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RESUMO

O reator de pesquisa TRIGA Mark | IPR-R1 esta localizado no Centro de
Desenvolvimento de Tecnologia Nuclear (CDTN), Comisséo Nacional de Energia Nuclear
(CNEN), em Belo Horizonte, Brasil. O reator opera a 100 kW, mas a configura¢do do seu
nucleo permite o aumento da poténcia para até 250 kW. Ele tem sido usado em pesquisas,
treinamento de operadores de reator e na producdo de radioisotopos. O estabelecimento da
andlise por ativacdo neutrénica pelo método Prompt Gamma (PGNAA) no reator TRIGA
IPR-R1 aumentaré significativamente os tipos de matrizes analisadas, bem como o numero de
elementos quimicos. Além disso, complementara a anélise de ativacdo de néutrons.

Este trabalho apresenta um modelo proposto de uma instalacdo do PGNAA a ser
instalado no TRIGA IPR-R1. O modelo proposto € baseado em um tubo quase vertical como
um guia de néutrons do nucleo do reator, dentro da piscina do reator, 6 m abaixo do nivel da
sala de onde deve ser localizado o rack que contém o conjunto de amostra/detector
/blindagem. Assim, o0 objetivo deste estudo é verificar a viabilidade de estabelecer 0 método
PGNAA no IPR-R1 através do estudo tedrico aplicado ao cddigo de Monte Carlo.

A viabilidade do estabelecimento do método PGAA foi avaliada através dos
calculos do fluxo de néutrons, das taxas de reacdo de captura radioativa e dos limites de
deteccdo para alguns is6topos que foram realizados. De acordo com os resultados obtidos,
pode-se concluir que é possivel estabelecer o método PGAA no reator IPR-R1, mesmo com

algumas restricdes em seu modelo tedrico calculado pelo MCNP.

Palavras-chave: Andlise de Ativacdo Neutronica por Gamas Pronto, PGNAA; Analise por
Ativacao Neutronica, reator TRIGA; MCNP.
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ABSTRACT

The TRIGA Mark | IPR-R1 research reactor is located at Nuclear Technology
Development Centre (CDTN), Brazilian Commission for Nuclear Energy (CNEN), in Belo
Horizonte, Brazil. The reactor operates at 100 kW but the core configuration allows the
increasing of the power up to 250 KW. It has been applied research, training and radioisotopes
production. The establishment of the Prompt Gamma Neutron Activation Analysis (PGNAA)
method at the TRIGA IPRR1 reactor will significantly increase the types of matrices analised
as well as the number of chemical elements. Additionally it will complement the neutron
activation analysis.

This work presents a proposed design of a PGNAA facility to be installed at the
TRIGA IPR-R1. The proposed design is based on a tube as a neutron guide from the reactor
core, inside the reactor pool, 6 m below the room’s level where shall be located the rack
containing the set sample/detector/shielding. Thus, the aim of this study is to verify the
feasibility to establish the PGNAA method in IPR-R1 through theoretical study applying the
Monte Carlo code.

The feasibility of establishing the PGAA method at the IPR-R1 installations was
evaluated through of the calculations of neutron flux, radioactive capture reaction rates and
detection limits for some isotopes. According to the obtained results, it can be concluded that
is possible to establish the PGAA method at the IPR-R1 reactor, even with some restrictions

in its theoretical design calculated by MCNP.

Keywords: Prompt Gamma Neutron Activation Analysis, PGNAA, Neutron Activation
Analysis; TRIGA Research Reactor; MCNP.
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1 INTRODUCAO

Reatores de fissdo sdo dispositivos que permitem iniciar, manter e controlar reacdes de fissao
nuclear. Eles podem ser projetados para diversos fins, como por exemplo, os reatores
nucleares de poténcia que sdo utilizados na producdo de energia elétrica. Os reatores
nucleares de pesquisa sdo mais comumente usados como fontes de néutrons para pesquisas
cientificas e no uso de técnicas analiticas nucleares (SNOJ et al., 2011). Além disso, eles tém
sido utilizados como uma ferramenta de producdo de radionuclideos para varios estudos em
radiobiologia, medicina nuclear (EHRHARDT et al., 1998), também no meio ambiente, bem
como em quimica analitica, através da técnica de andlise por ativacdo neutronica, AAN (DE
SOETE et al., 1972).

Eles sdo utilizados por diversas &reas da ciéncia para investigacdo das
propriedades da matéria, desenvolvimento de novos materiais, neutrongrafia, producdo de
radioisotopos, aplicacBes industriais e na agricultura além de tratamentos e exames médicos
(DALLE, 2005).

A aplicacdo da técnica de analise por ativacdo neutrénica pode ser descrita como
realizada em duas etapas, sendo a primeira a irradiagdo por néutrons de uma amostra havendo
a producdo de radioanuclideos e, a segunda, a medida dos raios gama caracteristicos emitidos
por esses radionuclideos. Quando a medida € a do raio gama emitido pela perda de excitacdo
do ndcleo composto formado logo ap6s a captura do néutron é chamado de gama pronto ou
prompt gamma, a técnica é classificada como Prompt Gamma Neutron Activation Analysis
(PGNAA) ou andlise por ativacdo neutrdnica pelo método Prompt Gamma (MOLNAR,
2004). Quando é medido o raio gama de decaimento do radionuclideo formado, a técnica é
classificada como Delayed-gamma neutron activation analysis (DGNAA) ou analise por
ativacdo neutrénica pelo método Delayed-gamma ou apenas AAN (De SOETE et al., 1972).

Ha vérios tipos de fontes de néutrons (reatores nucleares, aceleradores de
particulas, as fontes naturais) que podem ser utilizados para realizar tanto a AAN como o
PGNAA. No entanto, a utilizacdo destes métodos com reatores nucleares representam mais de
90% de todas as suas aplicacfes (KELLNER et al., 2004).

No Centro de Desenvolvimento da Tecnologia Nuclear/Comissédo Nacional de
Energia Nuclear (CDTN/CNEN), em Belo Horizonte, estd instalado o reator de pesquisa
TRIGA IPR-R1 do tipo Mark I, fabricado pelo General Atomics — Califérnia, que estd em
operacéo desde 1960 (TOFANI e PAIANO, 1989; DALLE, 2005).



Vaérios estudos tém sido desenvolvidos com o propoésito de ampliar cada vez mais
a utilizacdo do reator IPR-R1. Dentre os principais estudos estdo: ampliacdo da aplicacdo do
método ko de ativacdo neutrdnica, a investigacdo dos mecanismos envolvidos para a melhoria
das gemas brasileiras, treinamento de operadores de centrais nucleares e de reatores de
pesquisa, aplicacbes neutrénicas e em termo-hidraulica, producdo de radioisétopos para
indUstrias e producdo de radiofarmacos para estudos em bancada (GONGCALVES et al., 2011;
GUERRA, 2011; JACIMOVIC et al., 2002; LEAL et al., 2011; LEAL et al., 2006a; LEAL et
al., 2006b; LEAL et al., 2006¢c; LEAL et al., 2007; REIS et al., 2015; SALOME, 2012;
SOARES et al., 2012; ZAMBONI, 2007).

O IPR-R1 dispGe de diversos dispositivos de irradiacdo, sendo um no ndcleo do
reator, denominado tubo central, outro ao redor do nucleo, que é a mesa giratoria e dois
terminais pneumaticos, TP1 e TP2. O tubo central € um dispositivo onde o fluxo de néutrons
no reator IPR-R1 é maximo.

Um tubo vertical ja foi instalado no poco do reator nos anos 80 para extrair o
fluxo de néutrons (extrator de néutrons vertical) e utiliza-lo em diversos experimentos.
Entretanto, desde a sua instalacdo, ele tem sido pouco usado por razdes diversas (COSTA et
al., 2002a; COSTA et al., 2002b; COSTA et al., 2002c; COSTA et al., 2003a; COSTA et al.,
2003b).

O estabelecimento do método de ativagdo de “gama pronto” (prompt gamma),
esta entre as metas de ampliacdo da utilizacdo do reator IPR-R1, que complementaria o leque
de aplicacbes da andlise por ativacdo neutronica (DE SOETE et al., 1972), pois possibilitaria
a analise de elementos leves (H, B, C, N, Si, P, S) que ndo sdo determinados pela AAN
(SZENTMIKLOSI, 2006, SZENTMIKLOSI et al., 2010).

A AAN apresenta diversas vantagens como, por exemplo, independéncia do
estado do elemento, ndo tem influéncia da matriz, é técnica multielementar, além de ser
precisa e exata, porém, ndo realiza a analise de alguns elementos, como H, B, C, Si, Pb e
outros, devido as suas propriedades nucleares que ndo séo favoraveis a analise por AAN. No
entanto, tem havido um aumento na demanda, evidenciando a necessidade de determinacgéo
dos elementos que ndo sdo analisados pela AAN, principalmente em amostras ambientais.

Neste cenario, o estabelecimento do método PGNAA no CDTN seria uma
possibilidade de expandir a utilizacdo do reator IPR-R1, de complementar a utilizacdo da
técnica AAN e de atender a demanda de anélise dos elementos ndo determinados pela AAN.

E importante mencionar que, além disso, 0 PGNAA é um método de analise multi-elementar



répido, ndo destrutivo e eficiente (MOLNAR, 2004; PAUL, LINDSTROM, 2000; NAQVI,
NAGADI, KHATEEB-UR-REHMAN, 2003). Uma vantagem adicional da aplicacdo do
PGNAA é o desenvolvimento de tecnologias mais eficientes na identificacdo e ao combate do
trafico e contrabando de produtos ilicitos tais como explosivos, contaminantes quimicos e
material fissil, devido ao fato de ser eficiente na analise desses materiais.

Com a combinacdo dos dois métodos (DGNAA e PGNAA) seria possivel a
determinacdo de quase todos os elementos da Tabela Periodica (IAEA, 2007), ampliando as
medidas realizadas pelo no CDTN, atendendo, assim, aos mais diversos setores da pesquisa e
producao.

Visando avaliar a viabilidade do estabelecimento do PGNAA no CDTN, foi
realizada uma visita, em setembro de 2007, ao Laboratorio de PGNAA do Instituto de
Is6topos (Hungarian Academy of Sciences Centre for Energy Research) em
Budapeste/Hungria, laboratorio de referéncia na Europa neste método (MTAEK, 2016). Nesta
visita, foram observadas as instalagdes, 0s equipamentos, o funcionamento do sistema e 0s
custos associados.

Em contrapartida, em 2008, o Prof. Zsolt Revay veio ao CDTN para conhecer as
instalagdes do reator IPR-R1 e avaliacdo das possibilidades de instalacdo do PGNAA. Através
do extrator de néutrons vertical do reator IPR-R1, foi realizada a analise preliminar do fluxo
de néutrons térmicos ao longo do tubo. O fluxo de néutrons térmicos obtido na posigdo mais
distante do reator foi de 5,2 x 10° n cm™ s*. Devido & comparacéo da medida obtida dentro do
extrator de néutrons vertical, em sua posicdo mais distante do nucleo do reator, com a posi¢édo
proposta para a irradiacdo das amostras foi possivel estimar um fluxo equivalente de
1,0 x 10° n cm™? s, aceitavel para aplicacdes em PGNAA (LEAL et al., 2011; MOLNAR,
2004).

Observou-se que os laboratorios de outros paises que aplicam 0 método PGNAA,
utilizam como fonte de néutrons um reator nuclear que geralmente, tem design estrutural que
permite a extracdo do fluxo de néutrons de forma horizontal (NAQVI et al., 2003).

Para estabelecer o PGNAA no CDTN, diversas dificuldades teriam que ser
contornadas, pois o reator IPR-R1, esta localizado abaixo do nivel do solo. Devido as normas
de radioprotecdo, o sistema de deteccdo ndo poderia ser instalado sobre a grade do poco
(GUERRA et al., 200133, GUERRA et al., 2013b, GUERRA et al., 2015). Assim, 0 extrator
de néutrons para a aplicagdo do PGNAA no reator IPR-R1 foi idealizado como sendo um
cilindro oco inserido sobre o centro do reator e angulado (chamado extrator de néutrons
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angulado), extraindo assim os néutrons gerados no reator para fora do poco de maneira que
todo o sistema de deteccdo contendo as blindagens, a amostra e o detector ndo ficassem
localizados diretamente sobre 0 poco do reator.

Um dos principais objetivos deste estudo foi avaliar se o fluxo de néutrons que
estivesse alcancando a posicdo sugerida para analisar as amostras seria adequado para a
aplicacdo do método PGNAA, mesmo com as restri¢ches estruturais acima mencionadas. O
menor fluxo de néutrons encontrado para aplicacdo do PGNAA nas instalacdes que utilizam
reatores nucleares como uma fonte de néutrons é de aproximadamente 10° n cm? s?, de
acordo com a literatura MOLNAR (2004), PAUL e LINDSTROM (2000).

A extracdo do fluxo de néutrons do poco do reator tem como finalidade a inducéo
da reacdo de captura radioativa na amostra, pois esta € a principal reacdo para a aplicacdo do
método PGNAA. Portanto, outro objetivo deste estudo foi calcular as taxas de reacdo de
captura radioativa e os limites de deteccdo para alguns is6topos. Por meio destes calculos,
pode ser avaliada a viabilidade da aplicacdo do método PGNAA nas instalacdes do reator
TRIGA IPR-R1. Para executar esses estudos, optou-se por fazer um estudo tedrico de
viabilidade aplicando o Codigo MCNP.

1.1 JUSTIFICATIVA

Ao longo dos anos, o reator IPR-R1 tem sido estudado e modelado utilizando o
coédigo MCNP (Monte Carlo N-particulas), BRIESMEISTER, 2003. Esses estudos foram
validados por meio de comparag@o dos resultados obtidos em simulagdes do reator IPR-R1
com dados experimentais (DALLE, 2005; GUERRA, 2011; GUERRA et al., 2013; SALOME
etal, 2014; SILVA et al., 2011, SILVA et al., 2014).

O cddigo MCNP é uma ferramenta empregada nas mais diversas areas nucleares,
como por exemplo, calcular o K a fluéncia de néutrons, a dose de diferentes tipos de
radiacdo, a taxa de reacdo, dentre outros. Portanto, através do MCNP5 ¢ possivel realizar
todos os célculos mencionados anteriormente e verificar a viabilidade da instalacdo do
sistema proposto para a aplicacdo do método PGNAA.

O CDTN tem condicdes estruturais para que seja instalado o PGNAA, pois parte
dos equipamentos necessarios para montagem estdo disponiveis ou poderdo ser alocados nele.
Nessa montagem fazem parte, blindagens, extrator de néutrons e detector gama. O material
restante podera ser adquirido através de recursos obtidos de agéncias de fomento.



Além disso, o emprego e desenvolvimento de tecnologias utilizando feixes de
néutrons tém vasto campo de aplicacbes, o que permitira a ampliacdo das pesquisas que
necessitam de feixes de néutrons caracterizados, como a neutrongrafia, analise de DNA,
proteinas e outras estruturas biolégicas (COSTA, 2002a; COSTA et al., 2002b; COSTA et al.,
2002c; COSTA, 2003a; COSTA, 2003b).

O desenvolvimento de uma metodologia tedrica para um estudo mais aprofundado
da viabilidade de aplicacdo do método PGNAA, se fez necessario. Esta pesquisa & de
relevancia, devido ndo s6 ao fato de a aplicacdo deste método ser de tecnologia inédita no
Brasil, como também por ser estabelecida com uma configuracdo Unica no mundo, por se
basear em um extrator de néutrons angulado utilizado para a aplicagio do PGNAA. O
emprego e desenvolvimento de tecnologias utilizando feixes de néutrons, como 0 PGNAA,
que tem vasto campo de aplicagdes, permitird a analise de um leque maior de elementos,
comooH,B,C,N,Si,Ni,PeS.



1.2 OBJETIVOS

Constituiu o objetivo principal deste estudo, verificar a viabilidade de ser
estabelecido um sistema para a aplicacdo do método PGNAA no reator de pesquisa TRIGA
IPR-R1, por meio do estudo tedrico utilizando o codigo de Monte Carlo N-particulas -
MCNP.

Os objetivos especificos foram:

e Estudar o modelo do reator TRIGA IPR-R1 ja desenvolvido por DALLE
(2005), GUERRA (2011), SILVA (2011) e SALOME (2014);

e Modelar: 0 poco e a sala do reator, o extrator de néutrons vertical e angulado, a
mesa giratoria, as amostras (nas posicdes da mesa giratoria e no local para a aplicacdo do
PGNAA) e as blindagens necessérias;

e Validar este modelo ajustado: através da comparacdo dos resultados do fluxo
de néutrons na mesa giratoria e no extrator de néutrons vertical obtidos utilizando o MCNP5
com dados experimentais;

e Calcular o fluxo de néutrons, utilizando o MCNP5, no extrator de néutrons
angulado, a fim de avaliar se o fluxo que chega a posicdo de irradiacdo da amostra seja
suficiente para a aplicacdo do PGNAA;

e Calcular a taxa de reacdo de captura para alguns elementos e assim determinar
seus respectivos limites de deteccdo e compara-los com modelos encontrados na literatura;

e Calcular as doses: gama e de néutrons na sala do reator com e sem a insercao

do extrator de néutrons angulado.



2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1 O reator de pesquisa TRIGA Mark | IPR-R1

Reatores nucleares de pesquisa sdo equipamentos empregados na analise das
propriedades de materiais, producdo de radioisotopos, analises quimicas por ativacao
neutronica, criacdo de novos materiais e treinamento e formacdo de pessoal. Com isso, eles
sdo ferramentas eficientes para utilizacdo nas mais variadas linhas de pesquisa e prestacéo de
servigos (LEAL et al., 2006b; LEAL et al., 2006¢c; LEAL et al., 2007; MENEZES et al.,
2003; MENEZES et al., 2006a; MENEZES et al., 2006b).

O reator nuclear utilizado no desenvolvimento desta pesquisa é o reator TRIGA
IPR-R1 do tipo Mark I, fabricado pela General Atomic, San Diego, Califérnia, adquirido pelo
antigo Instituto de Pesquisas Radioativas (IPR), da Escola de Engenharia da UFMG. Este
instituto atualmente é o Centro de Desenvolvimento da Tecnologia Nuclear/Comisséo
Nacional de Energia Nuclear (CDTN/CNEN).

