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MAPEAMENTO DO FLUXO E ESTIMATIVA DO TERMO FONTE DE RADIACAO
DE CAMPOS NEUTRONICOS GERADOS PELO CICLOTRON GE PETTRACE-8

Jhonny Antonio Benavente Castillo

RESUMO

O uso de técnicas de espectrometria em uma instalacdo de ciclotron é fortemente
aconselhdvel para a completa caracteriza¢do do campo de radiacdo neutrdnico. Nos tltimos
anos, diversos estudos de espectrometria de néutrons vém sendo realizados no ciclotron do
Centro de Desenvolvimento de Tecnologia Nuclear (CDTN). O objetivo principal deste
trabalho € propor uma metodologia para o mapeamento do fluxo e estimativa do termo fonte de
radiacdo de campos de néutrons gerados pelo ciclotron GE PETtrace-8.

O método de anélise por ativagdo neutrdnica com folhas de ativagao de ouro, indio e
niquel foi utilizado para medir as atividades induzidas em pontos especificos na casamata do
ciclotron. As irradiacdes das folhas de ativacdo foram realizadas utilizando o método de
irradiagdes intermitentes para otimizar o campo de radia¢do durante a produgio do '®F. O estudo
do espectro de néutrons foi realizado utilizando trés termos fontes de radiacdo. O primeiro
termo fonte foi construido em base aos dados fornecidos pelo fabricante do ciclotron, utilizando
as secoes de choque de néutrons da biblioteca ENDF/B-VII. Os outros dois termos fontes de
radiacdo foram propostos considerando o processo de irradiac@o utilizado na rotina da produgio
do '8F. Ambos os termos fontes utilizaram as se¢des de choque de prétons LA150H e para o
180 foram utilizadas as se¢des de choque do modelo fisico CEMO3 (Cascade-exciton model) e
TENDL (TALYS - based Evaluated Nuclear Data Library).

Os resultados dos termos fontes em relag@o aos resultados experimentais, em termos das
taxas de fluéncia, taxas de reacdo e taxas de equivalente de dose de néutrons, mostraram que se
encontram na mesma ordem de grandeza aos obtidos por Ogata e colaboradores, Fujibuchi e
colaboradores, e Gallerani e colaboradores, para o mesmo ciclotron; e por Mendez e
colaboradores para um ciclotron de fabricacdo diferente. Os modelos dos termos fontes de
radiac@o propostos foram validados para obter os espectros gerados durante a produgdo de '3F
quando a dgua enriquecida em '80 é bombardeada com feixe primério de prétons de 16,5 MeV.

Finalmente, o modelo do termo de fonte de radiagdo LA150H — TENDL-2015 € o que
mais se aproxima aos resultados experimentais e pode ser utilizado para o estudo no

desenvolvimento de novos dosimetros, melhoria da blindagem e no auxilio de estudos futuros



de descomissionamento de instalagdes ciclotrons PET que produzem '8F por meio das reagdes

nucleares '*O(p, n)!8F para o caso de feixes de prétons com energias de até 16,5 MeV.

Palavras-chave: Ciclotron PET, espectrometria de néutrons, andlise por ativacio neutrdnica,

folhas de ativacio, MCNPX, termo fonte de radiacdo, alvo de ['*O(H,0)], '8F.



MAPPING OF THE FLUX AND ESTIMATE OF THE RADIATION SOURCE TERM
OF NEUTRON FIELDS GENERATED BY THE GE PETTRACE-8 CYCLOTRON

Jhonny Antonio Benavente Castillo

ABSTRACT

The use of spectrometric techniques in a cyclotron facility is strongly advised for the
complete characterization of the neutron radiation field. In recent years, several studies of
neutron spectrometry have been carried out at the Cyclotron of the Development Center of
Nuclear Technology (CDTN). The main objective of this work is to propose a methodology for
mapping of the flux and estimate of the radiation source term of neutron fields generated by the
GE PETtrace-8 cyclotron.

The method of neutron activation analysis with gold, indium and nickel activation foils
was used to measure the activities induced at specific points in the cyclotron bunker. The
irradiations of the activation foils were performed using the intermittent irradiation method to
optimize the radiation field during '8F production. The study of the neutron spectrum was
performed using three radiation source terms. The first source term was constructed based on
data provided by the cyclotron manufacturer using the neutron cross sections of the
ENDEF/B-VII library. The other two were proposed considering the irradiation process used in
the routine of '8F production. Both radiation source terms used the LA150H proton cross
sections and for the '30, the cross sections of the physical model CEMO03 (Cascade-exciton
model) and TENDL (TALY S-based Evaluated Nuclear Data Library) were used.

The results of the source terms in relation to the experimental results, in terms of neutron
fluence rates, reaction rates and dose equivalent rates, showed that are in the same order of
magnitude as those obtained by Ogata et al, Fujibuchi et al, and Gallerani et al., for the same
cyclotron; and by Mendez et al. for a different manufacturing cyclotron. The models of the
proposed radiation source terms were validated to obtain the spectra generated during the '3F
production when water enriched at '0 is bombarded with a proton beam of 16.5 MeV.

Finally, the model of the LA150H - TENDL - 2015 radiation source term is closest to
the experimental results. This radiation source term can be used for the study in the development
of new dosimeters, improved shielding and in the support of future decommissioning studies,
concerning PET cyclotrons producing '8F by '®O(p,n)'®F nuclear reactions, for the case of

proton beams with energies up to 16.5 MeV.



Keywords: Cyclotron PET, neutron spectrometry, neutron activation analysis, activation foils,

MCNPX, radiation source term, ['30(H20)] target, '*F.



LISTA DE FIGURAS

Figura 1. Esquema do ciclotron PETtrace com suas principais partes ou subsistemas........... 29
Figura 2. Estrutura de um ciclotron mostrando o ima, estrutura “D” e fonte de fons. ............ 30
Figura 3. (a) Extracdo dos ions na fonte de ions e (b) principio da trajetéria do feixe em uma
ESIIULULA “D7. Loiiiiiiiiii ittt ettt ettt ettt st e 30
Figura 4. A atividade de um detector de ativacdo apds a inser¢do em um fluxo de néutrons
constante em ¢ = () e remog¢ao no tempo = #9. O nimero medido é proporcional a area
sob a curva de decaimento eNtre £7 € £2. ..oueevuereeueieiieeniieenie et 38
Figura 5. Planta das casamatas do CICIOION. .......cocueiiieiiiiiieeiiie e e 51
Figura 6. Ciclotron PETtrace-8 detalhando os seus alvos (acima), o alvo 2 prolongado (abaixo)
€ SUAS PIINCIPALS PATLES. .uuvvvrereerreeriieirreeeeeserairrteeeeesssannrraeeeseessransnsereeesssssnnssnees 52
Figura 7. Modelo do ciclotron do CDTN detalhando suas componentes visualizado com o
SOftware VISED. ......cccuuiiiiiiiiiii ettt e 54

Figura 8. Modelo do ciclotron e das casamatas detalhando a localizacdo dos pontos medidos.

