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CAPITULO 11

DETERMINACAO DE K E Q, PARA
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RESUMO

Este trabalho teve o intuito de contribuir para a melhoria na qualidade dos
valores de k, e O, para as reagdes "“Se(n,y)”Se, '“In(n,y)""*"In, **W(n,y)"*"W
e "r(n,y)?*Ir. As medi¢des das amostras irradiadas no reator IEA-R1 e das
fontes padrdo da Agéncia Internacional de Energia Atdmica (IAEA, do inglés
International Atomic Energy Agency) foram realizadas por espectrometria gama
de alta resolucdo em detector de HPGe. A fim de investigar melhor as eficiéncias
nos intervalos de energia em que ndo havia pontos experimentais, foi aplicado o
Meétodo de Monte Carlo. As contribui¢des originais deste trabalho foram: a analise
de covariancia associada ao Método dos Minimos Quadrados, que foi utilizada para
o tratamento adequado das incertezas para as reagdes “Se(n,y)”*Se, *In(n,y)""*"In,
BOW(n,y)'’W e “'Ir(n,y)"*’Ir estudadas neste trabalho, em que todas as incertezas
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parciais envolvidas no processo foram utilizadas; a determinag@o experimental dos
fatores de autoblindagem para néutrons térmicos (G, ) € epitérmicos (G ) utilizados
nas determinagdes de k, ¢ O, para a reagdo '“In(n,y)"*"In e na determinagdo
experimental do fator de autoblindagem para néutrons epitérmicos (G ) utilizado
na determinagdo de ke O, para a reagdo "**W(n,y)"*’W, que ndo foram observadas
na literatura, além da determinacdo de k, obtida para a reagdo "**W(n,y)'"*’W
na energia de 625,51 keV, que também ndo existe na literatura recomendada.
Os valores de k, e O, obtidos para todas as reagdes foram comparados aos valores
encontrados na literatura.

1. INTRODUCAQ

A Andlise por Ativagao Neutronica (AAN) tornou-se uma técnica analitica de
alta sensibilidade, excelente precisao e exatiddo, adequada para andlises quantitativas
multielementares dos elementos que podem estar presentes em concentragoes alta,
média ou até como elemento-trago, em amostras provenientes dos mais variados
campos de aplicag¢do, sem a necessidade de separacao radioquimica [1].

O Método k, de AAN € uma alternativa ao Método Comparativo de Analise
por Ativagdo com Néutrons Instrumental, e elimina algumas desvantagens, como
o uso de padroes. Este método faz uso de uma parametrizagao de conjuntos de
dados nucleares experimentais ou tedricos em uma Unica grandeza que, por sua
vez, pode ser determinada. A concentragdo dos elementos ¢ calculada em relagdo a
um elemento comparador, geralmente ouro, eliminando a necessidade de padrdes.
A técnica de analise por ativagdo com néutrons no Método k pode ser considerada
“quase absoluta”, em razao da sua excelente exatidao [2].

Pesquisadores de todo o mundo tem se empenhado em recalcular os pardmetros
k, € O, [3-11] no intuito de refinar a base de dados destas constantes nucleares,
principalmente no que se diz respeito a dados anteriores obtidos por De Corte
[12-16].

O objetivo do presente trabalho foi determinar os parametros k, ¢ O,
empregando-se o Método dos Minimos Quadrados e a Metodologia da Matriz
de Covaridncia [17] para o calculo de incertezas, para as reagdes "*Se(n,y) Se,
BIn(n,y) ™mIn, W(n,y) "W e “Ir(n;y) *°Ir, casos de interesse por parte dos
usuarios de k [18].

Maiores detalhes deste trabalho estdo na tese da autora L. F. Barros [19] e no
artigo publicado intitulado “Determination of k, and Q, for *Se, '"In, "**W and
P targets applying covariance analysis” [20].
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2. METODOLOGIA

O parametro k, de um isétopo analisado, com referéncia ao comparador, €
definido por [12]:

*k ) = M (1)
0,Au’ a %@ o yAu

Au~ 0,Au

onde: M_ € a massa atomica do elemento, ©_ € a abundancia isotopica, 6, € a
sec¢do de choque para n€utrons termicos, y, € a probabilidade de emissdo gama por
desintegracgdo para a transi¢ao considerada. Os subscritos “a” e “4u” correspondem
a amostra (elemento de interesse) € ao ouro (comparador), respectivamente.