O reator IPR-R1 teve sua primeira criticalidade em 6 de novembro de 1960.
Inicialmente, ele operava a uma poténcia maxima de 30 kW e no ano de 1973, passou a ser
operado a 100 kW. Atualmente, sua poténcia maxima pode atingir 250 kW, mas ainda esta
sendo utilizado em uma poténcia de 100 kW, aguardando ser licenciado para operar na
poténcia mais elevada (DALLE, 2005; GUERRA, 2011; MENEZES et al., 2003; REVAY,
2008; MESQUITA, 2005; SALOME et al., 2014; SILVA et al., 2011; SILVA et al., 2014;
ZANGIROLAMI, 2009; ZAMGIROLAM I et al., 2010).

Reatores do tipo Training Research Isotope General Atomic (TRIGA) se
caracterizam por terem um sistema de seguranca intrinseco devido, principalmente, ao seu
coeficiente pronto-negativo. Outra caracteristica de seguranca € a retencdo elevada dos
produtos de fissdo no combustivel, mesmo que o revestimento venha a sofrer falha. Além
disso, ha um sistema passivo de remog&o de calor no nucleo durante as operacfes de acordo
com o fabricante (GA, 2015).

O IPR-R1 tem o nucleo situado abaixo do piso, no fundo de um pogo cilindrico,
cujo topo encontra-se a 25 cm abaixo do nivel da sala e possui um diametro interno de 1,92m
a uma profundidade de 6,62 m, conforme mostrado na Figura 1 (MESQUITA, 2005).
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Figura 1 — Reator de pesquisa TRIGA IPR-R1 (MESQUITA, 2005)

O pogo é ocupado por cerca de 18.000 litros de agua desmineralizada que atua
como refrigerante do reator, cooperando no processo de moderacéo e reflexdo dos néutrons e
também servindo como blindagem bioldgica as radiaces provenientes do ndcleo.

Atualmente, o nucleo do reator é formado por 91 cilindros, onde séo distribuidos
63 elementos combustiveis-moderadores (59 revestidos com aluminio e 4 com aco
inoxidavel), 23 elementos refletores de grafita, trés barras de controle, uma fonte de néutrons
(Ac-Be) e um tubo central de irradiacdo. A Figura 2 mostra a configuragéo atual do ndcleo do

reator.
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Figura 2 — Configuracéo do ndcleo do reator TRIGA IPR-R1 (MESQUITA, 2005)

No reator TRIGA IPR-R1 hé varios dispositivos de irradiacdo: tubo central, mesa
giratéria e dois terminais pneumaticos. As principais utilizagdes atuais do reator sdo a
producdo de radioisotopos, a andlise por ativacdo neutronica (MENEZES et al., 2003;
MENEZES et al., 2006a; MENEZES et al., 2006b; MENEZES, JACIMOVIC, 2006c;
JACIMOVIC et al., 2003b) e tambem tem sido utilizado para a producdo de radiofarmacos
em estudos de bancada (LEAL et al., 2006b; LEAL et al., 2006c).

O tubo central é um dispositivo imerso em agua, que permite irradiar pequenas
amostras na posigdo onde o fluxo de néutrons no reator IPR-R1 ¢ méaximo (Figura 2).

Ja a mesa giratoria, é constituida por 40 posicOes de irradiacdo na camada inferior

e de 40 na camada superior, perfazendo um total de 80 posigdes.



O calculo dos fluxos de néutrons é imprescindivel para a aplicacdo da técnica
AAN e por este motivo os fluxos no IPR-R1, principalmente na mesa giratéria, tém sido

determinados ao longo dos anos, como se pode observar na Tabela 1.

Tabela 1 — Valores dos fluxos de néutrons na mesa giratéria do reator TRIGA IPR-R1

Poténcia Fluxo Térmico I_:quo_
Ano Autor Amostra (kW) (10" n cm? s Epitérmico
(10" ncm?s?)
FERREIRA Au, com e sem cobertura de 30 45
1962 ' ' . N&o informado
1962 Cd (experimental) 100 15
1975 | SANTORO, 1975 Detector de Cobalto 100 42 N30 informado
(experimental)
1985 GUIMARAES, Detector _de Céadmio 100 6.7 NEo informado
1985 (experimental)
Cilindro de ar (simulado, 100 8,0 .
2005 | DALLE, 2005 MCNP) 250 20 Nao informado
1995 | FRANCO, 2006 210z; LUO,; Au 100 5,9 27
(experimental)
Liga de Al-Au (0,1%) e Zr,
2003 | MENEZES, 2006 | com e sem cobertura de Cd 100 6,30 2,91
(experimental)
ZANGIROLAMI, Liga de Al-Au (0,1%)
2009 etal., 2010 (experimental) 100 81 34
Liga de Al-Au (0,1%) .
2011 | GUERRA, 2011 (simulado, MCNP) 100 6,65 Nao informado
- Liga de Al-Au (0,1%) . -
2012 | SALOME, 2012 (simulado, MCNP) 100 6,52 N&o informado

Além do tubo central e da mesa giratoria, ha dois terminais pneumaticos, sendo
um dedicado a dosagem de uranio pelo método de néutrons retardados de fissdo, o0 TP2, e 0
outro estd sendo adaptado para irradiagbes de curta duracdo, TP1 (GUERRA, 2011). O
terminal pneumatico é um sistema de sucgédo de ar que permite a introducgéo e retirada rapida
de amostras para ativacdo e analise de elementos com meia-vida curta. O terminal de
irradiacdo se aloja na periferia do refletor.

Na década de 70, iniciaram-se no CDTN, pesquisas para o desenvolvimento do
extrator de néutrons (colimador), com o objetivo de conduzir para a saida do poco do reator
um feixe de néutrons a fim de utiliza-lo para vérios fins, como (COSTA, 2003a):

. desenvolver e aplicar novas técnicas de irradiagéo;
. realizar medidas de se¢des de chogue microscopicas de diversos isotopos;
. implementar a técnica de neutrongrafia;
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. implementar técnicas para aplicagdes futuras na area de medicina;
. medir pardmetros caracteristicos de fisica nuclear e de reatores;

. aplicacdes didaticas.

Na década de 80, o extrator de néutrons foi instalado, mas desde entdo tem sido
pouco utilizado, com apenas um trabalho encontrado na literatura sobre sua aplicacdo em
neutrongrafia (COSTA et al., 2002c). O extrator de néutrons (cilindro vertical) esta instalado
sobre a mesa giratdria. Através dele é possivel extrair o fluxo de néutrons do poco, Figuras 3 a
5.

.; _' h B 5 ‘ .y ' V g
Figura 3 — Foto do Extrator de Néutrons (AMORIM, 1987)
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Figura 4 — Esquema do Extrator de Néutrons instalado no pogo do Reator TRIGA IPR-R1,
vista lateral (COSTA et al., 2002b)
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Figura 5 — Vista de cima do Extrator de Néutrons mostrando as duas posi¢Bes possiveis do
mesmo: descanso e operacdo (COSTA et al., 2003b)
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O extrator de néutrons do CDTN ¢é um colimador composto por dois cilindros de
aluminio de 2 mm de espessura de parede, com didmetros de 10 e 15 cm e comprimento de
525 cm. Os néutrons passam pelo cilindro de 10 cm e emergem pelo cilindro de 15 cm. Ao
longo do tubo, anéis de chumbo revestidos com chapa de aluminio estdo fixados. Um fator
que limitou as dimensdes do extrator foi a seguranca fisica do reator, pois maiores dimensoes
exigiriam maior blindagem e aumentariam riscos de acidentes durante a movimentagdo do
sistema sobre o poco reator.

Diversos testes foram realizados (AMORIM, 1987) na época da instalacdo do
extrator, quando foi concluido que o uso do extrator de néutrons ndo acarretaria alteracdes na
rotina de operacdo do reator e ndo modificaria os parametros de seguranca e funcionamento

do mesmo.

2.2 Analise por Ativacao Neutronica

Em 1934, Enrico Fermi descobriu a ativacdo de elementos quimicos por meio da
exposicdo desses elementos a um fluxo de néutrons. Em seguida, a técnica de Analise por
Ativacdo Neutronica - AAN — foi fundamentada na descoberta por Hevesy e Levi em 1936.
Eles observaram que amostras contendo terras raras tornavam-se radioativas ap0s serem
expostas a uma fonte de néutrons e que a atividade induzida decrescia em diferentes matrizes
com diferentes constantes de decaimento, sugerindo que esta técnica poderia ser utilizada para
a obtencdo de informacgdes sobre a composicdo das amostras (DE SOETE et al., 1972;
PARRY, 2003; ZAMBONI, 2007).

Ao longo do tempo, a AAN foi sendo consolidada como uma técnica
multielementar, com elevada exatiddo e precisdo na concentracdo da ordem de tracos a
percentagem. Hoje em dia, com um expressivo aumento em seu campo de aplicagdes, passou
a ser reconhecida como uma técnica primaria na certificacdo de amostras de referéncia
certificadas (BODE et al., 2009).

Mesmo com o surgimento de novas técnicas analiticas ndo nucleares, a ativacdo
neutrdnica continua sendo uma técnica analitica muito utilizada, por ser capaz de determinar
muitos elementos da Tabela Periodica, cerca de 50 - dependendo das condicdes técnicas do
laboratério - necessitando apenas de uma fonte de néutrons, uma pequena amostra e

detectores, sem destrui-la.
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A técnica se baseia na inducdo da radioatividade artificial, quando uma amostra é
submetida a um fluxo de néutrons. Esses néutrons, ao sofrerem interagdo com uma fragdo dos
nucleos dos atomos da amostra, podem ser capturados tornando o ndcleo que os absorveu em
um nucleo composto (isétopo radioativo ou radioisotopo). O nucleo ao absorver um néutron,
transformando assim em um radioisétopo, passa a um estado de maior energia. Como tudo na
natureza tende a voltar para seu estado fundamental (estado de menor energia), ele sofre um
rearranjo em sua estrutura interna, fazendo com que seu nucleo passe de um nivel mais
energético para um menos energético. Uma das formas para que isso ocorra € o decaimento
radioativo através da emissdo de um ou mais y. Esses raios y emitidos, prontos e retardados,
tém faixas de energia caracterizadas para cada radiois6topo que os emite. Ao medir a energia
desses raios y é possivel identificar os elementos e determinar suas concentragdes na amostra
(DE SOETE et al., 1972).

A Figura 6 ilustra as reagdes que ocorrem em uma reagdo (n, y) (MOLNAR,
2004).

Raio Gama - Prompt Daticiila - B
Nucleo — Alvo Radioisotopo /
,g £ 25, Niicleo — Estavel

e ¥ T 57 2 : 9
- \ ; / ol 00

/ e F

f .
Neéutron

2 Raio Gama

Nucleo - Composto R s

Figura 6 — Diagrama simplificado ilustrando a sequéncia de eventos de uma tipica reagao
(n, y) adaptado de MOLNAR (2004)

2.2.1 Caracteristicas da analise por ativacdo neutrénica em relagdo a outros metodos de

analise

Os métodos de aplicacdo da AAN podem ser empregados utilizando diferentes
tipos de fontes de néutrons (reatores, aceleradores de particulas, fontes naturais) fazendo com
que cada uma tenha caracteristicas proprias para sua aplicacdo. A aplicacdo da AAN através
do uso de reatores nucleares corresponde a mais de 90% de todas as aplicacdes desta técnica
(DE SOETE et al., 1972; KELLNER, et al., 2004).
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Outras técnicas de analise, como a espectrometria de absorcdo atbmica, a
espectrometria atdOmica de plasma induzido, espectrometria de massa, dentre outras
necessitam da decomposicdo das amostras por reagentes quimicos (KELLNER et al., 2004).

O principal fator limitante destas técnicas, quando aplicadas na determinacao dos
elementos, séo os riscos de contaminagdo. Como pode ser aplicada de forma instrumental, ou
seja, sem haver destruicdo quimica da amostra, 0s riscos de perda ou contaminagdo sdo quase
nulos. Mesmo quando as separacfes radioquimicas sdo aplicadas, 0s riscos também séo
minimizados.

As vantagens e desvantagens de AAN estéo descritas a sequir (KELLNER et al.,
2004).

Vantagens:

. cerca de 70% dos elementos quimicos naturais podem ser analisados, porque eles tém
propriedades nucleares adequadas para a analise;

. é uma técnica de andlise multielementar, uma vez que em uma mesma amostra
diversos elementos sdo analisados simultaneamente, o que representa uma grande vantagem
sobre as outras técnicas analiticas;

. é uma técnica versatil, pois permite diversas formas de tratamento fisico e/ou quimico
da amostra antes e/ou depois da irradiacéo;

. oferece baixa ocorréncia de interferéncias durante a analise;

. aplicada de forma instrumental ndo e necessario a solubilizacdo ou tratamento quimico
da amostra, exigéncia de analise de outras técnicas analiticas, como a espectrometria de
absorgao atbmica ou espectrometria de massa (ICPMS);

. € uma técnica praticamente livre de contaminagdo quimica pois ndo ha possibilidade
de contaminag&o apos a irradiacéo;

. € uma técnica seletiva, devido, principalmente, a propriedades nucleares diferentes
(secéo de choque e tipo de reacao) para elementos com propriedades quimicas iguais;

. usualmente analisa pequena quantidade de amostra, da ordem miligramas, qualidade
importante quando dispde de pouca amostra, por ser ela rara ou de dificil obtencg&o;

. apresenta sensibilidade e aplicabilidade determinando elementos na ordem de
concentracédo de tracos em uma grande variedade de matrizes como agua e efluentes aquosos,
materiais bioldgicos (como tecidos humanos, alimentos, plantas, etc.), solo, sedimento,
minério, gemas particulados em suspensao no ar, petroleo, ligas metalicas, etc.).

Desvantagens:
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. dependéncia de grandes instalacbes de irradiacdo, como reatores, quando o objetivo é
aplicar a técnica em toda a sua extensdo;

. necessidade de manuseio de material radioativo;

. dependendo do elemento de interesse e da sua concentracdo longos periodos de
irradiacdo e decaimento sdo necessarios a técnica para determinar elementos, ndo compostos;
. ndo identifica 0 composto, porque é uma anélise de elementos.

De acordo com a literatura (KELLNER et al., 2004), a analise por ativacao
neutronica baseia-se na conversdo de um nuclideo estavel (A) do elemento a ser determinado
em um radionuclideo (B), chamado de radionuclideo indicador (RNI), por uma reagdo de
captura radiativa. A reacdo € induzida quando um material alvo, a amostra, é exposto a um

fluxo de néutrons (x). Esta reacdo nuclear pode ser representada como:

A+x— |C|->B+y+Q (1)

Ou na forma de notacgéo curta:

A(x,y)B )

onde y ¢ um foton y emitido, e o valor Q ¢ a quantidade de energia liberada ou absorvida na
reacdo. Se o Q for positivo, a energia é libertada e a reacdo é exotérmica, mas se Q for
negativo, a reacdo € endotérmica, ou seja, requer energia, que deve ser fornecida sob a forma
de energia cinética da particula projétil.

Nas reacGes nucleares utilizados pela analise por ativacdo, especialmente para
NAA, o mecanismo predominante é a formacdo de nucleos compostos (C na Equacédo 1,
tempo de meia vida 10%° - 10 s). Esse mecanismo consiste em dois passos: a captura do
néutron para formar um ndcleo composto no estado de excitacdo e o decaimento do nucleo
composto por meio da emissdo de particulas acompanhado de emisséo de fotons. Certo nucleo
composto formado pela captura da particula incidente pode decair de diferentes modos e

probabilidades:
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B; +y,

Bs +y,

etc.

Considerando a Equacdo 1, (R) é a taxa de reacdo do radionuclideo indicador B,

que € expressa como:

R=c ¢n A (4)

onde, R presenta 0 nimero de reagbes por centimetros cubicos por segundo no material
(reacBes cm™ s), ¢ ¢ a seccdo de choque microscopica da reacdo dada em cm? (1 barn)
corresponde a 10?* cm?) (DE SOETE et al., 1972). A seccdo de choque microscépica é a
grandeza que representa a probabilidade de que uma reacdo entre uma particula ou féton e um
nacleo, ou seja, de que uma reacdo nuclear aconteca; ¢ é o fluxo de néutrons dado em
ncm?s™. O nimero de nuclideos da amostra irradiada n, pode ser obtido a partir da massa m
do elemento presente na amostra; o peso atbmico do elemento Ay, a fracdo da abundancia
isotépica do nuclideo reativo, f,, pode variar no intervalo entre 3 x 10™ para 0 *®Ca e 1 em
relacdo ao ?’Al; e Na é 0 nimero de Avogadro. A Equacéo para o nimero de nuclideos alvo

pode ser escrita como:

m
nA:A_wfaNA ®)
No entanto, o radionuclideo B durante a irradiacdo decai com uma taxa de
decaimento que ¢ proporcional a constante de decaimento A tendo um valor caracteristico para
cada radionuclideo e o nimero de nudcleos radioativos presente, ng. Consequentemente, a
variacdo da taxa de radioatividade é regulada pela diferenca entre a taxa de produgdo R e a

taxa de decaimento A, .

—_= R-)\,HB (6)
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E mais conveniente usar o tempo de meia vida t;; em vez da constante de

decaimento A obtido a partir da relacdo:

In2
b2 = e (7)

Por solugédo da Equacédo (6) e considerando as Equacdes (4), (5) e (7), a Equacgéo
geral da atividade expressa o numero de desintegracbes por segundo A; de um dado
radionuclideo no final do tempo de sua irradiagdo t, é obtida sob a forma:

. o In2t/t
A cd)AW faNA(l e ) (8)

A atividade é usualmente medida ap6s um tempo de decaimento (ty) devido ao
transporte, retirada da amostra do recipiente e tratamento da mesma ap6s a irradiacdo, por
exemplo, na analise por ativacdo neutrbnica (AAN). Geralmente espera-se que ocorra 0O
decaimento dos radionuclideos com meias vidas mais curtas que as dos radionuclideos de
interesse e assim minimizando interferéncias na analise. A unidade Sl da atividade € o
becquerel (Bq), definida como uma desintegracgao por segundo.