Figura 9. Distribui¢c@o angular de néutrons, utilizado no termo fonte de radiacio.................. 59
Figura 10. Monitor de drea Berthold LB 6411 (esquerda) e um esquema apresentando suas
principais partes (dIir€ita). .......c.ueeeerieeeerniieeeiiiiee ettt et e e e 60
Figura 11. Nimero de contagens por unidade de equivalente de dose ambiente como uma
fun¢do da energia dos néutrons incidentes no monitor de area Berthold. .............. 61
Figura 12. Medidas experimentais com o monitor Berthold LB 6411 nos pontos Ps, Ps e P;
localizados na casamata do feixe da linha externa. ...........ccoceeevveeniieeiieeniecennen. 62
Figura 13. Taxa de fluéncia por unidade de letargia para o '8F (normalizado a 1 pA) obtidos
com 0 MCNPX para os pontos P; ao P4 para o alvo 1. Os valores dos pontos P> e P3
foram multiplicados por um fator de 10. ........coooiiiiiiiiiii e 63
Figura 14. Taxa de fluéncia por unidade de letargia para o '8F (normalizado a 1 pA) obtidos
com 0 MCNPX para os pontos P; ao P4 para o alvo 4. Os valores dos pontos P> e P3
foram multiplicados por um fator de 10. ........ccoooueiiiiiiiiiii e 64
Figura 15. Taxa de fluéncia por unidade de letargia para o >N (normalizado a 1 pA) obtidos
com 0 MCNPX para os pontos P1 a P4 para o alvo 1. Os valores dos pontos P2 e P3

foram multiplicados por um fator 10...........ccceiriiiiiiniiiiiii e 69



Figura 16. Taxa de fluéncia por unidade de letargia para o >N (normalizado a 1 pA) obtidos
com o MCNPX para os pontos P1 a P4 para o alvo 4. Os valores dos pontos P2 e P3
foram multiplicados por um fator 10. .........ccccoiiiiiiiiiiii e 70
Figura 17. Sistema de espectrometria gama do Laboratério da UPPR do CDTN................... 75

Figura 18. Fontes quase-pontuais absolutamente calibradas de *' Am, '3*Ba, °Co, 1¥’Cs e 1>?Eu.

Figura 19. Arranjo experimental da irradiacdo das folhas de ativacio nos pontos Pi, P2, P3 e P4
na casamata do ciclotron PETtrace-8 do CDTN.......ccooccoiiiiiiiiiiiniiiiiniieceeieeen. 79
Figura 20. Curva da eficiéncia em fun¢do da energia total absoluta de referéncia (gp) para o
detector HPGe modelo GX2519 para as distancias fonte-detector de 0,0 e 1,5 cm.80
Figura 21. Alvo do ciclotron PETtrace-8 (acima a esquerda) apresentando sua estrutura
desmontada (acima ao centro) e detalhando cada um dos seus principais
cOmMpPONENtes (OULTAS POSICOCS ). ceuuvrreerauntieeeaeeeeeeaitteeeateeeeeaneeeeesaneeeeesanneeeeeaneeeens 87
Figura 22. Principais componentes da estrutura do modelo do alvo do ciclotron PETtrace-8.88
Figura 23. Modelagem para a simulacdo dos componentes do alvo do ciclotron PETtrace-8:
alvo de ['®O]H:0, colimador de tantalo e folhas de havar. ..............ccccccvevvenn..e. 89
Figura 24. Espectros de fluéncia por unidade de letargia de néutrons durante o bombardeio ao
alvo de ['0]H20 com prétons de 16,5 MeV para os modelos fisicos INC: Bertini,
ISABEL, CEMO3 e INCL4. Resultados normalizados a 75 pA. ......cccooceeeeeneneen. 92
Figura 25. Anisotropia das distribui¢des horizontal e vertical do campo de radiacio neutrdnico
durante 0o bombardeio de prétons ao alvo de ['80]H,O utilizando as bibliotecas
LATSOH - CEMO3. ...ttt e s 96
Figura 26. Anisotropia das distribui¢des horizontal e vertical do campo de radiacio neutrdnico
durante o bombardeio de prétons ao alvo de ['80]H,O utilizando as bibliotecas
LATS0H € TENDL-2015. ...ciiiiiiiiiiiiieeiie ettt ettt s e 98
Figura 27. Taxas de fluéncia por unidade de letargia obtidos pelo MCNPX utilizando os termos
fontes de radiacio LA150H — CEMO3 e LA150H — TENDL-2015, nos pontos P a
P4 e alvo Ti. Resultados normalizados a 1 HA.......ccociiviiiiniiiiniieiiceec e, 99
Figura 28. Taxas de fluéncia por unidade de letargia obtidos pelo MCNPX utilizando os termos
fontes de radiacdo LA150H — CEMO03 e LA150H — TENDL-2015, nos pontos P a
P4 e alvo Ta. Resultados normalizados a 1 LA ......coooiiiiiiiniiiiiccicee e 100
Figura 29. Comparagéo dos resultados das taxas de fluéncia de néutrons térmicos obtidos pelo

MCNPX e os obtidos pelas medidas experimentais para os pontos Py a P4 e alvos T



Figura 30. Comparacédo dos resultados das taxas de fluéncia de néutrons epitérmicos obtidos
pelo MCNPX e os obtidos pelas medidas experimentais para os pontos Py a P4 e alvos
1 T ettt et 106
Figura 31. Comparagdo dos resultados das taxas de fluéncia de néutrons rapidos obtidos pelo