O parametro & foi determinado pela média ponderada com covariéncia dos
valores de k obtidos pela Técnica da subtragdo cadmica pela Equagdo 2 € pela
técnica que utiliza as amostras sem cobertura de cadmio pela Equagao 3, para cada
energia da radiacdo gama de cada reacdo estudada neste trabalho: Se(n,y)”Se,
113In(n’,Y)114mIn’ 186Q(V,’Y)187W e IQIIr(n;Y)WZIr.

A . (Asp,i) Ccd
. ! E cdi . Gth,Au . €, au %)
0i A .) G, €.
spAu’ Cd thi pii
s FCa',Au

k _ Asp,i . Gth,Au f+ Ge,Au ) QO,Au(a) . 8p,Au
01 Asp,Au Gth,i f+ Ge,i ) QO,i(a) gp,i

onde o subscrito i corresponde ao elemento de interesse na energia de transi¢do
considerada e Au corresponde ao ouro (comparador), respectivamente. A taxa de
contagem especifica A, =N /t .S.D.C.W). N ¢adrea do pico de absorcao total da
linha gama considerada geralmente obtida por espectrometria gama com detector
de HPGe (corrigida para tempo morto, fator geométrico, soma em cascata etc.); ¢
¢ o tempo de medida; S € o fator de saturagdo: § =/—exp(-At._), com ¢_: tempo de
irradiagdo; D € o fator de decaimento: D= exp(-=it,) com ¢,: tempo de decaimento;
C ¢ o fator de contagem: C=/1—exp(—Ait_)J/At_, com ¢ _: tempo de medida, A € a
constante de decaimento radioativo e W € a massa. F, € o fator de cadmio, G,
¢ o fator de correcdo para autoblindagem para néutrons térmicos, G € o fator de
correcdo para autoblindagem para néutrons epitérmicos e g ¢a eficiéncia de pico.

€)

0,; (@) ¢ o parametro Q. foram calculados a partir das Equagdes 4 ¢ 5 [12]:
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F R -1 G,. G
Cd Au = ~Cd Au th,i e, Au
0,(0)=— ’ ==l O (7)) @)
o F cdi RCd,i -1 Gth,Au Ge,i o4
Q(),i -0,429 0,429
9, ()= E) Qa+1)055 ©)

onde a € o parametro relacionado com a distribui¢ao de fluxo de néutrons
epitérmicos, aproximadamente dada por I/E'"* [12]. O subscrito i corresponde
ao elemento de interesse na energia de transi¢do considerada e Au corresponde ao
ouro (comparador), respectivamente.

A metodologia da matriz de covariancia utilizada neste trabalho emprega
para o calculo de incertezas o uso da Matriz de Covariancia [17,19,20], que ¢
essencial para uma descri¢ao completa das incertezas parciais envolvidas. Essa
matriz contém a variancia de cada um dos parametros e a covariancia entre cada
par de parametros.

3. PARTE EXPERIMENTAL

Foram realizados cinco grupos de irradiacdes, cada grupo com um par
de coelhos, um com amostras sem cobertura de cadmio, outro com amostras
com cobertura de cddmio ¢ uma irradiacdo com o coelho com amostras de W com
cobertura de cddmio, na posicao de irradiagdo 24 A, prateleira 5 do reator IEA-R1
do IPEN/CNEN-SP, irradiando-se cada coelho por 1 hora. Os fluxos de néutrons
térmico, epitérmico e rapido, na poténcia de 4,5 MW, sdo de aproximadamente
3,6 x 10%; 7,2 10" e 3,0 x10'> n cm™ s™!, respectivamente. A abertura dos coelhos
das blindagens ocorreu no dia seguinte as irradiacdes [19].

Fontes pontuais padrao da IAEA de ®Co, '#*Ba, '*’Cs e '**Eu foram utilizadas
para construir a curva de eficiéncia do detector de Germanio Hiperpuro (HPGe)
CANBERRA, modelo GR1520, geometria coaxial fechada de eletrodo reverso
com eficiéncia relativa de 15% e resolucdo 2,0 keV para a energia de 1332,5 keV
do *°Co, utilizado no processo de medida das amostras. As eficiéncias também
foram avaliadas pelo Método de Monte Carlo.

