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RESUMO

O método da andlise por ativagao neutrdnica instru -
mental (A.A.N.I.) & aplicado & determinagao de uma grande
variedade de elementos em diferentes matrizes, como minério,
material bioldgico e, também, materiais nucleares pertencen
tes ao ciclo do combustivel nuclear. Neste trabalho, atra-

vés deste método, determinou-se o enriquecimento em 235

U em
amostras de pastilhas sinterizadas de vo, . Utilizando a
espectrometria gama de alta resolugao (E.G.A.R.), obteve-se
o enriquecimento através das razoes entre os picos relati -

vos aos produtos de fissao do 2350 com os picos de diferen-

tes energias pertencentes ao 239Np , oriundo do 2380._ Os
resultados apresentaram uma precisao e exatidao da ordem de
T

Uma técnica estatistica foi introduzida na anélisé
dos resultados obtidos, chamada de "Bootstrap”, que se ba-
seia na modelagem dos dados de uma distribuigao desconheci-
da em uma Gaussiana através de B repetigoes, procedendo-se
assim as estatisticas de interesse, neste caso: média e
erro padrao. Estes resultados for;m comparados aos obtidos
através da técnica de coincidéncia de neutrons, obtendo-se
um erro relativo de -2,7%, ¢ aos valores declarados pelo

operador, obtendo-se um erro relativo de -2,4%.
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ABSTRACT

The instrumental neutron activation analysis method
(I.N.A.A,) is applied to a great vdriety of elements in
different matrices, like mineral, biological material, and

nuclear fuel cycle matexial. In this work, the enrichment
of 2350 was determined in 002 pellets samples.The enriclment
was achieved by high resolution gamma-ray spectrometry( H.

R.G.S.), from analysis of isotopic ratios between fission

Products peaks from 235y ang 239

from 2380. The results showed 4% for precision and accuracy.

Np different energies peaks

The "Bootstrap" statistics technique was introduced
for the analytical results, which is based in shaping
results of an unknown distribution to the Gaussian
Qistributionzby B replications in interested statistics
such as: the mean and its standard error. These results
were compared with fuel assemblies results by neutron
coincidence technique, obtained -2,7% of relative error

’

and -2,4% from operator's declared values.
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CAPITULO I
INTRODUCAD

O conhecimento da composigao do combustivel nu
clear durante todas as etapas do ciclo do combustivel é de
grande importancia para as salvaguardas nucleares e,também,
para a seguranga da operagao de instalagoes nucleares,prin-
cipalmente dos reatores afins. Atualmente, o ciclo mais uti
lizado em todo o mundo € o do uranio de baixo enriquecimen
to. Este elemento & utilizado nos ;eatores de poténcia a
agua 1éve, cuja finalidade & a geragao de energia elétrica.
Portanto, o enriguecimento do ura@nio deve ser determinado
através de técnicas confiiveis e qualificadas.(l)

Um dos objetivos deste trabalho foi determinar o
enriguecimento do uranio pelo método da anilise por ativa
gao neutrdnica nao destrutiva, ou seja, a amostra nao neces
sita ser submetida a separagoes quimicas durante o experi
mento. Matrizes de pastilhas de Uoz, fabricadas pela Reac -
tor Brennelement Union (R.B.U.), Alemanha, as quais foram
utilizadas na carga do reator Ang;a -'I, foram analisadas.

Este método foi escolhido fundamentalmente por
ser multielementar; diferentes elementos s3o analisados si-
multaneamente através de picos com distintas energias no
espectro gama. A partir da quantificagido dos picos sio de
terminadas as razoes isotdpicas do uranio.

Os lotes de pastilhas de UDO,, dos quais foram to

madas as amostras continham em média 400.000 pastilhas cada.

1



Devido as dificuldades 2 obtengao das amostras, principal-
mente dado o alto custo « disponibilidade, foram analisadas
somente 10 pastithas.

O outro objetivo deste trabalho foi a aplicagaode
uma técnica de anidlise estatistica chamada 'Bootstrap'.-(s)
Para as dificeis condigOes mencionadas acima, tornou-se ne-
cessario utilizar métodos estatisticos avangados para a
obtengao de médias representativas dos lotes com seus res -
pectivos erros padrao .

ApdOs este tratamento, os resultados da analise por
ativagao neutrdnica foram comparados aos obtidos.pela técni
ca de coincidéncia de neutrons, N.C.C. ‘6'7), e pela técni
ca de espectrometria gama passiva (8), empregada pelo fabri
cante de pastilhas. |

No capitulo II, referente aos Fundamentos Tbﬁnhim
sio abordadas informagOes sobre o ciclo .do combustivel nu-
(2)

clear . a técnica da analise por ativagao neutrdnica‘?’

(10) (11)

seu histdrico , fissao nuclear

¢ao (12) ¢ a5 razdes isotépicas(4).

, a equagao de ativa-

0 capitulo III corresponde aos procedimentos expz
rimentais onde foram abordados suas particularidades e
erros, a analise espectral através do cddigo SAMPO(13) e o

w(14)

tratamento estatistico "Bootstrap . Finalmente, nos ca-

pitulos IVe V encontram—ée os resultados e discussao e,con

clusdes, respectivamente.



CAPITULO 11
FUNDAMENTOS TEORICOS

Descreve-se neste capltulo, suscintamente, o ciclo do
comb&gtivel do uranio, ou seja, o caminho do uranio, da ex-
tragao nas minas até a produgao do combustivel que serd uti-
lizado em reatores nucleares do tipo agua leve (LHR)(3) e
que sera objeto das analises neste trabalho.

Apresenta-se em Seguida, uma revisao bibliografica ,

indicativa dos trabalhos anteriores mais importantes na.area

de andlise por ativagao.’
Introduz-se a técnica de andlise por ativagao neutrd-
(9)

nica , precedida pela descrig¢ao dos principais parametros

fisicos necessarios conhecer, para o entendimento do método
aqui usado.

Descreve-se, finalmente, como sao obtidas as razoes
isotépicas 2350/2380 (4'15), base para a determinagao do en-~
riquecimento, através da técnica de andlise por ativagao neu
tronica.

I1.1 - 0 CICLO DO COMBUSTIVEL NUCLEAR:

A figura II.1 apresenta de forma esquematica o ciclo
do combustivel nuclear e a Tabela II.1 mostra as caracteris-
ticas fisicas do mesmo.

As rochas sedimentares contendo uranio em percentuais
que variam de 0,05 a 1,00% sao exploradas (3)para fins comer
ciais. Esses minerais sao submetidos ao processo de moagem ,
dissolucdo dcida, extragao e troca idnica para a separagaodo
uranio de outros metais, e precipitagao obtendo-se um produ

to amarelo denominado torta amarela, "yellow cake”.
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) _ | moagem _ | extragdo uranio .
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Figura IY.l1 - O ciclo do combustivel nuclear a ser utilizado em um reator a dgua leve

(3)




Tabela II.l - Caracteristicas fisicas do combustivel nuclear utilizado no reator a agua

pressurizada (P.W.R.) na central nuclear de Angra - 1.

leve

Material vo, Diametro Altura comprimento ativo (cm)
nuclear peso g (cm) h (cm)
aproximado (g)
pastilha = 5.3 0,805 1 -
vareta dg\
combustivel S 1980 1,076 440 365,8 -2 0,6
elemento
combustivel S 446.000 - 440 365,8 ¥ 0,6

* Dados fornecidos pela Fabrica de Eliementos Combustiveis, .». E. C., Resende.



Antes de proceder ao enriquecimento, a torta amarela
e convertida a hexafluoreto de uranio, Ur6(17), que € soli-
do @ temperatura ambiente e sob pressao atmosférica & vapo-
rizado por aquecimento convertendo-se a gis UPG. o UP6 gaso
so tem sido usado em uma grande varie&ade de processos de
enriquecimento que utilizam a diferenga de massa entre 0s
isotopos U-238 e U-23S.

O processo de enriquecimento mais utilizado no mundo
inteiro @ o da difusao gasosa (17). fundamentado nas dife-
rentes velocidades de difusao das moléculas dos dois isoOto-~
pos de¢ uranio em que sao re;izadas'e separadas por um tubo
.poroso, como consequéncia da diferenca entre as massas. o
tubo poroso permite a passagem das moléculas de menor massa,
U-235, constituindo-se a fraqio enriquecida, enquanto que a
outra fragao & denominada de empobrecida. .

A fracao enriquecida € o material de alimentagao, "fe
ed”, das etapas de conversao e fabric#;io do combustivel nu
clear, onde o UF6 enriquecido é convertido a didxido de
uranio, vo,, através de processos quimicos que envolvem os
seguintes produtos intermediarios: diuranato de amdnio(D.U.
A.) ou o precipitado cristalino uranil carbonato de amdnio
(A.U.C.). Este precipitado & submetido a processos de fil -
fragao, lavagem e secagem parcial e finalmente transportado
pAra uma cimara de reacao de leito fluidizado na qual o
A.U.C. @ exposto a jato quente de hidrogénio, nitrogénio e
vapor, produzindo pé de vo,, sendo algumas vezes sinterizado.

Finalmente, o pd de uo, € moldado e prensado, (peleti

zagao) , adguirindo a forma de pastilhas, onde 830 acrescenta

dos aditivos, seguindo-se a sinterizagao em uma atmosfera



redutora de hidrogén:o a 1789°C. Durante este processo as
-astilhas chrgum X ¢ensidade da ordem de 10,3g/ml. A presen
¢:. de excesso de o0rigénio, com formagao de Sxido hipereste-
¢ iométrico vo, ... afeta as propricdades fisicas e quimi -~
cas do proato firal , muito importantes para o funcionamen-
to do rearor nuclear.

Durant 2 a fabricagao das varetas de combustivel ,
realiza-se secagem das pastilhas de Uo2 em um forno antes
de procedeir ao seu enchimento. Posteriormente, as varetas
sao fechadas, verificando-se a possivel existéncia de peque
nos defeitos através de exames radiograficos. As varetas
sao agrupadas através de grades espagadoras, em.conjuntosde
235 unidades formando os elementos combustiveis, os qguais
sao cuidadosamenﬁe verificados e certificados ' antes de en-
trarem no reator. O processo de enriquecimento e "peletiza-
gao” descritos acima foram utilizados para a fabricagao da?

i

pastilhas aqui analisadas.

IX1.2 - REVISAO BIBLIOGRAFICA

ApOs a descoberta dos neﬁtrons(ls), seguiu-se as
primeiras aplicagOes, na quimica, da andlise por ativagao
neutronica em 1936 por Hevesy e ievi(lg). Esta técnica se
baseia no bombardeio de um niicleo-alvo por um fluxo de neu-
trons com faixa de energia bem definida, neste caso, térmi-
ca, formando um niicleo composto excitado, o qual, durante
0 seu processo de decaimento emite radiagoes, que sao men-

suraveis, fornecendo a quantidade do elemento de interesse.