MCNPX e os obtidos pelas medidas experimentais para os pontos Py a P4 e alvos T

Figura 32. Comparag¢do dos resultados das taxas de reacdo de néutrons na folha de Au obtidos
pelo MCNPX e os obtidos pelas medidas experimentais para os pontos Py a P4 e para
08 AIVOS T € Theeiieiiiiiiiee et e 110
Figura 33. Comparacao dos resultados das taxas de equivalente de dose ambiente obtidos pelo
MCNPX e entre as medidas experimentais com o monitor Berthold LB6411 nos

pontos Ps a P7. € para 05 alvos T1 € Ta..coocueeeiiiiiiiiiiiiiiiieeeie e 113



LISTA DE TABELAS

Tabela 1. Dados nucleares das referéncias da norma ASTM E262 - 13 para as folhas de Au.41

Tabela 2. Grandezas que podem ser calculadas pelo MCNP. ..........ccccccvvieiiniiiiiiiieeeineee, 47
Tabela 3. Interpretacdo do erro relativo R.........cooiiiiiiiiiiiiiccec e, 48
Tabela 4. Diferentes combina¢des de modelos fiSiCOS. .....coeeeeeeieieiiieieiieiccecccc e 49

Tabela 5. Coordenadas dos alvos (T1 e Ts) e pontos de medida (P; a P7), distancia dos pontos
aos alvos e os angulos da projecdo XY do vetor T; — P; com a dire¢do do feixe de
TAdIACAO PIIMATIO. 1. eveeieeitiee et ettt e e te e e et e e et te e e et e e e e saeeeeeeneeeeeeens 56
Tabela 6. Produgédo de néutrons durante o bombardeio de prétons no ciclotron para a produgio
do BF (15 MeV de energia e 75 uA de corrente), fornecida pelo fabricante (GE
HEQIIACATE). ...ttt 56
Tabela 7. Distribui¢do do espectro de néutrons para as reacdes do feixe de prétons com o Al,
Si, Cu, Ta, havar e ['®*O]HO utilizado nas simulacdes MCNP para o '8F............. 58
Tabela 8. Resultados das taxas de equivalente de dose ambiente, taxas de fluéncia total e
energias médias dos néutrons obtidos com 0 MCNPX para o '8F. Os resultados foram
NOrmMalizados @ 1 A ...uiii i 65
Tabela 9. Comparacio entre os resultados das taxas de equivalente de dose ambiente H*(10)

obtidos com o0 MCNPX e com o monitor de area Berthold para os pontos Ps a P7,

Tabela 10. Distribui¢do do espectro de néutrons para as reacdes do feixe de protons com o Al,
Si, Cu, Ta, havar e ['®*O]H>O utilizado nas simula¢des Monte Carlo para o °N.... 68
Tabela 11. Resultados das taxas de equivalente de dose ambiente, taxas de fluéncia total e
energias médias dos néutrons obtidos com 0 MCNPX para o 3N. Os resultados
foram normalizados @ 1 LA .....cooiiiiiie et 71
Tabela 12. Comparagio entre os resultados das taxas de equivalente de dose ambiente H*(10)

obtidos com 0 MCNPX e com o monitor de area Berthold para os pontos Ps a P7,

PATA O PN Lottt ettt 72
Tabela 13. Dados das fontes de calibracao utilizadas na determinacgao das curvas de eficiéncia
dO dELECLOT HPGE. ..ot ettt e et e e e ee e e eas 76
Tabela 14. Caracteristicas das folhas de ativacdo Au, In € Ni. ....cccocviiiiiiiiiiniiiiiiiieeei, 77

Tabela 15. Reacdes nucleares e nuclideos ativados para as folhas de ativacdo de Au, In e Ni.



Tabela 17. Condicdes de irradiacdo das folhas de ativag¢do durante a producdo de '8F. ......... 78
Tabela 18. Resultados das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de néutrons obtidos com as
folhas de Au e Au(Cd) (alvo T1). Os resultados estdo normalizados para 1 pA..... 82
Tabela 19. Resultados das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de néutrons obtidos com as
folhas de Au e Au(Cd) (alvo T4). Os resultados estdo normalizados para 1 pA..... 82
Tabela 20. Resultados das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de néutrons obtidos com as
folhas de In (alvo Ti). Os resultados estdo normalizados para 1 pA. .................... 83

Tabela 21. Resultados das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de néutrons obtidos com as

folhas de Ni (alvos Ty e T4). Os resultados estdo normalizados para 1 pA. ........... 84
Tabela 22. Possiveis combinacdes de modelos fisicos INC, Bertini, ISABEL, CEMO03 e INCLA4.
............................................................................................................................ 90

Tabela 23. Especifica¢io dos materiais dos componentes do alvo: ['*0]H,0, Ta e havar. .... 91
Tabela 24. Produgdo de néutrons durante o bombardeio de prétons no alvo de ['80]H20.para
os modelos fisicos INC: Bertini, ISABEL, CEMO03 e INCL4. Resultados
NOTMAlIZAAOS & 75 LA . ..ottt et e 93
Tabela 25. Produgdo de néutrons durante o bombardeio de prétons com ao alvo de ['*OJH-O,
colimador de Ta e folhas de havar utilizando as bibliotecas LA150H - CEMO3.
Resultados normalizados @ 75 A c..ooeeiiiii it 95
Tabela 26. Produgido de néutrons durante o bombardeio de prétons ao alvo de ['*OJH-O,
colimador de Ta e folhas de havar utilizando as bibliotecas LA150H e TENDL-2015.
Resultados normalizados @ 75 A ..cooiiiiiii i 97
Tabela 27. Comparagdo dos resultados das taxas de fluéncia total, energias médias e taxas de
equivalente de dose de néutrons obtidos pelos termos fontes LA150H — CEMO3,
LA150H - TENDL-2015 e MCNP (dados fornecidos pelo fabricante) para os pontos

Py a P4 e alvos T1 e T4. Os resultados foram normalizados para 1 pA de corrente.

