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Resumo da Tese apresentada a COPPE/UFRJ comodparteequisitos necessarios

para a obtencdo do grau de Doutor em Ciéncias (D.Sc

ESTUDO DE UM SISTEMA ALTERNATIVO PARA DETERMINACACDA
EFICIENCIA DO BANHO DE SULFATO DE MANGANES

Sandro Passos Leite
Mar¢o/2010

Orientadores: Ademir Xavier da Silva

Walsan Wagner Pereira
Departamento: Engenharia Nuclear

Um sistema alternativo de irradiacdo, que utilizantés radioisotdpicas de
néutrons e um pequeno volume de solucéo de Mi@@roposto neste trabalho para a
determinacdo da eficiéncia do sistema Banho deatdulie Manganés (BSM). O
sistema foi caracterizado através de simula¢desccoauigo de transporte de radiagédo
MCNP, a partir da modelagem de fontes?€f(f,n) e de ***PuBefi,n) em varios
volumes de solucdo de Mn$@ diferentes meios refletores de néutrons pama est
solucéo. O parametro calculado nas simulacbesdaptura especifica de néutrons pelo
manganés (CENM), que esta relacionada com a alwidspecifica da solucdo de
MnSQ,. Com os sistemas propostos para as fonté$gaBefi,n) e de*°Cf(f,n) foi
possivel aumentar centenas de vezes a CENM, coacelaguela alcancada na
simulacdo do sistema BSM do LN/LNMRV/IRD quandadiado por cada uma destas
fontes de néutrons. Durante esse estudo de cé@ract do sistema de irradiacdo o
conceito deste sistema foi verificado utilizandoesearranjos de irradiacao de teste
(AIT), que foram cavidades esféricas de vidro, dmicps centimetros de raio,
preenchidas de solucdo de MnS®©com e sem a presenca de um meio refletor de
néutrons. Com esses arranjos foram realizadasoquadices de eficiéncia sendo

obtido seu valor médio.
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Abstract of Thesis presented to COPPE/UFRJ as aalpdulfillment of the

requirements for the degree of Doctor of Scienc&¢D.

STUDY OF AN ALTERNATIVE SYSTEM FOR MANGANESE BATH
EFFICIENCY DETERMINATION

Sandro Passos Leite
March/2010

Advisors: Ademir Xavier da Silva

Walsan Wagner Pereira
Department: Nuclear Engineering

An alternative irradiation system, using radioig®o neutron sources
and a small MnS© solution volume, was proposed in this
work to determine the Manganese Bath System (MB8g¢iency. The irradiation
system was characterized through simulations iéhMICNP radiation transport code
from the modeling of*“Cf(f,n) and***PuBe,n) neutron sources in several MnSO
solution volumes and different neutron reflector dmen for this solution. The
parameter calculated in the simulations was thegara@se neutron specific capture
(MNSC), which is related to the MnQ®olution specific activity. From the proposed
systems for>°Cf (f, n) and®*%uBe (1,n) the NSCM was increased hundred times, in
relation with that achieved in the LN/LNMRI/IRD MBSystem simulation when
irradiated by each these neutron sources. Duringlystfor irradiation system
characterization its concept was verified usingsaemble of test irradiation (ATI),
which were spherical glass cavities, with few ametier in radius, filled with MnS©O
solution, with and without presence of a neutrofiector medium. These TIA were

used in four efficiency measurements and the agevalye was obtained.
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Lista de Simbolos e Abreviaturas

A(t)a - Atividade da amostra de solucéo inserida no BSM;

A(t)conc - Concentracdo de atividade padronizada da amaraolucdo irradiada

(atividade do’®Mn por massa de solugéo de Mn$O

oy— Seccao de choque de captura térmica do hidr@géni

omn— Seccao de choque de captura térmica do manganés;

Oo— Seccao de choque de captura térmica do oxigénio;

os— Seccao de choque de captura térmica do enxofre;

Ci — Taxa de contagem da amostra de solucdo inseadBSM medida durante o
intervalo de tempa, apos correcdes para tempo morto e radiacao de;fun

Cj — Taxa de contagem medida duranteapos corre¢des para tempo morto e radiagao

de fundo;

F — Fracdo de néutrons capturados pa¥n;

K — Fator de Correcao ;

L — Fuga de néutrons do BSM;

m,- Massa da amostra de solucéo irradiada inseridzShd

N — Captura de néutrons rapidos no BSM ;

N(Ci, Am, Tc, To )— Taxa de contagem no BSM da massa da amostigatteainserida

no volume do Banho;

N(Cj, As, Am, 7o, Tis, Ty, T;) — Contagem de saturacéodhin na solugéo do BSM;

Ny — NUumero de atomos de hidrogénio presente em Hersdlucao;

Nmn — NUmero de atomos de manganés presente em lecodutdo;

No — NUumero de &tomos de oxigénio presente em 1 ersdldcao;

Ns— Numero de atomos de enxofre presente em 1 cstldedo;

Q — Taxa de emisséao para a fonte calibrada no BSM;

S— Captura de néutrons pelos materiais da fonte;

To — Intervalo de tempo entre a data de referénoiaéio da contagem;C

Ti— Tempo no qual a fonte permanece no BSM;

T;j — Intervalo de tempo entre a retirada da fontB8EM e inicio da contagem j;

Tis — Intervalo de tempo entre a data de referénaimsercao da fonte no BSM,;

> — Seccao de choque macroscopica para néutrons;

€ - Eficiéncia do sistema de deteccdo do BSM,;

XVi



Eradionuclideo— EfiCiéncia de deteccdo no método CIEMAT/NIST,;

Am— Constante de decaimentodbin;
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ISO — International Organization for Standardizati

KRISS - Korea Research Institute of StandardsSaience, Coréia;
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MCA — Multichannel Analizer;
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SNRC - Soreq Nuclear Research Center;
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CAPITULO |

Introducao

Pauca sed matura (J.C.F.Gauss)

|.1 — Generalidades

Nos ultimos 35 anos o Laboratério de Néutrons (ted) medido absolutamente a
taxa de emissdo de fontes de néutrons (Q) atravésétbdo do Banho de Sulfato de
Manganés (BSM). Entretanto, somente em 1996, ardeeprograma de cooperacao
entre oBureau International de Poids et Mesu(BIPM), o Instituto Nacional de
Metrologia, Normalizacao e Qualidade IndustrialMIETRO) e o Laborat6rio Nacional
de Metrologia das Radiacbes lonizantes (LNMRI), fmossivel estabelecer no
Laboratorio de Néutrons (LN), com a instalacao idtesna BSM doado pelo BIPM, o
Sistema de Padronizacdo Priméaria de Fontes de odwdutr Atualmente, o
LN/LNMRV/IRD é responsavel pela guarda e manutenddoPadrdo Brasileiro de
Fluéncia de Néutrons (Fonte d&AmBe(a,n) de 3,7GBq), e pela realizacdo da
grandeza fluéncia de néutrons. O LN/LNMRI/IRD aiqutamove a disseminacéo dessa
grandeza para instrumentos de medicdo de néuttibzados na industria, em centros
de pesquisa, hospitais e em universidades, asselgultzes rastreabilidade. Juntamente
com mais sete laboratérios, o LN faz parteGmité Consultatif des Rayonnements
lonisants(CCRI), secao lll (néutrons), organizado pelo BJRMde sdo discutidos os
trabalhos de pesquisa e as préoximas comparacoedaldratoriais relacionadas a

metrologia de néutrons.

O método do Banho de Sulfato de Manganés, desedugbelos pesquisadores
que construiram a bomba nuclear (SZILARE al, 1939), foi desenvolvido
originalmente para o estudo da emissdo secundangutrons em processos de fissao.
Este método foi primeiramente adaptado para usaohlagico por O'NEAL e
SHARFF-GOLDHABER (1946), que realizaram a medichsotuta da taxa de emissao
de uma fonte de néutrons. Fisicamente, um sisteBM 8 uma cavidade, geralmente
esférica, com aproximadamente 0,5 m?3 de solucaceotrada de sulfato de manganés.
Atualmente, o BSM € o principal método utilizado Einoratérios de metrologia para
medir a taxa de emissdo de fontes radioisotopieasélitrons (SCHUHMACHER,
2004).



O principio do método Banho de Sulfato de Mang&n&sleterminacéo da taxa de
emissdo de uma fonte de néutrons através da ativdgananganés. Essa ativagéo
ocorre quando os néutrons, emitidos pela fonte sanera solugcdo de sulfato de
manganés, perdem energia, principalmente ao intezag o hidrogénio, e atingem a
faixa de energia entre 2,5X1@ 1 keV. Ao capturar o néutron, o mangarasirf)
transmuta-se paraMn, emissor das radiacdes beta, gama e de antinm®uEnt&o, a
partir da contagem da radiacdo do decaiment®Nn é possivel determinar a taxa de
emissdo da fonte de néutrons. Entretanto, como mgam&s ndo é o unico ator na
historia do néutron no BSM, ndo se pode correlaciatiretamente a contagem da
radiacdo do decaimento d8Mn com a taxa de emissdo da fonte de néutronseDest
modo, para determinar a taxa de emissdo da font@édiEons é necessario realizar
correcdes considerando, os demais eventos produg&los néutrons no sistema BSM.
Além dessas correcdes, € necessario também carsaleficiéncia de deteccdo do

sistema BSM para a radiacdo do decaiment§Mn.

A contagem do decaimento d&Min é realizada no LN/LNMRI/IRD utilizando
um detector cintilador de iodeto de sddio ativadm c¢alio. Esse detector esta contido
em um recipiente de acrilico (PMMA) e é posicionadocentro do sistema BSM apés
a retirada da fonte. Portanto, para ser corretardgterminada, a eficiéncia do sistema

BSM deve considerar essa geometria de deteccé@x{denho BSM).

No LN/LNMRI/IRD, a eficiéncia do sistema BSM tendsiobtida, conforme o
procedimento descrito por SCHUCH (1978), atravésatdagem de uma aliquota de
solucéo de sulfato de manganés ativada no reagmmAuta do Instituto de Engenharia
Nuclear e com atividade padronizada no Laboratad® Radionuclideos do
LNMRI/IRD. Nesse reator, distante cerca de 20 kb N_LNMRI/IRD, um volume de
aproximadamente 4mL de solucdo € irradiado durafiteninutos em um fluxo de
néutrons térmicos de 1@ cm®s™. Apés este periodo, esse volume de solucéo édrazi
novamente para o LNMRI/IRD. Entdo, uma parte dep@méronizada pelo sistema de
coincidéncia #f3—-y ou pela camara de ionizacdo. O volume de solugstarte é por
fim inserido no BSM e, apdés a homogeneizacédo fisieasua solucédo, € feita a
contagem com o detector cintilador de iodeto deosibtlerso na posicéo de referéncia.
A eficiéncia é enfim determinada através da razéee contagem do decaimento da



solucéo inserida no BSM e a sua atividade detedaima sistema de padronizacdo de

radionuclideos.

O procedimento de determinacao da eficiéncia derss BSM apresentado acima
€ semelhante ao adotado pelos laboratérios quenfpaete doComité Consultatif des
Rayonnements lonisant@CCRI), secao Il (néutrons) e que utilizam o daie
cintilador de iodeto de sddio. Sempre é utilizaoho intenso fluxo de néutrons e,
freqUentemente, a utilizacdo do métod@4y para padronizar a atividade da solucéo
devido ac®®Mn [Documento CCRI(II1)/07-11]. A principal diferea esta no objeto de
irradiacdo, onde em alguns casos é utilizado pdndeganés, ao invés de solucéo

aguosa de sulfato de manganés.

A dependéncia da ativacdo externa do manganés @anealizacdo do
procedimento de obtencao da eficiéncia esta reladeo com a baixa concentracédo de
atividade alcancada pela solugcdo do BSM, mesmodguaradiada por uma intensa
fonte de néutrons. No caso do sistema BSM do LN/RWNRD, quando padronizadas
as fontes mais intensas do laboratorio, a conagirae atividade alcancada pela
solucao fica na faixa de 0,02 a 0,06 Bg/mg. Comaitd que G°Mn tem meia-vida de
2,57878%0,00046 horas (LNHB, 2008) € muito diffadronizar uma amostra com esse

valor de atividade.
[.2 — Motivacéo

Como foi visto acima, para determinar a eficiéndeadeteccdo de um sistema
BSM é necessario ativar externamente o manganéspodi® que se produza uma
amostra com concentracdo de atividade que posssostEda no BSM e também ser
padronizada. Como a irradiacéo € feita geralmamtei@ reator nuclear e nem sempre
esse sistema de irradiagdo estd proximo ao labmratd BSM, a distancia torna-se
uma dificuldade no procedimento de obtencdo d#efia. No caso LNMRI, o reator
utilizado esta localizado a uma distancia de c2écam. Outro problema é conciliar a
agenda de irradiacdo do reator nuclear com a ageméaboratorio de Radionuclideos
do LNMRI/IRD e ainda conciliar as agendas desté®ritdrios com a agenda do
préprio LN/LNMRI/IRD. Essas dificuldades, que résfiem o estabelecimento de uma

rotina de acompanhamento da eficiéncia do BSM dédLNNIRI/IRD, motivaram a



realizacdo deste trabalho para propor um sistemaatéacdo da solucdo de MngsO

que pudesse ser operado no préprio LN/LNMRI/IRBtésha de irradiacao local).

1.3 — Objetivo

Propor um sistema de irradiacao local, alternateoreator nuclear, para ser
utilizado no procedimento de obtencao da eficiédoigistema BSM.

I.4 — Organizacédo do Trabalho da Tese

O estudo para propor o sistema de irradiagdo estéado na evidéncia que a
maior parte da interacdo do néutron na solucaa@cms proximidades da fonte. Essa
evidéncia foi constatada no esboco grafico daagéer dos néutrons emitidos pela fonte
no sistema BSM modelado no codigo de transporte rddiacgdo MCNP
(BRIESMEISTER, 2001). Sendo assim, foi possivehlesecer a hipdtese que a
concentracdo de atividade da solucdo de MnS@ando irradiada por uma fonte
radioisotopica de néutrons em seu interior, aumeata a reducdo do seu volume.
Sendo isso verdade permitir4 a criagdo de um pimesdo de obtencéo da eficiéncia.
Para verificar essa hipotese e atingir o objetaste trabalho foi dividido em duas

abordagens paralelas: uma experimental e outra@dgaoia simulacdo de Monte Carlo.

A abordagem tedrica foi realizada modelando-seialmente no codigo de
transporte de radiagdo MCNP5 uma fonte de caliddenbutra de plutdnio-berilio, as
mais intensas do LN/LNMRI/IRD, em diferentes volumesféricos de solucdo de
sulfato de manganés. Essa modelagem foi utilizada gefinir o volume de maxima
captura especifica de néutrons pelo manganés. Eodse para definir o tipo e a
dimensdo do meio externo a solugcdo, com o prop@@tcaumentar a captura de
néutrons pelo manganés através da reflexdo deon8utaquele volume de maxima
captura foi modelado dentro de esferas de difesentderiais. Definido 0 meio externo
a solucéo, foi estudado também o comportamentajplai@ especifica de néutrons pelo
manganés em funcdo do volume de solugdo imerso eio rafletor néutrons. Por
altimo, foram propostos, considerando os resultad@ssimulacdo, os sistemas de

irradiacéo para as fontes de californio e plutdreodio.



Na abordagem experimental, foram utilizados renip® esféricos de vidro, com
raios de 7,5 e 9,75 cm, cheios de solugcéo de sulfatmanganés. Essas esferas com
solucdo foram usadas com e sem a presenca de wenaingfletor de néutrons, sendo
denominadas de arranjos de irradiacao de testg.(A3$ses arranjos foram usados para
verificar o aumento da concentracdo de atividadealiacdo alcancada com a reducéo
do volume irradiado e realizar o procedimento dermdfio da eficiéncia. Ao todo foram
realizadas 4 irradiacdes, utilizando as fontesé&ldgrans de califérnio, americio-berilio
e pluténio-berilio. Cabe ressaltar que os AIT n@o gs sistemas que foram propostos
através do estudo tedrico. Esses arranjos fordipaglids para validar indiretamente os

sistemas propostos teoricamente antes que essesrfa®nstruidos.

Na Figura 1.1 é apresentado um esquema grafico esendolvimento deste

trabalho.

A apresentacao e desenvolvimento deste trabalfo egganizados da forma

descrita a seguir:

No Capitulo I, pagina 8, encontra-se uma discussfio respeito aos trabalhos
pesquisados e consultados. Foi feito um breveoredabre o desenvolvimento da
técnica banho de sulfato de manganés e a utilizdedta técnica na padronizacao de

fontes radioisotépicas de néutrons.

No Capitulo Ill, pagina 17, é realizada uma sucaypeesentacao sobre 0s temas:
interacdo dos néutrons com a matéria, técnica dohddaSulfato de Manganés,
padronizacao de radionuclideos por métodos ddagjéat liquida e codigo de transporte
de radiagdo MCNP.

No Capitulo IV, pagina 42, sdo definidos os maigrea métodos utilizados na
caracterizacdo dos sistemas de irradiacdo prop@stoa verificagdo experimental,
através de um arranjo de irradiacdo de teste, eabitidade no procedimento de

eficiéncia.



No Capitulo V, péagina 59, sdo mostrados e discsitids resultados das
simulacdes, a proposta dos sistemas de irradiagéo gs fontes estudas e ainda os
resultados experimentais obtidos com os arranjasatéacdo de teste.

Finalmente, no Capitulo VI, pagina 79, sdo marafdss as conclusdes e
sugestdes de trabalhos futuros.
Neste trabalho, encontram-se também alguns anguesstao essencialmente

relacionados aos temas desenvolvidos no capitulo Il

Anexo |, pagina 86, sdo abordados os pardmetrasiosehdos a medicdo de
radionuclideos por cintilacdo liquida.

Anexo Il, pagina 93, é apresentado o modelo donpetrd livre, que € um
tratamento estatistico utilizado para descrevert@cgdo do sinal luminoso pela a
fotomultiplicadora de modo a obter a eficiénciaritd de contagem dos métodos
CIEMAT/NIST e RCTD (Razéo entre a Coincidéncia Taip Dupla)

Anexo lll, pagina 101, é descrito o procedimentocdéculo da eficiéncia de
deteccdo do método CIEMAT/NIST para o caso °8dn utilizando o programa
CN2001.
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da eficiéncia do sistema BSM




CAPITULO 1l

Revisao de Literatura

Apés a descoberta do néutron, em 1932, a radiagdimonmica logo passou a ser
utilizada como ferramenta de investigacdo da estutuclear. A vantagem desta
radiacdo, em relacdo aquelas que possuem carge, €ajpode penetrar facilmente o

ndcleo atdmico; ja que ndo precisa vencer o f@epo eletronuclear que o cerca.

Um habil explorador desta ferramenta foi Enrico nier(1901-1954). Ele
demonstrou que era possivel transformar os nu@#&osicos bombardeando-os com
néutrons; ao bombardear o uranio, o mais pesadeldo®ntos naturais, esperava obter

0s elementos transuranicos, que viriam completabela periddica.

Também trabalhando com experimentos relacionados eobombardeio de
nacleos por néutrons, Hahn (1879-1968) e Strassr{®02-1980) , publicaram um
trabalho no qual concluiram que o bombardeio déendade uranio por néutrons dava
origem a formagdo de nucleos de massa intermedilimiadiatamente apds este
trabalho, Meitner (1878-1968) e Frisch (1904-19¢6ncluiram que a absorcdo de
néutrons deixava 0s nucleos de uranio instaveisinlio-os a se dividirem em dois
fragmentos de massa aproximadamente iguais. Enogamaho processo de diviséo
celular, eles batizaram esse fendmeno de fissdearuCHUNG, 2001). Depois da
descoberta da fissdo, Fermi foi uns dos primeirosraiderar que fragmentos de fissao
poderiam emitir néutrons e que uma conseqiénasaditisso seria a producdo de uma
reacdo em cadeia (SZILARD e ZINN, 1939). Os prioeimeses do ano de 1939
foram de intensas buscas por evidéncias sobreeggsado secundaria de néutrons; que
poderia ocorrer a partir de fragmentos de fissémante excitados (0 mais provavel)

ou no momento da fissao.

HANSTEIN et al (1939), EUA, buscaram evidéncias daquela emisséimdaria
de néutrons, através de um experimento que cansisticolocar uma fonte de néutrons
no centro de um grande tanque cilindrico [90 cnaltlea x 90 cm de diametro] cheio

de agua, onde também era colocado 6xido de urdamind&ionado em varetas. A



constatacdo do eventual aumento de néutrons deademparando-se 0 numero de
néutrons presentes no tanque em situacdes dic@émima quando apenas a fonte
estava presente e a outra quando o conjunto fomde-dle uranio estava no tanque. O
namero de néutrons presentes na agua era deteoratragés de medidas de folhas de
ativacdo (folhas de rodio), colocadas em diferepiesicbes dentro do tanque. As
folhas de ativagao eram utilizadas para determandensidade de néutrons em fungao
da distancia, informacéo utilizada no calculo doato de néutrons presente na agua.
Este método de medida depende de que os néutrams sederados dentro de um
volume com simetria esférica. HANSTE#® al (1939)observaram um aumento de 5%
no nimero de néutrons quando o Oxido de uranivagtgesente no tanque. Mas eles
ndo aceitaram de pronto que este acréscimo erdada\presenca do 6xido de uréanio. A
desconfianca sobre resultado surgiu porque a fatilizada por eles emitia néutrons
com energia suficiente para produzir reacdes niededo tipo (n,2n). Para evitar este
tipo de reacdo, eles montaram uma fonte de Ra¢Bg Esta fonte consistia de um
bloco de berilio com um grama de radio. Devidoiasedsdes da fonte (maior do que a
anterior), a suposicdo de que os néutrons modenaglasagua teriam uma simetria
esférica ndo era mais verdadeira, fazendo com sjuesoltados obtidos para o nimero
de néutrons presentes no tanque, nas duas situat@esionadas acima, fossem
inconclusivos. Deste modo, nédo foi possivel vaific aumento (ou ndo) no numero de

néutrons.

