parametros envolvidos, bem como suas correlaces para a determinacdo da concentragédo
de um elemento presente em uma amostra. A omissao deste tratamento estatistico pode
acarretar em uma alteracdo no valor final para a concentracdo, além de resultar em uma
subestimagdo ou superestimacdo na incerteza final obtida, prejudicando anélises
posteriores que dependam destes valores.

No presente trabalho, todos os parametros utilizados na determinacdo da
concentracdo de um elemento, conforme apresentado na equacao (1.105), tiveram todas
suas incertezas e respectivas correlacdes consideradas, mostrando que 0s objetivos
iniciais foram alcancados. Esta equacdo envolve vinte e um parametros diferentes e a
influéncia de cada um deles no resultado final foi verificada, determinando-se aqueles

gue sdo 0s mais importantes na contribuicdo na incerteza final.

Para um estudo mais profundo das correlagdes envolvidas no Método ko, 0s valores
de ko e Qo foram determinados para as reagdes *‘Zn(n,y)*zn e *zn(n,y)*"zn e
comparados com a literatura. Neste caso, 0 numero de parametros envolvidos foi de trinta

e quatro para a determinacao de ko € trinta e oito, para a determinacédo de Qo.

Neste estudo, observou-se que a correlagdo entre os valores calculados de ko é
positiva e entre os valores de Qo também é positiva, isso se deve ao fato do comparador
ser o mesmo e contribuir de forma idéntica na determinacdo de seus valores. A correlacéo
entre os fatores ko e Qo é negativa; neste caso 0 componente comparador se encontra no
denominador da expressdo que possibilita calcular o valor de ko enquanto aparece no
numerador da expressdo do Qo, desta forma o aumento do comparador diminui o valor de
ko enquanto aumenta o valor de Qo. Este estudo, além de aplicar toda a metodologia de
analise por covariancia, contribuiu para a melhoria dos dados nucleares para este tipo de

aplicacgéo.
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O fato do valor de ¢ ter resultado muito proximo de zero, indica um campo de
néutrons epitérmicos proximo ao ideal (1/E). Isto tem como consequéncia que os valores
obtidos para Qo no presente trabalho sejam mais confiaveis, uma vez que a correcdo em
seu valor, associada ao valor de ¢ conforme descrito pela equagéo (1.108), torna-se

muito pequena.

Para trabalhos futuros, sugere-se que o0 estudo de covariancias seja aplicado
também a outros métodos apresentados na literatura para a obtencdo de parametros
utilizados no Método k;. Como exemplo, pode-se citar o Método do Monitor

Descoberto!”), para a determinacgéo dos valores de ko e Qo.

Outros alvos de interesse poderdo ser escolhidos, para os quais os valores de ko e
Qo tenham baixa exatidao ou apresentem discrepancias entre os dados da literatura, como

foi 0 caso do **Zn, estudado no presente trabalho.

Como parte do presente trabalho, foi realizada também a andlise de
padrdes de referéncia irradiados juntamente com um comparador de Au, na
mesma posicdo de irradiagdo no reator IEA-R1 (24A) utilizada nas medidas de ko
e Qo e em condi¢cdes de medida rotineiramente realizadas pelo Laboratério de
Ativacdo Neutrénica (LAN) do IPEN. Esta analise possibilitou estudar as
correlagdes envolvidas nos valores de concentracdo de um mesmo elemento
presente em amostras diferentes, para a mesma energia gama, e para energias
gamas diferentes. Permitiu também a analise das correlacBes entre elementos
diferentes presentes em uma mesma amostra, e entre concentragcdes de elementos
diferentes presentes em amostras diferentes. Além disto, possibilitou determinar
quais sdo os parametros que mais influenciam na estimativa final da incerteza da
concentracdo de um elemento.

Como a distancia fonte-detector para o arranjo do (LAN) foi bem menor que
para o arranjo do Laboratério de Metrologia Nuclear (LMN), estas eficiéncias
resultaram uma ordem de grandeza maior, para o caso do LAN, aumentando
proporcionalmente os valores desta correcdo. Este efeito gerou incertezas maiores,
aumentando os valores das incertezas finais para a concentracdo dos elementos
nas amostras. Este estudo podera servir de base para a analise de incertezas, em

condigdes praticas no LAN.
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Sugere-se também implementar essa metodologia no Laboratério de Ativacao
Nuclear, por meio do desenvolvimento de um programa de computador que possibilite
analisar todas as correlagdes entre os parametro envolvidos na determinagdo da
concentracdo de um elemento presente em uma amostra pelo Método dos Monitores
Descobertos. Este programa podera fornecer a concentracdo de um elemento em funcéo
da energia gama considerada. No caso de um elemento com mais de uma linha gama, o
programa devera determinar a correlacao entre as concentracdes obtidas para cada

energia considerada e a concentracdo média, calculada com auxilio dessas correlacdes.

O desenvolvimento do presente trabalho propiciou a publicacdo de dois artigos em

periédico internacionall’>"!,



97

APENDICE A

As tabelas seguintes apresentam as derivadas das expressoes de ko, Qo € da Concentracédo

de Elemento, com relacdo a cada parametro envolvido.

Tabela Al — Derivadas em relacdo ao pardmetro ko, dado pela equagdo (1.106). Os
indices 1, 2, 3 e 4, correspondem a amostra descoberta, amostra coberta com cadmio,

comparador descoberto e comparador coberto com cadmio, respectivamente.