De acordo com o tempo de decaimento, a medida da atividade, A;, é obtida em

seguida:
AC:Ate-lnztd/tl /2 (9)

Para a inducdo desta reacdo, é necessaria uma fonte de néutrons. Existem varios
tipos de fontes, tais como reatores nucleares, aceleradores de particulas e radiois6topos

emissores.

Os reatores sdo as fontes mais utilizadas, pois possuem um fluxo de néutrons mais
intenso, permitindo uma melhor precisdo desta técnica. A maioria dos reatores de pesquisa
nuclear tem fluxos médios de néutrons que variam de 10*? a 10* n cm? s™ e alguns chegando

ater 10® nem?s?

O espectro de energia dos néutrons de fissdo na posicao de irradiagdo de costume

dentro ou perto do nucleo do reator tem um cardter continuo e inclui néutrons térmicos
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(< 0,5 eV), epitérmicos (0,5 eV a 1 keV) e rapidos (1 keV 15 MeV). Normalmente, a relagcéo
entre a taxa do fluxo de néutrons térmicos (¢n) € fluxo de néutrons epitérmicos (depi), din/ depis
tem uma variacdo de 10 - 100 e a proporcédo da taxa entre o fluxo térmico e o rapido (¢), o
/ ¢, tem uma margem de 10 a 200. Em geral, os néutrons de baixa energia - térmicos e
epitérmicos — induzem reacGes de captura radioativa (KELLNER et al., 2004; DE SOETE et
al., 1972).

Salvo algumas excecdes, as reagdes induzidas por néutrons térmicos e epitérmicos
sdo do tipo (n, y). Portanto, para NAA uma alta relacdo entre os fluxos ¢, / ¢r € de grande
vantagem em sua aplicacdo. Devido a existéncia de néutrons térmicos e epitérmicos nos

espectros dos reatores, entdo a Equacéo (4) se transforma na seguinte Equacao:

R=ny (94,0001 (10)

Onde ¢ e depi S80 0s fluxos de néutrons térmicos e epitermicos, respectivamente,
ot € a secdo de choque microscopica de ativacdo para néutrons térmicos, e | é a integral da
ressonancia. A secdo de choque microscopica para néutrons térmicos oy € | variam
consideravelmente de um nuclideo para outro. Apenas alguns néutrons rapidos induzirdo
reacOes do tipo (n, p), (n, o) ¢ (n, 2n) que poderiam ser utilizadas como reac¢des de interesse,
mas que na maioria das vezes sdo consideradas como reagdes de interferéncia.

A metodologia da andlise por ativacdo neutrbnica através de reatores é bem
estabelecida. Se a caracteristica da amostra é conhecida, isto possibilita em fazer uma
estimativa do melhor modelo para sua analise, a fim de otimizar sua performance, obtendo
seus limites de deteccdo e suas possiveis interferéncias nucleares.

Para a aplicacdo da AAN, varios métodos podem ser utilizados. No método
absoluto, a quantidade de um elemento é determinada utilizando as Equagdes (8) e (10), onde
a massa do elemento é desconhecida. A atividade é obtida a partir da medigdo da taxa de
contagem, da eficiéncia do detector e da intensidade dos raios gamas. O fluxo de néutrons
pode ser medido utilizando um monitor de fluxo adequado, tal como cobalto ou ouro. Embora
0 método absoluto necessite de um menor custo que em relagdo a todos os outros métodos da
NAA, é aconselhavel que seu uso sé seja realizado quando uma menor precisao dos resultados
seja aceitavel, devido a incerteza no fluxo de néutrons e dos dados nucleares (DE SOETE et
al., 1972; KELLNER et al., 2004).
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Ja no método relativo, a amostra € irradiada simultaneamente com padrfes de
todos os elementos de interesse. Geralmente, os padrfes sintéticos sdo preparados com
substancias de alta pureza. Levando em consideracdo as propriedades de decaimento dos
radionuclideos, os elementos sdo combinados em grupos e cada grupo colocado num frasco
para a irradiacdo. Como as amostra e os padrdes sdo irradiados e contados sobre as mesmas
condices, este método é confidvel e proporciona precisdo. N&o é necesséario o conhecimento
exato dos dados nucleares, do fluxo de néutrons e sua distribuicdo de energia, tempo de
irradiacdo e a eficiéncia do detector. Entretanto, os padrdes devem estar inseridos em meio
semelhante & da amostra devido a densidade. E um método mais laborioso se a atividade dos
elementos de interesse for muito diferente das dos padrdes, exigindo que se repita a analise e
refazendo a curva de padrdes. A quantidade desconhecida de um elemento na amostra pode
ser calculada pela Equacéo (11), (DE SOETE et al., 1972; KELLNER et al., 2004):

Ramostra

(11)

mamostra:mpadréo R
Padrao

onde my,mostra € Mpadrio SA0 @S Massas dos elementos na amostra e na padrao, respectivamente,
Ramostra € Rpadrao S30 as taxas de contagem da amostra e do padrdo. As desvantagens deste
método € o elevado tempo gasto para a sua realizagdo e possiveis dificuldades de se ajustar as
curvas de padrdo com as atividades dos elementos.

Vérias abordagens foram realizadas para desenvolver métodos de calibracdo que
permitam a quantificacdo de todos os elementos determinaveis usando apenas um, dois ou trés
elementos como comparadores. Estes esforgos culminaram no estabelecimento do chamado
método ko que se tornou mais amplamente utilizado. Embora os fatores do ko s&o constantes
determinadas experimentalmente, eles contem constantes nucleares necessarias ao método
absoluto (DE CORTE, 1987). Os fatores ko, foram determinados e publicados para
praticamente todos os elementos determinaveis por AAN (KELLNER et al., 2004; DE
CORTE, 1987; DE CORTE et al., 2001).

A aplicacdo da AAN pelo método ko apresenta vantagem adicional que é a
determinacdo de um nimero maior de elementos por amostra sem haver a necessidade do uso
de padrdes. Todos os elementos detectados apds a irradiacdo podem ser analisados sem a
necessidade de um padrdo para cada elemento de interesse, pois é usado um comparador ou
monitor de fluxo de néutrons. Desta forma, hd um aumento significativo na capacidade

analitica.
20



Este método consiste na co-irradiacdo de um monitor de fluxo, usualmente de
ouro (como disco, por exemplo), com a amostra. As concentragdes da maioria dos elementos
que foram ativados podem ser calculadas em um Gnico experimento através da atividade do
monitor, da eficiéncia do detector, dos parametros alfa e f do reator, e da aplicacdo das
constantes ky especificas. A convencdo de Hogdahl, representada na Equacao (12), € utilizada

para calcular a concentragdo dos elementos de interesse.

- myCeyFySyCyrDyH,
~ ko'CypeaFaSyCp Dy H, 12)

m,

onde:

0 indice a se refere a amostra e o indice p ao monitor padrao de fluxo;

m € a massa do elemento analisado (g);

C, é a area liquida sob o fotopico do elemento de interesse;

€ ¢ a eficiéncia do detector para o fotopico considerado;

F=[f+Q,(a)], sendo que

f é a razdo entre os fluxos de néutron térmico e epitérmico;

Q, (o) é arazdo entre Iy(a) (integral de ressonancia) e a o, (sec¢do de choque
microscopica para néutrons térmicos);

S € o fator de saturacdo da irradiacdo em funcdo do tempo de irradiacéo;

C é o fator de corre¢do do decaimento durante a contagem;

D é o fator de correcdo do decaimento do radionuclideo entre final da irradiacéo e
inicio da contagem;

H é o tempo morto do detector durante a contagem.

onde:

_ Mm'ea'Py,a'Go,a
0=
M, 0y, 'Py,m "Co,m

(13)

sendo:

M é a massa atdmica do elemento (g.mol™);

6 € a abundancia istotopica do elemento;

P, € a abundancia absoluta do fotopico medido;

o, é a seccdo de choque microscépica para néutrons térmico (cm?).
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2.3 ANALISE POR ATIVACAO NEUTRONICA - GAMAS PRONTO - PGNAA

Os primeiros a aplicar a técnica de anélise por ativacdo neutrénica pelo método
Prompt Gamma (gamas prontos) — PGNAA - foram os cientistas Isenhour e Morrison em
1966, utilizando um feixe de néutrons proveniente de um reator nuclear e um detector de
Nal(Tl) para detectar os raios gama (MOLNAR, 2004).

Embora seja conhecida ha mais de cinco décadas, apenas nos ultimos anos sua
potencialidade tem sido mais bem explorada devido ao desenvolvimento e disponibilidade de
detectores de alta eficiéncia e resolucdo para radiacdo gama. Por meio do desenvolvimento de
detectores semicondutores de germénio Ge (Li) e dos sistemas de Ge (Li)-Nal (TI), no final
dos anos sessenta, que possuem uma resolucdo de energia vinte ou mais vezes melhor do que
dos cintiladores de Nal, a seletividade do método PGNAA foi aumentada.

A primeira série de medicOes sistematicas de espectros de captura-gama para 75
elementos foi feita no Instituto de Tecnologia de Massachusetts. Em seguida, varias
compilacdes de dados foram realizadas e um esfor¢o mais ambicioso foi feito pelo laboratdrio
de Chalk River para estabelecer uma biblioteca abrangente da compilacdo dos dados de raios
gama de captura (MOLNAR, 2004).

O método comecou a se propagar durante 0s anos oitenta, ap0s 0 aparecimento
dos detectores de germéanio com volumes maiores, suficientes para detectar os raios gama de
alta energia, com uma eficiéncia adequada.

A Lone Table e sua versdo eletronica distribuida como um relatério Técnico da
AIEA, nos ultimos 20 anos, tem sido a Unica fonte de dados de espectroscopia para 0s
cientistas que trabalham com a aplicacdo do PGNAA (MOLNAR, 2004).

O PGNAA é um método analitico nuclear que complementa a anlise por ativacdo
neutrdnica devido a sua aplicabilidade na andlise de elementos leves (H, B, C, N, Si, P, S).
Ambos o0s métodos tem independéncia do estado quimico da amostra, apresentam
sensibilidade para muitos elementos, sdo analises precisas e exatas.

O principio do método se baseia na irradiacdo da amostra, quando o decaimento
do ndcleo composto ocorre em cerca de 10%°a 10™ s e atinge o seu estado fundamental em
media de 10° a 10™? s, emitindo de 2 a 4 raios gama durante seu decaimento, chamados de
raios gamas prontos (SPYROU et al. 2004; MOLNAR, 2004).

Os raios gamas prontos possuem um espectro de energia que € caracteristico de
cada nuclideo e sua intensidade é proporcional ao nimero dos atomos desse nuclideo na

amostra. A maioria dos nuclideos emitem varias centenas ou milhares de faixas de energia,
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apenas os mais leves (abaixo *°F — fl(ior) tém espectros simples de gamas prontos, ja que o
namero de niveis de energia abaixo do estado de captura é pequeno. Se o estado do nucleo
filho € estavel, o processo termina.

Quando a irradiacdo € realizada com néutrons de baixa energia (térmicos), o
estado de excitacdo tem um valor de energia mais bem definido, praticamente igual a energia
de ligagéo de néutrons.

Como o tempo que ocorre essa reacdo € muito curto torna-se necessario a
realizacdo da analise dos raios gamas prontos emitidos durante o processo de irradiacdo, dai a
origem do nome. Essa taxa de emisséo dos raios gama prontos de uma amostra, a partir do
feixe de néutrons é medida através de um detector de germéanio, podendo assim identificar e
quantificar um determinado elemento na amostra.

Uma importante caracteristica da captura radiativa para fins analiticos é que tanto
0S néutrons incidentes quanto os gamas emitidos tem um alto poder de penetracdo e por este
motivo a questdo da auto-absorcéo € de pouca importancia, com exce¢do dos casos em que a
secdo de choque microscopica média ou o numero atdbmico da amostra é extremamente
elevado. O resultado analitico é independente do estado quimico da amostra porque 0s sinais
analiticos provém da excitagdo do nlcleo e ndo das camadas eletronicas.

Cada elemento quimico, com excecdo do “He (hélio), pode ser analisado
utilizando o método PGNAA.. No entanto, as se¢fes de choque microscopicas de captura para
néutrons variam em até oito a sua ordem de grandeza (O, 0,0019 bar e Gd, 48.800 bar). Esta
caracteristica pode ser considerada como uma desvantagem, por que 0s elementos ndo podem
ser determinados com sensibilidades semelhantes. No entanto, ela também pode ser
considerada uma vantagem, uma vez que elementos com secdes de choque microscopicas
adequadas podem ser determinados em matrizes em nivel de tragos, com mais sensibilidade e
precisdo do que por qualquer outro método.

Outra caracteristica importante do PGNAA ¢é o fato de que a excitacdo e a
deteccdo sdo realizadas ao mesmo tempo. Isto pode ser realizado colocando a amostra sobre
uma fonte de néutrons, enquanto a radiacdo gama € detectada perpendicular & fonte de
néutrons. Tanto o feixe quanto o angulo solido do detector colimado que definem o volume
ativo da amostra de onde os raios gamas prompt podem ser detectados. Caso contrério, a
amostra pode ter varios tamanhos, desde que uma parte da amostra possa ser localizada na

posicdo da amostra. Essa caracteristica do PGNAA, o torna uma ferramenta Unica na andlise
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de amostras grandes (gramas) e ndo homogéneas, como por exemplo, na investigacdo de
artefatos valiosos.

A principal vantagem do método é a determinacdo de elementos leves e estes
elementos constituem os principais componentes das rochas e minerais (cimento, concreto,
etc.). Suas secc¢des de choque de captura sdo caracterizadas por alguns décimos de barn (DE
SOETE et al., 1972). Assim, permite a analise destes elementos mesmo utilizando fontes de
néutrons com baixas atividades. Um dos mais importantes elementos € o hidrogénio e ele
pode ser analisado com boa sensibilidade em quase qualquer tipo de matriz. Assim, 0 método
PGNAA € uma ferramenta Unica e especifica na determinagdo do hidrogénio ou teor da agua
em quantidades pequenas.

Os elementos mais facilmente determinados pelo PGNAA sdo aqueles que se
encontram em maior concentracdo na amostra, sec¢do de choque microscépica adequada e
producdo de raios gama. Além disso, quanto maior for o fluxo de néutrons, maior sera a
precisdo e menores serdo os limites de detec¢do, como esperado.

Na maioria dos reatores, os dispositivos de extracao do fluxo de néutrons estdo em
uma regido de alto fluxo, perto do nucleo do reator, para se obter a maior sensibilidade do
sistema PGNAA. Ja que o fluxo de néutrons diminui aproximadamente com o quadrado da
distancia da fonte. Entretanto, essa posicdo também tem um alto nivel de background para
raios gama e dispersédo de néutrons.

Néutrons a partir da fonte podem ser transportados por dezenas de metros do
reator sem perdas substanciais, e oferecem uma série de vantagens sobre uma fonte térmica,
como: alta taxa de reacdo por néutrons, menor background (gama e néutrons dispersos), e
livre de contaminacédo de néutrons rapidos (PAUL e LINDSTROM, 2000).

Como os feixes de gama e néutrons nao podem ser separados, diferentemente da
AAN, se faz necessario um sistema melhor de blindagem. E a blindagem préxima ao detector
faz com que o nivel do background aumente induzido pela dispersdo dos néutrons na
blindagem. Para reduzir o background de raios gama e néutrons dispersos, o detector deve ser
blindado por chumbo dentro de um absorvedor de néutrons. Se o feixe de néutrons nao for
colimado, entdo a blindagem deve ser incorporada ao material utilizado para termalizar os
néutrons (material com baixo ndmero atdmico, normalmente materiais hidrogenados) de
forma a reduzir a energia dos néutrons epitérmicos (termalizando-os).

Devido a ativacdo e deteccdo simultanea, assim como a ampla variedade de
espectros do detector de raios gama, todos os elementos podem ser analisados a0 mesmo
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tempo, e assim uma analise multielementar pode ser realizada simultaneamente sem qualquer
informacdo prévia da amostra. O tempo de contagem necessario para atingir a precisdo dos
elementos de interesse pode ser determinado durante a medicdo, e essa medicdo pode ser
interrompida ou continuada a qualquer momento.

Usualmente, o Gnico problema que requer atencdo é quando is6topos radioativos
sdo formados. O tempo de irradiacdo geralmente ndo excede alguns dias. Como regra geral,
podemos dizer que is6topos com meias-vidas longas (uma semana) ndo sdo ativados
suficientemente para serem detectados, analisados, ou a partir do ponto de vista da dosimetria.
Em alguns casos as amostras devem ser esfriadas por algumas semanas até que sua atividade
atinja o nivel do background.

Na AAN, as amostras sdo irradiadas em um campo de néutrons isotrdpico, e 0s
raios gama retardados de uma amostra podem ser analisadas em contato com o detector,
aumentando assim a eficiéncia da analise quase em 0,5.

Ja no PGNAA apenas as fontes de néutrons com baixa divergéncia sdo utilizadas
para ativacdo (uma margem de perda de 10™-10™ em relagdo & ativacéo isotrépica no nécleo
de um reator), e o detector ndo pode ser colocado muito proximo a amostra ativada (uma
margem de eficiéncia de 102-10°%).

Por outro lado, durante a medicéo dos raios gama retardados na AAN, apenas uma
fracdo do numero total de decaimentos ocorre no local de medicdo, diminuindo a
sensibilidade do método na ordem de 10™ a 107, enquanto que no PGNAA todos os raios
gama prompt podem ser detectados com uma dada eficiéncia. Todos estes efeitos resultam em
que a sensibilidade analitica do PGNAA seja menor, da ordem de 10 a 10°, em comparacéo
com NAA. Esta deficiéncia pode ser parcialmente superada utilizando maiores tempos de
irradiacGes e uma maior quantidade da amostra (MOLNAR, 2004).

O dano proveniente da irradiagdo, com néutrons e raios gama, em amostras é
insignificante. No entanto, em casos em que particulas carregadas sdo induzidas por néutrons,
a amostra pode ser submetida a danos de irradiacdo, devido as particulas ionizantes
produzidas e absorvidas dentro da mesma. Podendo assim resultar em modificagdes na
estrutura quimica ou cristalina, seguida por descoloragdo. Este efeito pode ser notavel quando
se irradia amostras que contenham litio, boro ou nitrogénio em sua composi¢cdo (MOLNAR,
2004).