Para vencer a dependéncia com relacdo a simetf@icas dos néutrons
moderados, SZILARDet al. (1939), EUA, propuseram uma solu¢cdo aquosa que nao
apenas moderasse 0s néutrons, mas que também egedesstivada. Eles utilizaram
para isso uma solugéo aquosa com 10% de Sulfdtadganés (MnSg¢). O manganés
€ 0 elemento alvo da ativacdo e sua atividade iddugela captura de néutrons é
proporcional ao numero de néutrons térmicos preseatsolucdo. Agora, o calculo
realizado para determinar o nimero de néutronsidésmpresente no tanque, foi
substituido pela medida da contagem da solucdos apd homogeneizada. Neste
trabalho, ndo foi apenas desenvolvido o Método dahB de Sulfato de Manganés
(originalmente denominado de “Método de IntegraEéca” (O'NEAL e SHARFF-
GOLDHABER, 1946)), mas também foram dados os prinsepassos para se fazer
uma reagao em cadeia sustentada. Isto possibifitmuanos seguintes, a construcao de

reatores e de bombas nucleares.



.1 — O Método do Banho de Sulfato de Manganés e Kledida de Fontes
Radioisotopicas de Néutrons

O trabalho de Szilard, Fermi e Anderson, no quatésenvolvido o método do
Banho de Sulfato de Manganés foi publicado em pronge agosto de 1939, e em
primeiro de setembro a Alemanha invadiu a Polémejando a Segunda Guerra
Mundial. Neste terrivel periodo da histéria da hoithade, a comunicacdo cientifica
esteve bastante prejudicada. Nos EUA, artigosicglados a pesquisa de néutrons eram
retidos pelos editores e s6 voltaram a ser puldgkampos o término da Il Guerra
Mundial.

Um desses trabalhos foi o0 de O'NEAL e SHARFF-GOIABER (1946), EUA,
que foi recebido em 1942, mas publicado apenas®t6. Eles foram os primeiros a
desenvolver uma técnica para medir absolutametdraade emissdo de uma fonte de
néutrons utilizando o método do Banho de SulfatMdaganés. A técnica de medicéo
da taxa de emissao de uma fonte de néutrons (@)wasida por eles era a seguinte: A
fonte de néutrons a ser medida era colocada naoceet um tanque com solucéo
aquosa de MnSfQaté que a atividade induzida na solucéo pelogar@&ialcancasse 0
equilibrio. Apés este momento, a solucdo era agitad contagem era realizada com
um detector Geiger de paredes finas imerso nel@a@radiacdo ainda era feita, porém
era inserido a solugdo um absorvedor de néutrgns,Anovamente, atingir a atividade
de equilibrio da solucdo, e dela retirar o absared contagem da solucdo era
novamente realizada. A taxa de emissdo da fonteéde&ons era enfim determinada
através da expressao N#{1-R), onde N é a taxa de emissdq, &No numero de
néutrons capturados pelo absorvedor e R € a ramé® eontagem da solucdo medida
com e sem a presenca do absorvedor. A fonte de(RaBealibrada neste artigo teve o

seu valor da taxa de emissao determinado com ézeede 9,3%.

Os trabalhos de DE JUREN e CHIN (1955a, 1955b), Epdssibilitaram a
reducdo daquele valor de incerteza para aproximawi@m2%. Esta reducdo esta
relacionada com um novo procedimento realizadoefes na medicdo de uma fonte de
néutrons pelo método do BSM. Diferenciando-se dait¢é original, abandonaram o

uso do absorvedor e passaram a calibrar o conganibo-Detector através da medicédo
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de uma aliquota de solucdo com alta concentracaivddade. Este procedimento foi
realizado retirando-se um pouco mais de um litreaecao de sulfato de manganés do
BSM. Em seguida, esta quantidade foi irradiada emintenso feixe de néutrons, e
entdo, a atividade de uma aliquota dessa amosfadoonizada em um detectan¥e

o restante dela novamente introduzida no Banhovmadpos homogeneizar a solucéo
com a amostra irradiada, a contagem de seu dedairfa@realizada com o detector
imerso na solucdo. A eficiéncia de deteccéo pamdi@cio do°Mn foi determinada
por meio da razdo entre o valor da contagem dg&oldo BSM e o valor da atividade
do *®Mn medida pelo detectorg.

GEIGER e WHYTE (1959), Canada, mediram a taxa dissfa da fonte de Ra-
Be(a,n) do National Reseach Council, Canada, utilizand®SM. Eles utilizaram um
procedimento semelhante ao apresentado por De du@mn para calibrar o detector
imerso na solu¢do. Porém, utilizaram o processdarfzChalmers (SZILARD e
CHALMERS, 1934) para produzir uma aliquota de sixducom alta concentracdo de
atividade de®®Mn. Um processo Szilard-Chalmers é basicamenteebrg de uma
molécula devido ao recuo produzido pela capturandotron. Uma inovagao no
procedimento que determina a taxa de emissao ddanteade néutrons foi a correcao
deste valor para as perdas devido a captura deonéytela fonte, a captura de néutrons
rapidos [reacOes (m) e (ny) produzidas devido a absorcédo de néutrons peldsogl

de O e S presentes na solucao] e a fuga de nédlastucao.

YARITSINA (1964), Russia, descreve os trés métodgkizados no Mendeleev
Institute of Metrology (VNIIM) para determinar aldstamente a taxa de emisséo de
néutrons de uma fonte. Dentre os métodos utilizadd3SM é citado como sendo o
principal método usado em laboratorios de metralggira calibrar fontes de néutrons.
O detector utilizado pelo VNIIM € um detector del(W§, com cristal cintilador de
tamanho 4,0cmx4,0cm. Este detector foi acondicioread um recipiente de aluminio e
inserido na solugdo apos a retirada da fonte. Aagem do decaimento da solucéo foi
realizada acompanhando-se a radiacdo gantMtto de energia de 845keV. A janela
inferior do discriminador foi controlada durante&l®oo tempo de medicdo através da
energia de 661keV dd'Cs.
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Para calibrar o detector, foi adicionada a solupéesente no tanque uma
conhecida quantidade de solucéo irradiada em utarré® concentragéo de atividade
da solucéo inserida no tanque foi determinada o oo contador#3. A incerteza na

contagem da radiac#odo °®Mn foi de +1%.

GURFINKEL e AMIEL (1965), Israel, descrevem o smte BSM do Soreq
Nuclear Research Center (SNRC), fazem uma revisdweso meéetodo BSM e
apresentam o resultado da calibracdo de fontedi&ons do tipoyn), @,n) e de
fissdo espontanea. O BSM do SNRC é de geomelimalroita, com 85cm de altura e
85cm de diametro. A densidade da solugdo aquossulfigo de manganés era de
(1,3204+0,0040) g/cms3, correspondendo a uma coragd de 27,44+0,02%. Para
prevenir a producdo de 6xido de manganés duramtadhacado, foi adicionado acido
sulfidrico a solugdo. O que tornou o pH da soluga A razdo entre o numero de
atomos de hidrogénio e de manganés na solugddl (i) foi igual a 44,31 e o detector
utilizado foi um cintilador de Nal(TI), com dimemsde 3,8cm x 3,8cm, que é imerso
na solucéo apos a retirada da fonte de néutronsnfagem do decaimento da solucéo é

medida acompanhando-se a energia de 845keXMtn

Para calibrar o detector imerso no Banho, um vola®esmL de solugao foi
irradiado durante alguns minutos em um feixe deroés térmicos de 3,2x¥bn/cm?/s.
Deste volume, uma aliquota dep25foi padronizada em um detectonft O restante
da solucéo irradiado foi vertido no Banho e foi mdedconsiderando-se o0 mesmo
procedimento adotado durante a calibracdo de umta file néutrons. A eficiéncia do
sistema de deteccgéo foi obtida por meio da razéie encontagem do decaimento da
solucdo do BSM e a atividade da solucdo medidaetectbr 4(3. Neste artigo foi
mostrado também que ha uma regido efetiva de @etegge esta compreendida em um
volume de 60L de solucdo ao redor do detectorinAgzara o sistema BSM estudado,
que tem volume de solucdo de 480L, a eficiéncisidiema de deteccdo poderia ser
aumentada em 8 vezes colocando-se um conjunto tde deiectores igualmente
espacados dentro do Banho. Eles também constatgeua eficiéncia € maior quando a
concentracao da solucdo esta proxima da saturacao.
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AXTON et al (1965), Reino Unido, inauguraram o uso do BSM utacte.
Desenvolveram um experimento através da variacdcodaentracdo de sulfato de
manganés para tornar a medida®®an “virtualmente independente” da razdo entre as
secodes de choque do hidrogénio e do manganés; asnaridcipais fontes de incerteza.
Outra importante fonte de incerteza, mencionadaefe®, era aquela devido a medida
da atividade dG°Mn. Esta incerteza era devido principalmente aegéio da radiacéo
beta absorvida pelo suporte da aliquota de soldgadetector Af3. Eles eliminaram
esta fonte de incerteza passando a realizar agquneticdo através do método de
coincidénciadrf3—y. Utilizando os procedimentos acima, a incertezaeqa de cerca de
2% passou a ser de 0,3% do valor da taxa de emissfante calibrada no National
Physical Laboratory (NPL).

GEIGER (1967), Canadd, descreve diferentes métatilzados na calibragéo de
fontes de néutrons, entretanto, focaliza o artiganétodo BSM. Relata que o método
BSM pode ser realizado de duas maneiras: realizaadocontagem do decaimento da
solugcdo com um detector imerso no préprio BSM (Bashtatico) ou fazendo-se a
solugéo proveniente do BSM circular por um deteldtoalizado fora do Banho (Banho
circulante). Apresenta que a eficiéncia do caigjuBanho-detector € determinada a
partir da contagem do decaimento da solucédo do Bfd4 a insercdo de uma aliquota
de solucdo com alta concentracdo de atividad®Me. E a atividade desta aliquota é
calibrada por meio do método de coincidéncig+4. A incerteza avaliada para a

padronizacdo d&®Mn foi da ordem de 0,1%.

DE VOLPI e PORGES (1969), EUA, realizaram um extempsograma de
calibracdo de fontes de néutrons utilizando o ne®8M. Foram determinadas as
taxas de emissdo de fontes de néutrons de RaBef>Cf e de*’AmBe(a,n). O
sistema BSM utilizado era um tanque esférico de agm 101cm de diametro, que
estava conectado, por canos de ago, a um recipetgeno por onde a solugéo fluia
pelo detector numa velocidade de 250L/h. O deteaatiivado era um cintilador de
Nal(Tl) e foi calibrado utilizando-se um sistemaabéncidéncia por cintilacao liquida
413-y. O procedimento de calibragéo de detector foi reatizaddiando-se, durante 3s
num feixe de 18 neutrons/cifis, aproximadamente 25mg de sal de MpSO

monohidratado. Entédo, este sal ativado, foi diluédo agua desmineralizada e a esta
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solucéo foi adicionado peroxido de hidrogénio (&3@ acido sulfidrico, ambos na
propor¢cédo de 12 gotas por 100mL de solucdo aquessin5Q. Para evitar que o
manganés ativado se fixasse as paredes do frasiotitkcdo, a solucdo foi diluida em
etanol, na proporcdo de cinco partes de etanolppte de solugcédo. Entdo, foram
preparados 4 frascos de cintilagcdo, com 0,1mL dacgmucdo em cada um, para ser
medido no sistema de coincidéncia. Um volume dmPR,8aquela solucdo foi inserido
no BSM para ser contado. Para facilitar a dispeds&ta amostra no BSM, foi vertido
nele 25mL de BD,. A incerteza avaliada para a medicdo da ativigeade sistema de

coincidéncia foi de 0,1%.

RODONTI (1974), Italia, estabelece o padréo italide néutrons rapidos atraves
de uma fonte d€*’AmBe(a,n) calibrada pelo método do Banho de Sulfato de
Manganés. A razao Ny, foi igual a 47,45 + 0,10 e a concentracdo de MnfeOde
(26,07 + 0,04)%. O detector utilizado nas contagdm radiagcdo gama proveniente do
decaimento dG°®™n foi um cintilador de Nal(Tl) com tamanho de &68x 5,08 cm
mergulhado na solugdo do BSM. Para determinar @éptia desse detector foram
realizadas as seguintes etapas. Um volume de 5emdldcao foi irradiado em um
intenso fluxo de néutrons e em seguida este voliandiluido para 25 cm3 usando
solucdo de 0,5N HCI. Feito isso, uma aliquota desdacdo foi preparada para ser
padronizada pelo método de coincidénai@+4. Ao mesmo tempo, o restante daquela
solucéo foi inserido no Banho onde, ap6s mistwarsolucdo, foi colocado o detector
para realizar as contagens. A eficiéncia de detedeferminada para o sistema BSM
italiano foi de 1,656 x16:0,4%.

SCHUCH (1978), Brasil, descreveu, em sua dissertad@ mestrado sobre
calibragéo de monitores de néutrons, o sistema3M Bo LN/LNMRI/IRD utilizado
na época para padronizar fontes de néutrons. Nasdalho, foi descrito o
procedimento de obtencéo da eficiéncia adotado Ig¢IbNMRI/IRD. Nele, aliquotas
de solucdo de MnSOforam irradiadas durante 10 minutos num fluxo @etrons
térmicos de 1&m?s™ do reator Argonauta do Instituto de Engenharialéarc Entéo,
para padronizar a concentracdo de atividade da@wluradiada, um conjunto de 5
amostras de massa conhecida desta solucao foraian@elo método de coincidéncia

413-y. Concentracdo de atividade da solucdo medida péltodo 43—y foi de 716
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Bg/mg. O restante da solucéo irradiada (cerca defdgvertido no BSM e a sua
contagem foi realizada seguindo o0 mesmo procedomdmtuma calibracéo de fonte de
néutrons. O valor da eficiéncia obtido nesse priateqto foi de 6,2511x10+1,5%.

PARK et al (2005), Coréia do Sul, descrevem o procedimentenddicdo de
fontes radioisotdpicas de néutrons no BSM do Kdéteaearch Institute of Standards
and Science, KRISS. A técnica BSM utilizada é dacgm circulante e o sistema do
KRISS é constituido de dois tanques. O tanque mtaior 125cm de diametro e o
menor, utilizado para fontes de néutrons de mamensidade, tem 65,5 de diametro.
Ambos os tanques estdo abastecidos de solugcaocaacmsconcentragcédo de sulfato de
manganés de (0,046798 +7,5X)0y/cm?® e densidade de (1,0459+9,5%1@/cm3 a
20°C. A razdo N/Nun € de 341,44+0,54. A contagem do decaimento dec&olé
realizada por dois detectores de Nal(Tl) de tam&h8bcm X 3,81cm, localizados em
um tanque de 10L, por onde circula solugdo numacigdde de 10L/min. A eficiéncia
do sistema de deteccdo é determinada a partiral#iacdo, em um intenso fluxo de
néutrons, de um floco de manganés com 99,98% dz@uEste manganés ativado é
dissolvido em 50mL de uma solucdo de 0,1N HCI. &mtdta solucdo é dividida em
duas partes através de um preciso processo deepeshina parte desta solucdo é
vertida no Banho e a outra levada para o sistemaodeidéncia #f3-y, onde a
concentracdo de atividade da solugéo foi determinaceficiéncia foi determinada trés
vezes, sendo o valor médio destas medicdes del®]28% 3%.

ROBERTS e JONES (2008), Reino Unido, descrevem egdigdes realizadas
para validar as novas instalagcdes do sistema BSMlatmnal Physical Laboratory,
construido em 2007. Nessas medicdes, a eficiéoicteferminada através da irradiacéo
de uma amostra sélida d&@n no reator de pesquisa CONSORT situado em Ascot.
Entdo, dessa amostra foi produzida no NPL solugdsudfato de manganés com
aliquotas sendo padronizadas na camara de ionizacdm sistema de coincidéncia
413-y. O restante da solucéo foi vertido na cavidad8atho e em seguida a solugéo
foi agitada por no minimo 10 minutos para alcargartomogeneidade antes que a
solucéo fosse bombeada através reservatorios dageom. Nesses reservatorios estdo
dispostos quatros detectores de Nal(Tl). Atravémddicdo do decaimento da solugéo
inserida no Banho a eficiéncia dos detectores litida em termos da contagem por
decaimento dé°Mn.
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CAPITULO 1lI

Fundamentacao Teorica

[11.1 — Interacdo do Néutron com a Matéria

A interacdo dos néutrons com a matéria é um prodesstante diferente daquele
que ocorre com particulas carregadas ou radia¢éeereagnéticas. Por ser o néutron
uma particula que ndo possui carga elétrica, ntivaige eletromagneticamente com
elétrons e nucleos constituintes do meio mate@ahrocesso da interacdo do néutron
com a matéria ocorre através da forca nuclear,éjde curto alcance e restrita ao
tamanho do nucleo. Portanto, em seu processo el@g¢ab com a matéria, o néutron,
necessariamente deve penetrar no nucleo ou entsgarpanuito proximo a sua
superficie, dentro dos limites de acdo da forcalemnc O parametro que rege e
quantifica essa interacdo € chamada de seccaoodeete assume valores diferentes
para cada tipo de interacdo. Este parametro degeddenucleo (material) objeto da
interacdo e da energia do néutron. Em casos @saticenergia do néutron costuma ser
classificada em faixas: de 0,0001 a 0,5 eV, derodsttérmicos; entre 0,5 eV e 100
keV, de néutrons epitérmicos; e acima de 100 ked/né@utrons rdpidos. Entretanto,
alguns autores costumam variar ligeiramente osremldas faixas conforme o estudo
realizado.

A interacdo dos néutrons com a matéria pode sedidiévem dois principais
processos, considerando o estado energético deodlslo apds a interacdo. Um desses
processos ocorre quando a energia cinética totadtdeacao do néutron com o nucleo
alvo é conservada. O nucleo permanece em seu dstatlamental e ndo héa alteracdo
de sua estrutura nuclear. Este processo é denamileaglspalhamento eléstico.

O outro processo, denominado de absorcao, ocoenredg o néutron incidente é
absorvido pelo ndcleo alvo, e pelo menos partendagéa cinética do néutron incidente
€ absorvida por ele, deixando-o instavel. Estaabiétlade gera outros fendmenos,
dentre os quais se destacam o espalhamento inelastcaptura radioativa e a fissdo

induzida.
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No espalhamento inelastico, o néutron incidenteséraido pelo nucleo alvo. Em
seguida, o ndcleo instavel emite um néutron comgéeiferente do incidente. Mesmo
apos essa emissdo, 0 nucleo poderd ainda ndoctercatio a estabilidade, sendo
necessario liberar o excesso de energia atravésidaao de radiacdo gama. A emissao
de radiacdo gama ocorrera se 0 néutron incidergsupoenergia superior a 1,0 MeV
para nucleos leves e a partir de 0,1 a 1,0 MeV péackeos médios e pesados. Se a
energia do néutron incidente for maior do que 1¥Meacdes (n,2n) poderao ocorrer.

Na captura radioativa, o néutron incidente forman @ nucleo alvo um nucleo
composto que apresenta energia de excitagdo igeakeggia de ligacdo do néutron,
acrescida a energia cinética do néutron inciddate.todas as faixas de energia do
néutron incidente observa-se captura radioativegrpoocorre com maior frequéncia

para néutrons térmicos (néutrons com energia darode fracdes de eV).

Néutrons térmicos tém energia mais proxima da énelg equilibrio térmico do
meio. Portanto, permanecem maior tempo nas vizgdsados nucleos, o que aumenta a
probabilidade de serem capturados. Estes néutmrser@m capturados pelo ndcleo
produzem reacdes do tipo\n,que sédo possiveis de ocorrer para praticamedts tos
elementos quimicos. Na solucdo de sulfato de nm&sgaa captura de néutrons

térmicos é realizada pelos ntcleosén, H, *°S e'®0.

Néutrons rapidos, ao serem capturados, fornecemual®o energia suficiente
para que particulas carregadas possam ser engtigastir dele, isto é, para que tais
particulas vencam a barreira da forga forte queténam nucleo coeso. As principais
reacdes de captura de néutrons rapidos sao agadmii), (n,d) e (n,p). Na solucéo de
sulfato de manganés, os nucleos de O e S capt@atrons rapidos através de reacdes
do tipo*®0(na)*3C, **S(nm)?°si e3%S(n,pf?P.

A fissdo induzida € a fragmentacdo do ndcleo ens dua mais partes apos
absorver o néutron. Este tipo de reacdo é maisipebcom néutrons térmicos AbU,
2%y e2*U. Com néutrons rapidos, este processo ocorre rarienalos nucleos
pesados. Durante a fissdo induzida, ocorre a herae diversos tipos de radiacao,

dentre as quais néutrons e raios gama.
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Quando o néutron é espalhado em um meio constifpddmicleos leves, ele é
submetido a um processo denominado de moderagéalizacdo. Este processo é
importante, pois, como foi dito anteriormente, @&itrons térmicos, possuem maior
probabilidade de serem capturados pelo nucleo. rietade baixo numero atémico,
gue séo utilizados para reduzir a energia dos ov&itsdo chamados de moderadores.
No BSM, a moderacao dos néutrons emitidos pela fémealizada, essencialmente pela
agua, isto ocorre devido aos atomos de hidrog@nreducdo na energia do néutron é
necessaria porque a seccdo de choque de captung@utt®ns pelo manganés esta
compreendida na faixa de energia de néutrons tésngcepitérmicos, e € proporcional

ao inverso da velocidade dos néutrons.

[11.2 — Espectros de Néutrons de Referéncia

A ISO 8529 (ISO 8529-1, 2001) especifica os segsinhmpos de néutrons:
» Neéutrons produzidos por fontes radioisotopicaduindo fontes de néutrons em
um moderador;
* NeEutrons produzidos através de reacbes nucleardigando particulas
carregadas provenientes de um acelerador (gerad®rgsutrons);

*« NEutrons de reatores

A ISO 8529 também estabelece quais espectros desfaadioisotépicas de
néutrons que devem ser utilizadas na rotina debregho e de irradiacdo dos
laboratérios de metrologia. Estes espectros deréref sdo os das fontes de
americio-berilio, californio-252 e americio-borendo também o californio-252 imerso
em um recipiente com agua pesada (esfera de ac@am de diametro e revestida

com folhas de cadmio) definido como espectro deréetia.

[11.3 — O Método Banho de Sulfato de Manganés

Como apresentado no Capitulo I, o método BSM é&tepdo por laboratérios de
metrologia para determinar a taxa de emissdo dedoadioisotopicas de néutrons. Na
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Figura lll.1, sdo apresentados alguns sistemas B&bbntrados em alguns desses

laboratorios.