Parametro Derivada
gAu fal fgthhAu
f.f.N f,f N
Nl gaGtha\NlClDlSl( a3 "g3' "3 _ a4 "ga' V4
W3C3 DSS3 FCdAuW4C4 D4S4 J

gAu fal fgthhAu N 1
fa3 fg3N3 _ fa4 fg4N4
W3C3 D3SS I:CdAuW4C4 DASA

€au fgthhAu N,

for gaGthaW1C1D181(

f.f.N f,f . N
fal EaGthawlchlsl a3 g3 "3 a4 "g4'Va
W,C,D,S;  Fe4aW,C,D,S,
_ Epu far fgthhAu N,
f.f.N f,f,N
D gaGthawlchlZSl a3 'g3'N3 as TgalNy
W,C,D,S;  FeaW,C,D,S,
_ &pufar fgthhAu N,
f.f.N f,f,N
Ci gaGthawlcllesl a3 'g3'N3 as TgalNy
W,C;D;S;  FeyaW,C,D,S,
_ gAu fa1 fgthhAu Nl
f.f.N f,f N
S1 gaGthawlchlslz a3 'g3Ng as TgalNy
W,C;D,S;  FeaW,C,D,S,
_ gAu fa1 fglethAu Nl
f.f.N f,f N
Wl gaGthaW12C1D181 a3 "g3'v3 _ a4 "g4' V4
W,C;D;S;  FegaW,C,D,S, )

6‘Au fazGthAu N 2

fa3 fg3N3 _ fa4 fg4N4 J
W,C;D,S;  FepaW,C,D,S,

fgo
’ gaFCdaGthaWZCZDZSZ(




Tabela Al — (cont.)

Parametro Derivada
f..f. . N fzf 2N2
&nu Tas T;Gmau N3 al ‘gl’’1 a2 ’g
D chl Dl Sl FCdaW2C2 D2 SZ
3 2
gaGthaWSCS D§S3 fa3 fg3N3 _ fa4 fg4N4
Eny Faz Ty .Gyay N 1EalfglN1_ o fg2N,
- AuTa3 a3 T T Woe, D, S, FegW,C,D, S,
3 2
8aGthaW3C32D3S3 fa3 fg3N3 - fa4 f94N4
W3C3 D3 S3 FCdAuW4C4 D4 S4
f ., f N1 fzf 2N2
EAU fa3 fg3GthAu N3 al “g1 _ a g
S W,C,D,S;  FeyuW,C,D,S,
3 2
gaGthaW3C3 D3S§ fa3 fg3N3 _ fa4 fg4N4
Epu Fas Fg.Gimau N farTgiNi _ Tar oy
3 2
t*';‘(,ﬂGth(,j‘W32C3D:‘S3 fa3 fg3N3 B faa fg4N4
W3C3D3S3 FCdAuW4C4D4S4
Eny Faa Ty G fafoNe — Taa TgaNy
N Au 'ad4 " gy —thAu W1C1D151 FCda\NzCzDzSz
4 2
fas fgaN f.f..N
gaFCdAuGthaW4C4D4S4 a3 '9g3' '3 _ ad TgalNy4
en, T..Gon, N fafaNy o N,
¢ Au 'a4thau N4 W1C1D181 FCdawzczDzsz
g4 2
fas fgaN f..f. N
gaFCdAuGthaW4C4D4S4 a3 '93' "3 _ a4 "g4"' V4
; Au Tgathau N4 W,C,D,S; F.W,C,D,S,
a4 :
fas fgaN f..f.,N
gaFCdAuGthaW4C4D4S4 a3 g3 3 _ a4 94 4
W3C3 D3 S3 FCdAUW4C4 D4 S4
ex oy fo Gy N fafuNy T N,
Autad T T WC, D, S, FegaW,C,D,S,
Da

2
fa3fg3N3 _ fa4fg4N4 ]

¢ I:CdA G h W4C4D384(
a u>tha W3C3 D3S3 FCdAuW4C4 D4S4
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Parametro Derivada
_ Epu ngGthAu N2
fa (f3f3N3 faa FgaNy
) &,FcaaGiraW,C, D, S, a9 - 2= 9
W5C3D5S;  FegayW4CyD,S,
_ €au ngGthAu I\IZ
fa (f3f3N3 faa FgaNy
: &,FcaaGiraW,C, D, S, WaC gD S = aW gC D.S
33393 cdAuYVarqgoq
_ Eny faz 1:QZGthAu Nz
N> fasfgaN; faa TNy
gaFCdaGthaWZCZDZZSZ(WaC gD S - F anC D.S
33l3zo3 cdAuVVaallqoy
_ €y faz 1:ngthAu Nz
C, f3f3N3 f4f4N4
gaFCdaGthaWZCZZDZSZ WaC gD S - = anC D.S
33l3zo3 cdAuVVaqlqoy
_ €y faz 1:ngthAu Nz
f..f .N f,f N
> 8aFCdaGthaW2C2D2522 a0 3 _ e d
\W3C3 D3 S3 FCdAuW4C4 I:)4 S4
_ €au fa2 fngthAu NZ
W f.f.N f,f. N
? gaFCdaGthaWZZCZDZSZ[ B g4 4 J
W;C3D;S;  FogaW,CyD,S4
_ €au faz fngthAu N2
Fcq f.f.N f,f,N
a S B
33393 cdAauYVarqlgo4g
e f.f G falfglNl_ fazfgzNz
N Au a3 Tog Al WC,D;S;  FegaW,C,D,S,
3 2
fas fgsN; faa fgaNy
gaGt“aW3C3D3S3[WaC D, FopuW,CiD,S
33303 cdAauYVaqllqoy
f,f N f,f N
€y fa3fg GthAuN3 Aol a2 g2 2
£ _ 3 W,C,D;S;  FegaW,C,0,S,
g3 2
f.f.N f,f N
e Gy el - Tl )
333903 cdauVVarqgUgoy
f,f N f,f N
En fg3GthAuN3 al 'g1'™M1 a2 'g2'™N2
f _ W,C,D,S;  FegaW,C,D,S,
a3

fas fg3N3 _

£,G1naW;3C;3D; Ss[

W,C;D;S;