Esta técnica se desenvolveu cronologicamente da
segquinte forma (10'16):

Com a construgao do primeiro reator nuclear em
1942, e o empiego dos ciclotrons para a aceleragao das par-
ticulas -carregadas, houve uma contribuigao para o crescimen
to desta técnica. Muitos trabalhos de pesquisa foram reali-

zados com detectores de cintilagac e anaiisadores monoca -

nais. A andlise por ativagao nao destrutiva foi utilizada
(20)

pela primeira vez por Morrison e Cosgrove em 1955, para
a determinagio de varios clementos em matrizes de aluminio
e silicio.

No periodo 1960 - 197010

, a analise por ati-
vagao tornou-se uma das técnicas mais importantes para a
delerminagao dos elementos, devido a facilidade da anilise
espectral , podendo se identificar diferentes elementos atra
vé: dos ﬂulticanais. Gordon (21)desenvolveu o detector Ge-
-Li. em 1966 e apresentou uma detalhada investigagao do uso
deste detector para espectros de raios gama, e também iden
tificou os produtos de fissao.

A partir de 1971, o numero de trabalhos realiza -~
dos pelo método da andlise por ativagao nao destrutiva aumen
tou devido ao advento dos detectores semi-condutores,Ge-Li.
Esses detectoreé tornaram-se viaveis comercialmente por
aprésentar melhor resolugao e, concomitantemente a este de-
senvolvimento, os computadores comegaram a ser utilizados
no tratamento de dados para a determinagao da resolugao, da

eficiéncia, calculo das areas etc. Por estes detectores pos

suirem boa resolugao, a técnica & comumente denominada de



espectrometria gama de alta resolugao, E.G.A.R. .

11.2.2 - Levantamento Bibliografico da Analise das Razoes

Isotopicas:

Hante1(23), em 1969, fez a determinagao das razoes
através da andlise por ativagao nao destrutiva, usando o de
tector Ge-Li, irradiando as amostras com um fluxo de neu-

12

trons de £:70'2 n em™? 51 gurante S minutos. As razdes iso

toépicas ‘oram calculadas através de 3 picos de 239Np ( 106,
210 e 278 KeV) e de 7 picos dos produtos de fissao(140,293,
530, 556, 658, 743, 773 keV) apds 24h'de resfriamento,obten
do uma precisao de até 0,6% .

Em 1980, Ramasawani (24)repetiu o0 trabalho de Man
tel numa tentativa de otimizar o método, irradiando matri -
zes de uranio natural depositados em folhas de aluminio ’
durante 1-2 minutos e obtendo contaéens a cada 3 minutos ,

repetidamente, conseguindo uma exatidao da ordem de 1-3 por

cento.
Em 1981, Vasconcellos (4)determinou a abundancia

isotdpica do 235

U em amostras de rochas na regiao Nordeste
do Pais, utilizando a espectrometria gamﬁ com o detectorde
Ge-Li, melhorando a precisao da técnica da ordem de 2% usan
do um numero maior de.picos para o célculo'das razoes; 5 pi

23

cos do 23%Np(106,118,210,228 e 278 keV) e 6 picos oriundos

dos produtos de fissao ( 140, 668, 773, 293, 530 e 743 XkeV.

As amostras foram submetidas a uma prévia secaragao auimi-

ca e irradiadas por um periodo de 8 horas sob um fluxo de

o



neutrons térmicos de 5x 1022 n cn 2 sl e um tempo de res-

friamento de 2 ~ 5 dias.

Em 1982, John (zs)fez um estudo comparativo entre
a ﬁetodologia empregada pelos grupos Mantel (23), De Wet(zs)
(27)

e Frana , onde determinou o tempo ideal de irradiagao :

10 minutos, sob um fluxo de neutrons de 1,2 x 1013 n  cm2
s-l. Para tempo§ distintos de resfriamento, foram analisa -
dos os picos mzis intensos procedendo-se 3@ determinagao do
enriquecimento, através de curvas de calibragao: razoes dos
picos versus enriquecimento, construidas com os padroes. A
precisao e exatidao foram em torno de 1,7% e 0,4%, respecti

vamente, para um tempo de resfriamento de 3,7 dias e 1,0% e

0,1%, respectivamente, para 1 dia de resfriamento.

Em 1987, Vasconcellos(zz) fez um estudo comparati

vo entre diferentes métodos nucleares para a determinagao

235U 238U

das razoes /

. No método da analise por ativagao
neutrdonica instrumental (A.A.N.I.) obteve um desvio padrao

relativo de 0,7% e um erro relativo de 2,7% para padrGes en

riquecidos a 2,7% em 2350.

Panto John (25) guanto Vasconcellos(22)utilizaram
um artificio estatistico, baseado nos coeficientes de cor -
relagao obtidos dos ajustes de curvas relativos aos pa-

droes, com o objetivo de melhorar a precisao do método.
I1.3 - REACGES NUCLEARES DO URANIO COM NEUTRONS:

A mais importante reagao induzida por neutrons tér
micos para a técnica de anidlise por ativagao, objeto de es

tudo deste trabalho,@ a captura de -neutrons, em que o decaimento



do niicleo ocorre tanto através de emissao da radiagao eletro
magnética - reagao do tipo (n,y), como também da fissiao, des
crita posteriormente.

As reacoes de captura e da fissao, apSs o bombardeio

com neutrons térmicos para os isotopos de uranio analisados

sao, respectivamente:

238 239 8 239 g 239
92U * B ——>— 90—y T33P sy gePu (L)

BW+n ——3 P +2,5n _ (11.2)

Numa reaqu induzida, deve-se considerar as varias
energias dos neutrons, pois os produtos obtidos delas depen -
dem. As energias dos neutrons incidentes classificam-se segun
do (28):

a) neutrons térmicos ou lentos: <y0,1 ev

b) neutrons epitérmicos: (0,1 < E < 100) eV

¢) neutrons intermediarios : ( 100 < E < 105) eV

d) neutrons rapidos:> 105 ev

Na regiao térmica, a velocidade do neutron & pequena

aumentando a probabilidade de permanéncia na regido do nid

cleo. Consequentemente, a segao de chogue para a captura

oc,'é inversamente proporcional a velocidade (1/v) e, conse

quentemente 3 raiz quadrada da energia, seja (29):
1 ~ 1l
0c a =
v E
Esta relagdo obedece, aproximadamente, & distribuigao de velo
cidades de Maxwell (28)e expressa o equilibrio alcangado pe-

los neutrons apds um nimero suficiente de colisdes com o mate

LL
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rial moderador, antes de serem absoryidos. Este fendmeno &
denominado equiiibrio térmico, caracterizando os neutronsde

baixa energia como térmicos.

A figura II.2 apresenta a distribuicio espectfal

caracteristica de um reator térmico, ‘com suas respectivasre

gioes de energia.
11.4 - A FISSKO NUCLEAR:

A fissdo ocorre quando niicleos pes;dos sao bombar
deados por reutrons e decaem atravé; da ruptura em dois.Esta
divisao ocorre devido a baixa energia de ligagao por  nu-
cleon (~ 7,6 MeV) em que o excesso de energia é proveriente
da captura do neutron dando origem a dois outros niicleos
com energia média por nucleon maior (-~ 8,5 MeV), levando-o
i estabilidade. Esta fissdo -& denomihada induzida 31),

Os produtos de fissao, por apresentar excesso de
neutrons, decaem por sucessivas emissces 8 para dar radio -
nuclideos estdveis. A energia likerada por fissao & de apro
ximadamente 200 MeV, obtendo~-ge cerca de 200 tipos de radio
. nuclideos com nimeros atdmicos entre 30 (Zn) e 65 (Tb) e,

com numeros de massa entre 72 e 162, respectivamente.

Na figura 1I.3, tem~se a curva representativa dos

235

produtos de fissao do U, observando-se dois midximos, cu-~

jos intervalos correspondem aos. niimeros de massa entre 90-
~100 e 135-145.

' Alguns produtos de fiesao emitem os chamados neu-
trons retardados, distinguindo-os daqueles emitidos espon ~
taneamente no processo de fissao , pois o tempo de atraso

destes necutrons corresponde ds meias vidas caracteristicas
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dos produtos de fissio 111

II.5 - O REATOR DE PESQUISA DO TIPO M.T.R.(Bo):

Como neste trabalho utilizou-se como fonte de neu
trons um reator tipo M.T.R., descreve-;e a sequir, suscinta
mente as suas principais caracteristicas.

Desde 1957 o reator de tipo M.T.R. (30) (Material
Testing Reactor) tem sido utilizado no campo da pesquisa por
apresentar seguranga, economia e possuir um largo espectro
de energia de neutrons.

O reator IEA—-R1 pertencente ao Instituto de Pes -
quisas Energéticas e Nucleares, I.P.E.N., S.P. , opera com
uma poténcia de 2000 KW, utilizando como combustivel placas
revestidas de aluminio contendo uma mistura de U-Al enrique
cido a 938 (*Fv).

Os neutrons de fissao sao moderados por agua le -
ve, Utiliza-se em torno do nucleo um refletor de grafita
para diminuir a fuga de neutrons ‘16).

O espectro de energia dos neutrons no niicleo do

reator é semelhante ao da figura I1I.2,
11.6 - A EQUAGCEO DA ATIVAGAO:

Para determinar a equagao fundamental & analise
por ativagao, utiliza-se por um lado, uma analogia com a

cinética quimica (32,33)

, onde se estuda o tempo gasto de
uma reagao para atingir o equilibrio, isto &, sua velocida~
de e seus mecanismos. Por outro lado, pode-se obter - esta
equagao através do cdlculo da probabilidade de ocorréncia

do decaimento radioativo, determinada pelas propriedades do
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nucleo atomico, gque @ independente dos estados fisicos e

quimicos dos radionuclfdeos. Considere-se a reagao abaixo.

(1) =21y () 22,5 (3 (11.3)

Durante a irradiagao, o aumento do radionuclideo
(2) & proporcional 3 segao de choque LY (cm_z), ao fluxo

2

de neutrons ¢ (n cm s-l) e ao numero de atomos N,. Por

outro lado, o nucleo radioativo (2) decai durante o proces?
so de irradiacao a uma taxa de 12 N,. Assim, a equagao po

de ser escrita como:

daN _ ¢
—2_ =% N - LK (II1.4)
dt :
Onde: Durante a irradiagdo N, permanece constante, entdo
0
Nl -~ Nl [

t =tempo de irradiagao (s) .
A, =constante ce desintegragao do radionuclideo (2) (s-l)

(9)

Resolvendo-se a equagao acima , tem~se que a
taxa do radionuclideo (2) como uma fungao do tempo de irra-
diagao é:

- At

D = ¢o, N [1-e 2" ] (I1.5)

Onde:

N{ =nimero de atomos irradiados = _m, .H. Ny

m =massa do elemento a ser irradiado (9q)
H =abund3ncia isotdpica do radionuclideo alvo (%)
23

N, =niimero de Avogadro (6,023 x 10°~ atomos)

M =massa atdmica (g/mol)

L W4
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Considere-se: I

o, tem-se

) (11.6)

Onde:

D = taxa de desintegragao do radionuclideo (desintegragoes

por segundo)

C = D . (11.7)
Ef
Onde:

C = Contagens por unidade de tempo, medidas diretamente no

sistema de detecgao.