© D)

(E)

Figura Ill.1 — Apresentacédo de alguns sistemas de padronipaicaéria néutrons que
utilizam o BSM ao redor do mundo. Imagens retiradias sitios de cada instituicdo na
rede internacional. (A) BSM circulante do Nationistitute of Standards and
Technology NIST dos Estados Unidos da América, BBM circulante da Korea
Research Institute of Standards and Science (KRt&SYoréia do Sul, (C) BSM
estatico do Czech Metrology Institute (CMI) da Relpta Tcheca, (D) BSM circulante
do National Physical Laboratory (NPL) da Inglater(&) BSM circulante D. I.
Mendeleyev Institute for Metrology St. Petesbur\(N) da Russia
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Um sistema BSM é constituido, basicamente, de wandgr tanque ou cavidade
com solucdo aquosa concentrada de sulfato de méa@ai©® + MnSQ). A medicao
da taxa de emissdo de uma fonte de néutrons ea@alinserindo a fonte de néutrons
na solucado, onde deve ficar até que atividade g&w alcance a saturacédo. O grande
volume de solucao é necessario para que a maiar ¢g@s néutrons emitidos pela fonte
seja termalizado e, deste modo, capturados pel@ané&s. Néutrons que porventura
ndo sejam termalizados também podem ser captucadescaparem da solucéo; estas

duas circunstancias do néutron no BSM serao disiadiante.

Os néutrons termalizados sado capturados principgéme@elos nucleos de
hidrogénio tH) e manganés’iMn). Este Gltimo, ao capturar um néutron transfos@a
no manganés radioativo (meia vida “G&in: 2,57878+0,00046 horas (LNHB, 2008)),
cujo espectro de decaimento é apresentado na FifjZraAo decair 0°°Mn emite
radiacbes beta e gama, e através da medida de astasdradiacbes é possivel
determinar a taxa de emissao de uma fonte de m8uf@). Nos primeiros trabalhos
(O'NEAL e SHARFF-GOLDHABER, 1946; DE JUREN e CHINI955a) que
aplicaram o método BSM para calibrar fontes dernést no final da década de 1940, a
radiacdo beta era utilizada para realizar as medgtaém, com o aprimoramento dos
detectores de cintilagcdo, passou-se a utilizadiagdo gama.

56-Mn
3,6955
Y172 73 3,4452
33697
Yo ¥s 3,1229
.~ 1o 2,9598
Emissao Beta (keV) NELTA 2,6575
0 2503 Yo— 2,0850
9 3258 ’
© 5726 Yio
0 7357 / 0,8468
6 1038,0 2 ' 0,0000
0 1610,5 56-Fe
0 28487

Figura Ill.2 — Espectro de decaimento ¥vin (TABLE OF NUCLIDES, 2008)

O Método do Banho de Sulfato de Manganés podeeséizaido através de duas
técnicas: o BSM estético e o BSM circulante. Aedihca entre as duas técnicas esta no
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modo de medida da atividade da solucdo. No BSMileinte (Figura I11.3) a solucéo
circula continuamente através de tubos e passadptactores, geralmente dois,
colocados em um recipiente externo ao Banho. N&stisma, tanto o crescimento como
0 decaimento da atividade da solucdo, induzida fmiée de néutrons, pode ser
acompanhada. Ja no BSM estatico (Figura lll.4)nap® decaimento da solucdo pode
ser acompanhado, pois a medida € realizada appbasaaetirada da fonte e imersdo
do detector na solugdo. O BSM estatico é o sistéitizado no LN/LNMRI/IRD.

lSis‘remo de Imerséo‘

Fonfe de Néufrons Detectores de Nal(Tl)|

MnSO, + H,O

1 fomed

Figura lll.3 — Esquema de um BSM circulante

Sistema de Imersdo

'Fonte de Néutrons

©[MnSO, + H,O)

Figura lll.4 — Esquema de um BSM estético
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[11.3.1 — Néutrons no Banho de Sulfato de Manganés

Considerando os mais provaveis eventos do néutatraldo BSM, a equacao

geral para o calculo da Q pode ser escrita como:

Q=Rmn *Ry +Rs+Ro +R +Rep + Rer =Ry .1

Onde,

Rwn representa a taxa de absorcdo de néutrons pelgamé&s) que €
igual a taxa de producdo d8Mn. O manganés ativado é formado
principalmente pela captura de néutrons térmiags,seccdo de choque

de captura € de 13,3 b. Ele é formado segunda;aaedaixo:

n+>°Mn - [**Mn] - *Fe+ B+ y, AE =10,45MeV

Ry representa a taxa de néutrons capturados pelmggigo. O
hidrogénio, por ser o elemento mais abundante h@a&m €, depois do
manganés, 0 que mais captura néutrons térmicossedgao de choque

de captura é de 0,33 b e a reacao de captura ¢pdada

n+H S[’H]=2H +y, AE = 2,22MeV

Rs € a taxa de néutrons capturados pelo enxofre. ritgtieo captura
tanto néutrons térmicos [{)], seccdo de choque de 0,53 b, como

néutrons rapidos [(n) e (n,p)] . As reacOes de captura sdo dadas pelas

equacdes abaixo:

n+*S _[¥S] - ¥S+ y, AE = 8,64MeV
n+¥S _[*S] - #Si+a,AE =1,57MeV
n+¥S L[*S] - ¥P + p, AE = -0,42MeV
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. Ro é a taxa de captura de néutrons pelo oxigéniaphuca de néutrons
térmicos pelo oxigénio, que possui secdo de chdgqu®19 mb, é pouco
relevante se comparada as demais capturas natéaimeca dos nucleos
presentes na solucdo. Porém, a captura de néutpia®s (reacdes do
tipo (ng)) é importante, principalmente, para fontes queiteam

néutrons com energias acima de 3 MeV,

n+*0 ~["0] -0+ y,Q=4,14MeV
n+°0 [ 0] -"C +a,Q=-221MeV

. R. é a taxa de néutrons que escapam do BSM. Dependelume de
solugcéo do BSM.

. Rcp representa a taxa de néutrons capturados pejnensie que protege
a fonte quando submersa na solucéo. Este efeifoigirado usando-se
recipientes de paredes finas e com baixa seccéloodgie de absorcao;

. Rer € a taxa de néutrons absorvidos pela fonte. S&cadmbilizados
nessa taxa os néutrons aqueles que, apés serelmdsgapela solucao,

sao capturados por seu material e sistema de imersa

. Rwvut € a taxa de multiplicacéo de néutrons. Ocorregerge atraves de
reacfes de captura do tipo (n,2n) com os atomaeemes na solugédo.
No sistema BSM do LN/LNMRI/IRD essa multiplicacde déutrons
dificilmente ocorre, pois as fontes rotineiramecaébradas ndo emitem

néutrons com energia suficiente para produzir e=a{®,2n).

[11.3.2 — Determinacdo da Taxa de Emissdao de uma Rte de NEutrons pelo
Método Banho de Sulfato de Manganés

No método BSM, o parametro experimental que pereghéterminar a taxa de
emissédo de uma fonte de néutrons é a contagem cdindmto do°Mn (Cij). Essa

contagem deve ser corrigida para contagem de satufd) para entdo ser utilizada no
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calculo da taxa de emissédo de uma fonte de néuttbmalor da contagem de saturacao
é determinado por meio da equacdo Ill.2. A atividatk saturacdo da solucdo
representa 0 momento no qual o nimero de &tomd%deque estdo sendo produzidos

é igual ao nimero atomos ¥&In que estdo decaindo.

)_ CicheASTise,AmTij (7\m ‘)\s)‘ L2

N (C-- )\S ,)\m ' Ue !Tis Tij T, (1_ e—)\mrc )(e—)\sTi _ e‘)‘mTJ’ )

ij o ij 1t

onde,

Cj: Taxa de contagem medida durante o intervalo ogaer, apds correcdes
para tempo morto e radiacéo de fundo;

As Constante de decaimento da fonte de néutrons;

Am: Constante de decaimento ¥n;

T.. Duracédo do periodo de contagem;

Tis: Intervalo de tempo entre a data de referénciamsescéo da fonte no BSM;

Tji: Intervalo de tempo entre a retirada da fonte 8ME: inicio da contagem

j-ésima,;

Ti: Intervalo de tempo no qual a fonte permanecB3id.

Os termos da equacéo .2 estdo ilustrados nar&iu5, que apresenta as

curvas de crescimento e de decaimento da atividad®In presente na solucéo.
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Figura Ill.5 — Curva de crescimento e decaimento da atividad&th no BSM

Como descrito na sec¢éao 111.3.1, além da interaggondutrons com o manganés,
ocorrem outros processos de interacdo para oson8uémitidos pela fonte no BSM,
que devem ser determinados para uma correta detggdo de Q(f). Um desses
processos € a captura de néutrons térmicos, nadsolpelos &tomos de hidrogénio,
enxofre e oxigénio. Assim, para corrigir os néusrd@rmicos nao capturados pelo
manganés é calculado o parametro F, que pode tmmdedo como a eficiéncia de
captura de néutrons térmicos pelos atomos de mésg@nvalor de F é determinado

através da equacdo IIl.3.

F= Tn (L+ 3) .3

Ny,
gV (1+a)+03 tO0,+ 0y
Mn

Onde, Nin € Ny sdo, respectivamente, o niumero de atomos de mangané
hidrogénio por centimetro cubico de soluciag, On, Ose 0o Ssdo as seccbes de
choque microscopicas de captura de néutrons tésnpeto manganés, hidrogénio,
enxofre e oxigénio, respectivamente. O fatorajleorresponde a um fator de correcao
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devido as ressonancias na sec¢ao de choque do méangade o valor deé dado por
(33Nu/Npnt+ 0,8) (LOUWRIER, 1966). Observando a expressaé,diemos que essa
guantidade depende principalmente da razagNf,. Este parametro é calculado
considerando a concentracdo de agua e de sulfat@maganés presentes na solucéo. As

concentracdes sao determinadas geralmente pelaongtavimétrico.

Os outros processos de interagdo que competem cmaptara de néutron pelo

atomo de manganés sao reunidos no parametro K deerminado através da equacao
.4.

1

= .4
1-N-S-L

onde, as componentes N, S e L sdo correcdes davido

N (nuclide: Captura de néutrons répidos pela solugdo. Essapanente &
importante quando a energia dos néutrons emitidelm gonte é superior a
2 MeV (Figura lIl.6).

1,00E+00

1,00E-01

1,00E-02 -

1,00E-03 -

O - (n, alfa)
——S-(n, alfa)
—S-(np)

1,00E-04

Seccéo de Choque (b)

1,00E-05

1,00E-06 -

1,00E-07 T T T T T T T T T T
1,00E-01 2,10E+00 4,10E+00 6,10E+00 8,10E+00 1,01E+01 1,21E+01 1,41E+01 1,61E+01 1,81E+01 2,01E+01
Energia (MeV)

Figura 1l1.6 — Secc¢les de choque para a captura de néutradssgmr ndcleos de
oxigénio e enxofre através de reacdes)(r,(n,p) (TABLE OF NUCLIDES, 2008).
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Os néutrons rapidos sao capturados pelos nucleosigiEnio e enxofre presentes
através de reacdes do tipoahne (n,p). Como as fontes consideradas neste i@bal
possuem energia média acima daquele limite de i@peasta componente foi

considerada nos calculos.

S (sourcg: Essa componente refere-se aos néutrons espalpatiosolucéo e que
porventura sdo capturados pelo material da forambEm € acrescentado ao valor de S
0s néutrons capturados pelo sistema de imers&sEstma é utilizado para proteger e

posicionar a fonte até o centro do BSM.

L (leakag®: Fuga de néutrons do BSM. Depende principalmdagdimensdes
do BSM e da energia do néutron emitido pela fonte.

Os termos N, S e L sdo determinados através deleslde Monte Carlo (LEITE,
2005; ROBERTS, 2001)

Os parametros F e K permitem corrigir o valor deiddde de saturacdo para o0s
néutrons ndo capturados pelo manganés, mas amelzeésario determinar a eficiéncia
do sistema de deteccdo para enfim se obter a teandssao da fonte de néutrons. A
eficiéncia €) é obtida a partir da contagem no BSM de uma amai& solucdo com
atividade padronizada. Seu valor é obtido atravwsaddo entre o valor da taxa de

contagem no BSM da massa da amostra irradiadaidasen volume do Banho

(N(C; AT, Tp)) e o valor da atividade desta amostra de soluggt ), ),

considerando a mesma data de referéncia (equaégo Il

€= N(Cij 1)\m’rc ’TO)
At),

.5

Sendo,
AT,
CiTAem®
L-ene)

N(C; AT To)= L6

)7
Cj: Taxa de contagem no BSM da amostra de solucdimaero Banho, medida
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durante o intervalo de tempg ap0s correcdes para tempo morto e radiagdo de;fun

Am: Constante de decaimento ¥Mn;

T.: Duragdo do periodo de contagem;

To: Intervalo de tempo entre a data de referénciargce da j-ésima contagem
Ci;

E,

A1)y =My At )eone

Onde,

A(t)cone Concentracédo de atividade padronizada da amdstsolucao irradiada
(atividade do’®Mn por massa de solugéo de MnBO

M, Massa da amostra de solucéo irradiada inseridzSho.

Geralmente, os laboratorios de metrologia de nésitailizam, no procedimento
de obtencéo da eficiéncia do sistema BSM, um reatolear para irradiar a solugéo e
um sistema de coincidénci#Er3—y para padronizar a concentracdo da atividade da

amostra.

Reunindo os termas(C;, As, Am, T, Tis, Tij, Tj), K, € €F na equagéo I1l.7 tem-se

a taxa de emisséao da fonte de néutrons (Q(t)):

N(Ci Ag Ay T T T,

_ ij ? is ! Tj )K
AL)= e.F

ij?

.7

E importante salientar que o valor de Q é defimidmo sendo o nimero total de
néutrons emitidos pela fonte por segundo, considera como isolada no espaco
(NCRP, 1960). Por causa desta definicdo, néutroodupidos por reagdes nucleares
dentro da fonte, mas que sao absorvidos antegela seitidos, ndo sao contabilizados
no valor de Q. Entretanto, se 0os néutrons emitfila fonte forem espalhados pelo
meio em direcdo a prépria fonte e esta os absaegees néutrons serdo contabilizados
em Q.

28



[11.3.3 — A determinacao da Eficiéncia do Sistema 8M do LN/LNMRI/IRD

A eficiéncia do sistema de deteccéo tem sido detedn a partir de amostras de
solucdo do BSM irradiadas no reator Argonauta dtitino de Engenharia Nuclear. O
procedimento seguido para obtencdo da eficiéngiadscrito por SCHUCH (1978).
Nesse trabalho, aliquotas de solugdo de Mnfe@m irradiadas durante 10 minutos
num fluxo de néutrons térmicos de’d®y’s™. Entdo, para padronizar a concentracdo da
atividade da solucédo irradiada, um conjunto de Bstras de massa conhecida desta
solucdo foi medida pelo método de coincidénagi@—4. O valor da concentracédo de
atividade da solucdo determinada nessa medicadeforl6 Bg/mg. O restante da
solucgéo irradiada (cerca de 99) foi vertido no B&M contagem do decaimento desse
volume foi realizada seguindo o0 mesmo procedimeetama calibracdo de fonte de

néutrons.
[11.4 — Padronizacdo de Radionuclideos por Cintilago Liquida

Métodos de padronizacdo baseados em cintilagddddigsdo potencialmente
indicados a metrologia de radionuclideos de baikadade e meia-vida curta. Isto €
devido, principalmente, a rapida e simples pre@araga amostra. Por exemplo,
enquanto que em um sistema de coincidédeid—y, quando utiliza um detector
proporcional, tem periodo de preparacdo de suateande medi¢cdo na ordem de
algumas horas, na cintilagéo liquida essa prepatagd apenas alguns minutos.

No laboratorio de radionuclideos do LNMRI/IRD d®®m dois métodos,
baseados em cintilacdo liquida, que séo utilizadasrotina de padronizagdo de
radionuclideos: O CIEMAT/NIST, estabelecido no a®01999 (LOUREIRO, 1999) e
o Sistema de anti-coincidenciaidal(TI)-CL, estabelecido no ano de 2008 (DA
SILVA, 2008). As padronizac¢des da solugdo de MpSe€nlizadas pelo laboratério da

radionuclideos para este trabalho de tese, foraas fatilizando esses dois métodos.
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[11.4.1 — O método CIEMAT/NIST (C/N)

Esse método de padronizacdo de radionuclideosifoepamente idealizado por
Augustin Grau Malonda (L’ANNUNZIATA, 2003) em 197&om o objetivo de
desenvolver um procedimento de medicdo de atividagepudesse ser realizado em
qualguer contador de cintilacdo liquida, usandoloyea cintilador liquido e para
qualquer tipo de radionuclideo. Em 1984, com a gi@mcentre oCentro de
Investigaciones Energéticas Medioambientales ydiégicas (CIEMAT, Madri) e o
National Institute of Standards and TecnoloffIST, Gaithersburg) foi possivel
estabelecer um método de referéncia de padronizigéadionuclideos que pudesse ser
realizado por qualquer laboratério que tivesse wntador de cintilacdo liquida

convencional.

Devido ao C/N utilizar um tragador, ele é consideram método relativo de
medic&o da atividade. Esse tracador, que geralnéemte padréo diH, é utilizado para
encontrar a eficiéncia do radionuclideo medido.akefgciéncia depende tanto do tipo
como da energia da radiacdo e também de fatorasiomhdos ao equipamento de
deteccdo (geometria, qualidade das fotomultiplicaslo influéncia da eletronica
nuclear, composicado e densidade Optica da soluigditadora). A contribuicdo no
valor da eficiéncia devido ao tipo e a energiaatiacdo é determinada teoricamente
por meio de programas como o CN2001, desenvolvioio @QUNTHER (2002) e
disponibilizado gratuitamente no site do ICRMEsse programa calcula a eficiéncia do
radionuclideo medido em func¢éo da eficiéncia doaar, considerando o modelo do
parametro livre. No ANEXO Il é apresentado a éficia do°®Mn em funcdo da
eficiéncia do tracador calculada pelo programa @N2® no ANEXO Il é discutido o
modelo do parametro livre. Ja a contribuicdo redatio equipamento de deteccdo néo
pode ser determinada teoricamente, apenas comlmalexum padréo (tracador).

O °H é o tracador preferido quando s&o analisadosnadiideos beta emissores.
Padrées déH sdo faciimente encontrados na forma aquosa darme organica. Tém
relativamente meia vida longa (12,312+0,025anoSIHRB, 2008)) e devido a energia
da radiacdo beta emitida (20keV) a eficiéncia detagem € mais sensivel as

! http://www.nucleide.org/ICRM_LSC_WG/CN2003_PTB.zip
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caracteristicas do equipamento e ao comportameatosalucdo cintiladora se
comparado & padrdes de alta energia. Outra vantagethl é que o impacto das
incertezas deste padrdo é minimizado quando sadadosetheta emissores de alta
energia (BRODAet al, 2007).

Como o C/N foi desenvolvido para ser aplicado aamores de cintilacdo liquida
comerciais, que geralmente possuem duas fotomad#gdras em coincidéncia, o
primeiro passo € calcular a eficiéncia de contagera duas fotomultiplicadoras
conforme discutido no ANEXO I, com Pg,e R=2 (Ver Tabela All.1). Este calculo
deve ser realizado tanto pardrbcomo para o radionuclideo em anélise. Em seguida
resposta do contador de cintilagéo liquida é cadidrutilizando um conjunto de frascos
de cintlacdo com conhecidas quantidades do padtdo cintilador liquido com
diferentes quantidades de um agente de extincdmdsm Deste modo é obtida uma
curva de eficiéncia do padrdo em funcdo de um petrande extincdo luminosa. Por
altimo, é realizada a contagem e determinado d dizeextincdo luminosa da solucéo
cintiladora do radionuclideo analisado. A efici@éndie contagem do radionuclideo é
obtida a partir da curva de eficiéncia do padréita eficiéncia tedrica do padrao e do
radionuclideo analisado. Um esquema do método CAgrésentado na Figura 11.7.
Determinada a eficiéncia do radionuclideo, suaid#ide € determinada através da

equacéo I1.7.

cps

A .7

I:)y 'eradionuclbleo
Onde,
cps: contagem do decaimento da amostra por segundo
Py: probabilidade de emissao gama

Eradionuclides €fiCiéncia de deteccao para o radionuclideo needid
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Conjunto de amostras
do fragador (padrdo) em diferentes
niveis de extingcdo luminosa (Q)

e

N ™
Taxa de comogeml Medicdo de (Q) Medicdo de (Q) |Toxo de con’rogemk

Amostra do radionuclideo

Curva de calibragdo da
extincdo luminosa do
fracador (g, xQ).

Eficiéncia do tracador
no nivel de (Q) da
amostra do radionuclideo.

|Eurv-o tedrica de eficiéneia do |
radionuclideo em fungdo da  p———
ficiéncia do tracador (g X &;).

Eficiéncia de contagem do
radionuclideo (&)

|ATividode da amostra. |

Figura lll.7 — Esquema do método CIEMAT/NIST

111.4.2 — O método de Anti-Coincidéncia

O método de anti-coincidéncia, que foi inicialmept®posto por BRYANT
(1962, 1967), € um método complementar ao de a#ncia, sendo sua principal
vantagem em relacdo a esse Ultimo pela possibdidi eliminagdo das correcdes
devido ao efeito Gandy (flutuacéo do retafitey) (GANDY, 1961). Naquele método
pode-se também evitar coincidéncias acidentaigssg¢endo somente de corre¢bes de
tempo morto e radiacdo de fundo. Entretanto, quaedaplica o técnica de contagem
em tempo vivo, que é obtido utilizando-se um digpa@sde tempo morto extensivel, ao
método de anti-coincidéncia, como foi proposto B&ERG et al (1976), pode-se
eliminar ainda a corregéo de tempo morto. Com digée em tempo vivo elimina-se

também a correcdo instrumental, que passa ser deitematicamente, tornado o
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procedimento mais pratico e exato (DA SILVA, 2008).