O PGNAA provou ser Gtil na analise multielementar para uma ampla variedade de

materiais e de diferentes formas contribuindo assim com varias areas cientificas, em particular
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importdncia a andlise de materiais ilicitos como: explosivos, contaminantes quimicos,
material radioativo e produtos fisseis em todo mundo (KIRALY, et al., 2004).

Varios tipos de fontes de néutrons estdo disponiveis para a aplicacdo do método
PGNAA, cada um com seu espectro de energia caracteristico. Alguns dos tipos de fontes de
néutrons sio os geradores de néutrons, em que deutérios (?H) sdo acelerados em algumas
centenas de keV para um alvo deutério ou tritio (3H) (ou vice-versa), com um rendimento de
cerca de 10™ néutrons / deutério. A energia do néutron da reago de fusdo °H + H — *He + n
é cerca de 2,5 MeV, a da reacdo °H + *H — * He + n é cerca de 14 MeV. Um gerador de
néutrons compacto com um acelerador em forma de um tubo fechado esta atualmente em
desenvolvimento no Laborat6rio Nacional de Lawrence Berkeley (MOLNAR, 2004).

Fontes transportaveis que emitam até 10 n cm? s

estdo disponiveis
comercialmente. Geradores de néutrons de radioisétopos também sdo usados para gerar
néutrons; essas fontes ndo necessitam de energia em seu funcionamento, mas ndo podem ser
desligadas (MOLNAR, 2004).

Fontes de Fotoneutron usam raios gama de alta energia provenientes do Ra ou de
1245h (ty, = 60 dias) para liberar os néutrons fracamente ligados ao *Be. A reagdo (o, n) é
também usada no berilio, com o 2**Am (ty, = 430 anos) ou %**Pu (ty, = 88 anos) como fontes
alfa. Fissdo espontanea do %°Cf (ty, = 2,6 anos) fornece uma fonte portatil de 2,3 x 10° n
cm?stmg?Ct.

Fontes de néutrons transportaveis (geradores de néutrons e fontes isotdpicas) sao
Uteis para medicdes de campo, como a analise de pocos, minas e corpos d'agua, em
construcdes industriais e na deteccao de explosivos.

Até 0 momento, as fontes de néutrons mais abundantes e geralmente utilizadas
s30 0s reatores de pesquisa utilizando a fissdo do 2*°U. Trabalhos publicados, que aplicam o
PGNAA utilizando os reatores nucleares como fonte de néutrons tém seus fluxos de néutrons
da ordem de 10° a 10'° n cm™s™, apesar dos fluxos mais comuns serem da ordem de 10" a 10°
ncm?s™ (PAUL e LINDSTROM, 2000).

O PGNAA é um método ndo destrutivo, pois - ndo hé necessidade da preparacéo
das amostras. A irradiacdo da amostra ndo altera a sua composicao elementar.

Por ser multielementar, a mistura de elementos em uma amostra resulta em uma
variedade radionuclideos formados e, consequentemente, em uma variedade de raios gama
emitidos, de modo a gerar um espectro complexo, frequentemente contendo centenas de

picos.

26



De modo geral, o PGNAA apresenta as seguintes vantagens:

e possibilita a identificacdo de varios elementos presentes em uma amostra
simultaneamente em nivel de tracos (ug g™);

e permite a identificacdo de elementos ndo analisaveis por AAN;

e é um método de analise ndo destrutiva que apresenta baixa atividade residual,

e 0 resultado pode ser obtido instantaneamente, ja que ndo € necessario esperar o
tempo de decaimento;

e nado requer preparacdo de amostras, nem requisitos quanto a sua geometria e
forma.

Um exemplo de instalagdo do PGNAA é o do Laboratorio de PGNAA do Instituto
de Is6topos, em Budapeste, Hungria. A complexidade e detalhamento de sua montagem sao
mostrados nas Figuras 7 a 9. O sistema se comp8e basicamente do feixe de néutrons, tubo
guia do detector, porta amostra, blindagem e sistemas de supressdo de radiacdo secundaria.
De acordo com o Prof. Revay, o sistema do Instituto levou cerca de 5 anos para ser montado e

contou com a participacdo de 4 especialistas.

Figura 7 — Tubo guia e detetores do PGNAA do Instituto de Isétopos da Hungria
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etectores

Feixe de néutrons

Figura 9 — Diagrama esquematico do sistema PGNAA do Instituto de Is6topos da Hungria

Outro exemplo € o sistema instalado no National Institute of Standards and
Technology (NIST). Um arranjo do sistema de anélise (detectores, blindagens, componentes
eletronicos, dentre outros) conforme as Figuras 10 e 11 (MACKEY et al., 2004).
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Figura 11— Sistema do PGNAA, no NIST adaptado de MOLNAR (2004)
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2.3.1 Aplicagdes

O PGNAA ¢ realizado em diversos institutos de pesquisa utilizando reatores. A

Tabela 2 lista alguns dos sistemas em operacdo (MOLNAR, 2004).

Tabela 2 — Lista Cronoldgica de instalacfes do PGNAA utilizando reatores

Localizagdo Fluxo de néutrons total (n cm?s™) | Ano
Cornell U., Ithaca, EUA 1,7 x 10° 1966
AEC, Orsay, Franca 2,0 x 10’ 1969

TU Munchen, Alemanha 2,0x 10’ 1973
ILL, Grenoble, Franca 1,5 x 10" 1973
PINST, Paquistdo 1,2 x 10 1975

IVIC, Venezuela 4,8 x 10’ 1976
OWR, Los Alamos, EUA 4,0 x 10" 1976
U. of Maryland — NBSR, EUA 4,0 x 10° 1979
ILL, Grenoble, Franca 8,0 x 10° 1979
JAERI, Tokai, Japdo 8,0 x 10’ 1980
MURR, Columbia, EUA 5,0 x 10° 1981
U. of Michigan, Ann Arbor, EUA 2,4 x 10’ 1982
KURR, Kyoto, Jap&o 2,0 x 10° 1983
McMaster U., Hamilton, EUA 6,0 x 10’ 1984
MT]I, Musashi, EUA 5,0 x 10° 1984

N. C. State U., Raleigh, EUA 1,0 x 10’ 1986
ILL Grenoble, Franca 1,3 x10° 1987
KFA, Julich, Alemanha 2,0 x 10° 1987
Imperial College, Ascot, Inglaterra 2,0 x 10° 1987
CRN, Strasbourg, Franca 1,0 x 10° 1990
DINR Dalat, Vietna 5,0 x 10° 1992
BNC Budapest, Hungria 2,0 x 10° 1993
MIT, Cambridge, EUA 6,0 x 10° 1993
NBSR, Gaithersburg, EUA 1,5 x 10° 1993
JAERI, Tokai, Japdo 1,4 x 10% 2,4 x 10’ 1993
NBSR, Gaithersburg, EUA 8,0 x 10° 1996
U. of Texas, Austin, EUA 5,0 x 10’ 1997
SINQ. Villigen, Suica 7,0 x 10’ 1997
Rez, Replblica Tcheca 3,0 x 10° 2000
Barc, india 1,4 x 107 2001

KAERI, Taejon, Coréia 8,0 x 10’ 2002
BNC, Budapest, Hungria 5,0 x 10 2002
BAC, Argentina 1,0 x 10’ 2003

O PGNAA pode, por exemplo, ser aplicada a determinacdo de boro em vaérias
matrizes, como: agua potavel, vinho, cristais de quartzo de alta pureza, amostras ambientais
como rochas, gases atmosféricos, padrdes geoldgicos e ainda tecido humano. Em particular,
uma aplicacdo é em medicina onde o PGNAA é utilizada é na determinacdo do boro na
técnica conhecida como Boron Neutron Capture Therapy (BNCT).

O valor elevado de seccdo de choque para néutrons térmicos do °B e sua

capacidade de se ligar com muitas matrizes organicas colaborou para seu estudo e no
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desenvolvimento de aplicagcdes da terapia por captura de néutrons atraves do boro (BNCT).
Embora o uso de feixes de néutrons para a terapia € o objetivo principal deste protocolo de
tratamento, o uso do PGNAA para anéalise do tecido é vital para a determinacdo do grau de
absorcéo dos compostos de B, antes do tratamento. A primeira determinacdo pelo PGNAA de
concentracdo de boro para fins da BNCT foi realizada por Kobayashi e Kanda (SCHMITZ,
2011).

O boro é um elemento importante e de dificil analise por outras técnicas
analiticas. O PGNAA tem sido usado para analisar o boro em alimentos, outros materiais
bioldgicos e em padrdes geoquimicos. O boro é analisado com concentracfes menores que
mg/kg através do PGNAA em aco, ligas de materiais padréo para referéncia e para efeitos de
certificacdo, em polimeros, meteoritos e minerais para fins de desenvolvimento de amostras
padrdes para analise geoquimica (MOLNAR, 2004).

Aplicagdes do PGNAA no campo da ciéncia de materiais tém sido numerosas. O
PGNAA ¢ usado para determinar compostos de litio, baterias de carbono para catalisador e a
quantidade de cloro no concreto (contribuir em medicdes de campo) (KHELIFI et al., 1999;
MOHAMED et al., 2008).

Quanto as aplicacbes em quimica, a certificacdo de material de referéncia (MRC),
materiais usados amplamente para a valida¢cdo de métodos e como controle de qualidade dos
materiais é vital para a manutencdo da qualidade da analise em, praticamente, todas as
técnicas de andlise quimica. Métodos nucleares, incluindo PGNAA, desempenham um papel
importante atraves da participacdo de programas de certificacdo e caracterizacdo de materiais
desenvolvidos em muitos laboratérios, por todo o mundo. Por exemplo, esse método tem sido
usada no National Institute of Standards and Technology (NIST), nos ultimos 20 anos, para
analisar mais de 25 materiais, incluindo ligas de metais, alimentos, carvéo, sedimentos, lodo,
silica e agua, para fins de certificacao.

Uma das aplicacOes é na area de geologia para analisar amostras contendo Mn, Fe,
Cu e Cl (GMELING et al., 2014). Em analise de alimentos, a analise do elemento N e
consequentemente, a determinacdo de proteinas podem ser feitas utilizando o método. Estudos
demonstram que o teor de proteina dos graos individuais do milho pode ser determinado. Um
estudo realizado no Instituto Laue-Langevin, em Grenoble/Franca demostrou a viabilidade da
triagem de gréos atraves do teor de proteina, a fim de selecionar as melhores sementes para a

reproducéo.
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Em resposta a acontecimentos recentes, como atentados e ameacas terroristas, tem
sido crescente a preocupagdo com a seguranca de instalacdes nucleares, portos, aeroportos e o
trafico de materiais ilicitos como explosivos, contaminantes quimicos, material radioativo e
produtos fisseis em todo mundo (GOZANI, 2004; KIRALY et al., 2004).

Novas tecnologias de seguranca estdo recebendo cada vez maior atencdo e
recursos por parte de institutos de pesquisa, agéncias de governo, forgas armadas e
fabricantes. Aumento significativo no financiamento a pesquisa e desenvolvimento e em
infraestrutura da seguranca esta transformando este campo em um dos mais importantes da
area nuclear nos ultimos anos.

Um dos topicos importantes das pesquisas nesta area é no desenvolvimento e
aplicacdo das técnicas de ensaios ndo destrutivos para deteccdo e identificacdo de materiais
nucleares especiais como Pu e U (altamente enriquecido). Explosivos de alto poder de
destruicdo e alguns agentes quimicos que podem ser empregados em atividades terroristas
também estdo entre os materiais especiais. Como esses materiais podem estar mascarados por
carga de material radioativo legal ou escondidos em recipientes protegidos por contéineres ou
por sucata metélica, novas técnicas de andlise sdo necessarias para identificacdo,
caracterizacdo e posterior investigacdo da origem do material.

As técnicas de inspecdo desses materiais devem possuir trés caracteristicas
fundamentais: alta especificidade, alta sensibilidade e prover modo de decisdo automaética.
Mas as tecnologias que tém sido normalmente empregadas baseadas em raios-x acoplados ou
ndo a sistemas de tomografia, gamagrafia (para contéineres) possuem falhas inerentes em
alguma ou todas essas caracteristicas (GOZANI, 2004). Por isso, as técnicas baseadas em
néutrons tém ocupado posicdo cada vez mais importante, podendo ser empregadas como
método ndo intrusivo de inspecdo de materiais nucleares, drogas, explosivos, produtos
quimicos ilicitos e até na remocdo de minas terrestres. De modo geral, sejam ativas ou
passivas, as técnicas nucleares de inspe¢édo requerem o uso, principalmente, de néutrons e de
raios gama altamente penetrantes.

A Tabela 3 mostra alguns dos projetos em andamento no mundo em diversas
instituicbes (MOLNAR, 2004).
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Tabela 3 — Projetos de pesquisa e desenvolvimento em métodos nucleares ligados a seguranca

Instituicdo Projeto
Oak Ridge National Laboratory, EUA Sistema de inspecdo de material nuclear
Lawrence Livermore National, EUA Espectrometria gama de material fissil
Idaho National Engineering Laboratory, EUA PGNAA aplicado a deteccédo de explosivos
CEA ( Cadarache), Franca EURITAC (medidas contra tréfico ilicito na Europa)

Instituto Nazionale di Fisica Nucleare, Itdlia | EURITAC (medidas contra trafico ilicito na Europa)
JRC (Joint Research Centre) Ispra, Italia EURITAC (medidas contra tréfico ilicito na Europa)

Public Protection Office, Reino Unido Seguranca de aeroportos
Swedish Defense Reserch Center, Suécia PGNAA aplicado a detec¢do de explosivos
Fraunhofer Institut, Alemanha Unidade mdvel de monitoragao fonte de néutrons
Delft University of Technology, Holanda Deteccédo de minas terrestres

As técnicas passivas sdo usadas para a observacdo de materiais radioativos
acondicionados através da medida de raios gama e néutrons de fissdo caracteristicos,
atrasados ou espontaneos. Nos métodos ativos, o objeto a ser investigado € exposto a feixes
de néutrons ou raios gama e a radiacdo secundéria é analisada. De forma geral, os sistemas de
identificacdo de materiais nucleares sdo baseados na deteccdo de raios gama e néutrons
emitidos espontaneamente ou através de fissao induzida.

Além disso, estes geradores permitem ainda executar o PGNAA por meio da qual,
elementos como: B, H, C, N, O, P e S podem ser identificados e quantificados. Os elementos
H, C, N e O, sdo os principais constituintes de minas terrestres, explosivos e drogas podem ser
observados principalmente pelas diferentes interacdes com néutrons. Como pode ser
verificada na Tabela 4, as fracdes atbmicas destes elementos, em particular, C/O, C/H e C/N,
sdo completamente diferentes nas drogas e explosivos em comparacdo a outros materiais

usados para escondé-los.

Tabela 4 — Fracdo atdmica tipica em algumas substancias

Substéancia | Fracdes Tipicas
C/O | C/H | CIN
Cocaina 425|081 | 17
Morfina 567 | 0,89 | 19
Heroina 4201091 | 21
LSD 2 0,0 | 0,80 | 6,67
Nitroglicerina | 0,33 | 0,60 | 1,00
PETN 0,42 | 0,63 | 1,25
TNT 1,17 | 1,40 | 2,33
Aclcar 1,09 | 055 | ----
Alcool 2,00 (033 | -
Polietileno | ----- 05 | ----
Seda 2,00 | 062 | 1,6
Madeira 183|071 | ----
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Neste cenario, a AAN e o PGNAA tém se mostrado eficazes como métodos

multielementares para uma ampla variedade de materiais, abrangendo, assim muitas areas de

atuacdes cientificas. A Tabela 5 lista alguns laboratorios que utilizam estes métodos.

Tabela 5 — Resumo de alguns dos Laboratorios que aplicam a AAN e/ou PGNAA

Fluxo Térmico (n
Fonte cm?s™) ou Aplicagio Pais
Radioatividade
Reator Pesquisa - 60 MW . 15 .
(BANGFA, et al., 2012) Reator: 1,0 x 10 PGNAA China
Reator Pesquisa - 10 MW 5 .
(REVAY, et al. 2001) 2,0x10 PGNAA Hungria
Reator Pesquisa - 250 kW -
(SNOJ et al., 2011) AAN Eslovénia
Reator Pesquisa (CANELLA et al., 6.07 x 10 PGNAA Alemanha
2011) '
Reator Pesquisa - 250 kW 12 12 ani
(JACIMOVIC et al., 2003a) 3,5x10°e1,1x10 AAN Eslovénia
Reator Pesquisa - 10 MW 7 .
(EMBER et al, 2002) 3,0x10 PGNAA Hungria
Reator Pesquisa - 250 kW fe 12 Avaliacdo de fluxo .
(SNOJ et al., 2012) Maximo: 5,1 x 10 & eSpECtro Eslovénia
Reator Pesquisa - 250 kW 13 . .
(CASTA, et al., 2000) 7,0x10 AAN Austria
Reator Pesquisa 6 .
(REVAY et al., 2003) 2,3x10 PGNAA Hungria
Reator Pesquisa - 10 MW 5 .
(KASZTOVSZKY et al., 2000) 2,5x10 PGNAA Hungria
238 .
Pu/Be . Imagem -Ressonancia
(GRAFE et al., 2010) 153Ci Magnética - PGNAA Canada
252
Cf 7
(DIPRETE et al., 2000) 6,0x10 AAN EUA
Am-Be 6 . o . s
(IDIRI et al., 2010) 2,2x10°(1 Ci) Poluicéo na agua Argélia
Am-Be 6 . . . iy
(KHELIFI et al., 2007) 2,2x10°(1 Ci) Poluigdo na &4gua Argélia
2 Am-Be e gerador Arébia
de néutrons D(d,n) | - PGNAA Saudita
(NAQVI et al., 2004)
Am-Be L1x10° Andlise de concreto Argélia
(KHELIFI et al., 1999) (5,0 Ci ou 185,0 GBQ); g
241 . 241 252
Am-Be; “*Am-B, “°Cf e Gerador L .
de néutrons DT. 2,3x10° PGNAA-1n E)/cl)\:cc))ndetectlons of Grécia
(FANTIDIS et al., 2011)
Revisio Agricultura, bioldgico,
(PAUL e LINDSTROM, 2000) | 777~ geo'O%'é?c'oesszuggﬁfggcessos EUA

Geradores de néutrons ja estdo em uso ha mais de cinco décadas nos mais
diversos campos de pesquisa, como mostrados na Tabela 6. Nos ultimos anos tem se feito
grande esforco em pesquisa e desenvolvimento para torna-los mais compactos, robustos,
seguros e com melhor desempenho em preco e custo de operacdo (NAQVI et al., 2004,
FANTIDIS et al., 2011).
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Em cada uma destas aplicacdes, a funcdo do gerador é induzir a radiacdo
secundaria na amostra que é usada para identifica-la (NAQVI et al., 2004; FANTIDIS et al.,
2011). A deteccdo de néutrons prontos e atrasados pode indicar a presenca do material fissil e
raios gama prontos ou atrasados resultantes ddo informacdes sobre a composicao elementar da

amostra.