Tabela 28. Comparagdo dos resultados das taxas de fluéncia de néutrons térmicos, epitérmicos
e rapidos obtidos pelo MCNPX e as obtidas pelas medidas experimentais com as
folhas de ativacdo de Au e In (E, > 0,5 MeV) para os pontos P; a P4 e alvos T e Ta.
Resultados normalizados @ 1 A .....cooviiiii i e 104

Tabela 29. Comparacgio dos resultados das taxas de reagdo de néutrons obtidos pelo MCNPX
com os obtidos pelas medidas experimentais com as folhas de ativacdo de Au para

os pontos P1 a P4 e alvos T1 e T4. Resultados normalizados a 1 pA. ................... 109



Tabela 30. Comparagéo dos resultados das taxas de equivalente de dose ambiente obtidos pelo
MCNPX e entre as medidas experimentais com o monitor Berthold LB6411 nos

pontos Ps a P7 e para os alvos T e T4. Resultados normalizados a 1 pA............. 112



CDTN
CEM
CNEN
CR
ENDF
Fca
FDG
GE
GEM2
HPGe
TAEA
IBA
ICRP
ICRU
IEN
INC
INCL4
IRD
IOE
ISO
LANL
LN
LTF
MCA
MCNP
MCNPX
MN
NCRP
ORNL
PADC

LISTA DE ABREVIATURAS E SIGLAS

Centro de Desenvolvimento da Tecnologia Nuclear
Cascade-exciton model

Comissao Nacional de Energia Nuclear

Cadmium ratio

Evaluated Nuclear Data File

Cadmium correction factor

2-fluordeoxi-D-glicose

General Electric Company

Generalized Evaporation/Fission Model
High-purity Germanium

Agéncia Internacional de Energia Atomica

lon Beam Application

Comissao Internacional de Prote¢do Radioldgica
Comissao Internacional de Medidas e Unidades de Radiagao
Instituto de Engenharia Nuclear

Intranuclear Cascade

Liege Intra-Nuclear Cascade

Instituto de Radioprotec@o e Dosimetria

Individuo Ocupacionalmente Exposto
Organization for Standardization

Los Alamos National Laboratory

Laboratério de Neutrons

Liquid Filled Target

Multichannel analyzer

Monte Carlo N-Particle

Monte Carlo N-Particle eXtended

Medicina Nuclear

Conselho Nacional de Medidas e Prote¢do Radioldgica
Oak Ridge National Laboratory

Polialil Diglicol Carbonato



PET
RAL
RF
SERTA
SETRE
Tally
TENDL
TLD
UPPR

Positron Emission Tomography

Rutherford Appleton Laboratory

Radio frequency

Servico de Técnicas Analiticas

Servico de Tecnologia de Reatores

Detector

TALYS - based Evaluated Nuclear Data Library
Dosimetro Termoluminescente

Unidade de Pesquisa e Producdo de Radiofarmacos



2.1
2.1.1

2.2
2.2.1

2.3
2.3.1
232
2.3.3
2.34

24

2.5
2.5.1
2.5.2

2.6
2.6.1
2.6.2
2.6.3
2.6.4
2.6.5

3.1

3.2
3.2.1
3.2.2
3.2.3
3.2.4

3.3
3.3.1

3.4

SUMARIO

INTRODUGAOQ ..uuuceirerererereeenesesessesessssssessssesessssssssssesssssessssasessssasessassseseses 23
FUNDAMENTOS TEORICOS ......oouererrerrrerensesensesessesessesesssesessssssesssessseses 28
L85 11l 11 5 1) 1 28
Principio de Operagao...............ccccoueeiiieiiiiieiiiieeee e 29
Interacio de néutrons com a MAEria....ccceeeervericsscnnrecsssnenissssseressssnssesssnans 31
CONCCITOS GETALS «..ooeoeeevvveeeeeeeeecrreeeee e e e scitraaeee e e e s s starareeeaeseeseterraeaessessssesseens 31
Grandezas radiolOZICAS . ....cvvvveeriiecssrsrrsnnssiiessssessanssssessssssssssssssssossssonsasssssssss 34
NUMETO de PAFHICULAS .......ooveeeeeeeiiiieie et e e e aeraeeas 34
FUUXO oottt e et e e an 34
Fluéncia e taxa de fIUENCIA. ............c..eueeeeeeeeieeeiieeeeeiieeeeeeeeeeeree e e ereeeseeree s 34
Equivalente de DOS€ AMBIENIE ............cccooceuueeieiiiiiieiie et 35
Espectrometria de NEULTONS......eeieiiecrisrrssansiiccssssersassssssssssessasssssssssssssosaasssses 35
Espectrometria de néutrons pelo método de ativacio ......ccceeveeiesscneriossvnenes 36
ALIVACAO € ACCAIMENLO ...coc.veeeeieee e eeeciieeeereee e e eiteeeseeaaeeessaeeesnseeeeenes 36
Taxa de reacdo e taxa de fluéncia de NEULIFORS ..............ccceeevevecuneenieeneeainennnn, 39
O Método de Monte Carlo ........ceeeeveeriiseveercsssnnicssssenicssssssiessssssesssssssessanses 43
O codigo computacional MCONP.............ooeeeeceeeeeeiiieeeeeiieeeeeeeeeesiaeeeesreae e 43
Estrutura do arquivo de entrada do MCNP.............cccccceevveeeeimiieeinniiieee 44
Determinagdo da média, variancia e desvio padrdo no MNCP....................... 47
Estimativa do erro relativo N0 MCNP ............cocoociiviieiinniiiiiiiieeeeeceee 48
MOAELOS FISICOS .ccvvveieeeeeeeiiiiie et e e e ae e e e e e e saearaeaeeeeas 48
METODOS E RESULTADOS ....eveuireercrrresessesessesessesessessssssessessssssessssessseses 51
CiClOtron GE PETIFACE-8 ...uccuueeesuvercsueisssuensssesssuescsssnssssssssssssssssssssssssssnssnns 51
Estudo do espectro de néutrons na producio do 8F .......c.ccceeveeeereeecneenenne 53
Modelagem do ciclotron PETIFACE-8.............ccooveeuvveeeeeeiiecciiieeeeeeecirveeee e 53
O termo fonte de radiAgao. ................cocoueeiieioiiiieiiiiiieee e 56

Medidas das taxas de equivalente de dose ambiente com o monitor Berthold. 60

Resultados do estudo do espectro de néutrons na produgdo do '®F................. 63
Estudo do espectro de néutrons na producio do 3N ......ccceveereeeerececnecnenns 67
Resultados do estudo do espectro de néutrons na produgéo do >N................. 69

Analise por ativacio NEULrOMICA .....cccerrerriveriesisnriessseenissenntiesssssnsessssnsaesnns 74



3.4.1 Calibragdo do sistema de eSpectrometriah gaMa .................oceeeeeeeeceeeeeeaceeaanne 74

3.4.2  Determinagdo das taxas de reagdo e taxas de fluéncia de néutrons com folhas
A QHVACGO. ..ottt e et e et e e 76

3.4.3  Resultados da calibracdo do sistema de espectrometria gama........................ 80

3.4.4  Resultados da determinagdo das taxas de reacdo e taxas de fluéncia de

néutrons com folhas de AtiVaCaO ...............cooeveeeiiniviiiiaiiiieeieeeeeee e 81