Diferentemente do método CIEMAT/NIST, o de antinmdiléncia € um método
primario, ndo necessitando de um padrao para aea&zmedicdes. No sistema de anti-
coincidéncia sdo geralmente utilizados detectoresqgocionais ou cintiladores liquidos
para a radiacdo alfa e beta; e detectores de NalfTde germéanio para detectar fétons.
No caso do LNMRI, o sistema de anti-coincidéncidizat cintilagdo liquida para as

radiacOes alfa e beta e o detector de Nal(Tl) paealiacdo gama.

Com a contagem em anti-coincidéncia, a emisséo ga@maorrelacionada com
a emissao beta (N) € contada juntamente com as taxas de contagemvatlasrnos
canais beta () e gama (), que podem ser determinadas, respectivaments pela

equacoes 1118, 111.9 e 111.10.

N, = NOZa{(l—eBr{liV; H 1.8

ag,. t+&€
— ec  “P
Ng = Nozarl}lgr +(1—€Br{1+—ayj } 1.9

£
N,=N a—" .10
Y Oz T 1+ ar

Onde:

No € a atividade da fonte que esta sendo medida;

Ng, Ny € Nanc sdo as taxas de contagem observadas nos ¢anais de anti-
coincidéncia, corrigidos para a radiacdo de fumdcaimento, e
perdas por tempo morto;

€r €&y sdo as eficiéncias dos detectofgése y para o ramo r do
decaimentd;

& € a intensidadp do ramor r;
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of" € o coeficiente de conversao interna dos rgiassociados aos
ramosf;

Oler é a eficiéncia do detector beta, para elétronscaleverséo,
associada ao ranf,

€agr é a eficiéncia do detector beta aos raios ganmszxiaslos com o

ramog,.

A taxa de contagem no canal de coincidéncigblde ser obtida diretamente pela
subtragédo entra a taxa de contagem gama toiale(Ma taxa de contagem em anti-

coincidéncia (M9, sendo representada pela equacao Il1.11.

Nc =Ny — Nanc .11

A atividade da amostra e a eficiéncia podem engdicdsterminadas usando as

equacoes 111.12 e 11.13, respectivamente.

N.N
A=_FY 11.12
NC
e
Ne=Acgp e, 111.13

[11.5 — O Cddigo Computacional MCNP
O codigo MCNP (Monte Carlo N-Patrticle) aplica o ot de Monte Carlo para o
transporte de néutrons, fotons, elétrons, ou coitantemente néutron/fétons/elétrons

em problemas de transporte (BRIESMEISTER, 2001).

O usuario desenvolve um arquivo de entrada quetovoimformacdes sobre o

problema, especialmente sobre a especificacdo alaajga; descricdo dos materiais;
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biblioteca de seccdo de choque selecionada; lacdkz e caracteristicas da fonte

radioativa; e os tipos de respostas (TALLY) desejada

[11.5.1 — Estrutura do Arquivo de Entrada do MCNP

Um arquivo contendo dados de entrada do MCNP passeguinte estrutura

geral:

Titulo do Problema
CELL Cards

Linha em Branco - Delimitando partes do arquivo datrada
SURFACE Cards

Linha em Branco - Delimitando partes do arquivo datrada

DATA Cards

Linha em Branco — finalizac&o dos dados de entrada

Cabe ressaltar que toda atencéo deve ser dadasiaugdo do arquivo de dados
de entrada de um problema particular que desejepsesentar no MCNP, prestando-se
atencdo nas opcoes de entrada, inclusive na digitagrreta dos mnemaonicos que
representam estas opc¢des. O cddigo realiza diversdficacbes na construgdo do
arquivo de entrada, verificando os possiveis etmssuario. Todas essas verificacoes
sdo feitas antes de qualquer simulacdo de traespltradiacdo, e qualquer erro
encontrado na estrutura dos dados de entrada geapado como um erro fatal (fatal
error), sendo a primeira mensagem a que represemao encontrado, as demais
mensagens podem ser ou ndo mensagens que represands encontrados, pois
podem estar apenas relacionadas a primeira mensd@yeamdo um erro deste tipo
ocorre, 0 MCNP envia uma ou mais mensagens deedmterrompe a execucgao, sem

que nenhum célculo seja realizado.
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111.5.1.1 — Titulo do Problema

Esta é a primeira linha que aparece nos dados dedardo MCNP e, como as
demais linhas, esta limitada a 80 colunas. Esta Ipdde conter qualquer informacéo;
porém, recomenda-se que deva descrever sucintaroepteblema que estad sendo

simulado, pois aparecera em varias partes do argigisaida do MCNP.

[11.5.1.2 — Descricdo das CélulasGELL Cardy

Nesta parte dos dados de entrada, € feita a coastda geometria do problema.
Para essa representacdo geométrica, utiliza-seicagiles de formas geométricas pré-
definidas, como planos, esferas, elipséides, deatitras, que sdo selecionadas e
descritas no item a seguir (SURFACE). As regides c@mbinadas utilizando-se
operadores boleanos tais como: intersecdes e unitesta parte também sé&o
representados 0s materiais que irdo compor a gaardetproblema.

[11.5.1.3 — Descricao das SuperficiesSURFACE Card$

Sao selecionadas as formas geométricas a sere@addd na representacdo
geomeétrica do problema; para isto, sdo usadostes@aannemonicos indicando o tipo
de superficie e em seguida os coeficientes da aqudsgsuperficie selecionada.

[11.5.1.4 — Descri¢do dos Dados FisicoDATA Cardg

Regido dos dados de entrada onde é descrita adadlitéca do problema; de uma

forma geral, esta parte é composta dos seguietes it

[11.5.1.4.1 — Tipo de Radiacdo MODE Card):

Onde é feita selecado do tipo de radiacdo (ou radgcque sera analisada no

problema. No MCNP, as possibilidades séo:

N: Apenas o transporte de néutrons;

N P: Transporte de néutrons e fotons;
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P: Apenas o transporte de fotons;
E: Apenas o transporte de elétrons;
P E: Transporte de fotons e elétrons;

N P E: Transporte de néutrons, fotons e elétrons.

O intervalo de energia, que é possivel de ser septado no MCNP, para cada

tipo de radiagéo é:

Néutrons: de 18' MeV a 20 MeV;
Fotons: de 1 keV a |l GeV, €;
Elétrons: de | keV a | GeV.

[11.5.1.4.2 — Importancia da Célula — (MP Card):

O “IMP” pode ser escrito como IMP:N ou P ou E.

Este € 0o mnemonico para importancia, que é utilipadsdCNP para:

a) Finalizar a histoéria da particula;

b) Realizar a separacdo das regides geométricasie importancia para as de
menor importancia. As importancias normalmentersficesentadas por:

0: menos importantes

I: mais importantes
[11.5.1.4.3 — Especificacdo da Fonte

Existem varias opc¢Bes para descrever a fonte no NQdRem, algumas
caracteristicas sdo comuns, tais como: posicaoouwk,fenergia, tipo de particulas,
dentre outros dados que caracterizam a fonte.

[11.5.1.4.4 — Tipo de Grandeza a Ser Calculada nai®ulagéo (TALLY)

Esta opcdo, denominada @8LLY no MCNP ¢ utilizada para especificar-se o que

0 usuario quer que seja escrito nos dados de smd@mal de uma execucao. Existem

37



algumas opcbes, que podem ser selecionadas atdavasso de seu mnemonico

correspondente, que séo apresentados na Tabela Ill.1

Tabela 1ll.1 - Grandezas que podem ser calculadas pelo MCNP
(BRIESMEISTER, 2001).

Mnemonico Descricao
F1:N ou F1:P ou F1.E Corrente integrada sobre wparficie
F2:N ou F2:P ou F2:E Fluxo médio sobre uma superfic
F4:N ou F4:P ou F4:E Fluxo médio sobre uma célula
F5:NouF5:P Fluxo em um ponto
F6:N ou F6:N,P ou F6:P Energia depositada em uma célula
F7:N Deposicdo da energia média de fissdo em uhakacé
F8:E ou F8:P,E Distribuicdo de pulsos de energados em um
detetor
+F8.E Deposicao de carga

[11.5.1.4.5 — Especificacdo de Materiais

Os materiais sao representados no MCNP pela cogdmosotopica, atraves da
estrutura:

ZAID; fragdq ZAID, fracae .....

Onde,

* ZAID , € uma representacdo numérica na forma ZZZAAA.ntofitendo o
namero atémico do elemento (Z), a massa do elen{é)te com nn e X sendo opg¢des
para acionamento de bibliotecas de sec¢fes de chegpeciais.

* fracaq, € a fracdo de ZAlPpresente no material. Pode ser positiva ou negyativ
[11.5.1.4.6 — Delimitacao do Problema Cutoffs)

Nesta opcéo sdo apresentados os limites imposkosupgario para a finalizacao
do problema, tais como: tempo, energia, niumeroistértas, etc. O MCNP ira utilizar
este parametro como um limitador para cada umao@agées selecionadas. Como

exemplo pode-se citar a selegcdo do numero de iaistimnemonico NPS), que quando

for atingido o numero total de historias seleciamad codigo ird interromper sua
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execucao, apresentando entdo uma mensagem dedgdalie terminara a execucéo do

problema.

Deve-se sempre lembrar que o MCNP utiliza uma lerhabranco, para realizar a
separacao dos conjuntos de dados entre CELL, SURRATATA.

Neste item, ndo foram apresentadas todas as oggégsodem ser utilizadas na
representacdo de um problema no MCNP. Outras iafpies podem ser encontradas
no manual do coédigo e em um férum de discussdordprip MCNP na internet.
Porém, aqui, procurou-se dar uma idéia geral doéguecessario para a constru¢ao de

um arquivo de entrada deste codigo.

[11.5.2 — Determinacdo da Meédia, Variancia e Dedo Padrdo na Técnica de
Monte Carlo

O resultado de um célculo, utilizando-se o0 métoeldvinte Carlo, representa a
média de varias "historias" executadas durantmalacdo. As historias sédo geradas por
amostragem aleatéria e um valor da grandeza estugladsociado a cada "historia”.
Seja f(x) a funcéo densidade de probabilidade de 'Imstoria” selecionada de valor x.

A resposta verdadeira (média real) é o valor edpedla x, E(X), onde:

E(x) = [ xf (x)dx .14

A funcéo f(x) raramente é conhecida; porém, a medrdadeira, x , pode ser

estimada através do método de Monte Carlo pelagcdqua

.15

M=z
X

x|

1
Z|-
0

hY

onde x é o valor de x correspondente a "histéria" i, & M numero total de
"histérias". A variancia. § pode ser estimada através do método de Monte Pala

equacao:
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.16

sendo S o desvio padréo da populacéo x, obtidzardo-se os valores gue
foram gerados por amostragem aleatoria. A variadaiaistribuicdo da meédia é

calculada por:

S

2
-5 .17
N

E importante ressaltar qu&, é proporcional a/+/N . Para reduzis; a metade
€ necessario executar quatro vezes o numero deriags, que é um problema inerente
ao metodo de Monte Carlo. A grandega também pode ser reduzida mantendo-se N

constante, utilizando-se técnicas de reducao d@ncia.
[11.5.3 — Estimativa do Erro Relativo no MCNP

Todas as grandezas calculadas no MCNP aparecerarqoiyos de dados de

saida seguidas por um numero, que é o erro reldgifiido por:

R= .18

xI [

Baseando-se em analises qualitativas e na experi€ec alguns usuarios, o
manual do MCNP apresenta a Tabela Ill.2, como wwoamendacéo para interpretar os
valores de R das grandezas calculadas. Esta ietie¢po de R assume que todas as
porcdes da fase espacial do problema foram coregt@ramostradas pelo processo de

Monte Carlo.
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Tabela 1l1l.L2 — Recomendagdo para a interpretacdo do erro velai
(BRIESMEISTER, 2001).

Valor de R Classificacdo da grandeza calculada
05al Descartavel
0,2a0,5 Pouco confiavel
0,1a0,2 Questionavel

<010 Geralmente digna de confianca
' (exceto detector pontual)
<0,05 Geralmente digna de confianca

111.5.4 — A versdao MCNP5

O MCNPS5 é a versdo mais atual do cédigo MCNP. #stséo foi liberada para o
mercado norte-americano em abril de 2003. Parariosude versdes anteriores, a
liberagédo do cédigo ocorreu, gratuitamente, enmd dbr2004. Contém todos 0s recursos
das versdes 4C mais 0S NOVOS recursos, tais coais:aores para plotar a geometria e

resultados, novas opc¢des de definicdo de fon@tiestpara radiografia.
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CAPITULO IV

Materiais e Métodos

V.1 — O BSM do LN/LNMRI/IRD

O BSM do LN/LNMRI/IRD é uma cavidade esférica de agox com 1 m de
diametro interno e com espessura de 1,5 mm. Estgud¢aestd abastecido com
aproximadamente 520 L de solugdo aquosa concenttadaulfato de manganés
(Figura IV.1). Para realizar a contagem do decaimeata solucdo é utilizado um
detector de Nal(Tl) de 7,62x7,62 cm (Canberra nmdehl12512) colocado em um
recipiente de acrilico (Figura 1V.2). Este deteaanserido no BSM através de uma
abertura localizada na parte superior do tanquguf&ilV.1), por onde também séo
inseridos a fonte e o misturador (utilizado pardioumizar a distribuicdo do atomos de
**Mn formados durante a irradiacdo) Figura IV.3. Iéténica acoplada ao detector de
Nal(Tl) é constituida por uma fotomultiplicadorapodelo 2007P; um amplificador
Canberra amp/tsca 2015A; um analisador monocandxdard Intruments, modelo
PCA3, v.2.42; um analisador multicanal da Oxforeluments, modelo quantum MCA,
v.3.60.06 e uma fonte de alta tensdo Ortec 55@& &stronica esta disposta em um
bastidor da Canberra, modelo 1400 (Figura IV.4)e@istro e acompanhamento das
contagens sao assistidos por um computador, milzge os programas PCA Ranger e

Quantum MCA que controlam os analisadores monolgaawal utilizados.
IV.2 — Parametros Controlados no BSM do LN/LNMRI/IRD

Para manter constantes as condi¢cbes de medicaxade emissdo de uma fonte
de néutrons padronizada no BSM do LN/LNMRI/IRD, uslg parametros devem ser
controlados ou acompanhados. A sala onde esta o &8Mntida refrigerada em uma
faixa de temperatura que varia entre 18 e 22 °@a tesnperatura € medida por um
termdmetro digital e acompanhada um dia antes alzaedo da irradiacdo do BSM e

também acompanhada durante o processo de contageetaimento da solucao.
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Abertura
do BSM

Cavidade
de aco

Figura IV.1 — Sistema de padronizacdo primaria absoluta deedode néutrons do
LN/LNMRI/IRD

Recipiente
de imersdo

Fotomultiplicadora

Detector di
Nal(Tl)

Figura IV.2 — Detector de Nal(Tl) no recipiente de imerséo
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Figura IV.3 — Misturador utilizado para homogeneizar a atideglao BSM

Fonte de
Alta tensao

Bastidor
Amplificador

Estabilizador

Figura IV.4 — Sistema eletronico de contagem do BSM do LN/LNNFD

No proprio BSM, sao controlados a altura ou nivekdlucdo, a concentracdo de
MnSQ, e de HO, e ainda a densidade e a razg@a/Ny da solugdo. O nivel da solucéo
€ acompanhado utilizando-se um suporte que sexencai abertura do BSM e um
paquimetro da Mitntoyo. O valor médio do nivel ddugdo é de (97,4 + 0,3) cr®
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acompanhamento da densidade, das concentracdesi@ B1HO, e da razao N/Ny

€ realizado através do método gravimétrico (CAST&Oal 2007). O valor médio
destes parametros, obtido ao longo do ano de 20@fresentados na Tabela IV.1.
Estes valores séo utilizados na modelagem compuoado BSM, feita para o calculo
da correcdo K, e para determinar a razgq/Ny, utilizada para obter a correcao F (Ver

secao 111.3.2 para maiores detalhes).

Tabela IV.1 — Valor da razao /Ny, Conc. HO, Conc. MnSQ@ e densidade da
solucdo de MnS©

Conc HO Conc MnSQ Densidade

N/ Ni (g/cm?3) (g/cm?3) (g/cm?3) a 20°C
35,26 0,9445 0,4494 1,394
Incerteza (%) 0,08 0,07 0,09 0,07

IV.3 — As Fontes de Néutrons do LN/LNMRI/IRD

O laboratério de néutrons possui fontes radioisoédpde néutrons dos seguintes
espectros**AmBe(a,n), >*AmB(a,n), **’AmLi(a,n), *%uBe@,n) e?*<Cf(f,n). Nos
estudos realizados com o mcnp foram utilizada®ae$ de**PuBef,n) e **Cf(f,n)
(Figuras IV.5 e IV.6). Estas fontes foram escolbigeor serem as mais intensas do
LN/LNMRI/IRD. Os espectros das fonte&PuBefi,n) e?**Cf(f,n) sdo apresentados nas
Figuras IV.7 e IV8. J& no estudo experimental, atiyesas duas fontes, foi utilizada

uma fonte dé*AmBe(a,n).

Figura IV.5 — Fonte de néutron§PuBefi,n) de 1850 GBq
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Figura IV.6 — Fonte de néutrons 4&Cf(f,n)
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Energia do Néutron (MeV)
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Figura IV.7 — Espectro da font€®PuBefi,n)
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Figura IV.8 — Espectro da font&3Cf(f,n)

46



IV.4 — Procedimento de Medicdo de uma Fonte de Né&onhs no BSM do
LN/LNMRV/IRD

O primeiro procedimento a ser realizado para madiaxa de emissdo de uma
fonte de néutrons no BSM do LN/LNMRV/IRD € colo@adm seu sistema de imerséo,
que é constituido de um disco de aluminio, um &cado e um recipiente de acrilico.
Este sistema de imersdo tem dupla funcéo: evitantado da fonte com a solucédo e
posiciona-la até o centro do BSM. Cada modelo desftem o seu proprio recipiente de
acrilico. Entdo, se um novo modelo de fonte for rpaidado, serd necessario
confeccionar um novo recipiente. Na Figura IV.Qéaentada a fonte 4&PuBef,n)

de 1850GB( inserida em seu recipiente de acrilsspensa pelo fio de aco.

Figura IV.9 — Fonte dé*®PuBef,n) de 1850GBq no sistema de imerséo

Apés colocar a fonte em seu sistema de imerséa, éshserida no BSM e
permanece mergulhada no Banho por um periodo @8tre 25 horas. Este longo
periodo de irradiacdo € necessario para que alwidi solucdo se aproxime da
saturacdo, isto é, quando a raz&do entre o nimeétodeos de°Mn que estdo sendo
produzidos e o numero daqueles que estdo decaipdixiéna da unidade. Ao fim do
periodo de irradiacdo, a fonte é retirada do BSkvada para casa de fontes. Entéo, a
solucéo ativada é homogeneizada fisicamente pomisturador (Figura IV.3) durante
um periodo de 6 minutos. Logo em seguida, o deteletdNal(Tl) é retirado do tanque

de estabilizacdo (TE) e inserido no BSM para querdagem do decaimento ddn
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seja medida. O tanque de estabilizacdo € um retgpam aproximadamente 50 litros
de agua destilada, sendo utilizado para proporciegailibrio térmico entre o detector
e a solucdo do BSM. Geralmente, as contagens @tEmo na solugdo séo realizadas
através de trinta medicdes, cada uma com periodmuaiagem de 500 s e intervalo
entre contagens de 1s. Depois de registradasnéesgems sdo convertidas para o nivel
de saturacédo utilizando a equacao lll.2. A taxardessdo da fonte de néutrons é enfim
determinada aplicando-se o valor médio da contaemivel de saturacdo na equacgéo
[1.7, juntamente com o0s respectivos valores dasecOes F (equacédo 1lI.3) e K

(equacao l1.4), e da eficiéncia do sistema decgéie €) (equacéo Il1.5).

IV.5 — A Eficiéncia do Sistema BSM do LN/LNMRI/IRD

O LN/LNMRI/IRD tem medido a eficiencia do sistemaSE seguindo o
procedimento descrito por SCHUCH (1978). Nele, ducgm de MnSQ a ser
padronizada é irradiada no reator Argonauta do IEhNstante 20 km do
LN/LNMRVIRD, onde alcanga um valor de concentracdle atividade de
aproximadamente 700 Bg/mg e é utilizado o métodocaiacidéncia #f3—y para
padronizar a atividade da solugdo. O valor da &fma do sistema BSM do
LN/LNMRI/IRD é 5,7359x10%(+0,1%).

IV.5.1 — Proposta de um Novo Sistema de Irradiacdda Solucdo de Sulfato
Manganés para Determinacao da Eficiéncia do SisteniaSM do LN/LNMRI/IRD

O sistema de irradiacdo proposto devera estar dpaia utilizagcdo das fontes
radioisotopicas de néutrons do proprio LN/LNMRI/IRPois esse sistema deve
viabilizar a execucdo completa do procedimento liternggdo da eficiéncia no préoprio

LNMRI, sem a necessidade de nenhum recurso exéerfieD.

Para que esse novo sistema de irradiacdo, baseadonges radioisotépicas de
néutrons, seja uma alternativa ao uso do reatoecéssario que ele produza uma
concentracao de atividade que possa ser adequatgamedida por algum sistema de
padronizacdo de radionuclideos. Obviamente, a Sitade da concentracdo de
atividade da solucéo produzida neste novo sistera reenor do que aquela gerada

numa irradiagdo em um reator nuclear.
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Uma abordagem inicial seria utilizar a solugdo &VBrradiada por uma fonte de
néutrons. Entretanto, nesse caso surgem dois prableo primeiro é relativo a
determinacdo da massa total do BSM, pois a efic@é&determinada a partir da razéo
entre a contagem do decaimento da massa de sauséa atividade padronizada; o
segundo problema refere-se ao valor da concentrdedatividade alcancado pela
solugdo. Por exemplo, quando consideradas as dortesf mais intensas do
LN/LNMRV/IRD, que s&o as fontes dé®PuBefi,n) de 1850GBq e a d@’Cf(f,n) ,
obtém-se, respectivamente, a concentracdo de adwida solucdo de 0,02Bg/mg e
0,06Bg/mg. Estes valores sdo muito baixos paramseredidos, com incerteza
requerida, nos equipamentos utilizados pelo Labomtde Radionuclideos do
LNMRI/IRD na padronizagéo da concentracdo de adda solucdo. Entdo, segundo
0 exposto acima, ndo seria viavel, nas condicGessatutilizar o proprio BSM como

sistema de irradiacédo da solucéo utilizada no pliotento de obtencéo da eficiéncia.