Tabela 6 — Aplicacdes de geradores de néutrons
Area de Aplicacgéo Uso Especifico
Mapeamento e analise de minerais

Geofisica < - P
Exploragéo de petroleo e urénio
Controle de Processos ) ) B .
Industriais Cimento, qualidade de carvéo, analise de espessura de parede
Médica Investigacdo em dieta e nutricdo

Deteccdo e identificagdo de explosivos e armas quimicas
Detecgdo e identificacdo de materiais nucleares
Fonte de néutrons rapidos para instrumentacéo

Estudo de susceptibilidade de componentes eletrdnicos aos
danos por radia¢do
Anélise de reatores nucleares
Neutrongrafia
Ensaios em rejeitos nucleares
Sequestro de carbono em amostras de solo

Seguranca

Transmutacdo de
transuranicos

Meio Ambiente

As técnicas a serem empregadas na deteccdo de néutrons incluem métodos de
coincidéncia e contagem multipla na identificacdo. A analise por ativacdo neutrénica por raios
gamas prontos, (PGNAA), pode ser usada para identificar agentes quimicos, materiais
nucleares especiais, e ainda a composicao das estruturas de blindagem contendo Pb.

Ao longo dos anos, o reator IPR-R1 foi estudado e modelado utilizando o codigo
MCNP (Monte Carlo N-particulas). Esses estudos foram validados através da comparacdo dos
resultados obtidos em simulacgdes do reator IPR-R1 com dados experimentais (DALLE, 2005;
GUERRA, 2011; GUERRA et al., 2013a; SALOME et al., 2014; SILVA et al., 2011, SILVA
etal., 2014).

Desta forma, com o proposito de contribuir na ampliacéo da utilizacdo do reator e
no aperfeicoamento da técnica de analise por ativacdo neutronica aplicada no CDTN/CNEN,
este estudo desenvolveu uma metodologia, utilizando o codigo MCNP5 (versdo 5.1.40), para
verificar a viabilidade do estabelecimento do método de anélise PGNAA no reator TRIGA
IPR-R1 (BRIESMEISTER, 2003; CANELLA et al., 2011; SPYROU, AWOTWI-PRATT,
WILLIAMS, 2004).

O modelo desenvolvido neste trabalho baseia-se em modelos ja validados do

reator IPR-R1 (DALLE, 2005; GUERRA, 2011; GUERRA et al., 2013; SALOME et al.,
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2014; SILVA et al., 2011, SILVA et al., 2014). Porém com o acréscimo da configuracéo do
poco do reator e do sistema proposto para a aplicagdo do PGNAA (extrator de néutrons
angulado, blindagens e amostra).

Desta forma, avaliar a viabilidade de instalacdo do PGNAA, no reator IPR-R1,
através de uma metodologia tedrica que simule o funcionamento do reator se torna
fundamental, pois desta forma, sera possivel estudar diversos pardmetros no reator, como por
exemplo, o fluxo de néutrons nos dispositivos onde as amostras sao irradiadas
(DUDERSTADT, 1976; LAMARSH e BARATTA, 2001). A ferramenta escolhida para ser
utilizada no desenvolvimento dessa metodologia é o cédigop MCNP5 (BRIESMEISTER,
2003).

2.4 O Método de Monte Carlo

O método de Monte Carlo abrange um conjunto de técnicas estatisticas que
possibilita encontrar resultados de problemas fisicos e matematicos por meio de ensaios
aleatdrios recorrentes. Consiste em obter um modelo para o evento a ser simulado,
caracterizad-lo através de uma funcdo distribuicdo de probabilidade e amostrar possiveis
fendmenos desse modelo (BROOKES, et al., 1979; PELOWITZ, 208).

E usado para simulagio do comportamento de sistemas complexos, que podem ir
do campo da economia até a fisica de particulas. Trata-se de um método estocastico baseado
na execucdo de muitos experimentos aleatorios sobre um modelo. O ponto chave é a
utilizagdo de um gerador de numeros aleatérios de qualidade, onde o resultado é a
probabilidade de ocorréncia de algum efeito. No transporte de particulas, sdo simuladas as
trajetdrias individuais de cada uma. Para determinar se um evento ocorre, as probabilidades
dos possiveis processos fisicos, ou seja, as se¢des de choque microscopicas sdo usadas e 0s
numeros aleatorios sdo gerados dependendo da distribuicdo de probabilidade para cada caso.
O resultado para a vida de uma particula, também conhecido por historico da particula ¢

armazenado para avaliacdo futura do seu comportamento médio (BRIESMEISTER, 2003).
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Em sua fase inicial, a técnica de Monte Carlo era de certa forma impraticavel, pois
demandava uma infinidade de célculos complexos que dificultavam sua aplicagdo. Com o
surgimento dos computadores, a utilizacdo do codigo passou a ser mais viavel e, na medida
em que a tecnologia dos computadores vem evoluindo, a técnica de Monte Carlo também
acompanhou essa evolucdo (BRIESMEISTER, 2000).

Na execucdo computacional, 0s ensaios sdo substituidos pela geracdo de nimeros
aleatdérios uniformemente distribuidos entre 0 e 1. Esses nimeros podem ser gerados
experimentalmente, através de varios processos fisicos como dados, roleta de numeros ou
podem ser disponibilizados em uma tabela. No entanto, devido a necessidade de uma grande
quantidade de numeros aleatérios exigidos nos célculos de Monte Carlo, trabalha-se com os
denominados ndmeros pseudo-aleatorios, que sdao muito similares aos correspondentes
numeros aleatorios e sdo gerados deterministicamente por um algoritmo, através de formulas
de recorréncia, mas que satisfazem aos testes estatisticos de aleatoriedade. A vantagem da
técnica de Monte Carlo é lidar com um evento de cada vez, de modo que processos
complexos sejam simulados a partir da soma de processos simples.

A Tabela 7 apresenta alguns codigos baseados no método de Monte Carlo para o
transporte de particulas que foram desenvolvidos através dos anos (CORREA 2009 apud
SILVA, 2010).

Tabela 7 — Codigos baseados no Monte Carlo

Cadigo Particulas | Ano | Instituicdo
ETRAN v,e,n | 1968 NIST
FLUKA yv,e,n |1971| CERN
MCNP v,e,n |1972| LANL
GEANT | vy,e,n,p |1974| CERN
EGS Y, € 1978 | SLAC
ITS y,e |1984| SNL
PEREGRINE | y,e,n,p | 1998 | LLNL
VMC v.e,p | 1998 IRD

2.4.1 Monte Carlo N-Particulas —- MCNP

O codigo Monte Carlo N-Particle (MCNP) foi desenvolvido pelo Los Alamos
National Laboratory baseado no metodo de Monte Carlo, para simular as interacfes das
particulas (néutrons, gamas e elétrons) com a matéria em diferentes niveis de energia. A faixa

de energia de interacdo dos néutrons com o0s is6topos varia entre 10 eV a 20 MeV, mas para
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alguns is6topos pode chegar até 150 MeV, para os fotons entre energias de 1 keV até 100
GeV, e para elétrons entre 1 keV até 1 GeV (X-5 Monte Carlo Team, 2003 apud CABRERA,
2015).

Em 1983, o MCNP3 foi lancado e reescrito inteiramente em ANSI padrdo
Fortran77. Ele foi a primeira versdo do MCNP distribuida internacionalmente, através do
Centro de Informagé&o e Protecdo da Radiacdo em Oak Ridge, Tennessee EUA.

O MCNP4 foi lancado em 1990 e foi a primeira versdo UNIX do codigo. Ele
acrescentou o transporte de elétrons, o registro (tally) de altura de pulso (F8), a aproximacéo
da radiacdo de frenagem em alvos-densos para o transporte de fotons, a adicdo de detectores
pontuais e um detector esférico (DXTRAN). Além disso, ele é provido de um maior controle
do numero aleatério e da geracdo dos resultados do tally, enquanto o codigo é executado
(BRIESMEISTER, 2003).

Em 2003, foi desenvolvido o MCNP5, que foi reescrito em ANSI padrdo Fortran
90. Ele incluia novas aplicagcGes como a adicdo da fisica de colisdo dos fotons. Outra versdo
do caodigo foi desenvolvida a partir do MCNP4 e LAHET 2.8, chamada de MCNPX, ela foi
criada em 23 de outubro de 1997. Dentre as principais vantagens acrescidas no MCNPX em
relagdo ao MCNP5, estdo: o “Burnup”, o transporte de ions pesados, a emissdo de gamas
atrasados, dentre outras.

O MCNP calcula uma média das particulas com o mesmo comportamento no
sistema fisico e, como resultado final, sdo obtidos os aspectos mais importantes no percurso
de um conjunto de particulas que atravessam um meio, ou seja, 0 numero médio de alguma
caracteristica do sistema, como por exemplo: fluxo, deposicdo de energia, corrente, calculos
de criticalidade, etc., (X-5 MONTE CARLO TEAM, 2003 apud CABRERA, 2015).

Para cada elemento ou iso6topo simulado no cédigo MCNP, sdo exigidas
bibliotecas de secdo de choque para todas as interagdes possiveis para a energia em questéo.
Dados de secdo de choque para energias térmicas S840 necessarios se 0S néutrons sdo
transportados em energias suficientemente baixas onde ligacdes quimicas e moleculares séo
importantes.

Na utilizagdo do MCNP, todos os dados relativos a cada simulacdo especifica
devem ser fornecidos pelo usudrio em um arquivo de entrada (input). Neste arquivo de
entrada é possivel especificar os dados referentes ao tipo de fonte, configuracdes geométricas,
composigdo quimica e propriedades fisicas do meio, grandeza e unidade de resposta desejada
e quantidade de particulas a serem simuladas, sem que haja a necessidade de modificar o
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cddigo fonte do programa. Assim, o tamanho, a forma, o espectro de energia, as composicoes
fisica e quimica da fonte de radiacdo, a configuracdo do meio através do qual essa radiagdo é
transportada, além da geometria e dos sistemas de deteccdo, sdo definidos pelo préprio
usuario, no padréo desejado (PEREIRA, 2009 apud SILVA, 2010).

O codigo Monte Carlo N-Particle code (MCNP) € um dos codigos mais utilizados
na area de transporte de radiacdo. A Figura 12 representa como € simulado pelo MCNP o
historico de um néutron, aleatoriamente selecionado, incidente em um bloco de material
fissionavel. Numeros entre 0 e 1 sdo selecionados aleatoriamente para determinar o tipo de
interacdo (se houver) e em que posi¢cdo ela ocorrera, com base em principios fisicos e
probabilidades (dados de transporte - se¢Ges de choque) que regem 0S processos e materiais

envolvidos.

1- Espalbamento de -
neutrons :

1- Fissao -

3 Captura de néutrons .

4 Fuga de néutrons Néutron incidente |

5. Espallmento de
fitons =

6- Fuga de fotons

T- Captura de fotons

Figura 12 — Histdrico de vida de um néutron interagindo com um meio material

Nesse exemplo em particular, uma colisdo de néutrons ocorre no evento 1. No
evento 2, ocorre uma reacdo de fisséo, que resulta no desaparecimento do néutron incidente e
no surgimento de outros dois néutrons e um féton. Um néutron e o foton sdo armazenados
para analise futura. O primeiro néutron é capturado no evento 3 e entdo desaparece do sistema
(evento terminal). O néutron armazenado é recuperado e, por amostragem aleatoria, foge do
sistema no evento 4. O féton produzido no evento de fissdo, interage no evento 5 e foge no
sistema no evento 6. O féton gerado no evento 1 é agora computado e sofre uma captura no
evento 7. O MCNP recupera as particulas que foram anteriormente armazenadas de tal forma
que a ultima particula armazenada € a primeira a ser recuperada para analise. (Los Alamos
National Laboratory, 1997 apud BARROS, 2014).

Cada historico de um néutron concluido se soma a muitas outras historias de
néutrons do sistema e as distribui¢es de probabilidade de ocorréncia dos eventos envolvendo

néutrons tornam-se mais conhecidas. Esse mesmo procedimento é empregado para as demais
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particulas do sistema simulado e as varidveis de interesse solicitadas pelo usuario (fluxo,
criticalidade e etc.) sdo registradas juntamente com as estimativas da precisdo estatistica
(incerteza) dos resultados.

O desenvolvimento do MCNP ¢ caracterizado por uma forte énfase no controle de
qualidade, na documentagéo e na pesquisa. Novos atributos continuam sendo acrescentados
ao cadigo, refletindo os avancos da arquitetura de computadores.

A grande producéo de cddigos tem revolucionado a ciéncia, ndo s6 na maneira em
que eles sdo produzidos, como também na formacdo de verdadeiros repositorios de

conhecimentos fisicos.
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3 METODOLOGIA

A metodologia desenvolvida neste estudo, utilizando o MCNP versdo 5.1.40, com
0 objetivo de avaliar a viabilidade de aplicacdo do método PGNAA no IPR-R1 é apresentada
neste capitulo em sete etapas. A primeira etapa apresenta os detalhes da modelagem do reator
TRIGA IPR-R1; a segunda etapa, a modelagem do sistema proposto para a aplicacdo do
PGNAA, a terceira descreve como foi realizada a validacao desta metodologia; a quarta relata
os calculos de fluxo de néutrons no sistema proposto para a aplicagdo do PGNAA; a quinta
etapa, demonstra como foram realizados os célculos de fluxo de néutrons, taxa de reacdo e
limite de deteccdo nas amostras; a sexta explica como foi feita a comparacéo dos resultados
de limite de deteccdo de cada is6topo obtidos neste estudo com dados encontrados na
literatura e, por fim, na Gltima etapa, o estudo dos valores de dose (néutron e gama) na sala
do reator TRIGA com a instalagio do sistema PGNAA, requisito indispensavel de

radioprotecéo.

3.1 Modelagem do reator TRIGA IPR-R1 com extrator vertical

A modelagem do sistema atual do reator TRIGA IPR-R1 (com extrator vertical),
utilizando o MCNP5, foi realizada a partir do modelo do reator TRIGA IPR-R1 desenvolvido
por DALLE (2005), que por meio do cédigo MCNP5 calculou a queima do combustivel ao
longo dos anos de operacéo e de alguns pardmetros neutronicos, como mostrado na Figura 13.
A modelagem também teve como base os ajustes feitos por GUERRA (2011) no modelo
desenvolvido por DALLE (2005) para que haja uma melhor avaliacdo do fluxo de néutrons no
principal dispositivo de irradiacdo de amostras (mesa giratoria, Figura 14). Os dados do reator
obtidos em literatura (COSTA et al., 2002b) também foram considerados, como as suas
configuracdes, as dimensdes do poco e da sala onde estd localizado e as caracteristicas do

extrator de néutrons vertical, Figuras 15 e 16.
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Refrigerante (Agua)

Figura 13 — Vista axial do IPR-R1, desenvolvido no MCNP por DALLE (2004)

Refrigerante (Agua)

Figura 14 — Vista axial do IPR-R1, desenvolvido no MCNP por GUERRA (2011)
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Nivel da dgua

Figura 15 — Poco do Reator TRIGA IPR-R1 (VELOSO, 2005)

Pogo-Reator

Extrator de
Néutrons

Reator

|

==

Figura 16 — Extrator de Néutrons instalado no pogo do Reator TRIGA IPR-R1, vista lateral

(COSTA et al., 2002b)
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3.2 Modelagem do sistema proposto para a aplicacdo do PGNAA

Como ja discutido, para a aplicacdo do PGNAA é necessario que as amostras
sejam submetidas a um fluxo de néutrons ao mesmo tempo em que € realizada a
analise/espectrometria gama das mesmas. Por esta razdo, foi considerada a arquitetura do
reator (nlcleo localizado a aproximadamente 7 metros abaixo do nivel do solo) e que todo o
sistema de deteccdo (amostra, detectores, blindagens, etc.) ndo pode ser instalado sobre a
grade do poco do reator (exigéncia das normas de radioprotecdo do IRP-R1).

Desta forma, este estudo propds para a aplicacdo do PGNAA a instalacdo de um
cilindro de aluminio oco colocado verticalmente sobre o centro do nlcleo do reator IPR-R1 e
com uma angulacdo (extrator de néutrons angulado). Este arranjo do extrator de néutrons
angulado permite que o sistema de deteccdo do PGNAA possa ficar localizado sobre o piso da
sala do reator. A angulagdo do extrator de néutrons foi definida pelo maior angulo possivel,
considerando a posicao sobre o centro do nucleo do reator, devido a questdo de quanto maior
0 angulo do extrator de néutrons mais proximo do reator (maior fluxo de néutrons) estarad a
posicdo em que as amostras (sala do reator) serdo submetidas ao fluxo de néutrons para a
aplicacdo do PGNAA. As Figuras 17 a 20 representam como esse sistema foi idealizado e
serviu como referéncia para a modelagem para os célculos realizados através do cddigo
MCNPS5.
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Figura 18 — Vista axial do poco do reator IPR-R1 com o extrator de néutrons angulado

45



Figura 19 — Esquema proposto: vista superior do sistema PGNAA, no IPR-R1

Figura 20 — Esquema proposto: sistema PGNAA, no IPR-R1

Como o extrator de néutrons angulado é posicionado sobre o centro do nucleo do
reator espera-se que o fluxo de néutrons fora do poco (sala do reator) tenha um aumento
significativo em relacdo ao fluxo de néutrons de 5,2 x 10° n cm™?s™ j& obtido através do
extrator de néutrons vertical (periferia do reator), contribuindo ainda mais para a aplica¢do do
PGNAA.