3.5 Termo fonte de radiacio do ciclotron PET(race-8§ ............cceueeeesvcnerressunees 85

3.5.1 Consideracdes para a estimativa do termo fonte de radiacdo......................... 85

3.5.2 A modelagem do alvo do ciclotron PETIrace-§ ............cccccccevveennceeeniecnnneen. 88

3.5.3  Producdo de néutrons nos componentes do alvo do ciclotron PETtrace-8...... 88

3.5.4  Resultados do termo fonte de radiacdo do ciclotron PETtrace-§.................... 92
3.6 Validacao do modelo computacional do termo fonte de radiacao do

CICIOLION PETIFACE-8....uueeneennneerercrreneenssenssnessaesssenssnssssesssesssessssssssesssasssssses 929

3.6.1 Determinagdo do espectro de néutrons na produgdo do '8F .......................... 99

3.6.2 Comparagdo das taxas de fluéncia total de néutrons na produgéo do 'SF ..... 101

3.6.3 Comparacdo das taxas de fluéncia de néutrons térmicos, epitérmicos e rdpidos
N PrOAUCAO A0 T8F ... 103
3.6.4 Comparagdo das taxas de reagdo de néutrons na produgdo do '8F............... 108

3.6.5  Comparagéo das taxas de equivalente de dose ambiente na produgcdo do '8F112

4 CONCLUSOES .....uoveirernenernessssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssses 114
REFERENCIAS.....vovteetiirresressssssesssssssssssssessssssssssssesssssssssssssssssssssssssssassessssassssassssans 116
ANEXO I - METODO DE IRRADIACOES INTERMITENTES ........cocevurerrerrerrersennes 121
ANEXO II - TABELAS DE INCERTEZA ........ocovsuesteeresreeressessessessssessessassasssssssssessesses 123

ANEXO III - ARQUIVO DE ENTRADA MOCNPX.....cccoivvueeessnrercsssnneecssaneecsssnneccssane 126



23
1 INTRODUCAO

Nos ultimos anos, a Medicina Nuclear (MN) tem utilizado uma revoluciondria técnica
de diagnéstico por imagem, conhecida como Tomografia por Emissdo de Pésitrons (PET), a
qual é capaz produzir imagens tridimensionais de processos funcionais no corpo. A técnica PET
usa o principio de deteccdo de coincidéncia de dois fétons de aniquilacdo resultantes da
decomposicdo de um radionuclideo emissor de poésitron para medir a distribuicdo de
radiotracadores dentro dos tecidos (IAEA, 2008).

A aceitagio das imagens PET deve-se, em grande parte, ao desenvolvimento dos
radiofiarmacos, em particular a do '8F, marcado na molécula de 2-fluordeoxi-D-glicose (FDG),
como fator determinante na expansio da técnica. A produgio de '®F € realizada por aceleradores
de particulas ciclotrons através do bombardeio de dgua enriquecida em '*0 com prétons, através
da reagdo (p,n) transformando o '"*0 em '8F. Além do '®F, os aceleradores ciclotrons também
sdo utilizados na produg¢io de outros importantes radionuclideos PET (!'C, 13N, 130, 1241, %Cu,
entre outros) (SA, 2010).

Durante a producdo destes radionuclideos, radiacdo de bremsstrahlung, raios X
caracteristicos, radiacdo gama e néutrons sio produzidos na forma de particulas secundarias,
devido a aceleracdo do feixe de particulas carregadas e a irradiacdo de alvos dentro do ciclotron.
Os néutrons produzidos durante a operacdo do ciclotron contribuem para exposicio direta ou
indireta dos Individuos Ocupacionalmente Expostos (IOE), devido ao aumento da radiag¢do de
fundo da casamata. Muitos elementos do concreto e os componentes do acelerador podem ser
ativados pelo campo neutronico produzindo radionuclideos de meia vida longa tais como o ®°Co
e 134Cs. Além disso, hd um aumento nas emissdes de gases radioativos provenientes da ativagio
dos elementos do ar dentro da casamata, o que constitui um problema para radioprotecdo dos
individuos do publico (NCRP, 2003; BIRATTARI et al., 1986; IAEA, 2009a).

A energia dos néutrons dentro de um ambiente fechado como uma casamata de concreto
pode variar de forma significativa, o que torna o conhecimento do espectro neutrdnico
imprescindivel para a correta medida e posterior avaliagdo de doses as quais os trabalhadores
expostos a este tipo de radiacdo estdo sujeitos (SANTOS, VILELA, et al., 2011).

A grandeza fisica basica em protecdo radioldgica e espectrometria de néutrons € a
fluéncia em energia de néutrons ®(E). A Comissdo Internacional de Medidas e Unidades de
Radiacdo (ICRU) definiu como grandeza operacional o equivalente de dose ambiente H(d)
utilizada para monitoracio de 4rea (ICRU, 2011). O equivalente de dose ambiente H*(d), em

um ponto de um campo de radiacdo, € o valor do equivalente de dose que seria produzido pelo
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correspondente campo expandido e alinhado na esfera ICRU na profundidade d. A grandeza
operacional relevante na dosimetria de néutrons € o equivalente de dose ambiente H*(10) para
uma profundidade de 10 mm (IAEA, 2008; ICRP, 1996).

A dosimetria de radiacdo de néutrons é uma das tarefas mais complicadas na protecio
radioldgica e esta relacionado principalmente a definicdo das grandezas operacionais ou aos
problemas de ordem prética na concepcao e calibracido dos instrumentos. O desenvolvimento
de instrumentos de medida com respostas precisas em H*(10) em todas as faixas de energias e
diferentes dngulos de irradiacdo € um dos maiores problemas na metrologia de néutrons devido
a que os mecanismos de interacdo no detector de radiacdo sdo diferentes do que no corpo
humano (ICRU, 2001). Outro aspecto critico na dosimetria é a calibracdo, os instrumentos
utilizados devem responder dentro de uma ampla gama de energia para cobrir toda a faixa de
energia do espectro de néutrons, assim, néutrons térmicos e feixes quase monoenergéticos
foram padronizadas em campos de referéncia ISO com o objetivo de calibracdo de instrumentos
(IS0, 2001a).