A baixa concentracdo de atividade alcancada pelac& do BSM estd,
principalmente, limitada devido ao grande volumesaleicdo (~520 L). Considerando a
representacao grafica da interacdo dos néutromSib do LN/LNMRI/IRD, observa-
se que esta ocorre, preferencialmente, nas vizgalsada fonte (Figura IV.10). Sendo
assim, um caminho para aumentar a concentracabveiade da solugéo seria reduzir

o volume de solucgéao irradiado.

Portanto, supondo que a irradiagdo de um pequehaneode solucdo, em
condicdes geométricas especiais, aumentaria a suemtracdo de atividade, foram
realizados estudos teoricos para caracterizar stensa de irradiacéo, sustentado no uso
de fontes radioisotopicas de néutrons, e pequealsnes de solucdo de sulfato de
manganés. Além disso, foram realizadas medicOea panificar se 0 aumento na
concentracao de atividade da solugdo com a redigamlume irradiado é suficiente

para o seu uso efetivo na determinacéo da eficidgci
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Figura IV.10 — Representacao gréafica da regido de interacaoédtron no sistema

BSM do LN/LNMRI/IRD modelado no MCNP

IV.5.2 — Desenvolvimento do Sistema de Irradiacao

As geometrias e caracteristicas deste novo sistenraadiacdo foram definidas a
partir do calculo, no cédigo de transporte de iEEHaMCNP5, da captura especifica de
néutrons pelo manganés (CENM) (4tomos UMIn/cm3), pardmetro que esta

relacionado com a concentracdo de atividade dac@wlde MnSQ@Q A geometria

inicialmente considerada na simulacdo foi uma asfier solugdo de Mng@om uma

fonte de néutrons posicionada em seu centro geioméfigura 1V.11). O meio externo

a solucéo nesta primeira simulagéo foi o vacuo.

«—————  Vdcuo

Solucdo
\ | de MnSO,

L |
| | / ~ Fonte de

Néutrons
R ] /'/

/ Limite do
N ~<~— Transporte
da Radiacdo

R,: Raio da Solugéo de Sulfato de Manganés
(R, variou de 6,25 a 9 cm, com degraus de 0,25 cm)

Figura IV.11 — Geometria utilizada para determinar o volumesdkicao

maximo valor de CENM

para o
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Neste estudo inicial foram simulados diferentesuvas esféricos de solucdo de
MnSQO, definidos por raios na faixa entre 6,25 e 9 com @egrau de 0,25cm entre

eles. Este estudo foi realizado modelando-se faamede néutrons d&€®PuBe@,n) e

252Cf(f,n).

A fonte de ?°Cf(f,n) simulada no mcnp foi do modelo 10S, fahlmapela
Frontier Technology CorporationComparada com outras fontes radioisotépicas de
néutrons, fontes de californio utilizam pouquissiguantidade de material radioativo,
normalmente da ordem de dezenas a poucas centemagmgramas. As dimensdes

da fonte de californio (FRONTIER, 2008) sédo apréssgs na Figura 1V.12.

0,61 cm
1,19 cm

22Cf(f.n)
B Acoinox

0,55 cm-

Figura IV.12 — Modelo da fonte d&<Cf(f,n) simulada no MCNP

A fonte de®**PuBe@,n) modelada foi a de 1850GBq, fabricada pela Maiusa
Na Figura IV.13 sdo apresentados as dimensdesnanter externa da fonte de
Z3%pyBef,n). As dimensdes internas desta fonte foram edtima partir de sua massa
total, de seu tamanho externo, considerando adsetesido aco de 7,93g/cm? e supondo
que a densidade do material radioativo fosse semigta da fonte dd’AmBe(a,n). A
composicdo quimica do material radioativo das fonee do aco utilizado no

encapsulamento sédo apresentadas, respectivamasiBalpelas 1V.2 e IV.3.
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**PuBe(a,n)
B Acoinox

Figura IV.13 — Esquema da fonte 48PuBef,n) simulada no MCNP

Tabela 1V.2 — Composicdo quimica e densidade do material atideo das fontes

Z¥pyBefr,n) e?*%Cf(f,n) .

d (g/cm?) a
Font
onte PU Be Cf 20°C
PuBe* 0.0387 0,961 i 1249
Cf ** ; i 1 0.000134

* Em fracao por peso; ** Em fragdo atdbmica

Tabela IV.3 — Composi¢do quimica e densidade do aco inoxiddgefrau 316L.
(ROBERTS, 2001)

Si P S C Cr Fe Ni  Mn Mo

Frap@é"soopor 0,01 0,00045 0,0003 0,0003 0,17 0,65395 0,12 0,02 0,025
d (g/cm?) a
gom 7,93

Para determinar a CENM foi utilizado o registratip (Tally F4) associado a um
registro multiplicador Tally Multiplier Card, FM) na simulagédo no MCNP. Isto se faz
necessario porque o registd apenas determina a fluéncia meédia na célula efduela
nao considera as reacdes de absorcao do néutmentBpé necessario converté-la para
que se possa determinar a captura de néutronsnagiganés, realizada através reacdo
de capturd@®Mn(n,y)°>°Mn.

O registroFM faz a multiplicacdo entre uma constante (densigdadmica do
material alvo da reacdo, em atomo&thh3), neste caso o manganés, a fluéncia

determinada em F4 (particulas®nme a seccdo de choque microscépica da reacéo
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selecionada (barn). O resultado final da combinagés registros F4 e FM tem

dimensé&o de néutrons capturados pelo materialagdioepor centimetro cubico.

Apos determinar o volume de solugcdo no vacuo, gueul a maxima captura
especifica de néutrons pelo manganés, foi iniciasea série de simulacdes
considerando este volume como ponto de partidagstalar o aumento desta captura
quando a solucao esta imersa em um meio mateded. iBso, foram utilizados como
meio externo a solucédo o berilio, o grafite, a aguacrilico, o cobre, a parafina, o
polietileno, e o PVC. A densidade e a composicaccatta um desses materiais é
apresentada na Tabela IV.4. O objetivo é utilamanéutrons refletidos no meio externo
a solucdo para aumentar a CENM. Ja que a maiosiaélatrons escapa da solucdo. As
simulacdes considerando a solugcédo imersa em um m&ierial, que foi denominado
como meio refletor de néutrons. Este estudo fto féa seguinte forma: primeiramente,
0 conjunto fonte-solugao foi simulado com meio mxtede dimenséo de 100 cm de raio
e, em seguida, para os trés materiais que levacamasor aumento da CENM, em
relacdo a solucdo no vacuo, foram feitas simulagdds suas dimensdes foram de 15,
20, 25, 30 e 35 cm de raio (Figura IV.14). EstasutacOes variando a dimensédo do
refletor de néutrons foram utilizadas para deftamto o material refletor como sua
dimensao, de modo a que ele produza a melhor taspasa a CENM utilizando menor

volume de material.

«—————— Refletor

Solucdo
de MnSO,

! |
/,"\/ | Fonte de

- Néutrons

S

Limite do
<— Transporte
da Radiagdo

R,.: Raio da Solucdo para a mdxima CENM no vacuo
Determinacdo do meio refletor:
Efapa a: R, =100cm,
Refletores: dgua, berilio,cobre, grafite,
parafina, PVC, PMMA e Polietileno
Etapa b: R, =15, 20, 25, 30 e 35cm
Refletores: os trés melhores com R, =100cm

Figura IV.14 — Geometria utilizada para definir o meio reflette néutrons para a
solugéo de MnS©
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Definido o refletor de néutrons e sua dimensaaonfiorealizadas novas simulagdes
considerando este refletor com diferentes volutieesolucdo. Este estudo foi realizado
com o proposito de determinar o comportamento deNCEEm funcéo do volume de
solucdo quando ela esta em um meio refletor deor@itNestas simulagbes, além da
geometria esférica, a solu¢cdo e meio refletor fonamlelados com geometria clbica e
cilindrica.

Tabela IV.4 — Composi¢cdo quimica dos materiais utilizados camfbetores de
néutrons.

. d (g/cm?)
Material Be C Cl Cu O H 4.20°C
Agua** - - - - 1 2 1
Berilio** 1 - - - - - 1,85
Cobre** - - - 1 - - 8,96
Grafite** - 1 - - - - 1,7
Parafina*** - 0,8514 - - - 0,1486 0,93
PVC*** - 0,3844 0,5673 - - 0,0484 1,3
PMMA*** - 0,6 - - 0,32 0,08 1,19
Polietileno*** - 0,856 - - - 0,144 0,94

*(TABLE OF NUCLIDES, 2008); ** Em fracdo atdbmica¥Em Fracao por peso

IV.5.2.1 — O Projeto do Sistema de Irradiacao

Os resultados das simulacdes anteriores foranzadiis para propor o sistema de
irradiacéo para a solucédo de MnS0ser utilizado em um procedimento de obtencéo da
eficiéncia do sistema BSM do LN/LNMRI/IRD. O sista de irradiacdo que deve ser
proposto deve ser caracterizado pela facilidadepgeacdo e também pela seguranca e
rapidez na manipulacéo da fonte de néutrons nitileadt. E importante salientar que a
solucdo de MnSPnesse sistema deve ser protegida contra contaes,apois caso
iISSo ocorra, a solucao irradiada podera contanairsmucao do BSM. Deve-se também
prevenir que a solucdo ativada extravase e contam@mbiente de irradiacdo. Sendo
assim, o recipiente que conterd a solucdo devead kBermeticamente fechado para

evitar a contaminacéo tanto da solucdo como doarteéde irradiacao.
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IV.5.3 — Determinacdo da Eficiéncia do Sistema BSNUtilizando o Arranjo de

Irradiacao de Teste (AIT)

Antes da construcdo do sistema proposto atraveéssidagacoes realizadas no
mcnp, a eficiéncia do sistema BSM do LN/LNMR/IRD fteterminada utilizando-se
um sistema protétipo denominado de Arranjo de ilagib de Teste (AIT). Esse
prototipo foi utilizado para verificar experimentante o aumento da concentracdo de
atividade da solucédo com a reducao do seu volumadiado e também para conhecer a
dindmica da obtencéo da eficiéncia do BSM paravel mie atividade alcancado neste
prototipo. Deste modo, a obtencédo da eficiéncia esse arranjo valida indiretamente o
sistema de irradiacdo que sera proposto. Foraizadak quatro irradiacdes da solugéo
de MnSQ com ess@IT, as quais foram nomeadas pelas letras (A), (B),e (D). As
irradiacbes (A) e (B) da solucdo foram realizadtkzando-se o AIT de cavidade
esférica de vidro com 9,75 cm de raio e 1 mm desspa. Esta cavidade tem ainda
uma abertura de 10 cm, por onde a fonte é ins¢Figmra IV.15), sendo abastecida
com aproximadamente 4L de solucdo. Nas ultimagliacdes, (C) e (D), aquele
recipiente foi trocado por outra cavidade esfédieaidro com 7,5 cm de raio interno.

‘Mwywum!lm‘mm‘

Figura IV.15 — O Arranjo de Irradiacédo de Teste (AIT) sem meftetor

IV.5.3.1 — A Utilizagao do AIT

A primeira (A) foi realizada com trés fontes de tnéns e com a solugdo no

recipiente de vidro sem o meio refletor. Ja a séguiB), terceira (C) e a quarta (D)
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irradiacbes foram realizadas apenas com uma foéidérans e utilizando um meio

refletor.

As Irradiacdes foram dispostas da seguinte maneira:

A irradiacdo (A) foi realizada com uma fonte &ECf(f,n) (com massa de
108,97ug de *°Cf), uma fonte de**’AmBe(o,n) de 592 GBq e uma fonte de
Z¥pyBef,n) de 1850GBq. As taxas de emissdo dessas foatasapzero hora do dia
01/04/2009 sao apresentadas na Tabela IV.5. Aiagad ocorreu em uma sala externa
ao prédio do sistema BSM do LN/LNMRI/IRD. Isto foecessario para minimizar a
ativacdo do BSM pelos néutrons que escapam do AIfnte o seu periodo de
irradiacdo. No dia anterior a realizacdo da padegdio da atividade da solucéo, as
fontes d&”>°Cf(f,n) e de**’AmBe(a,n) foram inseridas no AIT e sob ele foi colocada a
fonte de?**PuBef,n). Apés um periodo de aproximadamente de 20mted foram
retiradas e a solucdo do AIT homogeneizada por usturador durante 3 minutos.
Entdo, uma aliquota da solucéo do AIT foi retirpeea ser padronizada no Laboratoério
de Radionuclideos do LNMRV/IRD, e outro volume dadugdo foi retirado para ser
vertido e contado no sistema BSM do LN/LNMRI/IRD. rAz&o entre a taxa de
contagem da amostra inserida no BSM e o valor dédatdle desta amostra,
determinada a partir da concentragdo de atividadesolugdo padronizada no
Laboratério de Radionuclideos e, considerando anadsora de referéncia, permite

determinar a eficiéncia do sistema BSM.

Tabela IV.5 - Valores da taxa de emissdo das fontes de n&utmtihzadas na
irradiacéo do AIT

Fonte de Néutrons  2°°Cf (108,97ug)  ~“'AmBe(592 GBq) “**PuBe(1850 GBq)

Q(n/s) em 0 0 0
01/04/2009 4 0h 9,428x16(x2%)  3,978x10(+1,15%) 8,689x1{+1,14%)

Na irradiacdo (B) apenas foi utilizado a fonte*f®uBef,n), agora imersa na
solugéo, e o AIT no meio refletor. Este meio refldbi uma adaptacdo da blindagem
utilizada no LN/LNMRV/IRD para preparar para as igéds as fontes de néutrons que
sdo padronizadas no sistema BSM do LN/LNMRV/IRDiaHsdindagem é tonel de aco
com uma cavidade cilindrica de PVC em seu intesendo o espago entre a esta
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cavidade e as paredes de aco do tonel preenclodagparafina. Para funcionar como
um refletor, aquela blindagem foi abastecida comaagté a altura da abertura do
recipiente de vidro que contém a solugéo (Figurd8) Depois de inserir a fonte nessa
blindagem foi colocado em sua abertura um recipiéet acrilico (30cmx30cmx15cm)

cheio de agua. Apds o periodo de irradiacdo foregmidos 0os mesmos procedimentos

realizados na irradiacéo (A)

A irradiacéo (C) seguiu o0 mesmo procedimento galiacéo (B), somente a fonte
de*%PuBef,n) foi substituida pela nova fonte @&Cf(f,n) (com massa de 120§ de
252Cf), adquirida no inicio de 2009 pelo LN/LNMRI/IR[Essa fonte possuia taxa de
emissdo de 2,688x10/s (+2%) & zero hora do dia 01/04/2009.

A irradiacdo (D) também utilizou a nova fonte G&Cf(f,n), no entanto o meio
refletor foi trocado por um recipiente cubico, camesta interna de 28 cm, cheio de
agua até o topo do recipiente da solucdo. Apogiogmede irradiacdo foram seguidos

0S mesmos procedimentos realizados na irradiaggo (A

Figura IV.16 — AIT com meio refletor cilindrico sem o recipierde acrilico que fica
posicionado na parte superior do sistema
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IV.5.3.2 — Padronizagdo da Concentracédo de Atividada Solucdo de Sulfato de
Manganés Irradiada no AIT

A padronizacdo da concentracéo de atividade dg&wlde MnSQfoi realizada
no Laboratério de Radionuclideos do LNMRI/IRD, igihdo os métodos de cintilacao
liquida CIEMAT/NIST (irradiac6es A e B) e de antilecidéncia (irradiacbes C e D ).
O volume de solucéo utilizado nas padroniza¢cfesefoiado do AIT com o auxilio de
um picnémetro e levado para o Laboratério de Radibtbeos do LNMRI/IRD, aonde
foram preparadas as amostras. Para ambos os métedustilacdo foram preparadas
amostras de 14 mL do cintilador liquido HiSafe ddm aproximadamente 1 g de
solucdo de MnS® Dos cintiladores liquidos disponiveis no Labaratéde
radionuclideos o HiSafe Ill é o que apresenta miedktabilidade e tolerancia a diluicdo
aquosa (MEDEIROS®t al, 2003).

IV.5.3.3 — Determinacdo da Taxa de Contagem EspdcHd da Solucdo do AIT
inserida no BSM

O procedimento adotado para a medicdaada de contagem da solucdo
proveniente do AIT foi semelhante ao realizado pasdir a taxa de contagem da
solucédo ativada pela fonte de néutrons durantepsmiesso padronizagdo. AsSsim, 0
procedimento iniciou-se com a estabilizacdo doesiat eletrénico de contagem,
acionando-o duas horas antes do inicio das cordagem seguida, a massa de solucéo a
ser inserida no BSM foi medida utilizando-se a hedaMetler, modelo H15, que tem
resolucéo de Ify. Depois de vertida a solugdo no Banho o misturémiocolocado
sistema BSM, ficando ligado por um periodo de 6.rmté&o, o misturador foi retirado
e em seu lugar colocado o detector de Nal(Tl). @aideento do manganés foi
acompanhado a partir da janela definida para o gen®46 keV dG°Mn.

IV.5.3.4 — Simulacao do Arranjo de Irradiacdo de Tste (SAIT)

Para possibilitar a validacdo indireta dos sistemesirradiagdo propostos a
configuracdo dos AIT utilizada nas irradiacdes (@hte de***PuBef,n)) e (C) (fonte
de #%Cf(f,n)) foram simuladas no mcnp (Figuras V.17 €8). O propédsito dessa
simulacdo é fazer a comparacdo do SAIT com o serespondente sistema de

irradiacéo proposto.
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Figura IV.17 — SAIT com meio refletor cilindrico

Figura V.18 - Visualizag&o tridimensional do SAIT com meio redletrradiado pela
fonte de®®“Cf(f,n) (Moritz®)
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CAPITULO V

Resultados

V.1 — Estudo da Captura Especifica de Néutrons pelglanganés (CENM) para a
Solucdo de MnSQ Imersa no Vacuo

A Figura V.l mostra a variacdo da captura especifie néutrons pelo manganés
(CENM) em funcgéo do raio da esfera de solucdo d&@®n Observou-se que o valor
MAaximo para essa captura ocorreu para os raio8e77,5 cm, respectivamente, para
a fonte de®>’Cf(f,n) e **uBe@,n). Comparando esses valores maximos com 0s seus
respectivos valores adjacentes observou-se umac@aride até 0,19% para caso da
fonte 2°°Cf(f,n) e de até 0,32% para a foritePuBefr,n). Essas variacdes indicam que,
para a solucdo no vacuo, os valores de maxima reapgpecifica de ambas as fontes
ocorrem numa mesma regido de volume de solucdo WBQM Deste modo, as
simulacdes seguintes foram realizadas considerapd@nas o raio de solugdo com
7,25 cm.
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g } { §
E : ;
> $
8{,,-\5’2505 3
56
od A 238PuBe(alfa,n)
e
@ §" * 252Cf(f,n)
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Raio da Solug¢éo de MnSO ,(cm)

Figura V.1 — CENM em fung¢é&o do raio da esfera de solucao s
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Comparando-se as respostas de captura especific@ul®ns pelo manganés
observou-se que a fonte d&Cf(f,n) produziu 25% mais captura que a fonte de
23¥pyBef,n). Este comportamento deve estar relacionado @oenergia média dos

néutrons emitidos pela fonte t&Cf(f,n), menor que d&**PuBef,n).

V.2 — Estudo da CENM para a Solucdo Imersa em Difentes Meios Refletores de
Néutrons. Defini¢do do Tipo e da Dimensao do Mateal Refletor de Néutrons para
a Solucéo

Prosseguindo no estudo para propor o sistemaatkagéo e tendo definido o raio
da solucao na sec¢éo anterior este foi utilizada pardelar o volume da solugdo imerso
em um meio material refletor de néutrons. O prdpdsi estudar o aumento da CENM
devido ao espalhamento de néutrons do meio exfmarep a solucao. Esse estudo foi
realizado modelando-se primeiramente o ambientrmxtcomo uma esfera de 100 cm
de raio, concéntrica a solucdo, que foi denominpeen efeitos préaticos, como meio
refletor infinito, utilizando cada um dos seguintesteriais: agua, berilio, grafite, cobre,
parafina, polietileno, PMMA e PVC. Os resultadostdeestudo sdo apresentados,
respectivamente, para as font&€&Cf(f,n) e ***PuBef,n) nas Figuras V.2 e V.3.
Independentemente da fonte simulada, observouesegjtrés materiais que levaram ao
maior aumento da CENM em rela¢éo a solucdo no vioram, em ordem crescente, a
agua, o grafite e o berilio. O aumento médio olzsbrpara a CENM, considerando em
conjunto os resultados das duas fontes, foi enotdenduas vezes e meia para o berilio,

aproximadamente duas vezes para o grafite e cert®d/ezes para a agua.
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Figura V.2 — Aumento da CENM para a solucéao imersa em difesemeios refletores
infinitos, fonte®*“Cf(f,n)

2,6

2,4
2,2
2,0
1,8
1,6
1,4
12
\s N @ N

) @ o
N N N\
) <
A’b'

Aumento da CENM em relagdo
a solucdo de MnSO 4, no vacuo

O X .
&F ™ N\ v & X
Materiais utilizados como meio externo a solugao
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Apos determinar os trés materiais que levaram afames respostas para a
CENM, foram realizadas novas simulacdes para detarnqual deles produz resposta
para a CENM semelhante aquela alcancada com o mefétor infinito, utilizando
menor dimensdo de material refletor. Assim, a CEfdMestudada considerando os
seguintes raios de esfera para o0 meio externougaml 10, 15, 20, 25 e 30 cm. Os

resultados desse estudo sdo apresentados nassidlietaV.2.

Tabela V.1 - Razéo entre a CENM obtida para os raios de 3,020, 25 e 30 cm do
meio refletor e o raio do meio refletor infinito ESM efietod CENMieietor infinite) — FONte
de®%Cf(f,n).