2
fa4 fg4N4 )

I:CdAuW4C4 D4 S4
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Tabela Al — (cont.)

Parametro

Derivada

Cs

S4

W,

I:CdAu

GthAu

Gtha

énu

&a

far fglNl _ ., fgzNz ]
W,C,D,S, FW,C,D,S,
fa3fgaN; 3 faa TNy ]2
W;C3D5S;  FogayW4CyD,y S,
fufuNy  farfgN, ]

nu Tas 1:g4GthAu N4(

& I:CdAu GthaW4C‘f D4 S4 [

al ‘g1 a2 'g2
WiCiDiS,  FegaW,C,0,8,

fa3 fgaNs _ fos FoaNy ]z
W,C3D,S;  FogaW,C,D,S,
fafuN:  far TN, )
W,CD;S;  FogaW,C, D, S,

fas3 fg3N; _ faafoaNy Jz
W5C3D;S;  FogaW,C,D,S,
far fgiNy _ fa2 Tg2aN, J

&nu Taa TgaGinau N4[

€a I:CdAu GthaW4C4 D4 Sf (

€ny Tas fg4GthAu N4[

&, I:CdAu GthaVV42C4 D4 84[

F-IV P P C T\
Au "a4 g4 thAu 4(WICID151 FcgaW,C,D,S,

fas fgsN foafuaNg Y
gaFcszuGthaW4C4D4S4[ a3 'g3'N3 aq TgaNy )

W;C;3D;S;  FegaaW,CyD, S,
( fa1fg1N1 _ fazfgzNz ]
A
) WlCl Dl S] FCdaWZCZ DZSZ

& fas f93N3 _ faa 1:g4N4
a“tha W;C3D5S;  FegauW,CyDyS,y

&G far TN _ faa fgaN,
Au~thAu W]C1 D] S] chaW2C2 D282
£.G2 fas fgsN; _ faa TNy
atha W3C3 D3 83 FCdAuW4C4 D4S4
1:al fglN1 _ faz fgzNz
thAu WICIDISI FCdaWZCZ DZSZ

& fa3 f93N3 _ 1:614 1:g4N4
a“tha W,;C3D;S;  FegauW,CyD,S,

. G falfg1N1 _ fazfgzNz
Au™~thAu WICIDISI FCdaWZCZDzsz

ngh [ fa3fg3N3 _ fa4fg4N4 ]
1

a
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Tabela A2 — Derivadas em relacdo ao parametro Qo, dado pela equacdo (1.107). Os
indices 1, 2, 3 e 4, correspondem a amostra descoberta, amostra coberta com cadmio,

comparador descoberto e comparador coberto com cadmio, respectivamente.

Pardmetro Derivada

_ C.D, f.sFoyn, f.aN,SW
[QOAU 0429 0429 JCsz E oo GmaSZW{ 4Dy FosFoon FosN5S, 4_1J

N, E&, (2a+1)055% 7272w Ccaa TorTeA C,D, f,, f N, SW,
2
C,D,f F..,f.,N,SW
ClDl faz ngGeaGthAustlwl Pt 2_1
ClDl faZ ngNZSlwl
-0,429 0,429 C,D,f Fea fsN,SW
[QOAu ~ + a]CZDZ fachdaGeAuGthaleng 44 "a3" CdAu 'g3"'v3%4 4_1
f EZ, (2a+1)055 C;D, foy TN, SW,
2
C,D,f F., f.,N,SW
ClDl fa2 ngGeaGthAuNZSlWl por e che 1 2_1
Cl Dl faz ngNZSlWI
-0,42 C,D,f  Foya, f.sN,SW
(QOAU aO, 9+ 0,429 a]CZDzfcdafgleeAuNlGlhaSZWZ 424 TasTcam TgaNa2aWa 4
= (2a+1)0,55 C;D,F, F N, S W,
2
f C,D, f,,Fey. f. N,S,W
al ClDl faz ngGeaGthAustlwl 2C 2D lf C; 'g\: 51V\j : -1
11 "a2 "g2" "2~1" "1
- C,D,f .Fo, faNSW
[QOAU a0,429+ 0,429 ajczDz falFCdafglGeAuGthaNISZWZ 474 Tas conulgsNaalVe 4
EZ, (2@ +1)0,55 C;D, f,, FouN,S W,
2
C,D,f F..f,,N,SW
Dl ClDlz faz ngGeaGthAustlwl Lol 1o 2_1
Clleaz ngNZSlwl
- C,D,f  F. . f..N,SW
QOAU a0’429+ 0’429 a CZDZ falFCdafglGeAuGlhaaNISZWZ Aot D ey ond 4_1
EZ%, (2a+1)0,55 C,D; f,, N, S,W,
2
C,D,f F.. f..N,SW
Cl clle faz fQZGeaGthaustlwl Z2 e con a2 2_1
C1D1 faz fgz N 251W1
QOAu_01429+ 01429 C D f F f G G N SW C4D4 fa3FCdAufg3N3SAW4 _1
Egu (2a+1)0,55“ 22 ta1t cda ' g1¥eaPthau' V192VV2 C3D3 fa4 fg4N4S3W3
2
C,D,f  F..f.,N,SW
Sl ClleaZ ngGeaGIhAuNZS].Zwl e 2_1
ClDl faZ fg2 NZS].W1
-0,429 C,D, fsFcoau fis N3 S,W
QOAU a + 07429 a CZDZ falFCdafglGeaGlhAuNISZWZ - i 4_
EC, (2a+1)0,55 C,D, f,, f N, S,W,
2
C,D,f  F..f..N,S,W
Wl ClleaZ ngGeaGihAuNZSlvvl2 22 8l O @l 22 2_1
ClDl fazfgzstlwl
QOAU—0|429+ 0,429 C.D.f.F. f .G G. . N.SW CyD, fasFeana fgaNsSW, _1
EZ—\u (2a+1)0155a 22 "a1' cda 'g1~ea~thAau Y12V Y2 C3D3 fa4 fg4N4S3W3
2
N C,D, f, Foy T N, S,W
2 ClleazngGeaGthAuNZZSI\NI2 EoE o chtl -m2 2_1
ClDl faZ ngstlwl
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Parametro