Ef

eficiéncia do sistema de detecgao
|

II.7 - METODOLOGIA:

A equagao (II.6) & de grande importdncia na apli-
cagao da andlise por ativagao. Verifica-se que a ativida-
de produzida, & diretamente proporcional & segao de chogue
de ativagao e ao fluxo de neutrons férmicos. Conhecerdo-se
a atividade induzida em fungao do tempo de irradiagao conse
gue-se:

~ determinar previamente o tempo de irradiagao ne

cessario para alcangar a saturagao, que corres-
ponde & atividade produzida para tempos de ir-

radiagao da ordem de 4 a § meias-vidas(lz);

17



- determinar o tempo adequado depois da irradiagao
para a manipulagao segura das amostras, proceden
do-se assim, 3s medidas espectrométricas.

Na pratica, deve-se, entao levar em conta que:

- entre o término da irradiagao e o inicio das me-
didas de atividade, & transcorrido um tempo t';

- durante as medidas das atividades, & transcorri-
do um tempo t'' entre o inicio e o final das con
tagens.

Assim, procede-se 3 corregao destes parametros nas

contagens dos picos, e a equagao de ativagao (II.6) fica(34):

A= p et (II.8)

1-e"t (1 -ert

Onde:
j

A

atividade ou contagens corrigidas para o tempo inicial

to, ou seja, quanio o radionuclideo de interesse foi for

mado.

=]
]

atividade induzida, ou seja, contagens corrigidas , as

quais foram obtidas pelo sistema espectrométrico.

A=
1n2/’c1/2
t1/2= tempo de meia-vida

A eficiéncia de detecgao & uma medida da limitagao
do sistema de contagem, que depende do angulo sdlido do de-

tector, da geometria de contagem e da energia do radionucli-



deo de interesse.

No experimento aqui realizado, a eficiéncia de
contagem & a mesma tanto para o padrao quanto para a amos-
tra, assim como os parametros N ,0 e § sao constantes ,

o
pois o método empregado @ o comparativo (15).

Este método
se baseia na irradiagao simultanea, sob as mesmas  condi -
goes, da amostra e do padrao e, as atividades medidas siao
comparadas d cencentragao do padrao. A geometria , ou seja,
o recipiente de irradiagao deve ser o mesmo para que o

fluxo (¢ ) seja constante e, as amostras e o padrao de-

vem ficar bem proximos.

Calcula-se, assim, a massa do elemento em ques -

tao, contido na amostra (Q,) pela simples relagao (15),

i S (11.9)
A
P QP
Ap'Ax = contagens corrigidas relativas ao padrao e a amos-

tra, respectivamente,

Qp,Qx = pesos do elemento de interesse, reiativos ao pa-

drao e 4 amostra, respectivamente.



I1I.7.1 - As Razoes Isotopicas

Através da ativagao das pastilhas de V0,, determinou-
-se a razao isotdpica 2350/2380,“), por intermédio de seus
produtos de acordo com as reagoes (II,I) e (II.2). Esta ra -
zao € proporcional A razao atomica 2350/2380 da amostra ana-

lisada.

Aplicando-se na equagao (II.9) as razoes isotdpicas

tem-se:

A, = (“5/“a)x = razoes entre as areas dos picos do 2354 e
2380 na amostra. _

Ap =.(AS/A8).p = razoes entre as areas dos picos do 235y e
238 no padrao.

Q = (f5/f8)x = razao isotdpica na amostra.

_Qp.= (fS/fS)p = razao isotdpica no padrao = 3,441 ¥ 10-2 .
Este valor foi determinado pelos valores referentes ao
padrao, fomecidos pelo I.P.E.N, descritos na Tabela III.l1
do capItulb II1I.

Entao:

ts/fey, o (Ps/e)
(fs,/%8) (Ps/28) (11.10)
P P ,
éonsiderando-se para a amostra que ha basicamente 2350
e 2380 , pode-se escrever que:
fo + fo = 100 (I1.11)

Os cidlculos para as razoes isotSpicas, sao feitos atra

vés da combinagao entre as equagoes (II.10) e (IX.1ll)

3,441 A, . A
fo, = % 8p (11.12)
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235

A determinagao isotdpica do U através das razoes

-

s6 @ valida para amostras cujos enriquecimentos sao meno -

(23)

res que 10% . Isto se deve ao aumento dos picos dos

produtos de fissao, que se sobrepoem ‘aos do 238

u.

A unidade utilizada aqui para as fragoes £, éa %
atomica, necessitando~-se transforma-la em t peso, para fins
de contabilidade do material nuclear. Através da sequinte

relagao, muito utilizada na quimica, pode-se fazer esta con

versao.
Z{(%) 235y 4 (s 238y }= 100 (I1.13)
P p
x) (3,) =235,04394  (3A) 235y (11.14)
x y !
() u-235 = —2 (%) . 100 (11.15)
P n
Lxy (3p)
i=1

Da mesma maneira, procede-se para o 238

U. Na tabela
I1.2 certifica-se as caracteristicas nucleares dos radionu-
clideos utilizados para esta andlise, onde estao assinala -

dos (*) os picos de interesse.



Tabela II.2 - Caracteristicas Nucleares dos Radionuclideos analisados .

(35)

Radionuclideo | Peso Atdmico |Reagao de Formagao | Meia-Vida Energias (KeV) 6ativaqio
(g/mol) (tl/2) Intensidades (%) (barns)
Np-239 239,13 U~-238 (n,Y) 2,354 *106(23%)*118 40
U-239 (g ) *209 (4%)
*228(12%) 25
*277,5 (14%)
*316 *334
v-235 235,12 fonte natural 7308 | 143000 98
185 (54%)
Mo-99 98,9079 U-235(n, f) 66,02h 181(7%)
740 (2%) -
*140,6(90%)
Tc-99m - Mo-99 (g7 6,04h *140,6(100%) -
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continuagao da tabela II.2.

Radionuclideo | Peso Atdmico | Reagao de Formagao | Meia-Vida Energias (KeV) cativagdo
(g/mol) . (tl/2) Intensidades (%) (barns)
Ce-143 42,91 U-235(n, f) 33h 293 (60W) 6
664 (13%) -
772 (13%)
1-132 131,91 13279 g”e) 2,33h #6 68 (144%) complexo -
*773(89%)
2r-97 96,91 235y (n, £) 17h *743(1008) -
' (c/? ™Nb)
Nb-97 96,91 2r(8 ~e) 72m 658 (100%) -
I-133 132,91 233y(n, £) 20,8h 530 (90%) -

(*) Picos analisados.



CAPTTULO 111
PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

I11.1 - INTRODUGXO:

O método adotado neste trabalho foi o da analise por
ativagac neutronica instrumental, A.A.N.I., nao destrutiva ,
devidb, por um ladb, a rapidezbdas analises e, por outro,nao
ser necessidrio o uso de reagentes e processos quimicos de se
paragac que aumentam o custo da anilise?) . pevido i facili-
dade da analise espectral, adotou-se o cdodigo SAMPO, descri-
to mais adiante.

Foram utilizados padrao e amostras de pastilhas de
UOz. analisando-se 5 lotes e, para cada lote, 10 pastilhas .
Otimizou-se os tempos de irradiagao e contagem e, finalmente,
fez-se o teste de homogeneidade das pastilhas antes de se
proceder ao experimento.

111.2 - PADROES: !

A obtengao de um padrao adequado, possuindo caracte -
risticas fisicas e quimicas que satisfagam & amostragem ainda
se constitui num problema em muitos experimentos na técnica
de analise por ativagio. Soma-se, ainda, a grande dificulda-
de para a obtengao de padrOes de pastilhas enriguecidas de
002 pelo Laboratério de s;lvaguardas. Desta forma, decidiu -~

~-se utilizar um padrao de‘referéncia, cujos teores de 238U e

2350 foram determinados por espectrometria de massa termo -
idnica nos laboratdorios da Agencia Internacional de Energia
BtOmica, A.I.E.A. , e do I.P.E.N. . Os valores adotados para
este trabalho, foram os do I.P.E.N, nao se considerando os

231 236

teores de Ue U, por serem despreziveis, Tabelq I11.1.
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O padrao estad na forma de Oxido nao apresentando pro -~
blema na analise dos espectros, pois o oxigénio possui baixa

secao de choque para neutrons térmicos (9)

nao sendo portanto

ativado na irradiagao. As caracteristicas quimicas e fisicas

dos padroes e amostras devem ser similares para que se possa

comparar e analisar os espectros obtidos.

Tabela III.1l - Valores de percentagem atOmica em 2350, obti -
dos pelo método da Espectrometria de Massa Ter

moidnica. O padrao foi analisado no Instituto

de Pesquisas Energéticas e Nucleares, LBEN.

Isotopo t AtOmica
235, 3,327
238, 96,673

I11.3 -~ CARACTERIZAC{) E ANALISE DO ENRIQUECIMENTO DAS PASTI-
LHAS DE UO2 PELO FABRICANTE :

As propriedades fisicas e quimicas das pzstilhas de
UO2 sao importantes para o desempenho do reator nuclear, pois
o conhecimento e controle destes parsmetros afetam diretamen-
te sua eficiéncia e seguranga.

Nos laboratdrios do fornecedor as pastilhas analisadas
neste trabalho sofrem um controle rigoroso, passando por'vi -
rios ensaios para a sua caracterizacao.

A tabela III.2 (8) mostra os valores obtidos nos en-
salos de caracterizagdo das pastilhas de U0, com o8 respecti

vog8 valores.

-~



0O enriquecimento & determinado pelo fornecedor por
espectrometria gema passiva, ou seja, as amostras nao sao ir-
radiadas, analisando-se o U,0g, oriundo do D.U.A., o qual &
obtido através de processos quimicos, por ser mais estavel
quimicamente. As contagens obtidas sio.relativas as areas sob
os picos cujas energias gama sao 144 e 186 KeV, utilizando -
-se um detector de Nai(Tl).