Os alvos selecionados para as irradiagdes foram materiais de referéncia
certificada (fios, folhas metalicas e solugdes padrao) do IRMM (Institute for

Reference Materials and Measurements), do RE (Reactor Experiments), do Aldrich
Chemical Company, da SPEX e da VHG Labs [19].
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4. RESULTADOS E DISCUSSAO

Os resultados de k, para as reagdes “Se(n,y)”Se, '“In(n,y)""*"In,"**W(n,y)"*’W e
Pr(n,y)"**Ir obtidos sdo mostrados nas Tabelas 1, 2, 3 e 4, respectivamente [19]. Nas
tabelas, o numero entre parénteses correspondem a incerteza nos ultimos digitos.

Tabela 1 — Resultados finais do pardmetro k obtidos para a reagdo "Se(n,y) “Se em suas
respectivas energias em comparagao com os valores recomendados da literatura

. Diferenca | Diferenca
Diferenca . .
Relativa Relativa Relativa
. k k k de k do de k do
Energia 0 0 L0 de k de 0 0
(keV) Presente De Corte et | Jaéimovié Jac’ingovié Presente | Presente
trabalho al., 200305 | et al., 201021 trabalho e | trabalho e
e De Corte . . x
%) De Corte | Ja¢imovic
(%) (%)
121,12 | 2,15(5)x107 | 1,94(1)x1073 | 2,19(3)x1073 12,9 10,8 -1,8
136,00 |7,55 (24)x107*| 6,76(7) x107 | 7,14(14) x10~3 5,6 11,7 5,7
264,66 | 7,65(11)x1073 | 7,11(5) x107 | 7,57(14) x10-3 6,5 7,6 1,1
279,54 | 3,31(5)x1073 | 3,00(4) x10- | 3,19(12) x1073 6,3 10,3 3,8

Os resultados finais de &, obtidos neste trabalho para a reagdo ™Se(n,y)*Se
nas energias 121,12; 136,0; 264,66 e 279,54 keV concordam dentro das incertezas
com o valor de Ja¢imovi¢ e colegas [21].

Tabela 2 — Resultados finais do parametro & obtidos para a reagdo '“In(n,y)"*"In em suas
respectivas energias em comparagdo com os valores recomendados da literatura

Diferenca Diferenca
Diferenca . 2| Relativa
. Relativa
Relativa de k
. k k k de k do 0
Energia 0 0 0 de k de 0 do
(keV) Presente De Corte et | Arbocco et Arbogc(‘) e Presente Presente
trabalho al.,2003[15] | al., 2014 [7] De Corte trib];lleho trabalho
(%) o/ | € Arbocco
Corte (%) %)
190,3 1,019(12)x107 | 1,06(1) x10-3 | 1,02(1)x10°* -3,8 -39 -0,1
558,4 | 2,724(35)x10~* | 2,86(2) x10~* | 2,70(3) x10~* -5,6 —4.8 0,9
725,2 | 2,721(35)x10~* | 2,90(2) x10~* | 2,70(3) x10~* -6,9 —6,2 0,8

Os resultados finais de & para a reacdo 'In(n,y)""*"In nas energias de 190,3;
5584 e 725,2 keV estdo de acordo com os valores da literatura de Arbocco e
colegas [7] considerando-se as incertezas.
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Tabela 3 — Resultados finais do pardmetro & obtidos para a reagdo "**W(n,y)'W em suas
respectivas energias em comparac¢ao com os valores recomendados da literatura

. Diferenca Relativa de k

Energia ky ky do Presente trabalho e DOe
(keV) Presente trabalho | De Corte et al., 2003[15] Corte (%)

479,53 3,22(7) x 102 2,97(3) x 102 8,4

551,53 7,32(15) x 1073 6,91(3) x 1073 5,9

618,77 9,16(19) x 1073 8,65(4) x 103 5,9

625,51 1,583(34) x 107 n.r. -

685,77 3,98(8) x 102 3,71(2) x 102 7,2

772,89 5,99(12) x 103 5,61(4) x 1073 6,7

n.r.: ndo reportado na literatura

Os resultados finais de k, obtidos para a reagdo "**W(n,y)"*’W nas energias de
479,53; 551,53;618,77; 685,77 € 772,89 keV nio concordam dentro das incertezas
com os valores da literatura de De Corte e colegas [15]. O resultado final de k
obtido para a reagdo "*W(n,y)'"®’W na energia de 625,51 keV determinado neste
trabalho ndo existe na literatura recomendada, portanto ¢ uma contribuigao
original do presente trabalho.
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O resultado final de Q, para a reagdo ™Se(n,y)”Se concorda com os va-
lores da literatura apresentada de De Corte e colegas [15] e Mughabghab [22]

considerando-se as incertezas e discorda dentro das incertezas do valor de O, de
Ja¢imovi¢ e colegas [21].