A simulacdo de instalacdes com néutrons em vérias faixas de energias pode ser realizada
para fins de calibracdo, conforme indicado na norma ISO 12789 (ISO, 2001b). Os principais
requisitos para a qualificacio de uma instalacdo simulada sdo manter as condigdes de
repetibilidade do arranjo da irradiagdo, o que nfo € trivial em um ambiente complexo como um
reator ou um acelerador, e o conhecimento do campo de radiacdo por meio de medi¢des e/ou
célculos de espectrometria. A confiabilidade do sistema de espectrometria deve ser garantida
pela calibracio e validacio em comparagdo as normas metrolgicas nacionais ou
internacionalmente reconhecidas (BEDOGNI, 2006).

A dosimetria de néutrons para fins de protecdo radioldgica tornou-se alvo de estudos
dosimétricos, o que é evidenciado pelas recomendacdes do Conselho Nacional de Medidas e
Protecao Radioldgica (NCRP), Report N°. 144 (NCRP, 2003). Este relatério ressalta as
aplicagdes do método de Monte Carlo e a pouca quantidade de medidas experimentais em
ciclotrons ndo blindados que ratifiquem os resultados dos calculos tedricos.

Meéndez e colaboradores, em 2005, realizaram um estudo do campo de néutrons ao redor
de um ciclotron néo blindado fabricado pela IBA (lon Beam Application) modelo Cyclone 18/9,
que bombardeia prétons com energia até 18 MeV, durante a produgio do '8F, utilizando os
detectores termoluminescentes (TLD) 600 e 700, inseridos nas esferas de Bonner e simulacdes
com o c6digo MCNP. Para o desdobramento do espectro foi utilizado o algoritmo SPUNIT e a

matriz UTA4 (MENDEZ, INIGUEZ, et al., 2005).
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Em 2007, Fernandez e colaboradores utilizaram o sistema de esferas de Bonner UAB-
BSS, constituido de oito esferas moderadoras de polietileno de didmetro entre 2 a 12 polegadas,
um contador proporcional de *He e folhas de ativa¢do de ouro ('’ Au). O ciclotron PET utilizado
foi o Cyclone 8/9 da IBA com energia de protons de 18 MeV da Clinica Universitaria de
Navarra na Espanha (FERNANDEZ, AMGAROU, et al., 2007).

Em 2008, Gallerani e colaboradores, realizaram um estudo para avaliar o equivalente de
dose ambiente dentro da casamata de um ciclotron PETtrace de 16,5 MeV utilizando quatro
diferentes reacdes, O'%(p,a)N'3, H2O'¥(p,n)F'8, 2°Ne(d,a)F'® e “N(p,a)C!'. Neste estudo, foi
utilizado um conjunto de trés dosimetros para néutrons rapidos e trés para néutrons térmicos.
Os dosimetros para néutrons térmicos estavam constituidos por um cartdo de aluminio
encerrando dois dosimetros TL: °LiF(Mg,Cu,P) e "LiF (Mg,Cu,P). Os dosimetros para néutrons
rapidos estavam constituidos por uma estrutura planar de carbonato de polialil diglicol (PADC)
em um envoltério de polietileno (GALLERANI, CICORIA, et al., 2008).

Em 2009, Jye-Bin Lin e colaboradores avaliaram a distribuicdo de néutrons dispersos
na casamata do ciclotron médico PET RDS-11 pela técnica de anélise por ativacdo neutrOnica
(NAA). Néutrons foram gerados na produgio de nuclideos radioativos, tais como '®F, ''C, 3N
e %0, para uso de diagnostico. A folha de indio foi adotada para avaliar a intensidade dos
néutrons térmicos e rdpidos, com base nas reagdes do In(nem,y)!'*™In e do "In(ngn’)!>™In,
respectivamente (LIN, LEE, et al., 2009).

Fujibuchi e colaboradores, em 2012, mediram os fluxos de néutrons térmicos em torno
dos ciclotrons Cypris HM-18 e GE PETtrace pelo método de ativacdo neutrdnica. Folhas de
ouro foram posicionadas nos pisos das salas dos ciclotrons em intervalos de 50 cm do alvo. A
relacdo entre os néutrons térmicos e epitermais foi avaliada com o uso de duas folhas de ouro,
uma das quais foi coberta por placas de cidmio de 1 mm de espessura. Todas as medidas foram
realizadas enquanto o feixe de prétons dos ciclotrons irradia o alvo de dgua enriquecido a 98%
com 80 (FUJIBUCHI, HORITSUGI, et al., 2012).

Em 2015, Cruzate estimou espectros de energia para néutrons e fotons, induzidos por
prétons de 18 MeV no alvo H>'30, utilizando o cddigo MCNPX com se¢des de choque da
biblioteca ENDF/B VII versdo 0, para todos os materiais, exceto para o 80, para o qual, a
biblioteca TENDL-2012 foi usada (CRUZATE, 2015). Esta estimativa foi validada contra um
experimento recente realizado na Agéncia Japonesa de Energia Atomica (JAEA)
(HAGIWARA, SANAM]I, et al., 2011)

No Brasil, no Instituto de Engenharia Nuclear (IEN), Reina estabeleceu uma

metodologia para minimizacdo das doses recebidas pelos IOE nas instalagdes de seus
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aceleradores ciclotrons, CV-28 e RDS-111. O desenvolvimento da metodologia foi baseado em
dados experimentais para a reacdo O'8(p,n)F'® dos ciclotrons e na elaboragdo de modelos
computacionais utilizando o método de Monte Carlo (SILVA, 2010).

No ciclotron da Unidade de Pesquisa e Producio de Radiofarmacos (UPPR) do Centro
de Desenvolvimento da Tecnologia Nuclear (CDTN/CNEN), em Belo Horizonte, um estudo
do espectro de energia do campo de radiagdo neutrdnica, para avaliacdo do equivalente de dose
ambiente H*(10) foi realizado durante a producdo do '®F. Um sistema modificado de
espectrometria de Bonner com TLD-600 e TLD-700 foi utilizado com trés cddigos de
computador diferentes para desdobrar os dados do espectro de néutrons (GUIMARAES, 2012a,
2012b).

Neste trabalho pretende-se estudar e caracterizar o campo de radiag@o neutrdnico gerado
pelo ciclotron GE PETtrace-8 do CDTN durante a produgdo do radionuclideo '8F. O c6digo
computacional MCNPX foi utilizado para modelar o ciclotron e suas principais estruturas,
assim como, os termos fontes de radiacdo propostos neste trabalho. Medidas experimentais
utilizando o método de analise por ativacao neutronica foram realizadas com folhas de ativagao.
Medidas com o monitor Berthold LB6411 foram realizadas para determinar o equivalente de
dose ambiente dos néutrons gerados durante as producdes do '*F.