Derivada

fgz

faz

C

Sz

Fcda

N3

C4 D4 fa3 FCdAu ng N 3 S4W4 _

[QOAH —-0/429

Ea

rAu

0,429
JCZ DZ fal FCda fglGeaGthAu N 1SZW2[

+
(2a+1)0,55% C;D, foy Ty N, SW,

|

2

Cc,D,f F..f,N,SW

.0t Gz et
1~1 "a2 "g2 2¥17 71

0,429 C.D, fosFconu fg3N384W4 _

[QOAU ~0429

Ea

rAu

C,D, f  Fey, T11GGiau NS, W
(2a+1b,55aJ 22 "al' cda "gl~ea~thAu’' Y1¥2 2[ C3D3fa4fg4N453W3

|

_E

[

2
CZDZ falFCda fglNISZWZ -1
c,D, f,,f,,N,SW,

11a2 g2

Cl Dl fa22 ngGeaGthAu N Zzslwlz[

C4D4 fa3FCdAu ng N 3S4W4 _

Quay =0429 0429 ]

a
ErAu

D, f,  Feys fi1GeaGiay N1 SW.
(2a+1)0’55a 2 "a1' Cda "g1l™~ea~thAu' Y1¥2 2[ C3D3 fa4 f94N4S3W3

|

[

Quau 0429 0429

2
CZDZ falFCda fglleZWZ _ 1]

ClleaZngGeaGthAuNZSlwl[ C Df f N SW
11 "a2 "g2" V2%>1" "1

CA D4 fa3 FCdAu fg3 N 3S4W4 _

a
ErAu

C,D, f, Fey, T11Ge. Gy N, W
(2a+1)0’55a] 272 "a1' cda "g1™~ea~thAu' V1 2[ C3D3F34F94N453W3

|

(

2
CZDZdalFCdadglNISZWZ -1
C,D, f,,f,,N,SW,

1"a2 "g2

Cl Dl faZ ngGeaG!hAu N ZSIWI[

2 'al’ Cda "g1

_ c,D,f F...f..N.SW
Qoau O,429+ 0,429 JCsz E ¥ GeaGthAuleZ( 4Y4 TazMcdau Tg3N39aWWy

a
Erau

(2a+1)0,55° C;D, f,y FouN,SW,

|

QOAu -0

2
CZDZ falFCdafglNISZWZ —l
C,D, f,,f,N,SW,

11a2 192

Cl Dl fa2 ngGeaGthAu N 2 Slwl(

C4 D4 fa3 FCdAU ng N 3S4W4 _

a
ErAu

429 0429 ]CZD

3 'aa lga

f,f,G..GuaN,S
(2@ +1)0,55* 2 7at TorTeaTAu T 2( C,D,f,, f ,N,SW,

;

C,D,f,,f,N,SW,

1'a2 g2

2
Cc,D,f F..f . N SW
ClleaZ ngGeaGthAustlwl( e 2_1]

[QOAU ~0,429 0,429

EraAu * (Za + 1”,55a ]C4 D4 fasFCda f93GEAuGthaS4\N4

CZ D2 falFCda fglNlSZWZ _ l]W
3

CSD3fa4f94GeaGthAuN4S3[ C Df f N SW
171 a2 "g2" "2%¥1% "1

E:-\u * (Za + 1)0 ,55‘z ]C4 D4 fa3 FCdaGeAuGtha N 3S4W4

CzDz falFCda fglleZWZ _1lw
C1 D1 faz ng NZSlWl :

[QOAU ~0,429 0,429

C3 D3 fa4 fg4GeaGthAu N 483(
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Tabela A2 — (cont.)