Além disso, de acordo com PAUL E LINDSTROM (2000), se a regido onde a

amostra sera submetida ao fluxo estiver a uma distancia consideravel da fonte de néutrons
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(reator) ocorrem varias vantagens na aplicacdo do PGNAA, como taxa elevada de reacdo por
néutrons, baixo background e auséncia de interferéncia de néutrons rapidos e de radiacdo

gama.
3.3 Validacédo da metodologia

A aplicacdo do PGNAA tem como principio, a reacdo de captura radioativa (n,y).
Desta forma, a obtencdo de um fluxo de néutrons adequado (da ordem de 10° n cm?s™) é
imprescindivel para a aplicagdo deste método. Como o extrator de néutrons angulado € uma
configuracdo idealizada por este estudo, ndo existem dados experimentais do mesmo.

Com o objetivo de se estimar o fluxo de néutrons no local aonde a amostra sera
submetida a irradiacdo para a aplicacdo do PGNAA, ha uma necessidade de ser realizada,
primeiramente, a validagdo do modelo desenvolvido neste estudo. Isso foi feito através da
estimativa do fluxo de néutrons ao longo do extrator de néutrons vertical e também em
algumas posicdes da mesa giratoria, por estes possuirem dados experimentais.

Apbs a estimativa dos fluxos na mesa giratdria e no extrator vertical, os resultados
obtidos foram submetidos a avaliacOes estatisticas em relacdo aos resultados experimentais
obtidos em literatura. O objetivo foi em validar essa metodologia para que os futuros
resultados do extrator de néutrons angulado sejam confiaveis.

Por ndo existirem dados experimentais do sistema PGNAA proposto neste estudo,
se fez necessaria a utilizacdo do cddigo MCNP5 para estimar o fluxo de néutrons no principal
dispositivo de irradiacdo de amostras (mesa giratdria) e no extrator de néutrons vertical,
ambos no IPR-R1, de maneira a validar esta metodologia.

A estimativa do fluxo de néutrons é realizada em um volume muito pequeno
(amostras - mesa giratoria) e em algumas posi¢des com distancias expressivas do reator IPR-
R1 (extrator de néutrons vertical). Para a metodologia desenvolvida neste estudo a
amostragem de néutrons que chega nestes volumes € muito pequena, resultando,
consequentemente, em um erro relativo consideravel do codigo MCNP5 (>10%). Por este
motivo fez-se necessario a utilizagdo de uma ferramenta de reducdo de variancia do MCNPS5,
chamada IMP, com o intuito de aprimorar os resultados.

A aplicacdo da ferramenta IMP ¢ justificada pelo motivo do codigo permitir o

aumento do nimero de particulas, quando estas passam de um meio para outro. A utilizagdo
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desta técnica possibilita um aumento significativo no ndmero de particulas que chegam ao
volume analisado, de forma a contribui para o0 melhor tratamento estatistico dos célculos.

A ferramenta IMP consiste em atribuir um ndmero para cada uma das estruturas
do experimento, configuradas no arquivo de entrada do MCNP5 (chamadas de células no
MCNP). Este numero é denominado “importancia”. Quando uma particula passa de um
volume V; com importancia I, para outro volume V, com importancia I,, ela & multiplicada
pela razéo I,/1; e a soma destas particulas terdo a mesma contribui¢do que a particula inicial.
Desta forma, a particula que for multiplicada em duas ou mais particulas tera seu peso
dividido entre as particulas geradas, ou seja, a soma dos pesos destas particulas sera igual ao
peso da particula inicial. Assim, a utilidade da ferramenta IMP estd na manipulacdo da
amostragem, de forma a melhorar a precisao dos resultados, sem influencia-los.

Como algumas posic¢6es onde foram calculados os fluxos de néutrons no extrator
vertical estdo localizadas a distancias expressivas do reator (mais de 8 metros), a utilizacdo da
ferramenta IMP né&o foi o suficiente para aumentar a amostragem e, consequentemente, baixar
o0 erro dos calculos feito pelo cddigo a niveis aceitaveis. Com o intuito de diminuir o erro
relativo do codigo para este modelo ainda mais e, consequentemente, aumentar a
confiabilidade dos resultados, outra ferramenta de reducéo de variancia do MCNP5, chamada
DXTRAN, foi utilizada.

A utilizacdo da ferramenta DXTRAN é necessaria, pois uma pequena quantidade
de néutrons esta chegando a regido analisada. Para amenizar esta situacdo, a ferramenta
DXTRAN pode ser utilizada pelo usuario ao especificar no arquivo de entrada uma esfera
DXTRAN que abrange esta regiao.

Além das particulas que interagem na regido analisada pelo comando tally do
MCNP5, a ferramenta DXTRAN permite que aquelas que colidem fora deste volume também
sejam analisadas. A partir da colisdo fora da esfera do DXTRAN, o DXTRAN cria uma
particula especial "particula DXTRAN" que é transportada para dentro da esfera DXTRAN e
a particula real chamada agora de “particula NAO-DXTRAN” continua seu trajeto
normalmente.

A sutileza sobre a esfera DXTRAN é que 0 peso extra acrescentado nas particulas
DXTRAN ¢é equilibrado pela destruicdo das particulas NAO-DXTRAN caso elas atinjam a
esfera DXTRAN. A grande desvantagem desta ferramenta € o tempo extra de processamento

consumido para seguir as particulas DXTRAN com peso reduzido.
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Com objetivo de verificar se os valores simulados para os fluxos de néutrons
térmicos eram consistentes com os valores experimentais, foi aplicado o conceito de Incerteza
Expandida (BROOKES, et al., 1979; SHAKHASHIRO, et al., 2006). Utilizados para avaliar
o afastamento dos resultados obtidos pela simulacdo com MCNP dos valores obtidos
experimentalmente. Esse afastamento foi expresso pela Tendéncia Relativa — TR (Relative

Bias) em %. As seguintes Equac6es foram usadas nos célculos:

Incerteza Expandida Experimental (Eeyp)

Eexp:\/ Efnedida—i_ Efnétodo (14)

Onde,
Emedida € 0 erro do calculo individual;

Emstodo € 0 erro total do método aplicado.
Tendéncia Relativa (TR):

Valorg;,,-Valor,
TR= - =P .100% (15)
Valorg,

Onde,
Valorgim € o valor simulado;

Valorey, € 0 valor experimental.

Teste z-score:

Valor;,-Valorg,,

Zscore™ E
exp

(16)

Desvio padréo (SD):
SD=Valorg,, Ugim (7)
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Intervalo de Confianga (IC):

Valorg,-Valory,

IC= '(Esim+Eexp) (18)

Valory,

Onde:
Esim € 0 erro relativo do resultado simulado;

Eexp € 0 erro do resultado experimental.

Os parametros da andlise de confiabilidade dos resultados sdo os seguintes:

o Esim < 10% (satisfatorio), 10% < Esin < 50% (questionavel), 50% < Egim
(insatisfatorio) (BRIESMEISTER, 2000).

o Zsore < 2 (satisfatorio), 2 < zgcore < 3 (questionavel) e zscore > 3 (insatisfatorio);

e 0 valor da IC deve ser negativo;

e a TR deve ter um valor < 15%.

3.4 Calculos de fluxo de néutrons no sistema proposto para a aplicacdo do PGNAA

Com a realizacdo da validacdo desta metodologia, o préximo passo foi calcular o
fluxo de néutrons ao longo do extrator de néutrons angulado (sobre o centro do nucleo do
reator) e no local proposto (posicdo em que o sistema de detec¢cdo nédo fique sobre o pogo do
reator e 0 mais proximo possivel do reator) para que a amostra seja submetida ao fluxo de
néutrons. Os resultados foram analisados e comparados com os fluxos utilizados nos mais
diversos laboratérios de outros paises que aplicam o PGNAA e assim avaliou-se a
necessidade ou ndo de novas configurages para ser obter um fluxo de néutrons mais
adequado.

Para todos os calculos de fluxo de néutrons, as faixas de energia foram divididas
em duas categorias: a faixa térmica (E < 0,625 eV) e epitérmica (0,625 eV < E < 100 keV),
sendo que e a faixa de néutrons rapidos (E > 100 keV) néo foi avaliada (SNOJ et al., 2011).

50



Os resultados calculados pelo MCNP para o fluxo de néutrons sdo dados em
fluéncia (n cm™). Portanto, para obter os valores reais de forma a comparados com valores
experimentais é necessario normalizar todos estes resultados.

A normalizacdo do fluxo de néutrons deve ser feita em funcdo da poténcia térmica
do sistema. A aplicacdo da Equacdo 26 permite a comparacdo dos dados adquiridos pelo

cddigo com o fluxo de néutrons experimental:

, Poténcia-v
o= (19)
o Qkegr
Sendo:
. . , . (Mnéutrons,
¢, 0 fluxo de néutrons na célula j (———);

¢., a fluéncia na célula j;
]

Poténcia é a poténcia térmica do sistema;

v S0 0s néutrons produzidos por fiss&o;

Q é amédia das energias liberadas por fissao;

kefr € 0 fator de multiplicacdo (coeficiente de criticalidade) efetivo do sistema.

3.5 Calculos de fluxo de néutrons, taxa de reacao e limite de detecgdo em amostras

Apbs o estudo do fluxo de néutrons ao longo do extrator angulado, o passo
seguinte foi em calcular o fluxo de néutrons, a taxa de reagdo e o limite de deteccdo de alguns
isGtopos com o objetivo de verificar a determinacdo dos mesmos através da aplicacdo do
PGNAA nas instalagfes do CDTN.

Todos os isotopos escolhidos sdo analisados pelo PGNAA, possuem dados
experimentais para que possam servir de comparagdo e a maioria tem alguma das seguintes
caracteristicas: is6topos com maior abundancia isotdpica natural relacionada com o0s seus
elementos, ndo sdo analisados pela AAN convencional (devido a propriedades nucleares)
MOLNAR (2004). Por exemplo, tempo de decaimento muito rapido e possuem uma grande
variedade de aplicacdes em diversas areas da ciéncia, como por exemplo, material de
construcdo, combustiveis fésseis, nuclear, agricola, dentre outras.

Além disso, varios deles sdo elementos pesados (maior se¢do de choque de
captura para néutrons térmicos, Figura 21) contribuindo para que ocorra a reagdo de captura

(principal reacdo para a aplicacdo do PGNAA) devido ao fluxo de néutrons que a amostra sera
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submetida tem um espectro de energia mais termalizado porque a posi¢do da amostra esta

localizada a uma distancia consideravel do reator.
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Figura 21 — Sec¢do de choque microscopica de captura ENDF/B-VI1I.1 (NDS-IAEA, 2016)

O limite de deteccdo € calculado pela seguinte expressao:

AminM

DL =
0.60220,0Po€geomtmax (20)

onde: DL é o limite de deteccdo, expressa em ¢; Amin € @ area minima de pico
necessaria para a identificacdo; M é a massa atdmica relativa (ou simplesmente o nimero de
massa); 0,6022 x 10 ¢ o numero de Avogadro; oy ¢ a secao de choque em barn; ®g € 0
fluxo de néutrons; egeom € eficiéncia geomeétrica e 0 Trax € 0 tempo de medigéo utilizado.

Para o célculo do limite de detecgéo foi utilizado o exemplo dado em MOLNAR
(2004), o que determinou a Amin (600) € a ggeom (0,001). Assim, utilizando estes valores e 0s
resultados de taxa de reagdo calculados, o cddigo MCNPS5, neste trabalho foi possivel obter os

limites de deteccdo para cada iso6topo analisado.
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3.6 Comparacéo dos limites de deteccao

Com o objetivo de avaliar e comparar os limites de deteccéo de todos os is6topos
calculados neste trabalho foram configurados 5 Modelos, com base nas caracteristicas tanto
do sistema de aplicacdo do PGNAA em quanto no IPR-R1 MOLNAR (2004). Estes modelos
levam em consideracdo o fluxo de néutrons e o tempo em que a amostra € submetida ao
mesmo nos dois sistemas (MOLNAR e IPR-R1). Por exemplo, o fluxo de néutrons que a
amostra é submetida em MOLNAR (2004) é da ordem de 10% n cm™? s com um tempo de 10°
s enquanto no IPR-R1 o fluxo de néutrons é da ordem de 10° n cm™ s™ com um tempo de
28.800 s.

Os Modelos configurados para o calculo do limite de deteccao sdo os seguintes:

Modelo 1: Padrdo, MOLNAR (2004);

Modelo 2: Tendo em conta que a diferenca do fluxo de néutrons entre os sistemas
em MOLNAR e no IPR-R1, a taxa de reacdo calculada pelo MCNP5 foi multiplicado por 10°
para o calculo de limite de deteccéo e o tempo utilizado foi de 10° s;

Modelo 3: a taxa de reacdo calculada foi multiplicado por 10% novamente, embora
o0 tempo utilizado foi 28.800 s. Este valor de tempo foi utilizado porque a rotina de operagéo
do reator IPR-R1 é de 8 horas por dia.

Modelo 4: o valor da taxa de reacdo (MCNP5) com o tempo de 10° s;

Modelo 5: o valor da taxa de reacdo (MCNP5) com um t igual a 28.800 s.

A partir destes modelos € possivel comparar os resultados obtidos no presente
estudo com os dados experimentais obtidos por MOLNAR (2004).

3.7 Dose na sala do reator TRIGA IPR-R1 com a instala¢éo do sistema PGNAA

Por fim, com o propdsito de comparar um possivel aumento da dose de néutrons e
da radiacdo gama na sala do reator IPR-R1, foram realizadas duas configura¢des: uma sem 0s
extratores de néutrons e outra com o extrator de néutrons angulado.

O Modelo 1 foi desenvolvido sem qualquer um dos extratores de néutrons, para
que estes dados pudessem servir de base para se avaliar o0 aumento da dose na sala do reator

em decorréncia da instalagcdo do extrator de néutrons angulado.

53



Ja no Modelo 2, foi realizada a modelagem do extrator de néutrons angulado. A
configuracdo deste modelo teve como objetivo identificar qual seria a dose que o operador do

sistema PGNAA estaria sujeito durante as analises das amostras.
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4 RESULTADOS E DISCUSSOES

4.1 Modelagem do reator TRIGA IPR-R1 com extrator vertical

A modelagem do reator IPR-R1 desenvolvido neste trabalho utilizando o codigo
MCNP5, foi realizada com base em modelos desenvolvidos por estudos anteriores (DALLE,
2004; GUERRA, 2011). Com o objetivo de caracterizar melhor a configuracédo do reator IPR-
R1, foram acrescentadas, nestes modelos, algumas estruturas que compdem toda a estrutura
do reator, Figura 22.

As alteracdes realizadas se basearam na inser¢do no modelo, do seguinte:

e Poco do reator: composto por concreto; suas dimensfes sdo de raio interno 96
cm, raio externo 800 cm e altura 641,7 cm;

e Piscina do pogo do reator: composto por aproximadamente 18.000 litros de
agua;

e Extrator de néutrons vertical (Figura 22): composto por uma parede de 2 mm
de aluminio, suas dimensdes sdo de raio interno 4,65 cm, raio externo 4,85 cm e altura e 525,0

cm, posicionado a aproximadamente 45 cm do centro do nucleo do reator;
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Parafina Borada

Camara de Irradiacio _D

Extrator de Néutrons

Angulado

Nucleo do Reator

Figura 22 — Modelo da estrutura do reator TRIGA IPR-R1 com extrator vertical,
MCNP5

4.2  Modelagem do sistema proposto para a aplicagdo do PGNAA

O extrator de néutrons para a aplicacdo do PGNAA foi idealizado sobre o centro
do nucleo do reator e angulado (extrator de néutrons angulado), Figuras 17 a 20 no item 3.2,
deslocando assim todo o sistema de deteccdo para o piso da sala do reator.

Por esta razdo, o modelo do sistema PGNAA foi desenvolvido a partir da nova

configuracdo (acréscimo do poco e do extrator vertical), porém com a alteracdo na posicéo do
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extrator de néutrons vertical que serd deslocado para o centro do reator e angulado (extrator
de néutrons angulado).

Para o modelo do sistema PGNAA foi retirado o extrator de néutrons vertical e
inserido as seguintes estruturas (Figura 23):

e Extrator de néutrons angulado: composto por uma parede de 2 mm de
aluminio; suas dimensdes sdo de raio interno 2,5 cm, raio externo de 2.7 cm, altura 850,0 cm,
posicionado e angulado 10 graus sobre o centro do nucleo do reator;

e Camara de irradiacdo da amostra: composta por chumbo; suas dimensdes séo
de comprimento de 220 cm, largura de 220 cm, altura 100 cm e 5 cm de espessura de
chumbo;

e Blindagem sobre a cdmara: composto por parafina-borada; suas dimensées séo

de comprimento de 220 cm, largura de 220 cm e 20 cm de altura.

Parafina Borada.

Cimara de
Irradiacin

Extrator de Néutrons
Angulado —

e

Reator =2 | | |||

Figura 23 — Modelo do sistema PGNAA, MCNP5
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O extrator de néutrons angulado foi configurado com essa espessura devido ao
CDTN j& possuir um cilindro oco de aluminio com essa dimens&o (2 mm), seu comprimento é
a distancia necesséria para que ele atinja a posicdo proposta para que a amostra seja submetida
ao fluxo de néutrons.

Ja a posicdo para que a amostra seja submetida ao fluxo de néutrons foi de
aproximadamente 820 cm de distancia do reator e 280 cm sobre a sala do reator. Esta posicao
foi escolhida por ser o local com o maior fluxo de néutrons encontrado na sala do reator sem
que fosse instalado o sistema de detec¢do sobre 0 poco do reator.

Em torno da amostra foi configurada uma blindagem de chumbo (chamada de
camara de irradiagdo) e sobre a mesma foi colocado uma blindagem de parafina borada. A
espessura de chumbo da cdmara de irradiacdo foi escolhida baseada na literatura (MOLNAR,
2004). Para a blindagem de parafina borada foi modelada com uma espessura excessiva com o
proposito de blindar praticamente todos os néutrons que ultrapassem o revestimento superior
da camara de irradiacao.