O objetivo principal deste trabalho € propor uma metodologia para o mapeamento do
fluxo e estimativa do termo fonte de radiacdo de campos de néutrons gerados pelo ciclotron GE
PETtrace-S.

Os objetivos especificos deste trabalho séo:

= Estudar o espectro em energia do campo de radia¢do neutrdnico durante as produgdes
do 8F e do 13N.

= Determinar a taxa de fluéncia de néutrons pelo método de anélise por ativacdo
neutrdnica.

= Modelar e validar computacionalmente o termo fonte de radiacdo do ciclotron

PETtrace-8.

Este trabalho esta organizado por quatro capitulos. No capitulo 2 é apresentada uma
revisdo bibliografica sobre o ciclotron e seu principio de operacio, a espectrometria de néutrons
pelo método de anélise por ativagdo neutrdnica e uma breve descri¢cdo do c6digo computacional
MCNPX. No capitulo 3 é apresentada a metodologia utilizada, o estudo inicial do espectro de
néutrons usando o modelo inicial do termo fonte de radiacdo de néutrons, uma descri¢do das
medidas experimentais, o estudo do termo fonte de radiacdo de prétons, e uma breve descri¢io

dos materiais e sistemas dosimétricos utilizados. No mesmo capitulo 3 sdo apresentados e
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discutidos os resultados obtidos nas simulacdes e a validacdo dos termos fontes de radiacdo

propostos. Finalmente, no capitulo 4 sdo apresentadas as conclusdes finais sobre o trabalho.
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FUNDAMENTOS TEORICOS

Ciclotron

O ciclotron € uma maquina que acelera ions em viacuo por um campo elétrico alternado,

ao longo de o6rbitas circulares de raio crescente num campo magnético, resultando em uma

trajetoria espiral ao longo do percurso de aceleragdo. Os ciclotrons sdo desenhados em

diferentes tamanhos dependendo da fung¢io a que sdo destinados, principalmente da

caracteristica e do tipo de producdo do radionuclideo.

As caracteristicas basicas de todos os ciclotrons sdo as mesmas, a diferenca dos

ciclotrons mais modernos, estes sdo compostos principalmente por (GE, 2004a; IAEA, 2009b):

Fonte de fons, a qual gera os fons positivos ou negativos que sdo acelerados. Ela se
localiza no centro do ciclotron.

Sistema de extracdo, que direciona o feixe de particulas internas com o orificio de saida
do feixe selecionado. Para o caso de ions negativos acelerados, no fim da trajetoria,
passam por uma folha fina de carbono, perdem os elétrons e se tornam ions positivos,
permitindo o direcionamento do feixe pelo sistema de magnetos.

Sistema de magnetos ou imds, o qual fornece o campo magnético que mantém as
particulas aceleradas em Orbitas controladas. Em combinagcdo com a blindagem do
campo de radiagdo, integrada opcionalmente, o sistema do ima também atenua a
radiagdo em algum grau.

Sistema de vacuo, o qual permite manter o nivel de vicuo da cdmara para o nivel de
pressdo necessaria para permitir que as particulas sejam aceleradas com menores perdas
de feixe (low gas stripping). O vacuo também proporciona isolamento para os campos
de radiofrequéncia de alta tens3o.

Sistema de radiofrequéncia (RF), o qual fornece o potencial para a aceleracdo das
particulas. A tensdo de aceleracdo alterna com uma frequéncia que é um multiplo par
da frequéncia da revolucdo da 6rbita das particulas no ciclotron.

Sistema de alvos, no qual o feixe de fons é direcionado para que ap6s uma da reagcdo
nuclear seja produzido o radionuclideo de interesse. Apoés a irradiagdo, o alvo, que pode
ser liquido, s6lido ou gasoso, € encaminhado para o sistema de radioquimica para
processamento adicional.

A Figura 1 apresenta o esquema do ciclotron PETtrace com suas principais partes ou

subsistemas.
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Figura 1. Esquema do ciclotron PETtrace com suas principais partes ou subsistemas.
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Fonte: Adaptado de (GE, 2004b).

2.1.1 Principio de operacdo

De acordo com a teoria da eletrodinamica, a frequéncia de rotacdo de uma particula

carregada que viaja num campo magnético é independente do raio da Orbita. A energia da

particula aumenta a medida que a velocidade da particula aumenta. O ciclotron utiliza esta

caracteristica para produzir particulas de razoavelmente alta energia num espaco relativamente

confinado. A camara de aceleracdo do ciclotron € colocada entre os polos de um campo

magnético homogéneo (Figura 2) (IAEA, 2008).
O campo magnético do ciclotron, aplicado perpendicularmente ao plano da érbita dos

fons, faz com que os mesmos viajem em Orbitas circulares. Para o caso do ciclotron

PETtrace, o campo magnético é da ordem de 1,8 T (GE, 2005; IAEA, 2008).
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Figura 2. Estrutura de um ciclotron mostrando o im4, estrutura “D” e fonte de ions.
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Fonte: Adaptado de (IAEA, 2008).

No PETtrace, os ions de hidrogénio (H") ou deutério (D"), produzidos na fonte de ions,
sdo acelerados para fora do centro. Os fons sdo acelerados pela agdo de um campo elétrico
alternado, produzido entre dois ou mais eletrodos em forma de D, chamados “D”, entre os quais
os fons passam sucessivamente a cada volta (Figura 3). A polaridade dos eletrodos € invertida
em sincronismo com a passagem dos ions, de forma que os fons ganham impulso a cada
passagem. Uma vez que a frequéncia de rotacdo das particulas permanece constante com o
aumento da energia das particulas, o didmetro da 6rbita aumenta até que a particula pode ser

extraida até a borda exterior da maquina (IAEA, 2008).

Figura 3. (a) Extracdo dos ions na fonte de ions e (b) principio da trajetéria do feixe em uma estrutura “D”.

(b)

Fonte: Adaptado de (GE, 2005).
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2.2 Interacido de néutrons com a matéria

2.2.1 Conceitos gerais

A descoberta do néutron em 1932 por James Chadwick teve uma importincia
fundamental no desenvolvimento das ci€ncias nucleares. A massa relativamente elevada e a
auséncia de carga elétrica sdo propriedades especialmente interessantes dos néutrons que
conferem aos mesmos inumeras aplicacdes cientificas e tecnoldgicas.