Tabela 6 — Resultado final do parametro Q, obtido para a reagdo '*In(n,y)"*"In em
comparag@o com os valores recomendados da literatura

Qo0 leere.n 2 leere‘n a Diferenca Diferenca .
De 00 00 Relativa | Relativa Relativa Relativa Diferenca
00 | do do Relativa de
Corte | Arbocco | Mughabghab do Presente de
Presente Presente | Presente R Mughabghab
etal., etal., etal.,2003 trabalhoe | Arbocco e
trabalho trabalho e | trabalho e De Corte
2003 2014[7] 22] . | Mughabghab | De Corte o
[15] De Corte | e Arbocco (%) (%) (%)
(%) (%) ° >
247(7) | 24,2(4) | 23,7(5) 27,15(330) 2,1 34,2 -9,0 -2,1 12,19

O resultado final de O, para a reagdo '“In(n,y)""*"In concorda com a literatura

apresentada de De Corte e colegas [15], Mughabghab [22] e Arbocco e colegas
[7] considerando-se as incertezas.

Tabela 7 — Resultado final do pardmetro Q, obtido para a reagdo "**W(n,y)"”W em comparagdo
com os valores recomendados da literatura

0, Diferenca Diferenca Relativa . .
Q, 2, Mughabghab Relativa do do Presente Diferenca Relativa
Presente | De Corte et al., de Mughabghab e
trabalh 2003 [15] etal.,2003 | Presente trabalho trabalho e De Corte (%)
° [22] e De Corte (%) Mughabghab (%) °
13,0 (6) 13,7(2) 12,6(4) 5,1 32 -8,0

O resultado final de O, para a reacdo "**W(n,y)"*’W concorda com a literatura

apresentada de De Corte e colegas [15] e Mughabghab [22] considerando-se as
incertezas.

Tabela 8 — Resultado final do parametro Q, obtido para a reagdo '*'Ir(n,y)"*’Ir em comparagdo
com os valores recomendados da literatura

0 Diferencga Relativa leexjeng:a Diferenca Relativa
0 o 0 Relativa do o
[0 - 0 Chilian et al., do Presente de Chilian
0 Chilian et al., 2014 o Presente R
Presente (Polytechnique) 2014 (SCKe trabalho e Chilian trabalho e (Polytechnique) e
trabalho otytechnque CEN) (Polytechnique) - Chilian (SCK+ CEN)
[4] 4] (%) Chilian (SCKe (%)
° CEN) (%) °
3,20(10) 3,94(20) 3,47(10) —-18,8 -7,8 13,5

O resultado final de Q, obtido para a reagdo "'Ir(n,;y)"*’Ir esta em desacor-

do com a literatura de Chilian (Polytechnique) [4] e Chilian (SCKeCEN) [4]
considerando-se as incertezas.
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As matrizes de correlagdo obtidas neste trabalho podem ser consultadas na
tese da autora L. F. Barros [19].

5. CONCLUSOES

Neste trabalho foram realizadas as determinagdes experimentais de &k €
O, para as reagdes “Se(n,y) “Se, '"In(nyy) " In, "*W(n,y) "'W e "'Ir(n;y) **Ir.
As incertezas associadas aos parametros k€ O, para estas reagdes foram avaliadas
com analise de covariancia associada ao Método dos Minimos Quadrados; este
foi um dos aspectos inéditos deste trabalho que proporcionou um tratamento
rigoroso das incertezas associadas aos parametros k, € O, para estas reagdes. Por
meio deste método estatistico rigoroso todas as incertezas parciais envolvidas no
processo foram utilizadas.

A maioria dos valores de k, e O, para as reagdes *Se(n,y) "Se, '“In(n,y) "*"In,
BW(n,y) "W e "Ir(n,y) ’Ir determinados neste trabalho teve concordancia com
os valores apresentados da literatura. O objetivo do presente trabalho de contribuir
para a melhoria na qualidade dos valores de ke O, para as reagdes "*Se(n,y) "Se,
BIn(ngy) "mIn, BW(n,y) W e “r(n;y) “*Ir foi atingido.
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