Tabela III.2 - Valores obtidos nos ensaios das Pastilhas de

UO2 na Reaktor Brennelement Union,R.B.U.(B)

Ensaio Valor maximo permissivel Valor R.B.U,

Fluor 60 - 80 ppm < 10 ppm
Cloro 15 ppm <4 ppm

_ Hidrogénio 20 mn® 1, /guo, 2-5 muH, /g0,
Carbono 100 ppm <4 ppm
o/u 2,015 2,00 £ 0,01
Fe 13 ppm <13 ppm
Densidade - (10,45+0,15) g/cm3
Didmetro - (9,11% 0,01)mm
Comprimento - (11,0% 0,5)mm

I1I.4 -~ PREPARACAO DAS AMOSTRAS E DOS PADROES:

111.4.1 - As amostras:

As amostras de pastilhas de vo, foram primeiramen-
te cortadas em um dispositivo apropriado,em ago inoxidavel |,
onde se extraiu um fragmento de cada pastilha que posterior -
mente foi pulverizado manual e cuidadosamente em um almofariz

com pistilo, em agata, reduzindo-o a pd até alcangar a granu-
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lometria desejada de 150 mesh. As amostras pulverizadas foram
acondicionadas em frascos de polietileno.

O dispositivo utilizado no corte das pastilhas, bem
como as pingas e o almofariz foram descontaminados com acido
. nitrico e, posteriormente, lavados com agua bidest#lada.Pro-
cedeu-se a avaliagao das doses e da contaminagao durante a
realizagao desta etapa.

ApSs a pulverizacgao, o padrao e as amostras foram
resados em balanga analitica eletromecanica, marca Sartorius,
modelo 2434, com capacidade d.e 160g e sensibilidadede 0,0lmg .
.Tbmou-se massas de 5mg para o padrao e amostras. Para reali-
zar-se a pesagem, as amostras foram colocadas em involucros que

posteriormente seriam irradiados e analisados diretamente.

II1.4.2 - O Padrao:

O padrao utilizado foi preparado de maneira analoga
as amostras de pastilhas, ou seja, pulverizado e acondiciona-
do em frasco de polietileno. Pesou-se cerca de 5mg deste
padrao a cada irradiagao realizada. O seu enriguecimento era

da mesma ordem de grandeza do valor esperado das amostras ana

lisadas.

I11.4.3 -~ Teste de Homogeneidade:

Para constatar pogsiveis heterogeneidades na concen
tragao de uranio das pastilhas analisadas, que poderiam causar
influéncia nos resultados, procedeu-se ao teste de homogenei
dade, descrito abaixo.

Utilizou-se duas pastilhas do mesmo lote,numero 3.
As pastilhas foram fragmentadas, de onde se extraiu 6 peda -

cos distintos de cada. Estes foram pulverizados e posterior-
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mente guardados em frascos de polietiieno, Foram pesadcs apro
ximadamente 5mg de cada amostra e padrao nos respectivos in
volucros de polietileno, procedendo-se assim ao experimento .
Os resultados sao resumidos na Tabela.Iv.G e discutidos no
'Capitulo 1v.

IIT.5 - 0S INVOLUCROS:

Para a irradiagao das amostras, utilizou-se inv6lu -
cros de polietileno, por ser esse material adequado ao experi
mento pelas seguintes razdes:

a) Pelo fato do tempo de irradiagao ser curto e o posiciona -
ménto das amostras para a 1rfad1aq§o dentro do reator ser no
fluxo termalizado. Assim, o material do invdlucro nao recebeu

grande aguecimento, nao sendo danificado;

b) Ser um material de facil manipulagao, fechando-se hermeti-

camente com uma seladora de plastico;

c) O niimero de elementos que podem ser ativados, sao de baixa

concentragao, nao produzindo altas doses de radiagdo ao térmi

no da irradiagao .

d) Nao contém elementos de alta segao de choque térmica, favo

N ~ - -
recendo a obtengao de um fluxo neutrdnico uniforme através das

amostras.

I11.6 - A IRRADIACAO:

IIT.6.1 - Local da Irradiacao:

As irradiagoes foram realizadas no reator IEA-R1 ,

IPEN, S.P., cujo fluxo de neutrons térmicos foi de 7 x 1012 n
cz':l-2 5-1. A figura III.1 mostra o mapeamento do niicleo do rea
tor. A posigdo utilizada para a irradiag3o foi a de niimero 24

e a prateleira do tubo de irradiagao a‘'de nimero 7. As amos-

2%
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tras e padrao foram colocados bem proximos dentro do mesmo

recipiente de irradiagao, em- aluminio, fornecido pelo opera

dor do reator.

I1I1.6.2 - Escolha da Massa a ser Irradiada e do Tempo de

Irradiagao:

_Para a determinagao da massa a ser irradiada le
vou-se em consideragao que a amostra apresenta constituin-
tes de alta concentragao, o 233y e o 238y, para assegurar
que apds a irradiagao a atividade da amostra estivesse a
niveis de radiagao adequadas & sua manipulagao e transpor-
te, estabeleceu-se a massa a ser irradiada de 5mg. Por.
outro lado, & importante também considerar que este tipo

235

de amostra, com alto teor de U, nao deve ser irradiada

por um longo periodo de tempo, devido ao aumento da ativi
dade. Conclui-se que a maneira mais satisfatoria seria
irradiar as amostras e o padrao por um periodo de tempo
curto, compativel com a concentragao do elemento na amos -
tra e com a precisao e sensibilidaé: desejadas. Procedeu -
-se, entdo, a testes de irradiagao de 30s, 60s e 300s. Foi
constatado ser o tempo de 60s suficiente para a obtengao
da atividade adequada dos radionuclideos de interesse.
Apds a irradiagao, as amostras e o padr3o foram
resfriados” por um periodo de 3'dias, antes de proceder as
contagens. A determinagao deste tempo de resfriamento de
veu-se ao tempo de transporte entre o Reator(S.P.) e o La-
boratdrio (R.J.), nao sendo possivel assim, determinar os
produtos de fiss3ao com meia vida curta. A selegio dos pro-

dutos de fissao foi, principalmente, baseada no tempo de
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resfriamento considerado.

I1I.7 - ARRANJO EXPERIMENTAL:
Utilizou-se o sistema de espectrometria gama,
E.G.A.R., pertencente ao Laboratdorio de Radionuclideos do
Instituto dJe Radioprotegao e Dosimetria, IRD. A figura
I11.2 mostra o diagrama de blocos do sistema. O sistema
espectrométrico possui os sequintes equipamentos:
1 - Fonte de alta tensao: HV459 ORTEC (0-5 kV)
2 - Detector: GMX ORTEC 10180 Vertical
Cristal: area ativa = 60 cn?
absorvedor de Be = 0,5 mm
Resolugao: 60Co (Ey = 1,33 MeV) = 1,8 KeV;
constante de tempo = 64 s

Eficiéncia relativa: 60Co (EY

1,33 MeV)=
10%; constante de tempo = b Uus
- NIM-BIM: NUCLEAR DATA INC. 88-0608
- Amplificador: AMP572 ORTEC
- Multicanal: Nuclear DATA INC ND 65, 4096 canais
Interface: (Multicanal - Microcomputador)(36)
- Microcomputador: POLYMAX 201 DP (gravagao dos espectros)

- Impressora Monica EL 6010, ELEBRA INFORMATICA

W 00 ~ o N s W
{

- Registrador grafico HP 70§OA, HEWLETT PACKARD

10 - Osciloscopio 2213A TEKTRONIX, Frequéncia ~ 60MHz

11 - Blindagem: Volume interno: 450 dm>

. Espessuras do material utilizado:
Pb = 10cm; Al = 0,5; Cu = 0,5 cm

. Distancia fonte-detector: 1l0cm
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Figura III.2 - Diagrama de Blocos do sistema de espectrometria gama de alta resolugao,

E.G.A.R.,utilizado neste trabalho.




III.8 - TEMPO DE CONTAGEM E DISTANCIA FONTE-DETECTOR:

A E.G.A.R. (341, utilizando-se detectores de
Ge puro, necessita para resultar uma boa estatistica de
lon,, 3 periodos de contagem, tendo em'vista que a eficién
cia destes detectores & pequena, 10% da eficiéncia dos de
tectores de Nai(Tl). Neste trabalho adotou-se para as ana-
lises espectrais, o tempo médio de 30 minutos.

A distancia fonte-Jetector & uma determinagao
.imprescindivel para a analise espectral devido ao tempo mor
to do sistema de contagem que & definido como o intervalo
de tempo necessario para que dois eventos distintos e con~ *
secutivos possam ser separados e registrados. Desta manei-
ra, se a fonte for muito intensa, parte da radiagao emiti-
da nao serd detectada pelo sistema devido a ocorréncia de
varios eventos radioativos simultaneos. Como a intensidade
da fonte diminui com o quadrado da distancia, considerando
-se uma fonte pontual, ou seja, l/r2 (37) R verificou-se
que na disti3ncia de 10cm o valor do tempo morto nao ultra-
passava 10%.

No sistema de detecgao utilizado, a corregao do
tempo morto foi realizada pelo proprio sistema. Este, in-
clui um dispositivo automatico que compensa as perdas de
contagem chamada de "live-timing"(38). O tempo 86 & regis~
trado quando os pulsos chegam ao conversor analdgico-digi-
tal (A.D.C.). Durante o tempo de processamento dos pulsos
o reldgio desliga, voltando novamente a funcionar quando

um novo pulso for registrado e assim sucessivamente.
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I11.9 - CALIBRAGAO EM ENERGIA E ANALISE ESPECTRAL:

O sistema de espectrometria gama utilizado, foi ca-
librado com uma fonte de 1::'21.-:11, atividade 8 UCi em 08/05/86,
cujo espectro apresenta varios picos intensos de energias

distintas (33

, varrendo o intervalo de energia entre 121,
8KeV a 1407,9KeV. Oito energias (121,8; 244,7; 344,3;443,9;
778,9; 963,4; 1112; 1407,9 KeV)forﬁn utilizadas para a ca-
libragao do sistema de medidas, por reqressao linear.

A calibragao, além de possibilitar a localizagao dos
picos nos espectros obtidos diretamente no sistema espec-

trométrico, & utilizada no cdédigo SAHPO(39)

para estimar os
parametros de formatagao, "shape", imprescindivel 3 anali-
se espectral. Esta formatagao & definida por trés parime -
tros: largura (CW), intervalo inferior (CL) e intervalo su
perior (CH) ao pico.

O SAMPO €& um programa de analise de espectros com -
plexos, cbtidos em detectores semicondutores como o Ge
utilizado. Contém um formalismo para a representagao dos
picos e do fundo continuo em sua vizinhanga. A radiagao de
fundo & ajustada a uma fungdao linear de segunda ordem e o
formalismo matematico aplicado & um algoritmo de gradien-
te iterativo com variivel métrica.