CEN Mrefleto/C EN IVlrefletor infinito

Raio do Refletor

(cm) Agua Grafite Berilio
10 8,59x10 6,54 x10" 6,23 x10"
15 9,89 x10 7,74 x10* 8,00 x10*
20 9,99 x10 8,40 x10 8,86 x10
25 1,00 8,83 x16 9,32 x10*
30 1,00 9,12 x16 9,59 x10

Tabela V.2 - Razéao entre a CENM obtida para os raios de 3,020, 25 e 30 cm do
meio refletor e o raio do meio refletor infinito ENMefietof CENMefietor infinite)) — FoNnte
de®**PuBef,n).

CEM Nrefletor/C EN IVlrefletor infinito

Raio do Refletor

(cm) Agua Grafite Berilio
10 8,32 x10 6,27 x10" 5,81 x10"
15 9,85 x10 7,52 x10 7,71 x10
20 9,99 x10 8,21 x10 8,68 x10
25 1,00 8,67 x16 9,21 x10*
30 1,00 8,99 x16 9,51 x10

Observou-se que a resposta da captura obtida coneio refletor infinito &
alcancada com menor dimensdo de material quangoaaéutilizada. Com um raio de
20 cm de agua é alcancado, para ambas as fontedadas, 99,9% da resposta obtida

com o meio refletor infinito.

As Tabelas V.3 e V.4 apresentam, respectivameai®, @ fonte dé>Cf(f,n) e
Z3%pyBef,n) o aumento da CENM, com relacdo a solucdo noojaguando utilizados
a agua, o grafite e o berilio com raios de 1020525, 30 e 100 cm . A escolha de um

meio refletor para a solucdo ndo pode estar basgasetzas no material que produzira
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maior aumento na CENM. Esse meio deve ter boaxé&dlele néutrons utilizando
pequeno volume de material, ser de facil obtengdjmeeacdo. Quando a esfera de agua
é considerada com o raio de 15 cm obtém-se, panata”°Cf(f,n), 98,9% da resposta
de captura do meio refletor infinito. Isto représemm aumento de 86% para a CENM
com relacdo a solugcéo no vacuo. Esse aumento é2b66 do que aquele obtido com
o grafite e apenas 2,7% menor que aquele alcangsaltdo o berilio, considerando
ambos os refletores com 15 cm de raio. Como a @goduziu resposta semelhante
para a fonte dé**PuBefi,n) e por ser de facil acesso, isto sdo indicaglesa agua
com raio de 15 cm é o meio refletor mais adequada @ solucéo sulfato de manganés

e consequentemente para o sistema de irradiac&®egueroposto.

Tabela V.3— Aumento da CENM com relagéo a solucdo no vaeua @iferentes raios
g%z% 15, 20, 25, 30 e 100cm[Meio refletor infinjtale agua, grafite e berilio — Fonte de
f(f,n).

Aumento da CENM com relac&o a solu¢do no vacuo

Raio (cm) Agua Grafite Berilio
10 1,62 1,25 1,49
15 1,86 1,48 1,91
20 1,88 1,61 2,12
25 1,88 1,69 2,23
30 1,88 1,75 2,29
100 1,88 1,92 2,39

Tabela V.4— Aumento da CENM com relagcéo a solucdo no vaeua @iferentes raios
(10, 15, 20, 25, 30 e 100cm[Meio refletor infinjtale agua, grafite e berilio — Fonte de
23¥pyBef,n).

Aumento da CENM com relac&o a solu¢do no vacuo

Raio (cm) Agua Grafite Berilio
10 1,62 1,24 1,47
15 1,92 1,49 1,95
20 1,94 1,63 2,20
25 1,94 1,72 2,33
30 1,94 1,78 2,41
100 1,94 1,98 2,53
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V.3 — Estudo da CENM em Fung¢&o do Volume de Solugdmerso em um Meio
Refletor de Néutrons

Neste ultimo estudo, o refletor de néutrons, définha se¢do V.2, foi utilizado
para determinar o comportamento da CENM com a émlap volume de solugao
irradiado. Sendo assim, caminhando na direcdo dsistema de irradiacdo, somente a
agua foi modelada como meio externo a solucdo.aNsissulacdo, para determinar a
influéncia nos resultados devido ao formato tagisaucédo como do meio refletor eles
foram modelados com geometria esférica, cilindeaaibica. A dimensdo do refletor
foi fixada em 15 cm de raio, altura e diametro @ect e aresta de 30 cm, para a
geometria esférica, cilindrica e cubica, respenidmie. A variacdo do volume da
solucgéo foi feita a partir do volume da esfera gam de 7,25 cm (definido na secéo
V.1) até o menor volume que pudesse inscrever te fatilizando uma geometria
esférica, cilindrica, com diametro igual alturagiica de mesmo volume. Como a
fonte de®®*Cf(f,n) tem pequena dimens&o, a variacdo do voldensolucéo, foi maior
que no caso da fonte dé*®PuBef,n). Assim sendo, enquanto o menor volume de
solucdo modelado para a fonte @&Cf(f,n) foi de apenas 4 mL, no caso da fonte

23¥pyBef,n) este volume foi de 170 mL.

Para ambas as fontes foi observado que a CENM dantem a reducao do
volume da solucdo e que o tipo da geometria modetath pouca influéncia nos
resultados, como pode ser notado nas Figuras VM.5e Com a reducdo de
aproximadamente 1,5 L de solucéo ( a partir donaeldle solucéo definido pela esfera
de 7,25 cm de raio), o aumento observado para ® fd@?°<Cf(f,n) foi de 79%,
enquanto que para a fonte @&uBef,n) esse aumento foi de 73%. Mesmo quando
utilizado uma geometria cilindrica com diametrcedihte da altura, o que possibilitou
reduzir o volume de solucéo para 16 mL, o aumeréximmo observado para a fonte de
Z3¥pyBefr,n) foi de 93%. Para a fonte df@°Cf(f,n) o aumento méaximo observado foi

de 170% em relacéo ao volume inicial de solucaoetaold no refletor.
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V.4 — Projeto do Sistema de Irradiacdo Proposto (%))

A partir da modelagem no MCNP adotada para a solec&eu meio refletor
tem-se que o sistema de irradiacdo sera constipodam recipiente com solucao de
MnSO, centrado em outro recipiente cheio de agua. Pdomta utilizada acessar 0
centro daquele recipiente, obedecendo aos recqueitriores, foi elaborado um canal
de irradiacdo, para cada fonte estudada. Essasfentram em seu respectivo canal de
irradiacdo dentro de seu proéprio tubo de inserQamaterial projetado para esses tubos

foi 0 aco e o seu formato, para cada fonte estydaapresentado na Figura V.6.

0,954 cm

6,154 cm

22 cm 22 cm

(A) B)

Figura V.6 — Representacéo gréafica dos tubos de insercafod@s de>*Cf(f,n), (A),
e Z%PuBef,n), (B)

V.4.1 — Sistema de Irradiacdo Proposto para a Fontde °°Cf(f,n)

O sistema de irradiacdo proposto para a font8’@é(f,n) é apresentado na Figura
V.7 e na Figura V.8 sua visualizacdo tridimensio@ahcrilico (PMMA) foi o material
escolhido para construir 0s recipientes que corté&olucdo e a agua (meio refletor de
néutrons), que tiveram, respectivamente, o fornsdiodrico e cubico. Esse material
também foi utilizado na construcédo do canal deliagfo. Para posicionar o recipiente
da solucdo no centro do cubo de agua, este retdpien acoplado ao canal de
irradiacéo. E para facilitar o transporte e aaétrda solucéo irradiada o conjunto canal
de irradiacao e recipiente da solucéo foi projetamtao uma peca livre, que se apdia no

topo do cubo de agua.

67



Como visto na secdo V.3, quanto menor o volumeotlee&o, quando imerso no
meio refletor, maior sera a CENM. Deste modo, paaximizar essa captura e evitar
sobra da solucéo ativada no sistema de irradiac@olume do recipiente da solugao foi
definido de forma que seu conteudo fosse completeEmeilizado no procedimento de
eficiéncia do sistema BSM. Sendo assim, o cilindm recipiente da solucédo foi
projetado com diametro interno de 3,5 cm, o quavatpiao volume aproximado de
30 mL. As outras partes do sistema de irradiagéant projetadas com as seguintes
dimensdes: o recipiente de agua, seguindo o quprégosto pela simulacdo (secao
V.2), foi projetado com aresta interna de 30 cm mmM de espessura de parede de
acrilico; o canal de irradiacdo também foi projetadm espessura de 4 mm, exceto sua
espessura dentro do recipiente da solucdo queef@ othm, e com altura e diametro
internos de 18 cm e 9,6 mm, respectivamente; & de aco projetado com espessura
de 2 mm e didametro interno de 5,54 mm. As espessiaacrilico, especialmente, do
conjunto canal de irradiacao e recipiente de soldigéam definidas para dar rigidez e
resisténcia ao sistema de irradiacgéo.

Tubo de aco« o

para inserc¢ao

da fonte

Canalde 1

irradiagao - . Agua

(PMMA)

Recipiente da | L » Fonte de

solugdo T Califérnio

(PMMA) » Solucao de
Sulfato de
Manganés

Recipiente

da agua

(PMMA)

Figura V.7 — Sistema de irradiac&o proposto para a fon8°6é(f,n)
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Figura V.8 - Visualizagao tridimensional do sistema de irraddggéposto para a fonte
de®>°Cf(f,n) (Moritz®)?

V.4.2 — Sistema de Irradiacdo Proposto para a Fonte “*%PuBe(,n)

O sistema de irradiacdo proposto para a font&®#ReiBe,n) é apresentado na
Figura V.9 e na Figura V.10 sua visualizacao tretisional. Como para o caso da fonte
de 2°%Cf(f,n), o acrilico foi 0 material proposto paranstruir o recipiente da solucéo e
do meio refletor de néutrons. O canal de irradige&tbém foi acoplado ao recipiente
da solucéo, formando uma peca livre que se apotapwdo mesmo recipiente cubico
utilizado no projeto do sistema de irradiacdo dadanterior. Devido ao formato da
fonte de?**PuBefi,n) n&o foi possivel utilizar, em seu sistema diliacéo, um volume
de solucéo tao pequeno como o utilizado no sistemieradiacdo proposto para a fonte
de ®°Cf(f,n). O volume de solucdo utilizado no sistepraposto para a fonte de
#3%pyBef,n) foi de aproximadamente 180 mL, utilizando umipiente cilindrico com
diametro e altura externos de, respectivamente6& &m, com espessura de 2 mm.
Como no caso da fonte G&Cf(f,n), o canal de irradiacéo foi projetado compessura

de 2 mm dentro do recipiente de solucéo e de 4 onandele. Devido a largura do tubo

2 http://whiterockscience.com
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de insercdo da fonte d&°PuBef,n) foi projetado para preenché-lo uma peca de

acrilico para realizar a reflexdo dos néutronsidostna direcdo deste tubo.

Tubo de ago

para inser¢ao, , o > Refletor de
da fonte PMMA
Canalde |

irradiacio o . Agua
(PMMA)

- Solugao de
Recipiente ° Sulfato de
da solugéo = " Manganés
(PMMA)

Fonte de
Recipiente — Plutonio-Berilio
da 4gua — 4
(PMMA)

Figura V.9 — Sistema de irradiacéo proposto para a fonfé*BeBef,n)

Figura V.10 - Visualizagéo tridimensional do sistema de irradiapéoposto para a
fonte de”®**PuBefr,n) (Moritz®)

Na figura V.11 € apresentado a estimativa da cdragio de atividade da
solugéo nas etapas dos estudos realizados no mesga figura, observa-se que a
concentracao de atividade parte de 10Bq e 2,8 &g, @ solucdo no vacuo, e aumenta
para 40Bq e 8,4Bqg, nos sistemas de irradiacdo proporespectivamente, para as
fontes d&°%Cf(f,n) e?**PuBef,n).
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B i Os trés melhores refletores
Solugdo de MnSO, no Vacuo de néutrons estudados

2CA(f,n) *2CA(f,n)
10Bg/mg 19Ba/mg

<4\/R{@:°—7,25>m

R

solucao

\\

Grsfite
= - Ekgio 5,5Ba/mg
AR N9 3Bgymg
2,8Ba/m ,
A 5,48a/mg
PuBe(a,n) PuBe(a,n)
O melhor refletor de néutrons Menor volume de solugcdo
usando menor volume de material modelado no refletor de néutrons
PECA(f.N) ECH(FN)(Rigucso: €M)
19Ba/mg 48Bg/mg
A/gufol Agda
Rreflei = ] 5
Rsolu:;.éa Rsoluqt‘:o
=725€C
A Adua
5,3Ba/mg 9,3Ba/mg
***PuBe(a,n) PUBE (0L, N)(Rypieqe: 3.5CM)

Sistemas de Irradiag¢do propostos

#2CA(fn)
40Ba/mg
P **PuBe(aL,n)
8.4Ba/mg

Figura V.11 — Esquema das concentracdes de atividade obtidaadaretapa estudada
para propor os sistemas de irradiacéo para assfdefé’Cf(f,n) e de***PuBefi,n)
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V.4.3 — Comparacao entre os Sistemas de Irradiac&yopostos

Na Tabela V.5, sdo apresentados os valores paatara especifica de néutrons
pelo manganés (CENM) alcancados nos sistemasatkaicéo propostos para as fontes
de 2°°Cf(f,n) e *%uBe@,n). Nessa Tabela, observa-se que a CENM do sistema
irradiacéo da fonte d@°Cf(f,n) é 1,63 vezes maior que do sistema proppata fonte
de #%PuBefr,n) . A principal vantagem da fonte d&Cf(f,n) em relacéo a fonte de
Z3¥pyBef,n) é a sua alta taxa de emissdo. Por exemplata 6e*>°Cf(f,n) na data de
01/04/2009 tinha cerca 3 vezes a taxa de emisstmta®**PuBef,n). Sendo assim, o
sistema de irradiacdo proposto para a fonte déowdb (considerando sua taxa de
emissdo em 01/04/2009) produzira cerca de 4,7 vezés concentracdo de atividade
que o sistema que usa a fonte’d®uBef,n). Entretanto, a meia-vida da fonte de
252Cf(f,n) é curta se comparada com a fonté“deuBef,n). Enquanto a meia-vida da
primeira é de 2,645+0,003 anos a ultima possui wvidia de 87,74+0,03 anos (LNHB,
2008). Considerando o valor de meia-vida da foet&€Cf(f,n), a razdo entre as taxas
de emisséo das fontes e a razagsetiseq,ny/SIP2s2ci(i,n) foi calculado o tempo no qual
o uso do sistema usando a fonte’¥f€f(f,n), considerando sua taxa de emissdo em
01/04/2009, deixaria de ser vantajoso em relacasistema de irradiacdo que usa a
fonte de 2%PuBef,n). Esse periodo seria de aproximadamente desess Entretanto,
se for estabelecido um valor minimo inicial pareoatagem especifica da solu¢cdo do
Banho como sendo a metade da contagem especifidazida no BSM pelo padréao
brasileiro de fluéncia de néutrons, o periodo dézatdo do SIP da font&°Cf(f,n)
cairia para aproximadamente trés anos, considergog 26 mL de solucdo séo
inseridos no BSM, pois 4 mL sédo utilizados na padecdo da atividade. Naquele
nivel de inicial de contagem € possivel realizar aonjunto de 30 contagens, com
duragdo de 500 s cada, com incerteza estatigtica tia rotina de padronizacao de uma
fonte de néutrons no BSM do LN/LNMRI/IRD. Apesar mi&o produzir concentracéo
de atividade no nivel do SIP da fonte?d€f(f,n) o sistema de irradiacéo que utiliza a
fonte de®**PuBefi,n) torna-se vantajoso por causa da longa meia-gda fonte.
Assim os dois sistemas devem ser construidos se&d® para a fonte d&PuBef,n)
complementar ao SIP para a fonte ZEf(f,n). Na Tabela V.6 sdo apresentados os

valores da concentracdo de atividade alcancadoStopara a fonte d&Cf(f,n) e
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Z3%pyBef,n) considerando suas respectivas taxas de emé&samero hora do dia
01/04/20009.

Tabela V.5 — Comparacdo entre a captura especifica de néupeldo manganés
(CENM) obtida no sistema de irradiacéo propost®)Plara a fonte d&%Cf(f,n) e no
sistema proposto para a fonte’d®uBef,n).

SIPsacitn)  SIPosgpuset.n) SIPosociin) SIPosspuBet n)
CENM (1/cm3®) 0,123851 0,075848 1,63

Tabela V.6 — Valores para a concentracdo de atividade dg&wolproduzidas nos SIP
para a fonte d&°Cf(f,n) e?**PuBef,n) considerando suas respectivas taxas de emissdo
as zero hora do dia 01/04/2009.

SIPsacitn)  SlPoaspuset.n) SIPosacit,nf SIPo3spuBed,n)
Bg/mg 40,0 8,4 4,7

V.5 — Determinacédo da Eficiéncia do Sistema BSM dd\/LNMRI/IRD Utilizando

o Arranjo de Irradiacao de Teste

Como descrito na secado 1V.5.3 o arranjo de irraédiade teste (AIT) foi utilizado
para verificar experimentalmente o aumento da curegdo de atividade da solucdo
com a reducdo do seu volume irradiado e sua apldade no procedimento de
obtencéo da eficiéncia do sistema BSM do LNMRI/IRB.primeiras irradiacoes, (A) e
(B), da solucao foram realizadas utilizando umpiecite de vidro esférico com 9,75 cm
de raio e 1 mm de espessura. Esta cavidade tem amd abertura de 10 cm, por onde
a fonte é inserida (Figura 1V.15), sendo abastecioi@ aproximadamente 4 L de
solugéo. Nas ultimas irradiacdes, (C) e (D), aqusteiente foi trocado por uma esfera

de vidro com 7,5 cm de raio, abastecido com aprasamente 1,7 L de solucéo.
V.5.1 — Resultados da Irradiacdo (A)

A irradiacdo (A) foi realizada com uma fonte @&Cf(fn), uma fonte de
2AmBe(a,n) de 592 GBq e uma fonte d&PuBef,n) de 1850GBq (Ver secéo
IV.5.3.1). ApGs o periodo de irradiacdo e mist@aolucdo do AIT, cerca de 4mL de
solucéo foi retirado dele para que fosse prepaaadanostras de cintilacdo liquida para
a padronizacdo da concentracdo de atividade dz&olW® método utilizado nesta
padronizacao foi o CIEMAT/NIST. Ao todo foram prepdos trés frascos de cintilacao,
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com aproximadamente 1 g de solugcdo em cada ungantio 14 mL de solucdo
cintiladora Hisafe Ill. O aspecto da mistura sobscintilador foi de aparéncia turva
(Figura V.12). Esta ndo é uma condicado ideal deighedpois € desejavel que a mistura
seja transparente. A aparéncia turva mostra quéugd® nado se diluiu completamente
na solucdo cintiladora, podendo ocorrer decantagaque mudaria a geometria de

medicao durante a realizacdo das contagens.

Figura V.12 — Aparéncia do cintilador liquido Hisafe Il congdde solu¢cdo de MnSO

Completando o procedimento de determinagdo daérfid do sistema BSM do
LN/LNMRV/IRD na irradiacéo (A), foi retirado ainddo AIT um volume de solucdo
para ser medido no sistema BSM. A massa desse gouartido no BSM foi de
180,3419+0,00032 g. Esse volume de solugédo foideemo BSM, sendo disperso
homogeneamente por meio de um misturador acionadmtd seis minutos. Logo em
seguida, foi retirado o misturador e inserido oedetr de Nal(Tl) no Banho. O
procedimento de contagem do decaimento da solns&oida no BSM foi 0 mesmo de
uma padronizacdo de fonte de néutrons. Este proeeth foi realizado ao mesmo
tempo em que a concentracdo de atividade da sokredoadronizada pelo laboratério
de radionuclideos. Na Tabela V.6, sdo apresentademlor da concentracdo de
atividade da solucdo de Mng@adronizada pelo método CIEMAT/NIST; a contagem
especifica do decaimento da solucéo inserida no,B8Mbas considerando a mesma
data de referéncia, definida pelo Laboratério ddigtaiclideos do LNMRI/IRD); e a
eficiéncia do sistema BSM do LN/LNMRI/IRD, que fmlculada através da razao entre
a contagem especifica da solucdo inserida no BSM aencentracdo de atividade
padronizada pelo método CIEMAT/NIST.
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Tabela V.6— Resultados da irradiagéo (A).

Atividade média da solugcdocContagem meédia  daEficiéncia do Sistema BSM
de MnSQ medida pelosolucdo de  MnS® do LN/LNMRI/IRD
método CIEMAT/NIST inserida no sistema BSM

(Bq) (cps)

1,36x10 (+1,7%) 7,8066x1H+0,14%) 5,74x10 (+1,7%)

V.5.2 — Resultados da Irradiacdo (B)

Na irradiacdo B, foi utilizada apenas a font¢feuBefi,n) e com o AIT dentro
de um recipiente cilindrico, com paredes de pamafievestidas com PVC. Esse
recipiente foi cheio de dgua e funcionou como mefietor para o AIT. A concentracéo
de atividade da solucdo do AIT foi também foi paidzada pelo método
CIEMAT/NIST seguindo o mesmo procedimento da imgéld (A). A massa de solucdo
retirada do AIT para ser contada no BSM foi de 2964+0,00043 g. Os resultados
para a concentracdo de atividade, contagem egpecifieficiéncia, determinados na
irradiacdo (B), sdo apresentados na Tabela V.7sd\N@sabela, observa-se a que
incerteza ficou aproximadamente trés vezes maiernguirradiacao anterior. Isso pode
indicar que a solucdo de Mny@ao foi diluida homogeneamente em algum dos trés
frascos de cintilagdo, configurando geometriasrelifes de medicdo. Com relagéo a
concentracao de atividade da solucdo, na irradi@@geste valor foi quase o dobro que

a obtida na irradiacéo (A).

Tabela V.7— Resultados da irradiagéo (B).