Apos toda a configuracéo do sistema PGNAA, MCNP5, foi realizado uma analise
prévia de como estaria 0 comportamento do fluxo de néutrons no sistema. Desta forma, foi
utilizado o programa VISED, que é um software de edicdo visual do MCNP, por ter uma
melhor interface grafica e por ele possuir uma ferramenta que simula o comportamento das
particulas em um sistema (Plot Particle Tracks). Assim, utilizando esta ferramenta, foi
possivel visualizar a importancia do extrator de néutrons angulado no transporte dos néutrons
gerados no nucleo do reator IPR-R1, para fora do poc¢o até a regido de interesse (camara de

irradiacdo), Figura 24.
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Figura 24 — Modelo do sistema PGNAA, VISED

4.3 Validacdo da metodologia

Todos os célculos de fluxo de néutrons apresentados neste trabalho foram
realizados com a versao 5.1.40 do cdédigo MCNP, utilizando o cluster do Centro Nacional de
Processamento de Alto Desempenho para Minas Gerais (CENAPAD, 2016) e a biblioteca de
seccdo de choque ENDF/B-VIIL.0 (processado no Centro Nacional de Dados Nuclear em
Brookhaven, obtido a partir do Centro de InformacGes de Seguranca de Radiagédo
Computacional em Oak Ridge ) (BRIESMEISTER, 2000). Ja para a normalizacéo do fluxo de
néutrons foram utilizados os seguintes valores de v igual a 2,437 e Q igual a 201,022 MeV.

Primeiramente, foi feita a estimativa do fluxo de néutrons térmicos, utilizando o
MCNP5, em 11 posi¢bes da Mesa Giratoria (posi¢Oes de irradiagdo, P1, 3, 7, 10, 24, 25, 29,
34, 35, 38 e 40) e os respectivos resultados foram comparados com dados experimentais

obtidos por Menezes e colaboradores (2008). A Tabela 8 apresenta esses valores.
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Tabela 8 — Fluxos de néutrons térmicos determinados experimentalmente (MENEZES et al.,
2008) e por simulacdo ( GUERRA, 2013a) em posi¢des de irradiagdo na mesa giratoria
Posicédo
de
Irradiacao
1 6,69x 10" | 972 |652x10"| 3,26 2,60 0,25 |-0,10
3 6,55x 101 | 9,16 |6,69x101| 3,64 2,13 0,22 |-0,11
7 6,35x 10" | 787 |6,35x10'%| 3,72 0,07 0,01 |-0,12
10 589x 10" | 10,02 |6,60x10"| 3,09 12,14 | 1,15 |-0,01
24 6,94x 10" | 980 |651x10"| 341 6,26 0,61 |-0,07
25 645x 10| 884 |654x10%| 322 1,33 0,14 |-0,11
29 732x10% | 792 |643x10'%| 2,88 12,12 | 1,46 | 0,01
34 730x10" | 918 |[643x10Y%| 345 11,94 | 1,24 |-0,01
35 718x 10" | 822 |6,18x10%| 3,14 13,95 | 1,61 | 0,03
38 658x 10| 836 |[641x10Y%| 342 2,62 0,29 |-0,09

40 6,16 x 10 | 9,09 |6,15x 10" | 3,32 015 | 0,02 |-0,12
Valor,, valor experimental; Ec, (%), erro experimental; Valorgn,, valor do MNCP5; Egn,, erro relativo do

ValOrexp,
(ncm?s™)

Valorsim..

Eexp. (%) (n Cm-2 s-l)

Esim. (%) | TR (%) | z-score | IC

cddigo; TR, Tendéncia Relativa; IC, Intervalo de Confianca

Como pode ser observado na Tabela 8, o erro relativo intrinseco do cddigo MCNP
(Esim,) para todas as posi¢des foi inferior a 4%, para a TR a variacdo foi de 0,07% (PI-7) a
13,95% (PI1-35). Ja os resultados do teste z-score tem uma margem de 0,01 a 1,61, menores do
que 2, indicando que a performance do método simulado foi satisfatoria.

Por fim, os valores do Intervalo de Confianga, IC, apresentou uma flutuacdo de
-0,12 a 0,03. Pode ser concluido que para todos os resultados de fluxo de néutrons térmicos na
mesa giratoria sdo satisfatorios em virtude de estarem dentro da margem de confianca para a
anélise do Egm (< 10%), TR (< 15%) e z-score (< 2). Além disso, para a analise da IC
(negativo — satisfatorio) apenas as posigdes 29 e 35 ndo apresentaram resultado satisfatorio,
ou seja, 82% dos resultados se encontram no Intervalo de Confianca.

Em seguida, o fluxo de néutrons térmicos foi calculado em 8 posi¢des ao longo do
extrator de néutrons vertical (alturas 110, 155, 200, 275, 290, 383, 395 e 475 cm), a partir do
nucleo do reator, para comparar os valores obtidos com os dados experimentais (GUERRA et
al., 2013), Tabela 9.
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Tabela 9 — Fluxo de néutrons térmicos no extrator de néutrons vertical

Posicdo - Z* Valorey, 0 Valorgim, 0 0 i
(Cm) (n Cm-Z S-l) Eexp. (/0) (n Cm-2 s-l) ESlm. (A)) TR (A)) Z-score IC
1-110 4,70 x10° 10,0 5,08 x10° 1,22 8,09 0,81 |-0,03
2- 155 2,20 x108 10,0 1,60 x10® 3,00 27,27 2,73 | 0,14
3-200 5,60 x10’ 10,0 5,60 x10’ 3,33 0,04 0,00 |-0,13
4 - 275 2.40 x10’ 10,0 2.39 x10’ 5,80 0,21 -0,02 |-0,16
5 - 290 1,80 x10’ 10,0 2,04 x10’ 5,30 13,33 1,33 | -0,02
6 - 383 5,90 x10° 10,0 7.20 x10° 6.62 22,03 220 | 0,05
7 - 395 7,70 x10° 10,0 6,30 x10° 5,00 18,18 | -1,82 | 0,03
8 - 475 5,60 x10° 10,0 6,42 x10° 8,18 14,65 1,46 | -0,04

*Disténcia em relacéo ao nicleo do reator; Valorey, valor experimental; Ex, (%), erro experimental; Valor gim

valor do MNCP5; Egq,, erro relativo do codigo; TR, Tendéncia Relativa; IC, Intervalo de Confianca

Observa-se na Tabela 9, que em relacdo aos resultados do fluxo de néutrons
térmicos no extrator vertical, a Egn, variou de 1,22% a 8,18%, para TR a flutuacdo foi de
0,04% a 27,27% e 0 z-score apresentou uma variacdo de -2,73 a 1,46 e por fim a IC tem uma
variagdo de -0,16 a 0,14. Todos os resultados do fluxo no extrator de néutrons sdo
satisfatorios devido a Egm, 0 z-score e 0 IC obtidos serem aceitaveis. Apenas a posic¢ao 6 o z-
score obtido (2,20) esta um pouco acima do valor aceitavel (< 2) e para o IC apenas trés dos
oito valores sdo positivos (ndo aceitavel).

Ja a TR teve quatro valores superiores a 15% (aceitavel), mas isso pode ser
justificado pela falta de informacdes de alguns dados, como por exemplo, a configuracédo do
reator, a distancia entre o extrator vertical e o nicleo do reator, auséncia de especificacdes dos
procedimentos experimentais (Valorep), dentre outras. Pequenas varia¢des da distancia entre
0 extrator de néutrons vertical e o ndcleo do reator podem modificar drasticamente o valor do
fluxo de néutrons obtido.

Todos os resultados obtidos para validacdo desta metodologia foram normalizados
pela poténcia térmica do reator IPR-R1 (100kW).

A Figura 25 apresenta a comparacao do fluxo de néutrons térmico simulado com
os dados experimentais (GUERRA et al., 2013), observando-se uma concordancia nos

resultados.
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Figura 25 — Fluxo de néutrons térmicos (n cm™ s™) no extrator de néutrons vertical

4.4  Calculos de fluxo de néutrons no sistema proposto para a aplicacdo do PGNAA

Os calculos a seguir, analisam o fluxo de néutrons ao longo do extrator angulado,
simulados por MCNP. Desta forma, foi realizada a estimativa do fluxo de néutrons em 10
posicdes, variando em média 100 cm de uma posi¢do a outra, ao longo do extrator de néutron
angulado (diametro de 5 cm) e na camara de irradiacdo das amostras (Posicdo 10), como
apresentado na Figura 26. Os resultados foram normalizados pela poténcia térmica do reator

IPR-R1 (100kW) e s&o mostrados na Figura 27 e Tabela 10.
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Paosicio 4.

Posicio 3

Extrator de Néutrons
Angulado
\ Posicio 2.

Posicio 1
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Figura 26 — Modelo do sistema PGNAA, MCNP5
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Tabela 10 — Fluxo de néutrons e o fator f, ao longo do extrator de néutrons angulado no IPR-

R1 (5 cm - 100 kW)

Posicédo

de d)t.z 1 Esim. ¢ep2. 1 Esim. ¢totgl 1 Esim. f
Irradiacio (ncm™s7) (%) | (nem™s7) | (%) (nem™s™) (%) (dt/dep.)
1 2.3x 10" 0,60 2.2 x 10% 1,57 2.9 x 10" 0,54 10.06
2 1,1 x 108 8,95 1,5 x 10’ 2,59 1,6 x 108 6,24 7.49
3 1,7 x 10’ 1,21 3,2 x 10° 2,57 2,7 x 10’ 0,91 5,4
4 7.3x 10° 4.47 1,3 x10° 3,19 1,1 x 10’ 2,89 5.4
5 33x10° 2.43 7.2x 10° 7.83 5,7 x 10° 2,05 45
6 2.0 x 10° 3,73 49x10° 10,40 35x 10° 3,03 4,0
7 1,1 x 10° 0,74 23x10° 2,01 1,97 x 10° 0,68 4,8
8 7,9x 10° 1,11 1,6 x 10° 3,44 1,38 x 10° 1,08 4,9
9 6,6 x 10° 1,18 1,3x 10° 3,75 1,17 x 10° 1,24 4,8
10 7.3x 10° 1,45 1,2x10° 3,90 1,02 x 10* 1,34 5,8
(amostra)

¢y, fluxo de néutrons térmicos; Em, erro relativo do c4digo; ¢ep,, fluxo de néutrons epitérmicos; ¢ fluxo de

néutrons total

O resultado do fluxo de néutrons térmicos na posicdo 9 préxima a camara de

irradiacdo da amostra foi de 6,6 x 10° n cm™?s™ e o total de 1,17 x 10° n cm™? s™. J4 na cAmara

de irradiacdo da amostra, o fluxo térmico é de 7,3 x 10° n cm™ s e o total de 1,02 x 10*n cm’

25, E possivel se observar uma queda significativa (aproximadamente 10>n cm?s™) do fluxo

de néutrons em uma pequena variacdo de distancia. Essa diferenca pode ter sido ocasionada

devido a blindagem que envolve a cdmara de irradiacao.

consequentemente o fluxo total, sdo similares ao longo do extrator de néutrons angulado.

Na Figura 27, observa-se que os comportamentos dos fluxos térmico e epitérmico,
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Figura 27 — Fluxo de néutrons (n cm™s™) ao longo do extrator de néutrons angulado no
reator IPR-R1

Na Figura 28, é possivel também observar que o fluxo de néutrons ao longo do
extrator angulado é um fluxo predominantemente térmico. Isso porque sua contribuicdo ao
fluxo total, em relacdo ao rapido e epitérmico, é sempre maior. No ponto mais préximo do
nacleo, 80% dos néutrons é constituido de térmicos; ao longo do extrator é de 60% e
alcancando 70% na posicdo da camara de irradiacdo da amostra, como se pode observar na

Figura 28.

100%
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cq
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Figura 28 — Caracterizacdo do Fluxo de néutrons (n cm?s™) longo do extrator de néutrons
angulado no IPR-R1

Considerando que o reator IPR-R1 possuiu uma rotina de operacdo de 8 horas
(28.000 s), fez-se necessario avaliar qual seria o fluxo de néutrons na posicao da amostra se

ao invés de 5 cm de diametro, o extrator de néutrons fosse configurado a 10 cm de diametro.
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Foi feito o estudo em relagdo ao extrator de néutrons angulado com 10 cm de
diametro de todo o espectro de néutrons (3,0 x 10° eV a 10,0 MeV)) nas mesmas 10 posicdes
do extrator de néutrons de 5 cm de diametro, utilizando o MCNP5. A Figura 29 ilustra os
espectros de néutrons e a Tabela 11 demonstra os valores estimados do fluxo de néutrons

térmico, epitérmico e total em cada uma dessas posicdes.

Extrator Angulado

[%2]
S LEHL ——Posicao 1
| -~
3 § LEH7 a1 ——Posi¢do 3
<= .
X~ 1E+05 f" V:V: 7 — \ ——P0si¢éo0 4
L //?\rﬂf'—_—‘/"\ Posi¢do 5
1.E+03
1.E-09 1.E-07 1.E-05 1.E-03 1.E-011.E+01 Posicdo 6
Energia (MeV) Posicéo 7

Figura 29 — Espectro do fluxo de néutrons ao longo do extrator angulado (10 cm)

Tabela 11 — Fluxo de néutrons e o fator f, ao longo do extrator de néutrons angulado no IPR-
R1 (10 cm - 100 kW)

Posicao
dg ¢t.2 1 Esim. d)epz. L Esim. ¢totgl 1 Esim. f

Irradiacio (necm*s™) (%) (nem™s™) | (%) | (ncm™s™) | (%) | ($t/dep.)
1 1,57 x 101! 2,59 239x10° | 2,71 | 2,01 x 10" | 0,44 | 6,57
2 361x10% | 1431 | 6,22x10" | 9,07 | 505x10® | 438 | 581
3 576x10" | 12,30 1,50x 10" | 6,34 | 9,37x10" | 3,04 | 3,83
4 1,98 x 10’ 4,46 6,05x 10° | 504 | 345x10" | 143 | 3,26
5 1,00 x 10’ 4,91 301x10° | 332 | 1,78x10" | 2,21 | 3,33
6 5,42 x 10° 5,00 1,83x10° | 578 | 1,02x10" | 0,70 | 2,96
7 3,80 x 10° 2.66 1,21x10°% | 296 | 7,03x10° | 0,47 | 3,14
8 2.61x10° 3,01 852x10° | 334 | 491x10° | 091 | 3,06
9 1,85 x 10° 3,46 6,25x10° | 472 | 356x10° | 0,67 | 2,96

(amf)gtra) 5,97 x 10° 242 200x10° | 317 | 1,13x10°% | 0,43 | 2,97

Como pode ser observado na Figura 29, o fluxo de néutrons ao longo do extrator
de néutrons angulado (com 10 cm de didmetro) diminui com o aumento da distancia do

nacleo do reator, porém seu comportamento permanece o mesmo. Além disso, pode ser
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observado que na posi¢do proposta para que a amostra seja submetida ao fluxo de néutrons no
sistema PGNAA foi encontrado um fluxo de néutrons térmicos de 5,97 x 10° n cm™?s™ e um
fluxo total de néutrons de 1,13 x 10° n cm?s™.

De acordo com o manual do MCNP (BRIESMEISTER, 2000; BRIESMEISTER,
2003; BROOKES et al. 1979), o erro relativo do MCNP5 ¢ aceitavel quando <10%. Apenas
para as Posicoes 3 e 4 e na faixa térmica o erro ficou acima do aceitavel, para todas as outras
posicBes os fluxo de néutrons estimados utilizando o MCNP5, o erro relativo ficou inferior
aos 10%.

Como o fluxo de néutrons é proporcional a poténcia térmica do reator, 0s
resultados obtidos também foram normalizados a 250 kW, ou seja, sdo 2,5 vezes maior que 0s
resultados de um reator que opera a 100 kW, Tabela 12. Esta normalizacdo foi realizada
devido ao fato que a poténcia térmica maxima do reator IPR-R1 possa alcancar o valor de
250 kW.

Tabela 12— Fluxo de néutrons (n cm™s™) ao longo do extrator de néutrons angulado no IPR-
R1 (10 cm - 250 kW)

Posicéo Dt dep O®total
1 3,92x 10* | 5,97 x 10'° | 5,03 x 10™
2 9,03x10° | 1,55 x 10® | 1,26 x 10°
3 1,44 x10° | 3,76 x 10" | 2,34 x 108
4 494x10" | 1,51x10" | 8,63 x 10’
5 250x 10" | 7,52 x 10° | 4,44 x 10’
6 1,35x 10 | 4,58 x 10° | 2,56 x 10’
7 9,51 x10° | 3,03x 10° | 1,76 x 10’
8 6,52 x 10° | 2,13 x 10° | 1,23 x 10°
9 463x10°%| 1,56 x 10° | 8,89 x 10°
10 - Amostra | 1.49 x 10° | 5.02 x 10° | 2.82 x 10°

@, fluxo de néutrons térmicos; @, fluxo de néutrons epitérmicos;

Dyora1, fluxo de néutrons total

Aumentando a poténcia térmica do reator de 100 kW para 250 kW, os resultados
do fluxo de néutrons térmicos na posicdo 10 passou de 5,97 x 10°n cm?s™ para 1,49 x 10°n

cm?s? e o total de 1,13x10°n cm™ s™ para 2,82 x 10° n cm™ s, respectivamente.
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Verifica-se que o fluxo de néutrons dentro da camara de irradiagéo (Posicdo 10)
com uma poténcia térmica de 100 kW tem um fluxo de néutrons adequado para a aplica¢édo do
PGNAA, ordem de 10° n cm™?s™ (MOLNAR, 2004; PAUL e LINDSTROM, 2000).

Na Figura 30, observa-se que os comportamentos dos fluxos térmicos estimados
utilizando o MCNP5 foram similares ao comportamento dos valores obtidos

experimentalmente.
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Figura 30 — Fluxo de néutrons térmicos longo do extrator de néutrons vertical e angulado

4.5 Calculos de fluxo de néutrons, taxa de reacdo (m, y) e limite de detecgdo em

amostras

Apbs o estudo do fluxo de néutrons ao longo do extrator angulado e na posicao
proposta da amostra foram realizados calculos do fluxo de néutrons, taxa de reacdo e limite de
deteccdo para alguns isétopos.