Apds a formatagao dos picos de forma gaussiana, co-
mo descrito acima, selecionou-~se os que apresentavam me-
lhor ajuste e procedeu-se as etapas de busca dos picos de
interesse e dos ajustes finais realizados no proprio espec
tro fornecido por este codigo. Finalmente, foram determina

dos os calculos das areas com seus respectivos erros.

Os resultados da formataqéo, encontram-se na Tabela
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Tabela III.3 - Parimetros de calibragado ob:ii:.. a:ravés do cS8digo SAMPO, utilizados para as

anilises espectrais das amostras, resultantes da formatagdo dos picos relativos

152

as energias especificadas da fonte de Eu, de atividade igual a 8uCi na data

de 08.05.86.

Energia | canal Intervalo Inferior Intervalo Superior Largura
(keV) «p) () (“n) (W)
244,7 511,5 1,896 2,269 1,199
443,9 936,8 2,029 2,210 1,332
778,9 1652,0 4,462 o 3,322 1,522
963,4 2047,0 3,598 4,299 1,634

1112,0 2363,0 2,475 1,413 1,723




IIX.3.

O exemplo do espectro analisado através do codigo
SAMPO esta na figura 111.3, observando-se o alto Compton
continuo.Lste @ o espectro tipico das pastilhas de Uo2 .
no caso, o padrao. Devido i sua complexidade, o c¢ddigo

SAMPO € utilizado para a sua andlise.

Na figura III.4 observa-se o resultado do codigo

99

SAMPO, para o produto de fissao ~ Mo (140,6 KeV).

Os critérios para a escolha dos picos utilizados nos
calculos das razoes foram: )
- ap0s a médelagem com o c6digo SAMPO, as areas calculadas
teriam uma boa estatistica de contagem e, consequentemen-
te, seus respectivos erros seriam pequenos;
--a razao entre os picos e o ruido de fundo fossem gran -
des;
~-. as intensidgdes relativas de cada pico fossem significa-
tivas. Seguindo-se estes critérios, avaliou-se cuidadosa -
mente todos os picos escolhidos, para entao proceder aos

calculos das razoes.

Em algumas amostras, o pico cuja energia gama & de

97

743KeV, Zr, nao foi utilizado devido 3 sua estatisticade

contagem ter sido baixa. Avaliou-se também , o uso dos pi-
cos de 316,2 e 334,4 KeV do 239Np,visto gue estes sao pou-
co intensos, mas seﬁs picos foram bem resolvidos pelo co-
digo SAMPO. fez-se 0s cidlculos das razoes incluindo-os e

excluindo-os, verificando-se que poderiam ser utilizados

para esta finalidade, sem causar diferengas no resultado

final.
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2350/ U NAS AMOSTRAS:

I1I.10 - DETERMINAGAQ DA RAZAO

Descreve-se aqui o procedimento utilizado para a ob

tengao das razoes 2350/2380, que serao introduzidas na

eﬁ. 11.15 para a determinagao do enriguecimento em 2350.

Antecedendo-se a esta determinagao, foi realizado
um ensaio prévio de toda a metodologia, desde a escolha do
tempo de irradiaqio, massa a ser pesada, etc., como descri
to anteriormente, até a escolha dos picos, que seriam con-
siderados nesta analise. Os picos escolhidos foram os que
possuiam melhor estatistica de contagem. Este ensaio foi
realizado no I.P.E.N. .

Atraves do espectro obtido pelo c6digo SAMPO, sele-
cionou-se os picos de interesse: agueles que estivessem bem
resolvidos e “limpos", além do critério mencionado acima .
Desta maneira, os erros relativos 3s determinagoes . das

areas eram menores.

Os picos analisados s3ao oriundos das reagoes de

captura do 2380, originando o 239

235

Np, e da reagdo de fissao
do U originando diversos produtos ae fissao de energias
distintas, mostrados na Tabela I1I.2 no Capitulo II, Os

picos selecionados foram os gque possuiam as seguintes ener
(4, 25, 26, 27, 35)

gias :
2390 ——————(106;118; 209; 228; 277,9; 316; 334) KeV
P.F. ———(140,6; 293; 530; 668; 743; 773) KeV

As ireas dos picos s3o corrigidas ao tempo zero, ou
seja, no momento em que fol encerrada a irradiagao segundo
a equagao I11.8. Através destas areas corrigidas, proceden

‘-se aos cilculos das razdes isotdpicas, através da eq.
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I1.12 e de seus respectivos erros, eq. IIx.3.

Combinando-se as areas de todos os picos do 239Np
com as dos picos dos produtos de fissao, foram obtidas de
35 a 42 razoes isotdpicas com seus respectivos erros para
cada amostra . Para se determinar o valor da razao isotopi
ca relativo a uma amostra, calculou-se a média das razoes
e obteve-se seu respectivo erro.

O procedimento de utilizar padroes com diferentes
enriquecimentos para ajuste aas curvas de calibraqio(ZG) ’
com o objetivo de corrigir e estimar, com maior precisao ,
os valores das razoes isotdpicas das amostras, & bastante
utilizado para a determinagao do enriquecimento. Neste tra
balho, nao foi possivel fazer este ajuste das curvas, devi
do 3 falta de padroes. Utilizou-se somente um padrao enri-
quecido, cujo valor era da mesma ordem de grandeza do va -
lor esperado das amostras, o que tornou possivel a compa-
ragao direta entre as razdoes do padrao e das amostras. Res
salva-se que o enriquecimento do padrao fora determinado
por espectrometria de massa, Tabela III.l, com precisao da

(40)

ordem de 0,5% » € que este valor foi incluido no cidlcu

lo da propagagao de erros, tendo-se assim considerado uma

incerteza de 0,5% no cilculo das amostras.

Os resultados encontram-se nas tabelas do Capitulo

Iv.
III.11 - ERROS NA A.A.N.I(g):

I11.11.1 -~ Erros Sistematicos:

Na andlise por ativagao temos como fontes de erros

. sistematicos : as diferengas das abunddncias isotdpicas e

- — i



do fluxo neutrdnico entre amostras e padroes, reagaés in-
terferentes, diferenga da eficiéncia de contagem,tempo mor
to e, erros no procedimento analitico.

Como o método aqui utilizado € o comparativo, as
abundancias isotdpicas dos padroOes de&em~;er proximas  as
das amostras analisadas para que os erros sejam minimiza -
dos, caso contrario, nao se dispce de uma relagaoc linear
que satisfaga ‘a comparagao.

Além disso, as amostras e padroes devem ser irradia
das simultaneamente, e o mais proximo possivel para que o
fluxo neutronico seja o mesmo como citado anteriormente ,
devido ao fato do método ée analise ser comparativo em
que qualquer diferenga no fluxo acarreta numa analise errd

nea.

Diferengas no fluxo constituem a maior causa de er-

Yos sisteméticos(g).

Na medida da ati&idade, amostlas e padrao devem ser
contados nas mesmas condigoes geométricas,para que a efi-
ciéncia de contagem seja a mesma.

Cutra fonte de erro sistematico & o tempo morto; as
taxas de contagem devem ser corrigidas usando este parame
tro como ja foi citado anteriormente. Assim, deve-se conhe
cer o tempo morto do sistema espectrométrico que depende
do tempo ﬂorto do detector, da_constante de tempo do ampli
ficador, dos circuitos de formagao dos pulsos, e do conta-

dor de pulsos. O multicanal aqui utilizado faz automatica-

mente esta corregao, como citado anteriormente.

I11.11.2 - Erros Randomicos:

Os erros randomicos resultam das incert2zas instru-
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(41)

mentails , € podem ser minimizados utilizando-se instru-

mentos de medidas mais precisos. Também se originam das
flutuagoes estatisticas de ur numero de contagens finitas,
que podem ser reduzidos aumentando-se o numero de conta-
gens. . .

Erros randomicos ocorrem ainda quando as amostras
e padroes sao contados sob 0s mesmos parametros geométri -
cos, obtendo-se uma taxa de contagem bem proxima, caso em

que, uma variagao no ganho pode introduzir erros(g).

ITI.12 - PROPAGAGAO DE ERROS:

Quahdo se deseja determinar as'incertezas(erros)as-
sociadas a um parametro que & fungao de duas ou mais va-
riaveis como, por exemplo, a razao isotdpica, em que cada
mémbro tem uma incerteza associada, utiliza-se a equaqéo
de propagagao de erros (34'37).

Na andlise pcr ativagao deve-se considerar (?) a se-

guinte equagao:

o2(8), = o()? (anostra) + 0(%)? (irrad.) + o($)? (t.q.)+
+ 0(%) (cont.) (I11.1)

Para o procedimento desenvolvido, considera-se que:

2

o (%)T = erros associados ao método da analise
por ativagao.
02 (%) (t.q.) = erros no tratamento quimico =0, pois o

método utilizado & nao destrutivo.

o2 (%) (amostra) erros relativos a quantidade de amostra
utilizada. Neste caso, considera-se des-
prezivel, devido 3 massa ser de 5mg, pe-

sada numa balanga cuja reprodutibilidade
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€ de 0,01 ng .
o2 (%) (irrad.)

erros deyido & irradiagao. Este & muito
pequeno, pelo fato de ter-se irradiado
padrao e amostra ao mesmo tempo, e no

mesmo fluxo neutronico.

az(i) (cont.) = erros nas contagens estatisticas.

Entao :
2 = ¢
ol?) (T) = ¢ (%) (cont.) (I11.2)
Os erros associados 3 analise por ativagao estao

diretamente associados. ds contagens estatisticas, uma vez
mantidas as seguintes condigoes operacionais:

- geometria de contagem constante durante todo o procedi -

mento;

.= temperatura e umidade da sala de instrumentagao nuclear
sao controladas, evitando-se flutuagGeé na eletrdnica e
no ganho e,'tempo mortolutilizado menor que 10%.

(o] o (%) (cont.), calculado diretamente pelo cddigo

SAMPO & estabelecido como o erro experimental da  técnica

de andlise por ativagdo neutrdnica.

No caso do cdlculo das razoes isotdpicas, fez-se a

propagagao de erros (34:37) através da equagao II.12,obten

do-se:

2 2 2

= E, (x%+ 32 + k%) + x2 (12 + 32 + %)+

o%a

ry2 2wl 1 4V (111.3)

(X+Y) 2

Ly
]

enriquecimento calculado no experimento (equagao II.12)

CoPsPgp

>
(]
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= A5y Mep

= OASxIASx)‘

= ( oABp/ASP)

= (gy/cy) = 0,005
( 6/) = 0,005!40)
= °A8x/A8x)

= { OASPIASP)

> 2 O R 4 H
"

= contagens relativas as areas dos picos medidos e forne
cidos pelo codigo SAMPO.
Op= erros relativos dos picos medidos. Calculado pelo cddi
go SAMPO.
indices: 5 e 8 = relativos aos produtos de fissao e ao
239Np, respectivamente,
P e x = relativos ao padrao e amostra, respectiva

mente.