Parametro Derivada

Qoau — 0,429 0,429
[ o4 C4 D4 l:Cda fgSGeAuGtha N SS4W4

+
fas EZ, (2a +1)0,55°
C,D,f  F.. . f.N,SW
C3D3 fa4 fg4GeaGthAuN4SS 272 st ol 8 12 2_1 3
ClDl fa2 fgz stlwl
Qya, — 0,429 0,429
D ( OAEa +(2a+1)0 55% C4D4falFCdanSGeAuGthaN3S4W4
3 rAu y
Cc,D,f  F.. f. . N.SW
C3D32 fa4ngGeaGthAuN483 22a e 12 2_1 3
C1 D1 faZ ng N 251W1
Q,., — 0,429 0,429
C3 [ OAuEa + (2a+1x) 55e C4D4 falFCda fg3GeAuGthaN3S4W4
rAu ]
C,D,f F.. f NSW
C§D3 fa4 fg4GeaGthAuN4SS 2ot L 2_1 3
Cl Dl faz fgz N281W1
Qoa, — 0,429 0,429
S3 [ oA E® + (2a+1y) 55® C4D4 falFCda fg3GeAuGthaNSS4W4
rAu '
C,D, f, Fey f. N,S,W
CsDa fa4 fg4GeaGthAuN4S§[ 2C ZD ; Cf Ig\i 81V\j : _1}N3
11 Ta2 'g2'V2v1"V1
Qya, — 0,429 0,429
W ( oA E® + (2a+1)0 559 C4D4 falFCdafg3GeAuGthaN3S4W4
3 rAu ’
Cc,D,f F..f.N,SW
C3D3 fa4 fg4GeaGthAuN483 22 al Cla ol 12 2_1 32
Cl D1 faz ng NZSlwl
Quau — 0429 0,429
N [ OAEa +(2a+1)0 55% C4D4 falFCdafg3GeAuGthaNSS4\N4
4 rAu !
C,D, f,,Feya fuN,SW
C3D3 fa4 fg4GeaGthAuN§SS[ ZC ZD } C; ’g\i 31V\j : _1}N3
1Y1 Ta2 Tg2'V291Vy
. (QOAUE—ao 429 Ca 3‘5; = ]04 D, a1 Fesa Fy:GeaiCuna N SW,
4 rAu !
C.D.f sz G NS CZDZfalFCdafglleZWZ_l
373 "a4 "g4~eathAu' Y 4%3 3
’ ClDl faz ngstlwl
o [QOAUE—ao 429 Ca 2"1‘;? = JCA D, f1:Fesa FysGenuGuna N3 S W,
rAu '
C,D,f F..f.N,SW
C3D3 fa24 fg4GeaGthAuN453 22 ot Cla oo 12 2_1 3
C1D1 faz ngstlwl
-0,429 0,429
D [QOAuEa + (2a+1y) 55a JC4 fa3FCdafg3GeAuG[haN3S4W4
4 rAu y

C,D,f F..f.N,SW
CsDsfas fg4GeaG[hAuN4S3 272 al Cda g1 7172772 4 ;
C,D, faz fgzstlwl




Tabela A2 — (cont.)

104

Parametro

Derivada

o

Sy

W,

Fcaau

Gihau

c':‘tha

QOAu

ErAu

eAuGtha N 3 S4W4

E:Au (2a+1)0,55“ 4 'a3' cda 'g3

C.D,f . F., f N,SW
CiDsfay f94GeaGthAuN453 272 a1l Cda gl 7172772  q ;
C.D: T, fgZstl\N1

Qyny — 0,429 0,429
[ o Ea + (Za + ly) 55a C4 D4 fa3 FCda fg3GEAuGtha N 3W4
rAu ]

C,D,f F.. f.N,SW
C3D3 fa4 f94GeaGthAuN483 22 "al’ Cda "g1 "1%2772 _1 ;
C,D, f,, f,,N,SW,

[QOAU—0,429+ 0,429 ]Df s

Qoay — 0,429 0,429
+
E;lAu (Za + 1y) ,55‘1

C,D, faFega fiaN S W, 1
CiDy Top TgoN,SW, ’

]C4 D4 fa3 I:Cdal fgSGeAuGtha N 3 S4

C3 D3 fa4 fg4GeaGthAu N483[

[QOAU - 01429 0,429

Es&u ¥ (Za + 1)0 ’55a ]CA D4 fa3 fg?’GEAUGIha N 384

C,D,f,, f,N,SW,

Qua=0429 0429 | CyD, fosFean fgsNsSW,
E:Au (20! + 1)0 95° e C3 D3 Fa4 Fg4 N 453W3

C,D, f, Fegafi N, SW
C3D3fa4fg4GeaGthAuN4S3[ 272 al Cda g1 "1%2 2—1}/V3

:

N
11 "a2 "g2""2%~1" "1
(QOAU —0429 0429 ) (C4D4 fosFoom fosNsSW, ]
EZ, (2a+1)0,55* )| C,D,f,, f,,N,SW,
GeaGlhAu[CZD2 FurFoos FguNiSW, 1]
C,D, f,, F,N,SW,
GeAu tha[C4 D4 fa3 I:CdAu fgS N SS4W4 _ 1]
C3 D3 fa4 fg4 N 433W3
C,D, fuiFea fgl N,SW, _ 1]
C,D, f,, ng N,SW,

EgﬁuGeaGthAu[

C3D3 fa4 fg4N4S3W3
C,h, falFCdafglleZWZ 1
CDi o f92N281W1

c,D,f .F f .N.SW
aEr_:u_l(QOAu—0,429k;eAuGlha[ A PELE T LA E ) 4_1]

GeaGthAu[
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Tabela A2 — (cont.)