Atividade média da solucddContagem média daEficiéncia do Sistema BSM
de MnSQ medida pelosolugdo de  MnS® do LN/LNMRI/IRD
método CIEMAT/NIST inserida no sistema BSM

(Bq) (cps)

4,15x10(+4,7%) 2,3644x19(+0,11%) 5,69 x10 (+4,7%)

V.5.3 — Resultados da Irradiacdo (C)

A irradiacdo C foi realizada utilizando apenas ratdade®“Cf(f,n). Essa nao foi a
fonte utilizada nas irradiagbes (A), mas a quealdguirida no inicio de 2009, que
possufa em 01/04/2009 taxa de emissdo de 2,688¥4(+2%). Como na irradiacéo
(B), o AIT foi colocado dentro da blindagem utilleapara inserir as fontes no sistema
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de imersdo do BSM. A padronizacdo da concentragdatididade da solucdo do AIT
foi realizada pelo sistema de anti-coincidéncide Esétodo também esta baseado em
cintilacdo liquida, mas diferentemente do CIEMAT3NIn&o necessita de um padréo e
do célculo da eficiéncia tedrica, aléem de ser untode primario. Este método foi
estabelecido recentemente no Laboratorio de Radioieos (DA SILVA, 2008). Como
nas irradiacdes anteriores, as medicdes foranzae@s utilizando trés frascos com 14
mL de cintilador Hisafe Ill com um grama de solucgloMnSQ em cada. A massa de
solucéo do AIT inserida no BSM foi de 103,7742+0,08 g e sua contagem no BSM
foi realizada conforme o procedimento realizadoimasliagcbes anteriores. Observa-se
na Tabela V.8 que, em relagdo as irradiacoes ardgsri houve um aumento
significativo na concentracdo de atividade da swuge MnSQ, claramente produzido
por ser a taxa de emissdo da font€*d&f(f,n) maior que da fonte F&PuBef,n) e
reducdo no valor da incerteza avaliada para a otmagéio de atividade da solucéo, o

gue conseqgientemente reduziu a incerteza no valeficéncia.

Tabela V.8— Resultados da irradiagéo (C)

Atividade média da solugcdocContagem meédia  daEficiéncia do Sistema BSM
de MnSQ medida pelosolucdo de  MnS® do LN/LNMRI/IRD
sistema de anti-coincidéncianserida no sistema BSM

(Bq) (cps)

7,713x10 (20,36%) 4,4632x10(+0,20%) 5,787 x 16(+0,40%)

V.5.4 — Resultados da Irradiacéo (D)

Na irradiacdo (D), como na irradiacdo anteriodjagtt somente a nova fonte de
252Cf(f,n). Entretanto, a blindagem utilizada nas diagbes anteriores como meio
refletor foi substituida por um cubo de acriliconcaresta interna de 28 cm. A massa de
solugéo do AIT inserida no BSM na irradiacéo (D)de 111,6967+0,00016 g. Como
na irradiacdo (C), as incertezas avaliadas paorzentracdo de atividade nas
irradiacbes (D) abaixo de 0,5% (Tabela V.9). Obses® que a concentracdo de
atividade na irradiacdo (D) foi menor que na iragép (C), isto estéa relacionado com o
aumento do tempo entre a retirada da fonte do A@ iaicio da padronizacdo da
atividade e também com a dificuldade de posiciomamea fonte d&>°Cf(f,n) no

centro da solucéo do AIT.
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Tabela V.9— Resultados da irradiacéo (D).

Atividade média da solucdocContagem meédia daEficiéncia do Sistema BSM
de MnSQ medida pelosolucdo de  MnS® do LN/LNMRI/IRD
sistema de anti-coincidéncianserida no sistema BSM

(Ba) (cps)

4,566x10 (+0,36%) 2,6296x10(+0,16%) 5,759x10 (+0,40%)

Na Tabela V.10 sdo apresentados o valor médio eswial padrdo da média para
os valores de eficiéncia do BSM determinados madiacdes (A), (B), (C) e (D). Esses
valores sdo apresentados graficamente na Figuid, W¥ride se observa claramente a
diferenca entre os valores das incertezas dos o®Rt@EMAT/NIST e anti-
coincidéncia. A pequena incerteza avaliada pareorecentracdo de atividade nas
irradiacbes (C) e (D) pode estar relacionada coraumento na concentracdo de

atividade da solucéo.

Tabela V.10 — Eficiéncia do BSM do LN/LNMRI/IRD considerand® dodas as
irradiacoes.

Eficiéncia média do Desvio padrdo da
Sistema BSM do média (%)
LN/LNMRI/IRD

5,738 x10' 0,40

6,00E-04

5,90E-04 -

5,80E-04 1 __________________________________________________________ { _____________________________ } ______________

5,70E-04 [ """"""""""""""" )

5,60E-04 ~

5,50E-04 ~

5,40E-04 -

5,30E-04 ‘ ‘
(A - CIEMAT/NIST) (B - CIEMAT/NIST) (C - Anti-Coincidéncia) (D - Anti-Coincidéncia)

Figura V.13 — Eficiéncias do sistema BSM do LN/LNMRI/IRD obtglaas irradiagbes
(A) e (B), realizadas com o método CIEMAT/NIST, asnirradiacdes (C) e (D),
realizadas com o método de anti-coincidéncia
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V.6 — Comparacdo entre os Sistemas de Irradiacdo &jpostos e a Simulacdo do
AIT

As respostas para a CENM obtidas nas simulacfesmasjos de irradiacao
utilizados foram comparadas com as respostas ghtima os correspondentes sistemas
de irradiacdo propostos para a fonte de plutbnidibe Tabela V.12, e califérnio,
Tabela V.13.

Tabela V.12 — Comparacdo entre a captura especifica de néupeldo manganés
(CENM) obtida no sistema de irradiacdo propost®)Plra a fonte d&€®PuBef,n) e
na simulacao do arranjo de irradiagéo de testeT(BAtllizado na irradiagéo (B).

S”3238PuBer¢(,n) SArrirradiau;élo (B) S|P233puBe@,n)/ SAIT irradiacéo (B)

CENM (1/cm3) 0,0758 0,0305 2,48

Tabela V.13 — Comparacdo entre a captura especifica de néupelo manganés
(CENM) obtida no sistema de irradiacdo propost®)Plara a fonte d&<Cf(f,n) e na
simulacdo do arranjo de irradiacdo de teste (Atiligado na irradiagdo (C).

SIPosociin)  SAlTiradiacio ©)  SIPosocitin) SAITiradiaczo ()

CENM (1/cm3) 0,1238 0,05168 2,39

Observa-se que o sistema proposto para a fontelui@nijo-berilio produz
resposta para a captura especifica de néutronsnpmhganés 2,48 vezes maior que
aquela produzida pelo sistema utilizado na irradha@). Na Tabela, V.13 observa-se
um comportamento semelhante na comparacdo entrg,&iR) e simulacdo do
AlT irradiaczo ¢y Considerando que os AIT possibilitaram a reaéipago procedimento de
eficiéncia, e que as respostas dos SIP foram nesdldw que as obtidas nas simulacdes
dos AIT, sendo assim, isto sugere que os SIP tanyj#serdo ser empregados no
procedimento de obtencéo da eficiéncia do sistegM Bo LN/LNMRI/IRD.
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CAPITULO VI

Conclusoes

VI.1 — Aspectos Gerais do Trabalho

Os recursos utilizados para a realizacdo destaltrabdoram disponibilizados
pelo Laboratério de Néutrons (LN) e pelo LaboratdRadionuclideos (LR), ambos
pertencentes ao Laboratério Nacional de Metrologes Radiacfes lonizantes
(LNMRI/IRD), e também pelo Laboratério de Neutroelfget em Tempo Real (LNRTR)
da COPPE/UFRJ e pelo setor de engenharia mecamitRd Para realizar o estudo
de caracterizacao dos sistemas de irradiacédo pgogpasLN disponibilizou um sistema
de computacdo de alto desempenho composto de 25uimaaqoperando em
processamento paralelo. Para a realizagéo do pnogetd de obtenc&o da eficiéncia o
LR disponibilizou o seu servigo de preparacao eqradacéo de fontes radioativas e o
LN forneceu a solucdo de MngQ@itilizada nas irradiacdes e disponibilizou o seu

sistema BSM.

Este trabalho utilizou a evidéncia, encontrada ndefagem do sistema BSM do
LN/LNMRI/IRD no MCNP, na qual a captura de néutr@eto manganés na solucéo do
BSM ocorre préximo da fonte de néutrons, e istwigaite base a conjectura de que a
irradiacdo de um pequeno volume de solucdo, por fomge de néutrons em seu
interior, produzira um valor de concentragdo déadde suficiente para ser utilizado na
obtencdo da eficiéncia do sistema de deteccdo dd. B®ortanto, a partir dessa
conjectura duas abordagens (tedrica e experimeotaln utilizadas com um objetivo
duplo: Prova e proposta de um sistema alternatieoircadiagcdo voltado para a
determinagcao da eficiéncia do BSM. A evidénciasepomeiros estudos simulados
levaram construcao preliminar do arranjo experiglet¢ teste (AIT) cujos resultados
fortaleceram a hipotese assumida e demonstraraperaconalidade da determinacéo
da eficiéncia utilizando os métodos CIEMAT/NIST anti-coincidéncia. Entretanto,
estudos mais profundos devem ser implementadosnpalteores conclusdes quanto a
incerteza obtida com o método CIEMAT/NIST que feiaa de treze vezes maior que a
obtida com o método de anti-coincidéncia. Podsugerir que o alto valor da incerteza

obtida no método CIEMAT/NIST esta fortemente redaeido com a homogeneidade da
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mistura solucéo-cintilador, ja que esta misturangstrou turva durante as medicoes.
Isso pode ser explicado pelo fato do sistema decd@éb desse método utilizar apenas a
cintilagdo liquida, enquanto o sistema de deted@anétodo de anti-coincidéncia

utiliza, além da cintilacéo liquida, um detectoMNd(TIl) para medir a radiacdo gama.

Enquanto os testes eram feitos com o AIT, novasdestsimulados indicaram
um caminho para a reducdo ainda maior do volumesalecdo irradiado, porém
mantendo-se as caracteristicas do material reflassim surgiu um modelo otimizado
e mais operacional que o AIT, O sistema de irradiggroposto (SIP) que aumentou a
atividade especifica em cerca de duas vezes eene@duziu, drasticamente, o volume
de solucdo manuseado de 1,77 L para 26 mL, nodmsso da fonte d&€Cf, e de
1,65 L para 180 mL, no caso de uso da fonté*ffeuBe. A conjectura se mostrou
verdadeira e, portanto, o SIP torna-se indicada padeterminacdo da eficiéncia no
BSM. Esse sistema tem o potencial operacional ieagho em qualquer sistema BSM
ao redor do mundo, desde que este possua fontaéullens tais quais as descritas
neste trabalho e possa utilizar o método de amem®ncia ou qualquer outro método

que permita a padronizacdo adequada da atividaselaigo produzida no SIP.
VI.2 — Estudo de Caracterizacdo dos Sistemas de &diacéo

VI.2.1 - Estudo da captura especifica de néutronsep manganés (CENM) para a
solucdo de MnSQ imersa no vacuo.

O valor maximo da CENM ocorre para um raio médid decm para as fontes
de #%Cf(f,n) e 2**PuBef,n), quando considerado o volume esférico de solungs

vacuo. Este resultado foi util na escolha do rai@m recipiente do AIT (7,5 cm).

VI.2.2 - Estudo da captura especifica de néutronsefp manganés para a solucao
imersa em diferentes meios. Definicdo do tipo e diimensao do material refletor
de néutrons para a solugao.

A agua, o berilio e o grafite foram os trés maieripe produziram os maiores
aumentos na CENM com relacdo ao volume de solugd@auséncia de um meio
refletor. O acréscimo na resposta da CENM foi erdian&,9 vezes para a agua, duas

vezes para o grafite e de duas vezes e meia paedlm. Entretanto a 4gua é o meio

80



refletor que alcanca CENM semelhante a obtida camei refletor infinito utilizando
menor volume de material. Com a esfera de agua r®nem de raio alcanca-se,
respectivamente, para as fonteSdef(f,n) e***PuBef,n), 98,9 % e 98,5% da CENM
obtida com o meio refletor infinito. Com essa dis@m a dgua produz CENM 25%
maior que a obtida com o grafite e apenas 2,7% meune a obtida com o berilio,
considerando estes refletores com raio de 15 comoCa agua € um material de facil
acesso e manipulacédo, este material foi escollodwaneio refletor para o AIT e para
o SIP.

VI.2.3 - Estudo da captura especifica de néutronsefp manganés (CENM) em
funcdo do volume de solucdo imerso em um meio retfbe de néutrons

Um dos fatos mais interessantes neste trabalhpoider reduzir ainda mais o
volume de solucdo na presenca de um meio reflet@inda assim aumentar a
concentracdo de atividade da amostra. Este fatoifgeconjecturar que em um meio
refletor de néutrons, a CENM cresce com a redugéeotlme de solucédo a partir do
ponto de maximo volume no vacuo. Isto viabilizoprojeto do sistema de irradiacao
com volume de solugéo que pode ser completameitiadd em um procedimento de
obtencé&o de eficiéncia.

VI.3 — Proposta dos Sistemas de Irradiacdo para aofite de 2°3Cf(f,n) e
Z¥pyBe(,n)

Os sistemas propostos para a fonte?¥€f(f,n) e ***PuBef,n) produzem
concentracdo de atividade 219 e 146 vezes maioaqleancada no sistema BSM do
LNMRV/IRD, que correspondem a 40 Bg/mg e 8,4 Bqg/ni§1/04/2009),
respectivamente. Além disso, a obtencao da efigi@uwm os arranjos de irradiacdo de
teste (AIT) demonstra a validade dos sistemasrddiacao propostos. A determinacao
da eficiéncia é grandemente simplificada com esgtemas. Algumas dificuldades para
irradiar as amostras, utilizadas no procedimentoldencao da eficiéncia, sao vencidas
guando o uso do reator nuclear Argonauta do Instda Engenharia Nuclear é evitado,
pois ndo é necessario agendar irradiacdes neste eeaem realizar o trajeto IRD-IEN-
IRD. Esta condicao facilita a construcdo de um @donento mais amplo e de um

programa de medicOes da eficiéncia.
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VI.4 — Realizagdo do Procedimento de Obtengao daiEncia do Sistema BSM do
LN/LNMRI/IRD utilizando o Arranjo de Irradiacédo de Teste (AIT)

A utilizacdo do arranjo de irradiacdo de teste noostjue um sistema de
irradiacédo, baseado em fontes radioisotdpicas dearés e usando um pequeno volume
de solucédo de sulfato de manganés, pode ser diligara a obtencéo da eficiéncia. O
valor médio obtido para a eficiéncia do sistema B8 LN/LNMRI/IRD para as
quatro irradiacdes realizadas com os AIT foi d88x10* + 0,40%. Com esse arranjo
também foi possivel conhecer a dindmica do prooetionda eficiéncia, que envolveu
a padronizacdo da concentracdo de atividade da@dsolpor métodos de cintilacdo
liquida (CIEMAT/NIST e anti-coincidéncia) e a cog¢en desta no sistema BSM,
antevendo 0s possiveis problemas operacionais. thhlema observado foi com
relacdo a mistura da solugdo de MnS@ cintilador liquido Hisafe Ill, que se
apresentou turva. Apesar de nao ser uma condigdeditiva para a medicéo, a tubidez
da amostra deve ser estudada com relacao a su@nicith nos resultados e sobre quais
procedimentos devem ser realizados para elimin&$sa turbidez indica que ha
suspensao de particulas sélidas no cintilador.eDesido a geometria de medicdo pode
ser alterada durante as medicdes devido a decantAdguns testes foram feitos
reduzindo-se a concentracdo da solucdo de Mm&e@rida no cintilador HiSafe Il e,
quando a concentracdo da solugéo foi reduzida ewe18s (0,28 molar), a mistura

solugéo-cintilador ndo apresentou turbidez.
VI.5 — Trabalhos futuros

Recomenda-se que depois de construido o sisterreadmcao para as fontes
de ®%Cf(f,n) e ?*PuBef,n) devera ser realizado um programa de medicBes da
eficiéncia de forma a estabelecer um procedimen#fgca uso adequado dos SIP no
sistema de garantia da qualidade do LNMRI/IRD. Blgstograma de medicdes a
turbidez da amostra seria estudada para verifamaigsau de influéncia no resultado da
eficiéncia do sistema BSM do LN/LNMRI/IRD e tambéguanto a redugdo ou
eliminacdo da turbidez das amostras através dag&edda concentracdo da solugéo

irradiada.
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Sugere-se um estudo para a extensao do uso deseesas de irradiacdo para
irradiar outros tipos de amostras (sangue, por pk@mNesse caso devera ser
determinada a dose alcancgada dentro do recipiargeldcao.

Um estudo mais extenso poderia ser realizado aitesga utilizacdo desses
sistemas na padronizag&o de fontes de néutronseaso, deveréo ser calculados as
capturas de néutrons tanto na solucao de Mrfs@nto também no meio refletor, além
das capturas pelo material de seus respectivopiestes. Também deverdo ser
consideradas as capturas no canal de irradiac&aboale insercéo e pela propria fonte
e ainda a fuga de néutrons do sistema de irradid{&sse sistema, a taxa de emisséo
serd determinada a partir da massa total de soiugéitada e do valor da concentragéo

de atividade corrigida de todas as capturas edageutrons.
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ANEXO |

PARAMETROS RELACIONADOS A MEDICAO DE RADIONUCLIDEOS POR
CINTILACAO LIQUIDA

Al.1 — A composicao de uma solucéo cintiladora

Solugbes cintiladoras sdo compostas, basicamesmteynd solvente organico
aromatico e de uma substancia com propriedadeseficentes (cintilador). Para
melhorar a eficiéncia de deteccdo ou quando sejadesmdicOes particulares de
medicdo pode ser adicionado ainda a solucdo aot#aas seguintes substancias: um
solvente secundario, um cintilador secundario, umfastante (detergente), um

extractante e/ou um agente extintor de luz (queggh

O solvente é a substancia mais abundante em umngisatintiladora. Sua funcéo
€ absorver a energia proveniente do processo daingatto do radionuclideo e
propaga-la até as moléculas do cintilador. S&octaifaticas importantes de um
solvente utilizado em uma solucdo cintiladora andparéncia a luz, conter
pouquissimas impurezas, ser quimicamente inerteg;gowolatil, pouco ou ndo téxico,
ser barato e ter alto ponto de fulgor. Os primes@sentes utilizados foram o benzeno
e o tolueno seguido pelos solventes xileno e pseumol. Eles sdo conhecidos como
solventes tradicionais e apesar de ainda seremonuiiizados, 0o seu uso tém
decrescido por causa da toxidade, por serem inflaisidapresentarem forte odor,
serem volateis e por permearem materiais plastitasco de cintilacdo). Apos o ano de
1980, uma nova geracdo de solventes aromaticositendesenvolvida. Denominados
de “seguros” estes solventes apresentam alto plenfiolgor, baixa volatilizacéo, pouco
odor, baixa toxidade e ndo permeiam materiaisiptéstEstes solventes sao o DIN (di-
isopropilnafitaleno), o PXE (fenilxiletano) e o LARlodecilbenzeno). Os solventes
DIN e PXE apresentam a vantagem de serem maisergis que 0s solventes
tradicionais. Uma comparacdo entre a eficiéncia cdatagem dos solventes é
apresentada na Figura A1.1. Um resumo sobre akygaracteristicas importantes dos
solventes organicos aromaticos utilizados em sekigdntiladoras € apresentado na
Tabela Al1.1.
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Benzeno = > LAB = > Tolueno > Xileno =~ Pseudocumol = > PXE = > DIN

Aumento da eficiéncia —

Figura Al.1 — Diagrama de comparacdo da eficiéncia de contagesnsolventes
utilizados em solucgdes cintiladoras

Tabela Al.1 — Caracteristicas de seguranca dos solventezadiils em solucdes
cintiladoras

Ponto de Ponto de Pressao e
- do Vapor  Classificacao
Solvente Ebulicao Fulgor . :
°C] °C] [MmHg] (internacional)
a 25°C

Riscos

Inalacéo;
Absorcéo
Tolueno 110 4 28 Inflamavel pela pele;
Irrita
pele/olhos
Inalacéo;
Absorcéo
Xileno 138 25 8 Inflamavel pela pele;
Irrita
pele/olhos
Inalacéo;
Pseudocumol 168 50 2 Inflamavel Irrita
pele/olhos
Nenhum

LAB 300 149 <1 Inofensivo (como
classificado)

Nenhum

PXE 305 149 <1 Inofensivo (como
classificado)

Nenhum

DIN 300 140 <1 Inofensivo (como
classificado)

O cintilador é a substancia responsavel pela cefwvelta energia de excitacdo das
moléculas do solvente em luz. Frequientemente notugd® cintiladora estéo presentes
duas substéncias cintiladoras: o cintilador primé&i o cintilador secundéario. O
cintilador primario esta presente em concentradéesg a 10g por litro de solvente. O
aumento da concentracdo do cintilador ndo é garaletimaior rendimento luminoso.

Ha uma concentracdo Otima, que se vencida, irduprodma reducdo na emissao de
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luz. Um cintilador primario deve possuir as segsnpropriedades: elevado rendimento
de desexcitagdo, emissdo de luz compativel corotoddtectores, espectro de absor¢éo
Optica bem separado do espectro de emissdo, tempdeskexcitacdo curto e um
excelente acoplamento energético com o solventeprldsipais produtos utilizados
como cintiladores primarios sdo o PPO, o TP , o RBButil-PBD. Por causa de sua
pureza, baixo custo, disponibilidade em larga esedlom desempenho o PPO é o0 mais
utilizado. Para que a luz emitida pela solucdoilashdra seja compativel a maxima
sensibilidade do fotocatodo, pode ser utilizadob&m um cintilador secundario. Os
principais cintiladores secundarios sdo o POPOPM&OPOP, o bis MSB e o PBBO.
O mais utilizado é o bis-MSB e esta preferénciapfios mesmos motivos do PPO. A
concentracao do cintilador secundario é aproximadéende 0,59 por litro de solvente.