Assim, obteve-se para cada razao, 0 seu erro asso
- ‘ band

ciado.
III.13 - MEDIA, DESVIO PADRAO, ERRO pADRﬂo“l"z):

Apds terem sido obtidas de 35 a 42 razoes isotdpi-
cas relativas a cada amostra, necessitou-se calcular:
- o valor mais representativo, no caso a média (x);
- o desvio padrao, definido como ﬁma medida da dispersao
absoluta dos valores em torno da média (ox);
-~ o desvio padrao da média ou erro padrao que & uma estima
 tiva da incerteza na determinagdao da média (ox). Esses

pardmetros sao definidos pelas seguintes equagdes:
N

- z
X = i=1 xi (111.4)
N
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¢ I (xi- §)2 ) 1/2

N-1
o = 909X (I11.6)
Yi
Onde:
x = média da amostra
6 x = desvio padrac da amostra
6 x = desvio padrao da média oy erro éadrio da média.
x; = valor de cada item da amostra
N = numero de itens
{5,14,43)

I111.14 - A ESTATISTICA DA REDISTRIBUIGCAO- "BOOTSTRAP"

Numa amostragem em que a distribufgéo da populagao
original & desconhecida, nao se sabe que.tipo de tratamen-
to deve ser aplicado para obter todas as informagoes deseja
das. Por nao ser possivel definir a distribuigdo em fungao de
pardmetros tais como média, desvio padrao, etc., ela & dita
como sendo uma distribuigao nao paramétrica.

Quando a amostragem € muito pequena em relagao a
sua populagdo, as estimativas dos pardmetros nio sdao  sufi
cientemente precisas devido & falta de um maior nimero de

dados. © "Bootstrap"(14)

é uma técnica de amostragem " nao
experimental” que capacita o pesquisador a solucionar estes
problemas.

O processo de amostragem € feito com ajuda de um

computador através do algoritmo abaixo apresentado. £ uma
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forma de, pelo aumento de dados, cbter uma distribuigao e
por conseguinte torna-la paramétrica.

I - Com um gerador de numeros randomicos ou aleatd -
rios extrai-se amostras aleatoriamente, n vezes, onde n & o

tamanho da amostra original.

)’ X eeeX

X(l

(2) —_— x*(l),x*(z)...x*(

(n) n)

I1 - Apds a escolha , faz-se a estatistica de inter-
resse, neste caso, a média.

III - Repetindo-se por B vezes as etapas I e II, cal
cula-se a média das médias (grande média) obtidas nas eta -
pas I e II com seu respectivo erro padrao, ou seja, o erro

padrao “Bootstrap™.

B
o =5 (xt(bp) - F* () /2
{b=1 } (I11.7)
B - 1
_ B x* (b)
X* (,) = I
b=1
B {(I111.8)
Onde:
og = estimativa "Bootstrap" do erro padrao

X* (b) = valor de cada Iitem da amostra "Bootstrap"

X* ()

média da amostra "Bootstrap"

B = nimero de repetigdes "Bootstrap”.

Observa-se que nas etapas I e II ocorre a redistri -
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buigao dos dados de origem, modelando-os numa distribuigao
gaussiana conhecida ; paramétrica, podendo neste caso apli-
car a estatistica de interesse.

Também, por esta técnica, avalia-se a precisio do es
timador desejado. Neste caso, o estimador € a média, e a
precisao & dada através do erro padrao "Bootstrap", eq. III
.7.

Quando B —)— = o erro padrao “"Bootstrap"™ tende a
um Zntervalo de valores constantes, no caso, ao erro padrao
estimado, eq. III.6 . O erro padrao mede a precisao estatis
tica e & utilizado para fornecer o intervalo de confianga
dos parametros estatisticos desejados.

A técnica "Bootstrap™ é utilizada em varias aplica -
goec, como por exemplo em coeficientes de correlagao e em
estimadores mais comblicados.

Aplicou-se esta técnica com o intuito de'se encon-
trar um valor de enriquecimento médio representativo dos lo
tes, através das 10 amostras analisadas, escolhidas aleato-
riamente, tanto no processo de amostragem quanto na escolha
randdmica. O nimero de repetigdes nao precisa ser muito
alto. Neste caso, o0 limite conside;ado para B, fqi em torno
de 500, em que tanto as médias quanto os erros padrao come-
caram a ficar constantes.

O comportamento dos dados apds as B repetigdes e
praticamente igual tanto para a média quanto para o erro pa
drao "Bootstrap". A figura III.5 mostra esse compértamen-
to para a média, verificando-se que esta converge rapidamen

te para um valor constante.
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A figura I1I.6 mostra, a titulo de exemplo, distri -
buigoes obtidas de uma mesma amostra utilizando-se nimeros
‘aleatdrios, as quais foram determinadas repetindo-se por
7 vezes o resmo Bootstrap. Estas repeticoes sio denominadas
de "trial " e através Gestas fez-se um estudo do valor de
B aceitidvel, cujo critério foi a constiancia das variagces -
das médias e de seus erros padrao.

Apds o tratamento estatistico “"Bootstrap~, que possi
bilita a simulagao de uma amostragem grande de valores,ana-
lisou-se teoricamente os elementos combusti.:is através dos
resultados dos valores do enriguecimento obtidos dos 1lotes
de pastilhas de U0,. Estes resultados estao resumidos na
Tabela 1IV.9.

50



CAPTTULO TV

RESULTADOS E DISCUSSAD

Neste capitulo sao apresentados e discutidos os se-
guintes resultados:

235

- enriquecimento em U determinado para cada amostra e lo-

te pelo método A.A.N.I.

-~ .as médias dos valores de enriquecimento paia cada lote de-
" terminadas com a aplicagao da técnica estatistica

'Bootstrap'(s).

- comparacao das médias obtidas em cada lote com resultados
experimentais determinados pelo método N.C.C.(G) e pelo

fabricante (8).

IV.1l - RESULTADOS:

As tabelas a seguir apresentam os resultados relati-
vos ao trabalho realizado. Todos Os valores estao em § peso

de 2350.
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Tabela IV.l - Resultados da determinagio da abundlncia isotSpica do

2’50. S em peso,

a partir das razles isotdpicas, nas pastilhas de Uo2 pertencentes ao lo

te 1 , pelo método da A.A.N.I., .

Enriquecimento Erro :Padrao
Amostras E, dbi
1 3,44 0,02
2 3,32 0,02
3 3,25 0,04
4 3,31 0,02
5 3,33 0,02
6 3,26 0,03
7 3,50 0,02’
8 3,28 0,03
9 3,27 0,02
10 '3,30 0,03 .




£S

Tabela IV.2 - Resultados da determinagdo da abundéncta isotSpica do 23°

U % em peso,
a partir das razdes isotdpicas nas pastilhas de UO, pertencentes do

lote 3 , pelo método da A.A.N.I. .

Enriquecimento Erro Padrao
Amostra <

E, E,
1 3,30 . 0,02
2 3,27. ' . 0,02
3 3,18 ‘ ' 0,02
4 3,22 0,03
5 3,75 . , 0,04
6 3,36 0,03 '
7 2,62 0,06
8 3,20 0,02.
9 3,44 0,05 .
10 3,22 0,04




\.

2350, em § peso,

Tabela IV.3 - Resultados da determinag3o da abundincia isotSpica do
a partir das razoes isotdpicas, nas pastilhas de UO, pertencentes a0

lote 4 , pelo método da A.A.N.I. .

Enriquecimento Erro Padrao

Amostrla £y «l:i

1 3,15 ‘ 0,01

2 3,16 0,01

3 2,87 : 0,02 -

4 3,06 ' 0,01

S 2,89 ’ ' 0,02

6 2,84 0,03

7 2,97 " 0,01

8 3,11 ‘ ' 0,02

9 3,07 : 0,01

10 2,95 . 0,02




SS

Tabela IV.4 - Resultados da determinagdo da abundincia isotSpica do 25U, & em peso,

a partir das razles isotdpicas nas pastilhas de 002 pertencentes ao lo-

te 5 , pelo método da A.A.N.I. .

Enriquecimento Erro Padrido

Amostras Bt «Ei
1 3,21 0,03
2 2,75 | 0,04
3 2,76 . | 0,04
4 3,15 0,03
5 3,16 | 0,04
6 3,51 | 0,0.5

7 3,15. - 0,04
8 2,90 0,03
9 2,94 0,04
10 3,10 0,04
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2350, %t em peso,

Tabela YV.3 - Resultados da decerminagdo da abundincia isotSpica do
a partir das raxdes isotdpicas, nas pastilhas de U0,, pertencentes ao

lote 7 , pelo método da A.A.N.I.. .

Amostras Enriquecimento Erro Padrao

Ei gy
1 3,19 - 0,01
’ .2 3,30 0,02
3 3,05 - 0,02

4 3,36 0,02 .
3 3,38 ° o 0,02

6 3,35 ' 0,02 °
7 3,02 0,02
8 3,27 0,03
9 3,54 0,02
10 3,32 . 0,02
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Tabela IV.6 ~ Tratamento estatistico dos resultados experimentais relativos &s Tabelas 1IV. 1

a Iv.5.
Enriquecimento -
Lote Erro padrao C.V.".
Declarado Medido ( (E) (%)
1 3,30 3,33 0,03 2,04
3 3,30 3,26 : 0,09 6,24
4 3,29 3,01 j 0,04 3,00
5 3,28 3,06 0,07 ' 5,17
7 vsed 3,28 ' 0,05 ' 3,45

*C.V. = Coeficiente de variagao (nivel de confianga = 95%)
tg = 2,26 (42



Tabela IV.7 - Reaultados do teste de homogeneidade ... relativos &s pastilhas de Uo2 enrique -

clidas, pertencentes ao lote 3.

PASTILHA NQ 1 PASTILHA NQ 2
ne Enriquecimento ¥ Erro Padrio ne Enriquecimento ¥ Erro Padrdo
+ - +
E = (E : E = (E
1 3,08 ¥ 0,02 1 3,30 fo,02
2 3,19 Y o,01 2 3,58 ¥0,03
3 3,24 ¥ 9,02 3 4,31 Yo0,07
4 3,38 ¥o,02" 4 3,58 " Yo0,02
5 3,37 ¥ 0,02 5 3,14 *o,01 -
"6 3,27 ¥ 0,02 6 3,74 *o0,03
+ ﬁ' + =+ v‘ +
E - E 3'26 - 0'05 E - E 3'61 - 0'17
C.V. (%) 3,94 C.V. (%) 12,10

* C.V. = Coeficiente de Variagao (nIvel de confianga = 95%)
Tg = 2,57 (42)
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,Tabela IV.8 - Comparagao entre os resultados experimentais apds o tratamento "Bootstrap" - e

~

os valores declarados pela R.B.U.