Assim, para a realizagdo destes célculos foi configurada uma amostra cilindrica
com 10 cm de didmetro, 5 cm de espessura e localizada a aproximadamente 820 cm do reator
e 280 cm acima do piso da sala, dentro da cdmera de irradiagdo, Figura 31. Sua espessura foi
dividida em 5 camadas iguais com 0 objetivo de avaliar o comportamento das reacdes ao

longo da amostra.
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Figura 31 — Camaras de Irradiacéo do Sistema PGNAA proposto

Em cada simulacao foi utilizado um tipo particular de is6topo (amostra), sédo eles:
'H, 2Na, Z’Al, *8si, “°Ca, **sc, “®Ti, °*V, >'Fe e *®Ni. As Figuras 32 — 61 s&o apresentados 0s
resultados obtidos do comportamento do fluxo de néutrons, taxa de reacdo e limite de
detec¢do ao longo da amostra, respectivamente, para cada um dos is6topos escolhidos.

Além das razdes ja& mencionadas na secdo 3.5, estes isotopos também foram
escolhidos por terem valores experimentes em MOLNAR (2004) que possam servir de

comparagdo com os resultados obtidos neste trabalho.
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As Figuras 32, 35, 38, 41, 44, 47, 50, 53, 56 e 65 representam o fluxo de néutrons
estimado nas camadas de cada amostra para todos os is6topos estudados. E possivel observar
o comportamento do fluxo de néutrons que a amostra é submetida tem seu espectro mais
termalizado, ou seja, a maioria dos néutrons no qual a amostra é irradiada tem energias
inferiores a 0,625 eV.

A Tabela 13 ilustra com mais precisdo a variagdo do fluxo de néutrons térmicos e

total ao longo da amostra para os is6topos mostrados na coluna 1:

Tabela 13 — Fluxo de néutrons (10°n cm™?s™) ao longo da amostra

Isotopo| Camada 1 \ 2 \ 3 \ 4 5

1 Térmico 3,28 2,88 2,10 1,42 0,82
Total 4,91 4,48 3,52 2,66 1,87

2N Térmico 1,62 1,59 1,52 1,42 1,29
Total 3,19 3,15 3,02 2,85 2,61

27 Térmico 1,63 1,60 1,53 1,43 1,29
Total 3,29 3,24 3,08 2,86 2,56

%8, Térmico 1,66 1,63 1,55 1,44 1,29
Total 3,29 3,24 3,09 2,86 2,56

100, Térmico 1,84 1,75 1,58 1,38 1,15
Total 3,49 3,36 3,10 2,77 2,37

45g, Térmico 1,08 0,33 0,11 0,05 0,03
Total 2,85 1,95 1,55 1,32 1,12

48T Térmico 1,33 0,87 0,57 0,38 0,25
Total 3,19 2,60 2,09 1,70 1,34

51 Térmico 1,49 0,98 0,62 0,40 0,25
Total 3,53 2,82 2,20 1,69 1,25

57Ee Térmico 1,56 1,26 0,97 0,74 0,55
Total 3,47 3,03 2.54 2,06 1,59

N Térmico 1,82 0,55 0, 17 0,08 0,05
Total 4,10 2,42 1,61 1,18 0,85

Na Tabela 13 é possivel observar que ndo ocorreu variagdo significativa do fluxo
de néutrons termicos e total ao longo da amostra (entre a primeira camada e a ultima) para a
maioria dos isétopos.

A maior variagdo do fluxo de néutrons térmicos, Camada 5 com o valor menor
que 5% em relagdo a Camada 1, ocorreu para o0s is6topos *°Sc (1,08 x 10° n cm™ s™ para
0,03 x 10°n cm?s™) e *®Ni (1,82 x 10° n cm?s™ para 0,05 x 10° n cm™s™). Para o fluxo de

néutrons total ocorreu apenas para o isétopos °Ni (4,10 x 10° n cm? s para
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0,85 x 10° n cm? s™), Camada 5 com valor menor que 25% em relacdo a Camada 1. Essa
variacdo pode ter ocorrido devido a esses isdtopos possuirem uma seccdo de choque de
captura (probabilidade de ocorrer a reacdo) mais elevada que os demais isotopos, de acordo
com a NDS-1AEA (2016), como mostrado, anteriormente, na Figura 21.

As Figuras 33, 36, 39, 42, 45, 48, 51, 54, 57 e 60, mostram que as taxas de reacao
de captura para todos os is6topos ocorrerem, principalmente, na faixa térmica, concordando
novamente com o espectro de seccdo de chogue de captura obtido em NDS-IAEA (2016),
Figura 21.

Como ja foi mencionado, para a maioria desses is6topos ndo houve uma alteracéo
significativa no fluxo de néutrons ao longo da amostra, a maior variagcdo encontrada foi para
os isotopos *°Sc e *®Ni. Consequentemente, a taxa de reacdo e o limite de deteccdo ao longo
da amostra teve uma varia¢do mais significativa para esses isotopos, com valores encontrados

na camada 5 menores que 5% em relacdo aos valores estimados na camada 1, Tabela 14.

Tabela 14 — Taxa de reacéo (reacdo cm™s™) de captura radioativa (n, y) ao longo da amostra

Isétopo Camada
1 2 3 4 5

H 503x 10*| 4,40x10*| 3,21x10*| 2,17x10%| 1,23 x 10
>Na 1,75x 10*| 1,71x10*| 1,63x10*| 1,52x10*| 1,38x 10*
2TAl 1,84 x 10*| 1,80 x 10*| 1,71 x 10*| 1,60 x 10*| 1,44 x 10*
283 1,13x 10*| 1,11x10%| 1,05x10*| 9,75x 10°| 8,71 x 10°
“Ca 3,31x10*| 3,13x10*| 2,82x10*| 2,46x10*| 2,03 x 10
sc 8,63x 10°| 2,46x10°| 8,69x10*| 4,44x10*| 3,09 x 10*
BT 454x10°| 2,84x10°| 1,80x10°| 1,17 x10°| 7,74 x 10*
Sy 418 x10°| 2,64x10°| 1,63x10°| 1,02x10°| 6,42 x 10
ke 2,46 x 10°| 1,93x10°| 1,46x10°| 1,10x10°| 7,97 x 10*
N 586 x 10°| 1,70x 10°| 5,43x10*| 2,60 x 10*| 1,78 x 10*

Como houve uma variagdo significativa do fluxo de néutrons, taxa de reacdo e
limite de deteccdo para alguns is6topos, a primeira camada de cada isotopo foi escolhida para
servir como referéncia para calcular e comparar os limites de detec¢do obtidos neste estudo
com os resultados encontrados em literatura (MOLNAR, 2004). Esta comparacdo sera
descrita no proximo subcapitulo.

Para todos os calculos (fluxo de néutron, taxa de reacdo e limite de deteccéo)
estimados em cada isotopo, o erro relativo do codigo (MCNP5) foi <5%, o0 que € aceitavel
(BRIESMEISTER, 2000; BRIESMEISTER, 2003; BROOKES et al., 1979).
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4.6 Comparacao dos limites de deteccéo

Como ja mencionado, os limites de deteccdo calculados utilizando o MCNP5 por
este estudo foram comparados com os resultados obtidos em literatura (MOLNAR, 2004).
Essa comparacéo foi realizada utilizando os limites de deteccéo de cada is6topo, estimados na
primeira camada de cada amostra (Figura 31) através de 5 Modelos de configuracdo da
aplicacdo do método PGNAA descritos na Secéo 3.6, Figuras 62-71 e Tabela 15.
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Figura 62 — Limite de deteccdo da amostra de *H
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Figura 66 — Limite de deteccdo da amostra de *°Ca
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Figura 68 — Limite de deteccdo da amostra de “*Ti
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Figura 70 — Limite de deteccdo da amostra de *'Fe
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Figura 71 — Limite de deteccdo da amostra de **Ni
Tabela 15 — Limite de deteccdo (g)
Isotopo Modelo
P 1 2 3 4 5
H 300x107|1,98x10°|6,87x10°|1,98x10* | 6,87 x 10™
ZNa |3,02x10° | 1,31x10" | 454x10" | 1,31 x10° | 4,54 x 10°
Al | 150x10% | 1,46x 10" | 508x10™ | 1,46 x 102 | 5,08 x 10
8Si | 843x10° | 246x10" | 855x 10" | 2,46 x 102 | 8,55 x 10
“ca [563x10°|1,21x10%|4,18x10% | 1,21 x10° | 4,18x10°
gc | 1,80x10°|519x10° | 1,80x10° | 519x10* | 1,80 x 103
®Ti 1289%x10°|6,15x10° | 2,13x10° | 6,15x 10™* | 2,13 x 107
Sl 16,51x10° | 1,22x10° | 422x10° | 1,22x10° | 4,22 x 10
Fe | 2,04x10° | 227x10° | 7,87x10° | 227x10° | 7,87 x 10°®
®Ni |8,01x10°]9,86x10° | 3,43x10°|9,86x10* | 3,43x10°

A variacdo do limite de deteccdo entre os Modelos 1 e 2 para os is6topos 2’Al,
3¢, *®Ti, >'Fe e *®Ni s3o da mesma ordem de grandeza e para os isétopos *H, Z*Na, %Si, “°Ca
e *V houve uma variacdo da ordem de 10%, Tabela 15. Essas variagbes podem ter sido
ocasionadas devido ao valor encontrado do fluxo de néutrons para o célculo do limite de
deteccdo de MOLNAR (2004) ser da ordem de 10% n cm™ s, ou seja, o valor exato pode
variar de 1,0 x 108 ncm?s?a 9,9 x 10® n cm?s™.

Como esperado, a maior variacdo foi entre os Modelos Padrdo (Modelo 1) em
relacdo aos Modelos com os pardmetros para a aplicacdo PGNAA no reator IPR-R1 (Modelo
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5), para a maioria dos isotopos a variagdo do limite de deteccéo foi na ordem dos 10°, apenas
para o0s is6topos 2’Al e *'Fe essa variacdo foi da ordem de 10°. Estas variacdes de 107 e 10°
ocorrem porque o exemplo adquirida em MOLNAR (2004), Modelo 1, tem um valor de fluxo
de néutrons da ordem de 10°n cm?s™ e o fluxo de néutrons estimado na posicéo de irradiacéo
da amostra utilizando como fonte de néutrons o reator IPR-R1 (Modelo 5) é da ordem de 10°
n cm?s?. Além disso, o tempo que as amostras s&o submetidas ao fluxo de néutrons no
Modelo 1 (MOLNAR, 2004) é de 10° segundos e no IPR-R1 (Modelo 5) o tempo utilizado é
de 2,88 x 10* segundos devido sua rotina de funcionamento.

O limite de deteccdo é a mais baixa quantidade de um is6topo que pode ser
identificada em uma amostra, ou seja, quanto menor o valor do limite de deteccdo maior sera
a precisdo do método. Quanto maior for o fluxo de néutrons que interage com a amostra,
maior sera a probabilidade de ocorrer a reacdo de captura radioativa, consequentemente maior
sera a taxa de reacdo de captura do is6topo a ser analisado e menor sera seu limite de
deteccdo.

E importante notar que o fluxo de néutrons que o fluxo de néutrons utilizado
como exemplo por MOLNAR (2004) é da ordem de 10 n cm™ s e o menor fluxo de
néutrons encontrado na literatura (MOLNAR, 2004) de 10° n cm?s™. Assim, pode concluir-
se que é possivel aplicar o método PGNAA no reator IPR-R1, porém com uma precisdo
inferior ao Modelo 1.

Para todos os calculos de taxa de reacdo, o erro relativo do MCNP5 foi menor do
que 1%, considerado aceitavel pelo MCNP5 (BRIESMEISTER, 2000; BRIESMEISTER,
2003; BROOKES et al., 1979).

4.7 Dose na sala do reator TRIGA com a instalagdo do sistema PGNAA
No Modelo 1 (sem o extrator de néutrons, Figura 72) e no Modelo 2 (com o

extrator de néutrons angulado, Figura 73) foram calculadas as doses de néutrons e de radiacdo

gama utilizando o MCNP5. Os resultados séo apresentados nas Tabelas 16 e 17.
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Tabela 16 — Dose de radiacdo gama (uSv/h)

Posicdo | Modelo 1 | Egm. (%) Modelo 2 Esim. (%)

1 0,30 5,4 2,41 x 107 5,67
2 0,26 6,58 8,66 x 107 8,35
3 0,23 7,33 0,35 4,94
4 0,21 7,72 0,49 4,27
5 0,19 8,25 5,95 x 10” 6,05
6 0,17 8,59

7 0,15 877 | e
8 0,13 8,98

Esim., erro relativo do codigo;
Tabela 17 — Dose de néutrons (uSv/h)

Posicdo | Modelo 1 | Egm. (%) | Modelo 2 |  Egm (%)

1 - - 16,05 1,54
2 - - 0,46 7,05
3 - - 2,49 4,36
4 - - 2,32 4,46
5 - - 0,48 2,97
6 - -

7 - I

8 - -

Eqim. erro relativo do codigo;

Os resultados para as doses gama obtidos no Modelo 1 foram de 0,13 a 0,30uSv/h
e para as doses de néutrons ndo foi possivel estimar o valor de dose devido ao grande volume
de &gua que blinda quase por completo os néutrons emitidos pelo IPR-R1. No Modelo 2 (com
extrator) a variacdo da dose gama ficou de 5,95x10° a 0,49uSv/h e para as dose de néutrons
0,46 a 16,05uSv / h.

Além disso, em cada uma dessas metodologias foi considerado o erro relativo do
codigo, Esim, para estes calculos. No Modelo 1 o erro relativo para a dose de radiagdo gama
foi de 5,40% a 8,98%. No Modelo 2 o erro relativo ficou entre 4,27% a 8,35%, para a dose
gama e 1,54% ate 7,05% para a dose de néutrons.

Os maiores valores das doses de néutrons e gama encontrados fora da camara de
irradiacdo foram convertidos de Sv/h para Sv/ano, considerando uma jornada de trabalho de 8
h/dia, 5 dias/semana, os valores encontrados sdo de 0,98 mSv/ano (gama) e 4,98 mSv/ano
(néutrons). Este valores ainda encontram-se abaixo do limite maximo permitido, que é de 20

mSv/ano, para os trabalhadores de acordo com a ICRP-60.
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5 CONCLUSOES E PERSPECTIVAS FUTURAS

Por meio das simulagdes deste estudo, utilizando o cdédigo MCNP5, com a
configuracdo de um extrator de néutrons como um tubo inclinado de 10 cm de didmetro, foi
estimado um fluxo de néutrons térmicos de 5,97 x 10°n cm?s™ e total de 1,13 x 10°n cm?s™
na camara de irradiacdo da amostra. Esta cdmara de irradiacdo e o sistema de espectrometria
gama foram configurados a aproximadamente 2,8 m acima da superficie da sala do reator.

De acordo com MOLNAR (2004) e PAUL e LINDSTROM (2000), um feixe de
néutrons de 5 x 10° n cm™s™ é o suficiente para aplicar o método PGNAA.

Com base nesse dado de referéncia, nos fluxos de néutrons medidos no extrator de
néutrons vertical e nas simulaces dos extratores de néutrons vertical e angulado a partir do
ndcleo do reator foi possivel confirmar a possibilidade do estabelecimento do método
PGNAA no reator TRIGA IPR-R1 operando a uma poténcia de 100 kW.

De acordo com os célculos, o fluxo de néutrons térmicos na camara de irradiacao
pode ser mais intenso - até 10’ - nas seguintes condiges: o extrator de néutron angulado ser
posicionado mais proximo do poco do reator; o didmetro do extrator ser maior e o reator
operar a 250 kW.

Além disso, os célculos de limite de deteccdo dos dez is6topos possibilitaram a
identificacdo de cada is6topo com um grau de precisdo aceitavel. 1sso considerando o tempo
de operacdo do IPR-R1 com uma rotina de operacdo de 8 horas diarias e utilizando um
extrator de néutrons angulado com um didmetro de 10 cm.

Os resultados do calculo de dose gama obtidos no Modelo 2 (com extrator de
néutrons angulado) apresentaram valores menores do que os do Modelo de 1 (sem extrator de
néutrons). Os céalculos de dose gama em ambos os modelos, obtidos pelo codigo MCNP5,
estdo na faixa de valores aceitaveis, ou seja, incertezas menores do que 10%.

Ja os resultados da estimativa de dose de néutrons no Modelo 1 ndo foram
estimados devido ao grande volume de agua que blinda praticamente por completo os
néutrons emitidos pelo IPR-R1 proporcionando assim uma dose insignificante e um erro
relativo acima do aceitavel pelo cddigo. A estimativa da dose de néutrons no Modelo 2 foi
possivel devido a passagem de néutrons no interior do extrator de néutrons angulado que é
preenchido por ar, que tem uma seccdo de choque menor que a dgua. Isso deve ter facilitado a
passagem de néutrons e, consequentemente o0 aumento da dose de néutrons na sala do reator.

Mesmo com este aumento da dose de néutrons, os valores de dose obtidos foram da ordem de
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grandeza de uSv/h. Como os limites aceitaveis para os trabalhadores estdo em torno mSv/a,
este estudo mostrou que com a instalacdo do PGNAA ndo haverd um aumento significativo da
dose, 0 que ndo impedira que os operadores permanecam na sala onde o reator esta localizado.

A ferramenta MCNP5 se mostrou adequada para a modelagem do reator TRIGA
IPR-1, bem como na simulagéo dos célculos neutrénicos do reator, dos fluxos de néutrons nos
dispositivos de irradiacdo das amostras (instalados e propostos), das taxas de reagdo de
captura de alguns is6topos, nas doses de radiacdo gama e de néutrons, dentre outros. A
eficiéncia da simulacdo foi comprovada ao se validar a metodologia desenvolvida neste
estudo com os valores experimentais.

Finalmente, é importante observar que este estudo tedrico provou que é possivel
aplicar o método PGNAA no IPR-R1, mas também sera necessario efetuar uma analise
experimental para avaliar com mais precisdo os resultados obtidos neste estudo e, em seguida,

confirmar a possibilidade de estabelecer este método no reator IPR-R1.
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