A maioria das amostras de radionuclideos medidasiptlacéo liquida esta em
meio aquoso. Como solugbes cintiladoras usam selyearganicos aromaticos é
necessario utilizar surfactantes (detergentes) pasturar a fase organica com a fase
aquosa. O uso de surfactantes permite a dispelsagoticulas de agua no dleo,
formando uma micro emulsdo. O tamanho tipico degtisulas é da ordem de 10nm
de raio. Em uma solucdo cintiladora, quanto meworof tamanho destas goticulas
melhor sera a transferéncia de energia do decaim@mtradionuclideo, em meio
aquoso, para o solvente. Surfactantes estdo pessent quantidade de até 30% da
massa da solucdo cintiladora e os nao i6nicos,egemplo, o Triton-X-100, séo

preferidos por apresentar boa propagacao de energia

Um extractante € usado quando se deseja extraidionuclideo da fase aquosa
para uma fase organica compativel com a soluc&ddadiora. Este método é pouco
utilizado, pois nem sempre € conveniente a preselocZomposto extractante na
solugéo cintiladora. Extractantes geralmente atlos sdo os organicos HDEHP e
TOPO. Estes sdo escolhidos por serem estavedugds ciniladora e em alguns casos
aumentar a eficiéncia de deteccdo. Podem ser eadostem concentracdo molar de

aproximadamente 0mol por litro de soluc&o cintiladora.

Quando se deseja reduzir propositadamente a efiai@te contagem de uma
solucéo cintiladora séao adicionados a ela difesemtdumes de um agente de extingéao

de luz, também conhecido como “quench”. Os prinsipgentes de extincdo de luz sdo
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o tetracloreto de carbono (GEla acetona (C¥CH3CO), o cloroférmio (CHCE) e o
nitrometano (CHENO,).

Al.2 — Composicdo quimica dos cintiladores comerds

A composicdo quimica de alguns cintiladores corag&y@ apresentada da Tabela Al.2.

Tabela Al.2 — Composi¢do quimica de alguns cintited liquidos utilizados na rotina
de calibracéo

C H N o p S Na Density at 20 °C

(g/cm?3)
Ultima Gold 16,81 24.54 0,040 152011 0,02 002 0.08
'”%‘[’L‘Se' 18,53 30,93 0,006 390 - - - 0.95
Hioni-Fluor 10,83 18,77 0,060 1,970,18 004 0,04 0.95
Hisafe Il 10.17 28.12 0,0185 2.88 0.64 0,001 0,001 0.99

Al.3 — O processo de transferéncia de energia dadeacao para o cintilador

Devido a composi¢do da solucdo cintiladora, a mammte da interacdo da
radiacdo emitida pelo radionuclideo ocorre com tveste. A probabilidade de
interacdo direta entre a radiacao incidente e déamas fluorescentes é muito baixa.
Portanto, para que uma solucdo cintiladora apredemtn desempenho, € necessario

que o solvente transfira sua energia de excitagéaas moléculas do cintilador.

Os elétrons incidentes ou aqueles gerados secamdgate pela interacdo da
radiacdo com a solucao cintiladora produzem exaitags ionizacdo das moléculas do
solvente, dissipando a energia incidente principabs na forma de calor. Apenas de 5
a 10% da energia liberada pela radiacéo é tradafpdra as moléculas fluorescentes.

A radiacdo emita pelo radionuclideo atravessa ac8ol cintiladora interagindo
principalmente com as moléculas do solvente. Difteie processos podem ocorrer
devido a interacdo radiacdo-solvente: ionizacawerdicdo de radicais, indugédo de
reacoes, alteracéo do estado vibracional, rotalc@omético das moléculas do solvente
e excitacdo dos elétrons orbitais. Entretanto, apeste Ultimo pode levar a emisséo de

luz. Os demais processos podem eventualmente &evaxcitacdo as moléculas do
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solvente, por exemplo, as moléculas ionizadas poskemecombinarem com elétrons
lentos e formarem moléculas excitadas. A excitat@moléculas do solvente ocorre
guando os elétronst saltam do estado fundamental@&ra o estado excitado singleto

ou para o estado excitado tripleto (Figura Al.2)

Cerca de 10% da energia da radiacéo liberada nitador liquido é transferida
para 0s estados excitados singleto e tripleto. aksferéncia direta da energia de
excitacdo do solvente para as moléculas do ciotilédoouco provavel devido a baixa
concentracdo deste soluto cintilante, cerca dé Mlar . Entdo, esta energia de
excitacdo deve migrar pelas moléculas do solvetéesar capturada por alguma

molécula do cintilador (Figura Al.3)

Spins Emparelhados Spins Desemparelhados

&0 ey

S,
s, L.
s, T
S, T,
T,
'OO
@*C\\O

Figura Al.2 — Diagrama do processo de excitacdo para os rivegjketos ou tripletos
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Figura Al.3 — Diagrama de transferéncia da energia de exoitaca

A transferéncia de energia solvente-cintilador étido ndo-radioativa e ocorre
principalmente pelo processo de interacdo dipgbeldi entre as moléculas. A
fluorescéncia ocorre quando ha desexcitagdo radiatios estados singletos do
cintilador. Este processo ocorre num periodo deptena ordem de 1B . Embora
menos provavel, pode ocorrer também a fosforeszégae € devido a desexcitacdo dos
estados tripletos das moléculas do soluto. Estegeeide desexcitacdo é da ordem de
10°s. A luz emitida pela solucéo cintiladora tem compnto de onda compreendido
na faixa de 375 a 430nm. O comprimento de ondaidandepende do cintilador
dissolvido na solucéo cintiladora. A intensidaddwaemitida esta relacionada com a
energia e o tipo de radiacdo emitida na solucatlazdora e o nimero de pulsos
luminosos por unidade de tempo é proporcional @asisidade da amostra.

Al.4 — Detectores de cintilacdo

A intensidade luminosa emitida pela solugdo cidtita é muito baixa, de modo
que é necessario coletar a luz com maxima efi@énsando fotodetectores muito
sensiveis. Estes fotodetectores sdo geralmentelonfatomultiplicador. Este detector
€ constituido de um fotocatodo, que através ddoefetoelétrico converte o sinal
luninoso em elétrons,. O rendimento quantico dodatodo € da ordem de 20 a 25%

para tubos de 5cm de diametro, geralmente utilgats contadores de cintilacédo
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liquida. Os fotoelétrons emitidos no fotocatodo aéelerados por um campo elétrico

através de uma sucessao de eletrodos, os dinguditessao multiplicados.

O esquema de uma fotomultiplicadora utilizada nostadores de cintilacdo
liquida € apresentado na Figura Al.4. O coeficiatlgemultiplicacdo do primeiro
dinodo pode chegar a 50 para os melhores tuboscedf€ientes dos outros dinodos
estdo por volta de 5. Dependendo do numero de o#naa ganho de um tubo pode
chegar de 10a 16.

Fotocatodo Dinodaos

Figura Al.4 — Esquema de uma fotomultiplicadora
Al.5 — Tipos de extincédo luminosa (quenching)

Todo fenémeno fisico-quimico que leva a diminuig@emissao de luz no cintilador

liquido é denominado de “extingdo luminosa”. Osgpais processos de extingcao
luminosa séo a extingdo por acdo quimica, a extipgd coloracdo e a extingcao por
ionizacdo. A extingdo quimica ocorre quando esté@sgmtes espécies quimicas
(radicais livres, por exemplo) que competem comoamioléculas do solvente na

absorcéo da energia liberada pelo radionuclidemldsa a diminuicdo da transferéncia
de energia solvente-soluto e consequentemente &edog emissdo luminosa. Na
mistura da amostra radioativa com a solucdo cittiia sempre havera algum nivel de
quenching quimico, isto 0 torna 0 mais comum prazeke extingdo luminosa. A acao

deste tipo de extincdo depende do estado de eadai@sl moléculas do solvente e das
moléculas do soluto, da estrutura quimica e daeadragdo do agente de extincédo

guimico.
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Enquanto na extincdo quimica ocorre principalmanédsorcéo da energia proveniente
do decaimento do radionuclideo, na extingdo pasragfo ocorre a absorcao de fétons
de luz. A ocorréncia deste tipo de extingdo é ingme quando substancias coloridas
estdo presentes na solucéo radioativa ou sdo fosrdalido a degradacdo da solucéo
cintiladora. A coloracdo atenua a luz emitida pelatilador, podendo levar a

anisotropia, o que pode causar problemas na cantdgeulsos coincidentes.

A extincdo por ionizacao € definido como a redugadntensidade luminosa causada
pela ionizacdo produzida pela passagem da radiagasolucdo cintiladora. BIRKS
(1964) descreveu o namero de fétons produzido agolada trajetéria da particula

carregada, dL(E)/dx, através da expressao semireapil.1

dL(E) _ 1, dE/dx

dx  1+kB(dE/dX) Al.l
e dE

LE)=p,[— E AlL2

(B) =1}, 1+ kB(dE/dx)

Onde 7, € o nimero de fétons emitidos por unidade de enetgsorvida,dE/dxé o

stopping powerda radiacdo em unidade de MeVtrmu MeV cnfg! e kB é um
parametro de extingdo por ionizacdo, uma consteote unidade de cmMeéV ou
gMeVcm?.

Se néo houvesse extingdo por ionizacédo a equaciesé\feduziria a

dL(E) _ = dE

— Al3
dx dx

Entdo na equagdo All a expressde kB(dE/dx) representa a reducdo na

fluorescéncia devido a extincdo por ionizacdo. Atipala equacdo Al.l podemos
definir a seguinte expressao para a extingdo mizagQao (equacao Al.4):

jE dE Al.4

1
AB=E), 1+ kB(dE/dX)
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ANEXO Il

O MODELO DO PARAMETRO LIVRE
All.1 — O parametro livre

O modelo do parametro livre pode ser realizado us dnaneiras: obtendo o
parametro livre por meio de medi¢cdes de um tracéadviétodo CIEMAT/NIST) ou
calculando-se este parametro a partir de uma e coincidéncias triplas e duplas
(0 método RCTD). Esses dois métodos tém sido nimead 20 anos responsaveis pelo
crescente interesse, no campo da metrologia demaclideos, da utilizacdo de técnicas
baseadas na cintilacdo liquida. Isso é motivadancipalmente, tanto pelo
embasamento tedrico como pela qualidade metrolodesses métodos. Neles é

possivel padronizar beta emissores com incertefalée.

O conceito do parametro livre esta fundamentadalescricdo estatistica dos
fendbmenos fisicos que ocorrem num contador delagét liquida durante a deteccéo
da luz proveniente da solucéo cintiladora. Essérpetro pode ser definido como sendo
a energia meédia necesséria para produzir a emigsd@on fotoelétron no fotocatodo,
supondo que a resposta luminosa da solucdo cimtélasegue uma distribuicdo de
Poisson. E um tratamento estatistico para a detedgh sinal luminoso pela

fotomultiplicadora, de modo a obter a eficiénciacdatagem.

BRODA et al (2007) descrevem o modelo estatistmgarametro livre fazendo

as seguintes consideracoes:

Se E é a energia liberada pela radiacdo na sotiigl@adora, o nimero de fétons

de luz emitido pode ser definido segundo a equAdab

N :ﬁ All.1
hu
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Onde L é um fator de correcdo para energia e hwegeggia média dos fétons
emitidos. Se for assumido que os fétons emitidgsiesm uma distribuicdo de Poisson
com valor médio N, o numero de foétons que alcangarfiotocatodo de todas as
fotomultiplicadorasn, também pode ser admitido que seja governadodigigbouicdo

de Poisson (equacéo All.2).

_Nn

p(n,n) =0 g All.2
nl

n=N¢& All.3

Onde n é o numero meédio de fotons & € a eficiéncia de deteccdo da

fotomultiplicadora. Na média, n fétons produzem maissdo de m fotoelétrons no

fotocatodo, onde m é obtido por meio de equacadAll

m=neu All.4

Ondeg, € a eficiéncia quantica do fotocatodp € o parametro que faz a relagéo
entre o espectro de fluorescéncia e o espectresjmosta do fotocatodo. O produto
entren, & e pdefine uma eficiéncia optica do contador de cigéitae. O efeito
fotoelétrico que ocorre no fotocatodo pode ser ritespor uma distribuicdo binomial
(equacéao All.5):

b(min, £, ) :m(+!_m)!(£q,u)m(l—£qu)“_m AlL5

Utilizando a equacéo All.5, quando m=0, podemdsrdenar a probabilidade de

emissdo de pelo menos um fotoelétron a partir dagdp All.6:
P.(n) =1-b(O;n,e ) =1- (L-€,u)" All.6

O ndamero médio de fotoelétrons criados pode sezrmi@tado por meio da

combinacéo das equacdes (All.4), (All.3) e (Al(dyuacao All.7):
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Lée
m=Ne= SEH

Q(E)E &

Considerando um contador com F fotomultiplicadomsiimero de fétons que
alcancam os diferentes fotocatodos forma um coojwne atende a condicdo
n=m+ny+...+n:. A probabilidade de ocorréncia de um conjuntoipaler (n) pode ser

obtida utilizando uma distribuicdo multinomial (egéo All.8):

1 nl
F"n!nl.n.!

8

As probabilidades de ocorréncia de diferentes tigespulsos, £ pode ser
calculado utilizando-se ¢m), em cada fotomultiplicadora. Entdo, usandg &
probabilidade de contagem, P, pode ser obtidata dar(All.7) e (11l.10), apés a soma
de todos os possiveis conjuntos de valore¥,(BRODA et al,1988). No caso mais
simples de apenas uma fotomultiplicadora, ondgdh) e d=1, pode-se obter P através

da equacao All.9:
P=>" p(n,m)p,(n) All.9
n=0

Substituindo All.3 e All.6 na equagao All.9, temos:

n=0
s bbelet ) o
s nl e_ﬁ(l_‘gq/‘)
—1-ee ) — g g All10

Uma cascata de trés processos aleatérios: Poigdbf),( Binomial (All.5) e
multinomial (All.8) podem ser reduzidos a apenas aundistribuicdo de

Poissonp(m,m) no qual descreve a estatistica dos fotoelétrons.
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A qualidade do contador de cintilacdo liquida psde quantificada através de
uma relacdo entre a energia, E, liberada pelacp&tcarregada no cintilador liquido, e
0 numero médio de fotondy, ou de fotoelétronsim, criados no contador. Este
Parametro de qualidade é definido por GRAU (19@®)a parametro livre), e pode
ser entendido como a energia necessaria parawriafotoelétron no fotocatodo da

fotomultiplicadora:

4= EAE) All.11
m

Usando a equacdo All.7, o parametro livre € umatilede independente da
energia da particulas e uma propriedade intringerauma determinada amostra
radioativa diluida num cintilador liquido e de uratefminado contador (GRAU e
GRAU, 2001):

hv
Lée 1

AR

Se pudermos assumir que a probabilidade de detetxdwon fotoelétron ndo é
nula, a probabilidade de n&o-deteccdg,de acordo com lei de Poisson, 8 e a
probabilidade de contagem, P, de uma fotomultidtica € dada por (All.10) (GIBSON
e GALE, 1968). Em um contador LS com R fotomultptioras idénticas, a

probabilidade de contagem torna-se

P=1-e R All.13
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Tabela All.1 — Probabilidade de contagem de varios tipos dsopuproduzidos por
particulas mono-energéticas na solucao cintilagdocam R fotomultiplicadoras com
respostas idénticas ou diferentes. A probabilidieledo deteccdo é dada perexp(-
m/R)=exp(-EQ(E)/R). Tipos de sinais: N € ndo coincidente, £, sao a soma logica
dos sinais ndo coincidentes, D é a dupla coincidém®, D; sdo a soma légica das
coincidéncias duplas e T € a coincidéncia tripla.

R  Modo sinal Probabilidade de contagem FXE,

de operacéo

Fotomultiplicadoras com respostas idénticaspa=pc=po

1 A N 1p

2 AouB N 1p
A+B S (1-R) (1+p)
AB D (1-p)?

3 AouBouC N 1-p
A+B ou B+C S, (1-po) (1+p)

ou A+C
A+B+C S  3(1-p)-3(1-p)+1-p)d
AB ou BC ou D (1-p)?
AC
AB+BC ou D, 2(1-p)*(1-p)®
AB+AC ou
BC+AC
AB+BC+AC  D;  3(1-p)*-2(1-p)?
ABC T (1-p)®
Fotomultiplicadoras com respostas diferentegpgpc
A N (1-p)
2 AB N (1-p); (1-ps)
A+B S 1I-p ps
AB D (1-pa)(1-ps)
3 ABC N (1-p); (1-pa); (1-po)
A+B; B+C; & 1-papsil-mpPcl-papc
A+C
A+B+C S  L1-ppspc
AB;BC;AC D (1-p)(1-ps); (1-ps)(1-pc); (1-pa)(1-Pc)
AB+BC D2 (1-pa)(1-ps)+(21-ps)(1-pc)- (1-pa)(1-ps) (1-pc)
AB+AC (1-Pa) (1-Ps)+(1-pa) (1-Pc)- (1-pa)(1-ps) (1-pc)
BC+AC (1-pe)(1-pc) +(1-pa)(1-pc)- (1-pa)(1-ps) (1-px)
AB+BC+AC ~ Ds  (1-pa)(1-pe)* (1-ps)(1-pc) +(1-pa)(1-pc) — 2(1-p)(1-ps) (1-pc)
ABC T (1-p)(1-pe)(1-pc)
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Onde o numero médio de fotoelétrons criados ncacont através de (All.7 ), é

EQ(E)
A

m= All.14

A probabilidade de contagem, P, € uma funcédo degenE e de um parametro
livre L. Sdo apresentados na Tabela All.1 (BRODA et a),72@s probabilidades de
contagem (P) expressas em termos da probabilidad¢ad-deteccdo {p para varios
tipos de pulsos e em varios contadores. Na pr&ieapecialmente quando as condi¢des
de trabalho das fotomultiplicadoras sdo alteradd®, se pode ser assumir que as
fotomultiplicadoras sejam idénticas. Deste modderdntes parametros livres e
diferentes probabilidades de n&o-deteccdo paraotmsndltiplicadoras devem ser
consideradas no célculo da probabilidade P (veel@abll.1). Esta abordagem foi bem
sucedida no caso da padronizacdo do tricio comripho tontador que apresentava

significante anisotropia entre as fotomultiplicaa(BRODA et al, 2002).
All.1.1 — A eficiéncia de contagem

Na secdo anterior foi discutido estatisticament@rocesso de formacédo de
fotoelétrons no fotocatodo e a probabilidade deagem em funcdo do parametro livre.
Consequentemente, como numa fotomultiplicadores dsteelétrons sdo acelerados e
multiplicados para formarem um pulso elétrico, iai@fcia de contagem também pode
ser determinada em funcdo de parametro livre. EftgEncia depende do tipo de
decaimento realizado pelo radionuclideo. Por exengara um emissor beta-pudn,é
o resultado do produto entre a probabilidade de¢agem de um pulso de cintilacdo
P(EA) [ver Tabela All.1] e o espectro de energia noizaalo, N(E), da radiacéo
emitida na solucdo cintiladora. Assim, a eficiénda contagem pode ser obtida

conforme a equagéo All.15

#(1)= [ N(E)P(E.A)dE All.15

Para o caso de emissofes/, ¢ (A) é calculado de maneira semelhante a equacao
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All.15, sendo no entanto necessario considerarstadaradiacbes gamas associadas a
radiacdo beta. Deste modo,, mleve ser rescrito considerando o decaimddip

(equacao All.16).

n

~EguagB) ‘g Ey, Q(EyI )

p,=e M e ™ All.16

E ¢ (A) passa a ser escrita como:

p(0)= [ [*..["NE)S(E)...S,(E.)P(E, E, . AEDE ..dE, AILL7

Onde N(E) é o espectro beta€E$ é o espectro Compton de uma dada transi¢éo
gama. Q(E) é o fator de extin¢cdo por ioniza@aé,o parametro livre efE Eyl, ..., Bn

sdo as maximas energias das transifiteg respectivamente.
N(E) é obtido através da teoria de Fermi para aidento 3, levando em

consideracao os fatores de forma. O espectro Condéptdtido através da simulacdo da

interacdo da radiacdo gama no cintilador por meimétodo de Monte Carlo.
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ANEXO Il

CALCULO DA EFICIENCIA DO *®Mn PARA O METODO CIEMAT/NIST

O calculo tedrico da eficiéncia de contagem folizado utilizando o programa
em Visual Basic CN2001 (GUNTHER, 2002) que ¢é disfiiio gratuitamente e pode ser
baixado no site do ICRM. O procedimento do célculo compreende primeiraenent
dividir o esquema de decaimento do radionuclideca&da um de seus ramos. No caso
do **Mn seu esquema de decaimento (Figura II1.2) foiditle em 10 partes (Tabela
Alll.1). Entdo, determinou-se a probabilidade deacaaminho, juntamente com a
caracteristica de cada transicdo beta (energiar, et forma) e das transicdes gama
associadas (energia, coeficientes de conversadjo @ado utilizado para calcular a
eficiéncia de contagem refere-se a composi¢do qaied volume do cintilador liquido
utilizado. Neste trabalho, foram utilizados frasates cintilacdo contendo 14mL do
cintilador liquido Hisafe Ill. A composi¢cdo quimickesse cintilador € apresentada na
Tabela Al.2

Tabela Alll.1 — Esquema de decaimento do mangagieentado

Ramo probabilidade
f1lylyl0 0,0002
B2y3yl0 0,000123
B2y2 2,05E-05
[33y4y9y10 0,000400
B4y6yl0 0,144

B4Y5 0,00311
B5y8y10 0,270
B5y7 0,00646

B6Y9y10  0,000570
B7y10 0,568

O resultado final do programa € dado na forma d@eolmomio (equacao Alll.1)

® http://www.nucleide.org/ICRM_LSC_WG/CN2003_PTB.zip
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gnucll’deo = Z ki g'il' Alll.1
i=0

Esse polinémio foi obtido para8Mn, equacdo A.1, a partir da interpolacéo da curva
apresentada na Figura A.1, gerada pelo program@®@IN2

£, = 56707, ] - 865a0°(s,, ] + 523407 (e, )+ 985x0" Alll1

A equacao Alll.1 foi utilizada na determinagéo a@maentracdo de atividade da

solucéo nas irradiacoes (A) e (B).

100.0

99.9

98 |\ - 5.67395E-06x° - 8.65322E-04x% + 5.22561E-02x + 9.85310E+01
% 99.7 R%* = 1.00000E+00 //
8  99.6 /
'§ 99.5 _——
L 99.4 _—
0 993 /

99.2

99.1

99.0

20 25 30 35 40 45 50 55
Eficiéncia *H

Figura Alll.1 — Eficiéncia do®™Mn x Eficiéncia do’H
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