Valores declarados_” yalores exper;mentais com "Bootstrap” | Erro relativo
Lote entre Bootstrap
E c.v. e 2(} C.V. (%) e o8  valores
declarados
1 3,30 0,02 3,33 ¥ 0,02 1,18 + 0,91
3 3, 30 0,02 3,26 ¥ 0,08 4,81 - 1,21
4 3,29 0,02 3,01 0,04 2,60 - 8,51
5 3,28 - 0,02 3,06 .% 0,07 4,48 - 6,71
7 3,29 0,02 3,28 £ 0,05 2,99 - 0,30
* C.V. = Coeficiente de Variagao (nivel de confianca = 95%)
E = Enriquecimento |

¢B=

e = 1,96

(42)

Erro gadr&o
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Tabela IV.9 - Valores do enriquecimento declarados pelo fabricante, medidos pela té&cnica de
coincidéncia dos neutrons (N.C.C.) e )e calculados a partir dos resultados do
ﬁootstrap, relativos aos elementos combustiveis contendo as pastilhas dos lotes
analisados.

Elemento Enriquecimento. (% peso)
Combustivel |
( referéncia ) Fabricante N.C.C. Bootstrap
KWU-1 3,30 3,30 3,25
KWuU-2 3,30 3,30 3,26
KWU-3 3,30 3,25 3,26
KWU-4 3,30 3,34 3,28
KWU=5 3,30 3,30 -, 3,32°
KWU-6 3,30 3,31 3,33
 KWU-16 3,29 3,25 3,01
KWU-20 3,28 3,30 3,06
* KWu-21 3,28 3,35 3,06
KWU-28 3,29 3,33 3,28
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Continuagao da Tabela IV.9 -

Elemento Enriquecimento (& peso)
Combustivel
( referéncia ) Fabricante N.C.C. Bootstrap
Média 3,29 3,30 3,21 2 0,04
C.V. (%) 0,02 1,49 2,66
erro relativo médio (%) - 0, 30 -2,43
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Tabela IV.10 - Composicao em nimero de varetas de cada elemento combustivel

Varetas de Combustivel (lote)

Elemento
Combustivel
(referéncia)
KWU - 1
KWU - 2
KWU - 3
KWU - 4
KWU - 5
KWU - 6
KWU - 16
KWU - 20
KWU - 21
KWU - 28

235 (3)

235 (3)

235 (3)

117 (3), 58 (1)

27 (3), 208 (1)
8 (3), 227 (1)

235 (4)

22 (4), 213 (S)
8 (4), 227 (5)

235 (7)
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IV.2.1 = 0 Enriquecimento das Pastilhas de UO

5t
Na andlise de espectros através do cddigo SAMPO(392

durante a escolha d4os melhores picos paia os calculos das
razdes, verificou-se primeiramente, que o pico de energia
106 keV & acompanhado do pico de energia 103,2 keV, ambos

oriundos do 239

Np. Estes picos foram separados e - resolvidos
pela modelagem SAMPO, com uma precisao da ordem de 2%, sendo
agsim possivel a inclusao do pico de 106 keVv ﬁas determina -
gles das razdes. '

' 08 plcos menos intensos, cujas energias sao de
118,316 e 334 keV também foram utilizados nesta determinagao,
devido 3 suficiente detecgdo bem como uma boa modelagem atra-
vés do cddigo SAMPQ.

99

Embora o pico relativo ao produto de fissao Mo

(140 keV) eriundo do 235
39

U, apresentar-se com interferéncia do
Fe (142,4 keV), esta ndo & significativa jd que este pico &

intenso @ a quantidade de impureza éequena, tabela III.2, com

2350.

! parado 3 quantidade de
Na tabela IV.l, referente ao lote 1, verifica-se
que o8 resultados de enriquecimento para as amostras de pas -
tilhas de W0,, estao consistentes, ou seja, os dados estao
fdentro de um intervalo de variagao pequeno, no caso, A=0,25
't\p). Q8 erros associados a cada determinagao também 8ao
pequenos, obtendo-se uma incerteza de 2% a cada meaida, den -~
tro de um intervalo de confianga de 95%.

Na tabela IV.Z2, referente ao lote 3, observa-se

que os resultados estiao dispersos, devido ao intervalo cntre

-~



os valores ser rélativangnte grande, no caso, A = 1,13 (%\p).
Este fato se deve a possivel heterogeneidade da amostra do
lote n? 3 que sera explicado posteriormente. Procedeu-se,
também, 3 verificagao de todas as etapa§ antecedentes aos
calculos, como a modelagem através do c6digo SAMPO, etc. e
verificou-se que o problema era da amostragem. Neste caso,o0s
erros associados a cada determinagao foram relativamente pe-
quenos, mas em algumas amostras a incerteza chégou em torno
de 4%.

Com relagao a tabela Iv.3, referente ao lote 4,ve-
rificou-se que os resultados estao coﬁsistentes, RaAS um pou-
‘co abaixo do valor esperado, cujo valor & 3,29(%p}. O inter-
valo de variagao entre os valores nao & grande, sendo
A = 0,32(%p). As incertezas associadas a cada resultado sao
da ordem de 28%.

Na tabela 1IV.s, referente ao lote 5, obsetéa-seqne
© valor do enriquecimento correspondente a amostra 6, encon-
tra-se acima dos demais, aumentando assim o intervalo de
~variagao entre os valores aqui obtidos, sendo A = 0,76 (tp).
Este intervalo estd um pouco acima do esperado. Quanto ds in
certezas associadas a cada determinagao, verifica-se que sao
da ordem de 2,5%, déntro de um intervalo de confianga de
95%. |

Na tabela IV.5, referente ao lote 7, '~ verifica-se
que os resultados estao consisfentes entre si, e o interva-
lo de variagao entre os valores sdo de A = 0,52(%p). Neste
caso, verifica-se tambéw, que a incerteza associada a  cada

resultado é pequena, da ordem de 1,5%.




Neste trabalho, como foi explicado anteriormente ,
considerou-se um nivel de confianga de 95% (20), na analise
dos resultados. Sintetizando a discussao acima com respeito
80Ss resultados dos lotes de pastilhas de uoz, verificou-se
gue 0s que possuem maior variagao nos resultados sao os lo -
tes 3 e 5.

Na tabela IV.6, encontram-se os resultados das mé-
dias com seus respectivos erros, e os coeficientes de varia-
gio para os dados experiientais dos lotes analisados, verifi
cando-se que para os lotes 3 e 5 este coeficiehte é majior ,
ou seja, a precisao & menor devido 3 maior variagao dos re -
sultados experimentais das amostras, como observado anterior
mente.

.Westa analise, 550 foi realizado nenhum teste do
tipo "outlier*, pcis se fez, primeiramente, um teste de homo
geneidade, tabela 1IV.7, utilizando-se o lote 3. Os resulta -
dos deste mostram que os valores de enriéuecimento ao longo
da pastilha podem variar dentro de um intervalo de aproxima- "
damente A = 1,17 (%p), relativo a péstilha de n? 2, em que

g as incertezas associadas a cada resultado chegam até 3%. De
qualquer forma, fo} aplicado nestes resultados o teste

(45)

®*outlier~ ,» e verificou-se que nenhum valor foi despreza-

do, em ambas as pastilhas (1 e 2).
f Nao se pode confirmar a heterogeneidade das pasti-
.lhas por nao se ter o desvio critico do enriqﬁecime;to espe~

cificado pelo fabricante. Sabe-se que, anteriormente ao

processo da fabricagao das pastilhas, o pd de‘002 enriqueci-
do &€ oriundo de misturas de viarios lotes cujos enriquecimen-

tos sao aproximados. A determinagao do enriquecimento tanto

LS .



do po de U0, quanto das pastilhas & realizado atrayés da

espectrometria gama passiva, pela R.B.U.(B)

, onde grande
quantidade de material & analisado simultaneamente, sem a
preocupagao da analise minuciosa, o&de-pequenas guantidades
de amostra , da ordem de miligramas, poderiam ser analisa-
das e comparadas. Desta maneira, se a amostra & grande, a
radiagao que chega ao detector determina o  enriquecimento
médio pertencente Squele_volume de amostra.

Nao se deve esquecer que a heterogeneidade da
amostra € um parametro relevante como fonte de erros randd-
micos, afetando diretamente a precisao das medidas (44)

Neste trabalho, nao foi possivel o uso de padroes
com diferentes enriquecimentos para a construgao das curvas

 de calibrag50(4'22v23:25)

» impossibilitando, assim, a corre
c¢ao das razoes. Também, nao foi utilizado o teste "outlier".
Estes pontos devem ser levados em conta ao se fazer a compa
ragao dos resultados aqui obtidos com os de outros autores.
A exatiddo e precisdo encontrados neste trabalho foram de
3% e 4%, respectivamente, sendo da mesma ordem de grandeza

(4, 22’,24'26) ja citados, por exemplo, Fran5(27z

dos autores
que encontrou uma precisao e exatidao da ordem de 5% e
5 - 10%, respectivamente.
A precisao e exatidio alcangadas neste trabalho po-
?dem ser melhoradas nas seguintes condigles: .
~ Usar um tempo de resfriamento menor, no caso, 24
horas;

- 0 arranjo experimental deve situar-se prdoximo ao

" reator onde sao realizadas as irradiagoes.

28



IV.2.2 - Obtencao do Enriquecimento pelo "Bootstrap":

Os resultados dos lotes de pastilhas de uo, referen-
tes ds tabelas IV.1l a IV.5 foram avaliados através da esta-
tistica "Bootstrap”, que estao resumidos na Tabela IV.8 .
Este método, como ja foi citado anteriormente, faz a redis-
tribuigdo dos dados amostrais, através de B repetigdes.

Ao se trabalhar com nimeros aleatdrios em geral,nao
€ possivel reproduzir os mesmos resultados, mesmo assim, re
petindo~se varias vezes esta técnica, obteve-se as mesmas
curvas e intervalos de var;aqio tanto das médias,quanto dos
erros padrao. '

Comparando-se as tabelas IV.8 e'IV.G, verifica-se
que os erros padrao obtidos sao praticamente iguais, varian
do somente na ultima casa Qecimal nos lotes 1 e 3. Para os
valores das médias, encontrou-se os mesmos resultados. Como
este método também & aplicado para estimar o erro padrao de
uma amostragem , os resultados obtidos estao plenamente con
sistentes com os da experiéncia.

Pelo fato do niumero de repetigOes ter sido grande ,
o valor de "t" de Stﬁdent, nos calculcs dos coeficientes de
variagao foi menor e, obtevé-se, assim, maior precisio mé -
dia nos resultados finais, passando de 4% (tabela IV.6) para
3,2% (tabela IV.8).