Parametro Derivada
IN(Ea )Qoau —0,429)+ 0256 0838 CaDy fasFoom TosNsSWy |
EZ, (2a+1)055%  (2a+1)20,55% ) M ™ CyD;foy FogNSyW4 .
a G.G CzDz fal FCda fgl lezwz 1
ea“thAu -
Cl Dl faZ fgl NZSI\Nl
0.429In(E,, ) 0,256 0,858

(2¢+1)055°E%  (2a+1)0,55°EZ " (2a+1)%0,55%EZ
((QOAU -0420) 0429 J (C4D4 fasFeanu fosNaSW, 1J
EZ, (2a+1)055% ) "™\ C,D,f,, f,,N,SW,
cioul oatmom Y
11 "a2 "g2" "2~1" "1
[QOAU ~0420 0429 ] [C4D4 fuaFoonfasNsSW, 1J
EZ, (2a+1)0,55% )™ C,D,f,, f,,N,SW,
coul “eaimen )
11 "a2 "g2' "2~1" "1
Ea 0429a E*

i2a+1i0,55“

Gea

GeAu
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Tabela A3 — Derivadas em relagcdo concentracdo do elemento, dada pela equacgéo (1.105).

Parametro Derivada
Cubuo B g 0B e,
Na N O ]
Cu D*‘“EA“NA“[ e )I(E?:u = (2a1‘-) f;).ssa h (2(13 is)szsti,ss"]sA“WA“ _
CaDetikiaNn [ = ;gm (2a 2’:2)355” ] Lo
T T AL
a [canagakMNm[[ooa 0, 0 ]]sW]
CrluenN a[QO&UE_;jz“m Tl (2 0+"1‘§z,55“ ]SA“
Wau C.De.ky N o [ Qua ;2,429 - 2,335511 ]Satawa
CrDmbn Na[QﬂauE_;{zAw Tl (2 21?3,55" ]SA“WA“
tau C.D.e.koN o, { Qua ;2,429 - :}_,ﬁissa Jsatawa
CrDnbuN {QoauE_;{: P * 7 (2a 0+"1‘§3 55¢ )WA“
Sal C.D,&,K0 N o, [ Qua ;2,429 o 3’:?;55,, ]SataWa
R s i errer ] A
Dau C.De.ky N o [ Qua ;2,429 - 2,335511 ]Satawa
PauénN {QoauE_;;tAzg AT 0+"1‘§z,55“ ]SA“WA“
Cau C.D,&,Kp N, [ Qs ;2’429 e 2’??355“ ]SataWa
CrDmbn N{QMUE_;’:A” Tl (2a 0::?3,55“ ]SA“WA“
Nay Y e ey )
CrDubn N{QoauE_;’:Azg Tl (2a 0+,‘1‘§3,55“ ]SA“WA“
W oo 0
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Parametro Derivada
Quau — 0,429 0,429
Cn D én N au S W
AT AT A a[ EZ, 7 (2a+1)055% MM
Ca - Q,, —0429 0,429
CD,e.k,, N 2~ ! S.tW
a“a®a™o0a'Y Au Ef; ¢ (2a+1)0‘55a ata''a
Quau — 0,429 0,429
Cn D én N au S W
AT AT A a[ EZ, $ 7 (2a+1)055% |
ta - Q,, —0429 0,429
C.D,.e.k,,N fa___ ! S.t2wW
a~a“a™0a’ Y Au E,o; ¢ (2a+1)0’55a ata''a
Quau — 0,429 0,429
Cn D én N au S W
AT AT A a[ EZ, $ 7 (2a+1)055% |
Sa - Q,, — 0429 0429
C.D,g.k,,N va___ d St W
a~a“a™0a’' Y Au Erg; '] (2a+1)0‘55a ata''a
Qoo — 0,429 0,429
Cn D én N au S W
AT AT A a[ EZ, 7 2a+1)055% MM
Da - Q,, —0429 0,429
C,D’¢.k,,N a7 i S tW
a~a®a™0a'Y Au Ef; ¢ (2a+1)0‘55a ata''a
_ CruDagaNSAWy, _
Q,. — 0,429 0,429
C,D,&,k,, N a S, W,
a~a®a™o0a Au[ EZ\ ¢ (2a+1)0’551 ata'"a
Qua — 0,429 0429
CpyDa&ag N 2 w
f AT AL A [ EZ ¢ (2a+1)055% )N
Q,. —0.429 0,429
C,D,e.k,, N 2 S, LW
a~a“a™o0a Au[ E:,a '} (2a+1)0,55" ata'Va
_ CriDaa NaSaW
—-0429 ,
CaDaEraAugakl]aNAu Qﬂa ¢ + 0429 a aWa
Qoau EZ (20 +1)0,55%
aCAuDAuE/:g_lsAuNa( 0Au _0'429)SAUWAL|
0,429 ,
CaDagakoaNAu Qﬂa a [ 0,429 a ara“"a
Erau EZ (2a+1)055
Quau — 0,429 0,429
C,Dyea N W
AuTAT A { E&, $ T (2a+1)055% |
QOa Qpa —0.429 0,429
CaDaEggakoaNAu( aE; ¢ (2a+1)0’55a ara’"a
ae Q,, — 0,429 0,429
aC,, D, E;* s, N —0429] =% S
Au™~ Au—a Au a(QI)Au { E;,ﬁ ¢ (2a+1)0’55a Au'Y Au
E:a Q,. — 0429 0,429
C.D,e.k,, N 0a — ' W
a~a“a™0a'Y Au Eg '] (2a+1>0’55a ata'Va
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Parametro Derivada
Quau — 0429 0,429
C, Dy & S, W
AT AT A ( EZ, o (2a+1)0,55% | A ™
& Q,, — 0429 0,429
C,D,&2k,,N la__ S, t,W,
aTatata A“[ E® ¢ (2a+1)055”J e
Qoau — 0,429 0,429
C, Dy & S, W
AT AT A ( EZ, o (2a+1)0,55% | A ™
Koa 0429