Verifica-se na tabela IV.8, que os valores dos coefi
clientes de variagao declarados pelo fabricante, sdao peque -
nos (0,02%). Visto que a tecnica de espectrometria gama
passiva, utilizando~se detectores de NaIl (Tl)empregado -pelo

(46)
14

. fabricante d@ determinagao de enriquecimento possui
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uma menor precisao. (= 1-3%), conclui-se que O pequeno coe -
ficiente de variagao. declarado tem origem no grande nuimero

de amostras consideradas.

IV.2.3 - Os Elementos Combustiveis:

ApOs o tratamento "Bootstrap”, obteve-se uma analise
tedrica para os elemgntos'combustiveis, tabela 1IV.9, atra-
vés dos valores de enriquecimento obtidos dos lotes de pas-

tilhas de UO2

Alguns elementos combustiveis, possuiam mais de um

, tabela 1V.8.

lote em seu interior, como‘especificado na tabela IV.iO R
necessitando-se fazer a combihagao entre eles.

Na tabela IV.9, resumem-ée, também, os valores de en
rfﬁuecimento declarados pelo operadér, no caso, o.fabrican-
te, e pelo método N.C.C. .fVerifica;se que os resultados ob
tidos neste trabalho, para a;guns elementos, estao abai#d
dos valores fornecidos pelo fabricante e pelo método N.C.C..

O erro relativo médic obtido foi da ordem de -2,4% ,
relativo aos valor;s do fabricante. Comparando-se os resul-
tados dos elementos individuais, os erros relativos variam
entre 0,2 a 8,5%. Nos elementos constituidos pelos lotes

cujos resultados de-eririquecimento foram mais baixos, Kwyu-

~16,20 e ~-21, verificam-se 0sS maiores erros relativos,



CAPITULO V

CONCLUSOES

~ Os valores encontrados para os lotes de pastilhas ana
lisados, através da A.A.N.I. estao abaixo dos declarados pe;
lo fabricante, exceto para o lote l. Os enriquecimentos en-
contrados para os lotes 4 e 5 foram os que apresentaram re-
gultados menores. Assim, a exatidao média obtida neste expe-
rimento foi da ordem de 3% em relagao ao valor do fabricante

e, a precisao média foi da ordem de 4%.

- Através da andlise dos elementos combustiveis, tem-se
que:
a) A exatidao das medidas da A.A.N.I. em relagao aos valores
do fabricante sio da o;ﬁem de =-2,4%; |
b) A exatidao destas em relagao aos valores do N.C.C. s3o da.

ongm de -2,7%.

- Na determinagao do enriguecimento pelo método A.A.N.I.,
obteve-se para a exatiddao e precisao a mesma ordem de grande

za das encontradas em trahalhos anteriores similares.

~ Tanto a exatid3ao quanto a precisiao aqui obtidas sao
menores comparados aos métodos disponiveis (gama passiva e
N.C.C.). Desta maneira, o método A.A.N.I. nao se mostrou o
mais adequado 3 determinagao de enriquecimento para fins de
sﬁlvaguardas devido, principalmente, 3s condigdes experimen

tais aqui utilizadas.

(A4



- A analise gstatistica aqui proposta, "Bootstrap”,for
neceu informagoes kaseadas na teoria Normal de amostragem.
Quanto aos resultados das médias e dos efros padrao, pode-se
afirmar que: .

a) As médias tendem para um intervalo pequeno de variagao e
que estas convergem para os valores obtidos experimental-
mente;

b) Os Qalores dos erros padrao, apds as B repetigoes, sao
praticamente os mesmos que os valores experimentais,obten
do-se assim resultados qne condizem.com a realidade do

experimento.

- O "Bootstrap"” & de facil aplicagao e rapidez podendo
ser utilizado em um microcomputador. Pela primeira vez esta
técnica estatistica foi empregada em analise quimica. Outras
aplicagoes e trabalhos de pesquisa podem ser realizados atra

vés da utilizagao deste simples algoritmo.



APENDICE A

0 METODO DO COLAR DE COINCIDENCIA DE NEUTRONS(1'2'6'7)

Consideracoes Gerais:

O processo da fissao do 2350 pode ocorrer espontanea-

mente, com pequena probabilidade, ou por ‘indugao através de
uma forte radioativa emissora de neutrons. Esta pode ser por-
tatil ou ser o proprio reator, como na técnica da anilise por

ativagao. Durante o processo da fissao do 235

U, sao emitidos,
em média, 2 a 3 neutrons. Na técnica de coincidéncia de neu -
trons, utiliza-se uma fonte de neutrons Am-Li, termalizados
por uma camada de polietileno, para posterior interaqéo com O
2350, componente dos elementos combustiveis, provocando a
fissao. Os neutrons da fissao, fambém sao termalizados na ca-
mééa de polietileno, antes'de serem contados, pois os detec -
tores aqui utilizados sao para neutrons térmicos.

Os dois a trés neutrcns emitidos,orjiundos da fiss3o ’
sao detectados e,principalmente contados simultaneamente pela
eletrdnica através do processo de coincidéncia dos neutron$ .
Este, distingue os neutrons da fissao daqueles oriundos das
‘ radiagOes ambientes ou de outras reagoes, tais como a reagao
(uﬁn), chamadas de randémic?s. O circuito eletrdnico capaz
de fazer esta discriminagio, procede a separaqéo atraves dos
- diferentes intervalos de tempo para cada detecgao, ou seja ,
os neutrons oriundos de eventos distintos possuem, também, di
ferente; tempos de detecéﬁo. A probabilidade de detecgao de

mais de um neutron oriundo da mesma fissan, diminui exponen -

cialmente no tempo e, para um neutron randdmico, esta probabi



lidade & constante no tempo possibilitando sua detecgao simul
tdnea aos da fissao.

Assim, tornou-se necessario o uso de duas entradas de
mesma largura no circuito, uma para os neutrons oriundos da
fissao mais os neutrons randdmicos e, a outra somente para os
neutrons randdmicos. Estas entradas sao separadas por um tem-
po de retardo longo, 1000 us. As taxas de coincidéncia sao
obtidas atraves da diferenga entre as contagens das duas en -
tradas e, sao diretamente proporcionais 3 quantidade de 2350
presente na amostra. Nesse procedimento deve-se tomar os se -
guintes cuidados:

a) A eficiéncia de contagem & dependente da geometria em que
,8e esté trabalhando. Portanto deve-se asseéurar que a geo-

metria seja sempre a mesma;

b) Esta eficiéncia & dependente, também, da distribuicao de
energia que atravessa o material moderador, o qual deve ,
em consequéncia, ter composigcao homogénea e dimensdes bem

definidas;

Além das consideragEes acima, deve-se assinalar que:

¢) A largura de entrada dos pulsos coincidentes deve ser pro-

porcional ao tempo médio que o neutron pode ser detectado.

Quanto menor as taxas de contagem, maior a largura. Com
base nisso, selecionou-se, neste trabalho, a largura de
64 us;

. d) A determinagao da eficiéncia absoluta do detector dentro



das condigoes experimentais desejadas, & importante visto
que a eficiéncia de contagem da coincidéncia € proporcional

a0 quadrado da eficiéncia absoluta do detector.

Equipamento:

1- Arranjo experimental - “colar"

A estrutura que envolve os elementos combustiveis pa-
ra esta analise & de polietileno, denominada de “colar™, fi-
gura A.l, de forma quadréda , onde se tem um suporte para a
fonte de neutrons e também os detectores de 3H§, num - total
de 18. A porta de entrada e saida dos.elementos combustiveis
fica situada 3 frente da fonte.

Caracteristicas:
Modelo: Los Alamos - 2
Nimero total de detectores: 18

Espessura das paredes de polietileno: 9,3 cm
2~ Os detectores 3He

Largamente utilizados para a detecgao de neutrons tér

,micos. A reagao caracteristica quando um fneutron interage é:
3 1l 3 1
Jge +gqn ———— JH+p AL
liberando alta energia (cinética), Q, responsdvel pela elimi

:nagdo dos efeitos da radiagao gama.

Caracteristicas:
Marca: Reuter - Stokes
Modelo: RS - p4 - 0810
Didmetro: 2,54 cm

Comprimento ativo: 33 cm



DETECTORES 3He
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Figura A.l - Estrutura em polietileno contendo os dete-

' tores proporcionais de 3He, utilizada na

determinagao dc enriquecimento dos elemen-
tos combustiveis tipo LWR denominaaa de

"colar”.



Voltagem de operagdo: 1500 V
Resolugao: 9%

Pressio: 4 atm

3~ Fonte Am-Li

Reagoes
241 237 4
6 4 L9 1 '
3Li -l»v2 a . > B+ on (2.3)
Caracteristicas: ’

Marca: Monsanto Research Corporatioh
Modelo: 2724 -'BT

Tipo: MRC - 118

Fluxo: 5,10 x 10% n/s
Cemposigdo Quimica: AmO,,
Is6topo: Am - 241

T 1/2: 432 anos

4- Elementos combustiveis
Caracteristicas:

/ Arranjo geométrico: 16 x 16 (varetas)
Comprimento ativo: 3658 mm

Nimero de varetas : 235
Revestimento: Zircaloy -~ 2

fDiShetro das pastilhas: 8,05 mm

Enriquecimento declarado: = 3,3%

Experimento:

Esta ti3cnica foi testada nos elementos combustiveis

- pertencentes ac Reator Angra - I com o objetivo de  avaliar
y



o seu desempcnho e de determinar a densidade linear do

(g/cm), ou ainda, o enriquecimento. Varias calibragoes

235U

fo-

ram realizadas em outros elementos combustiveis, pertencen-

tes também a reatores tipo PWR, cujos vaiores foram normali

zados.

A equagao abaixo, foi obtida de uma furgao de cali-

bragao caracteristica do colar de coincidéncia de neutrons:

M= aRp

Onde:
R= contagens de coincidéncia

a= 1,344 x 10"3 = constante

b= 2,135 = constante

Supondo que a forma da fungao nao se modifica .

(R.4)

para

os diferentes colares de coincidéncia de neutrons, uma sim-

ples normalizagao satisfaz a corregao dos desvios causados

por diversos fatores, assim:

b
M= Kza ( KIR)

k=L LHOI/D oy

1 R a
K2= .....M_ _l-b ’ K]_ =1
a (R)
E

nominal (%)
M (g/cm)

Onde:

K,» Ky, Ky = constartes de corregao

(A.5)

(A.6)

(A.7)

(A.8)



K = corregao entxe as dife;gntcs intensidades das fontes e
consequentemente das contagens de coincidéncia obtidas.

K, = corregao relativa_as diferengas nos materiais do revesti
mento dos elementos combustiveis (Zircaloy-2) e, ao tama
nho do elemento combustivel.

Ky = relagao entre © enriquecimento e a densidade linear(g/cm).
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