C.otei N

a

- 0,429 S.LW,
(2a+1)0,55%
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APENDICE B

Listagem parcial do codigo COVAR, para a determinacdo das covariancias entre 0s
parametros ko e Qo determinados experimentalmente, aplicando-se as equacdes (1.106) e
(1.107).

KEAAKREAAKRAAKAAAXAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAhhhhhhhhhhhhhhhihhiiiiiiik

C COVAR
C 28/09/10 - Vanderlei Cardoso / Mauro S.Dias
C DETERMINA A COVARIANCIA ENTRE OS KOS E Q0S CALCULADOS;

REAL*4 N1,N2,N3,N4,KCHARACTER*70 INP1,INP2,INP3, OUT,AAA
DATA INP1/'CA\LMN\FORTRAN\DATA\COVAR1.DAT'/

DATA INP2/'C\LMN\FORTRAN\DATA\COVAR2.DAT'/

DATA INP3/'C\LMN\FORTRAN\DATA\COVAR3.DAT'/

DATA OUT/'C:\LMN\FORTRAN\PROG\COVAR.OUT/

READ(1,*) N1(1),FZ1(1),FAL(1),D1(1),C1(1),S1(1),W1(l),GTHI(I),
'EFI(1),FCDI(1),Q0C(1),ERC(1), ALFA(I),GEI(1),ERI(I)

READ(L,*) N2(1),FZ2(1),FA2(1),D2(1),C2(1),S2(1),W2(1),GTHI(I),
'EFI(1),FCDI(1),Q0C(1),ERC(1), ALFA(I),GEI(1),ERI(I)

READ(1,*)
N3(1),FZ3(1),FA3(1),D3(1),C3(1),S3(1), W3(1), GTHC(I), EFC(I),FCDC(1),Q0C(I),ERC(1),
ALFA(1),GEC(I),ERI(I)

READ(1,*) N4(1),FZ4(1),FA4(1),D4(1),C4(1),S4(1),W4(1), GTHC(I),
'EFC(I),FCDC(1),Q0C(I),ERC(I), ALFA(I),GEC(I),ERI(I)

C DERIVADAS EM RELAGAO AOS PARAMETROS DO KO

DO 600 1=1,2
C PRIMEIRO CONJUNTO
C N1
DEL(1,1)= (Efc(i)*fal(i)*fz1(i)*Gthc(i))/(Efi(i)*Gthi(i)*w1(i)
*C1(i)*D1(3i)*S1(i)*((Fa3(i)*fz3(i)*N3(i))/(W3(i)*C3(i)*D3(i) *S3(i))-
(Fad(i)*fz4 (i) *NA(i))/(Fede(i)*wA(i)*CA(i) *DA(I)*S4(i))))

C  DERIVADAS EM RELACAO AOS PARAMETROS DO Q0

C N1

DEL(J,1)=-(((QOc(i)-0.429)/Erc(i)**alfa(i)+0.429/((2*alfa(i)+1)
*0.55%*alfa(i)))*C2(i)*D2(i)*FAL(i)*FCDI(i)*FZ1(i)*GEC(i)*GTHI(i)

*S2(i)*W2(i)*((CA(>1)*D4(i)*FA3(i)*FCDC(i)*FZ3(i)*N3(i)*S4(i)

S\WA(i))/(C3(3i)*D3()*FAL(I)*FZ4(>i)*N4(i)*S3(i)*W3(i))-1))/(C1(i)



*D1(I)*FA2(i)*FZ2(i)*GEI(i)*GTHC(i)*N2(i)*S1(i)*W1(i)*((C2()
*D2(i)*FAL(I)*FCDI(i)*FZ1(i)*N1(i)*S2(i)*W2(i))/(C1(i)*D1(i)
SEA2(I)*FZ2(i)*N2(i)*S1(31)*W1(i)-1)**2)

C CALCULO DA MATRIZ DE COVARIANCIA

DO 1110 I=1,LL

DO 1510 J=1,LL

COVAR(I,J) =0

DO 1610 K=1,M2

PARC = DEL(I,K)*DEL(J,K)*RO(1,J,K)*SIG(1,K)*SIG(J,K)
COVAR(I,J) = COVAR(I,J) + PARC

1610 CONTINUE

WRITE(6,*) 'COVAR FINAL'

WRITE(6,*) 11" J,J," COVAR(I,J),COVAR(I,))

C MATRIZ DE CORRELACAO
WRITE(6,*) '"CORRELACAO FINAL'
DO 1120 1=1,LL
DO 1520 J=1,LL
CORREL(],J) = 1000*COVAR(I,J)/SQRT(COVAR(I,1)*COVAR(J,J))
WRITE(6,%)'I'l," J,J' CORREL(I,J),CORREL(l,J)
1520 CONTINUE
1120 CONTINUE
CLOSE (1)
CLOSE (2)
CLOSE (3)
CLOSE (6)
STOP
END

FEAAAAAAEAAAAAAAAAAAXAAAAAAArAArAArdAhArrAhAArAhkhhhkhhhkhkhhkhkhhhkihhihhiihiiiiikx

110



111

APENDICE C

Listagem parcial do codigo TRIPLEB, para a determinacdo do parametro « pelo Método
dos Trés Monitores Descobertos, dado pela equacdo (1.77) e sua incerteza calculada por
Monte Carlo.

FEhAAAEAAIAEAAkAAAAAAkAAAkAIAAkAAAhrhhrAhhrrAhkrhhkrhhkirhhkhhhkhhhkhhhkhkhhhkihhihhihiiiiik

C TRIPLE BARE

C DETERMINACAO DO PARAMETRO ALFA(I) SEM CADMIO E SUA
INCERTEZA POR MONTE CARLO

C 17/09/11 - Vanderlei Cardoso / Mauro S.Dias

REAL*4 N,KO,N2,K02

INTEGER, DIMENSION(1):: SEED

INTEGER*4 COUNT

DATA INP/'CA\LMN\FORTRAN\DATA\TRIPLEB.DAT'/
DATA OUT/'C\LMN\FORTRAN\PROG\TRIPLEB1.0UT/
DATA OUT2/'C\LMN\FORTRAN\PROG\TRIPLEB2.OUT'/
CALL SYSTEM_CLOCK( Count)

Seed = Count

CALL RANDOM_SEED( PUT = Seed )

READ(1,*) NH, ALFAL, ALFA2, NCANAL

DO 10 1=1,3

READ(L,*) N(I),FZ(1),FA(1),D(1),C(1),S(1),W(1),GTH(I),
'EF(1),GE(1),Q0(1),ER(1),KO(I)

READ(1,*) SN(I),SFZ(1),SFA(1),SD(1),5C(1),5S(1), SW(1),SGTH(),
'SEF(1),SGE(I),SQ0(1),SER(1),SKO(1)

CALL SRANDOM (SRAN)
N2(J) = N(J) + SN(J)*(SRAN-6)
20  CONTINUE

C CALCULANDO OS PARAMETROS "ASP1,ASP2 E ASP3 USADOS PARA
DETERMINAGAO DE ALFA(l)
ASP1=N2(1)*FA2(1)/(W2(1)*S2(1)*D2(1)*C2(1))
ASP2=N2(2)*FA2(2)/(W2(2)*S2(2)*D2(2)*C2(2))
ASP3=N2(3)*FA2(3)/(W2(3)*S2(3)*D2(3)*C2(3))

C ******************CALCU LAN DO ALFA(I)***********************
ALFA(I) = ALFA1

QO02A(1)=(Q02(1)-0.429)/ER2(1)**ALFA(l) +

*0.429/((2*ALFA(1)+1)*0.55**ALFA(I))
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Q02A(2)=(Q02(2)-0.429)/ER2(2)**ALFA(I) +
*0.429/((2*ALFA(1)+1)*0.55**ALFA(l))
Q02A(3)=(Q02(3)-0.429)/ER2(3)**ALFA(I) +
*0.429/((2*ALFA(1)+1)*0.55**ALFA(1))
FALFAL = (A - B)*Q02A(1)*GE2(1)/GTH2(1)
FALFA2 = -A*Q02A(2)*GE2(2)/GTH2(2)
FALFA3 = B*Q02A(3)*GE2(3)/GTH2(3)

C CALCULANDO O PRAMETRO f
FO=((GE(L)*KO(1)*EF(1)*Q0(1)/(KO(2)*EF(2)))-(GE(2)
*ASP1*Q0(2)/ASP2))/(GTH(2)*ASP1/ASP2 - GTH(1)*KO0(1)
*EF(1)/(KO(2)*EF(2)))
WRITE(2,*)PARAMETRO f=',F0

WR ITE(2 , *)' khkhkhkkhhhkhkhkhkkkkhhkhrrrhkhkhkhkhkkhhirrrhhhhhkhhiirrihhhhhiiiiix!

WRITE(2,*) *xxxssssx ALFA INICIAL =" ALFAQ
WR ITE(Z’*)' KTEIIIIAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAA AR hdK!
WRITE(2,*) *x*xsssxx EINICIAL ~ =",FO
WR ITE(Z’*)' KEIIIAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAA A AA A dhdK!
WRITE(2,*) "*xxxxskix ASPT INICIAL ="' ASP1
WR ITE(Z’*)' KAEIIIAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAA A AA A dhdK!
WRITE(2,*) *xxxxsssx ASP2 INICIAL ="' ,ASP2
WR ITE(Z’*)' KAEIIIAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAA A AA A dhdK!
WRITE(2,*) ***xxsxx ASP3 INICIAL ~ =",ASP3
WR ITE(Z’*)' KEIIIAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAA A XX AR X!
WRITE(2,*) *xxxssssx A INICIAL ~ ="A
WR ITE(Z’*)' KEIIIAIAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAA A A A XXX X!
WRITE(2,*) *x*xxxsx+ B INICIAL ~ =',B
WR ITE(Z’*)' KEIIIAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAA A A XXX X!
CLOSE (1)
CLOSE (2)
CLOSE (3)
STOP
END

B R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R S S R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R R e R S e
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