Os néutrons podem ser gerados por reatores nucleares, aceleradores de particulas,
fontes radioisotépicas, entre outros. Em cada caso, eles sdo removidos do nucleo de um

atomo por algum processo de rearranjo nuclear, e, desta forma, podem apresentar um

espectro em energia compreendido desde néutrons de baixa energia (E, < 2x107 eV) até
néutrons de alta energia (E, > 100 MeV) (BYRNE, 1994).

E conveniente classificar os néutrons de acordo com suas energias. Essa
classificacdo em grupos de energia € arbitraria. Uma das classificacdes mais utilizadas para

néutrons em termos de energia € apresentada a seguir:

= Néutrons térmicos: E.<0,025 eV
= Néutrons epitérmicos: 0,025 eV <E, <10 keV

= Né&utrons lentos: 10 keV < E, <100 keV

* Neéutrons rapidos: 100 keV <En <10 MeV

= Neéutrons Relativisticos: E.>10 MeV

Entretanto, para facilitar o estudo em dosimetria neutr6nica, geralmente sdo
consideradas apenas trés faixas energéticas, onde é considerada a energia de corte do

cadmio e classificados da seguinte forma (IAEA, 1985):

= NeEéutrons térmicos: E.<04eV
= Neéutrons epitérmicos: 0,4 eV <E,<100 keV
= Neéutrons rapidos: 100 keV < E, <20 MeV

2.2.1.1 Interacdo de néutrons térmicos

Sdo denominados néutrons térmicos, aqueles cuja distribui¢do de energia é a mesma que
a dos atomos e moléculas do meio no qual interagem. A consequéncia dessa interacdo é o
equilibrio térmico dos néutrons com o meio alvo, permanecendo maior tempo nas vizinhancas

dos ntcleos, o que aumenta a probabilidade de serem capturados. Estes néutrons ao serem
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capturados pelo nicleo produzem comumente reacdes de captura, mas reagdes do tipo (n,y),
(n,p), (n,a) ou (n,f) também podem ocorrer (IAEA, 1985).
Em condi¢des de equilibrio térmico, sua distribuicdo segue a distribuicdo de Maxwell

de velocidades, conforme descrito na Equagéo (1):

4 [ m 1" 1 mv?
n(v)dvzﬁ[ﬁ} exp —5 T dv (1)

onde, n(v)dv é o nimero de densidade com velocidades entre v e v + dv; m é a massa do néutron;
k € a constante de Boltzmann; e T é a temperatura absoluta em Kelvin.

A densidade total do néutron é dada por:
n, = I n (v) vdv
0

A velocidade mais provavel é:

_(2kTY”
e

e possui um valor de 2200 m.s™' a 20 °C. A sua energia média é de aproximadamente Ep = kT

= 1/2 mv; e seu valor é 0,0253 eV a 20 °C. E evidente que a energia de um néutron térmico

depende da temperatura do meio onde ele interage e, apesar de os néutrons térmicos nio terdo
a mesma energia, a maioria situa-se perto do valor mais provavel. Todos os néutrons térmicos
sdo considerados como tendo energias abaixo de 0,4 eV, o que corresponde a energia de corte

da absorcdo do cadmio (IAEA, 1985).

2.2.1.2 Interacdo de néutrons Epitérmicos

Os néutrons epitérmicos sdo produzidos como resultado da colisdo elastica dos néutrons rapidos
com materiais de baixo nimero atdmico. Os néutrons moderados com este tipo de interacio
apresentam um espectro proporcional a 1/E e a sua distribui¢do é proporcional ao inverso da

velocidade (1/v).

As interagGes dos néutrons epitérmicos incluem a interacdo 1/v para néutrons térmicos, mas
para elementos com nimeros atdmicos intermediarios e superiores, reagdes do tipo (n,p), (n,a),

(n,f) e de espalhamento ineléstico (n,n’) s@o possiveis (IAEA, 1985).
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2.2.1.3 Interacdo de néutrons Rdpidos

Os néutrons rapidos sdo aqueles que possuem energia superior a algumas centenas de keV.
Nesse intervalo de energia os néutrons possuem energia suficiente para interagir com a grande
maioria dos nucleos através de reacdes limiares, € ndo somente por captura neutrénica ou

espalhamento (IAEA, 1985).

2.2.1.4 Interagdo do néutron com a matéria

A interacdo dos néutrons com a matéria pode ser dividida em dois principais processos
considerando o estado energético do nucleo alvo ap6s a interagdo.

Um desses processos ocorre quando a energia cinética total da interagdo do néutron com
o nucleo alvo é conservada. O nicleo permanece em seu estado fundamental e ndo ha alteracio
de sua estrutura nuclear. Este processo é denominado de espalhamento elastico (KNOLL,

2010).

[N

O outro processo, denominado de absorcdo, ocorre quando o néutron incidente

[N

absorvido pelo nicleo alvo, e pelo menos parte da energia cinética do néutron incidente
absorvida por ele, deixando-o excitado. A excitagdo do nucleo gera outros fenomenos, dentre
0s quais se destacam o espalhamento ineléstico, a captura radioativa, a fissdo induzida e a
producdo de particulas carregadas (KNOLL, 2010).
= No espalhamento inelastico, o néutron incidente é absorvido pelo nicleo alvo. Em
seguida, o nicleo excitado emite um néutron com energia diferente do incidente. Mesmo
apds essa emissdo, o nucleo poderd ainda ndo ter alcancado a estabilidade, sendo
necessario liberar o excesso de energia através da emissdo de radiacido gama.
= Na captura radioativa, o néutron incidente forma, com o nicleo alvo, um nicleo
composto que apresenta energia de excitacdo igual a energia de ligacdo do néutron,
acrescida a energia cinética do néutron incidente. Em todas as faixas de energia do
néutron incidente, observa-se captura radioativa, porém ocorre com maior frequéncia
para néutrons térmicos.
= A fissdo induzida € a fragmenta¢do do niicleo em duas ou mais partes apds absorver o
néutron. Este tipo de rea¢do € mais provavel com néutrons térmicos no 23U, 2°Pu e
233U. Com néutrons répidos, este processo ocorre na maioria dos nicleos pesados.
Durante a fissdo induzida, ocorre a liberacdo de diversos tipos de radiacdo, dentre os

quais, néutrons e raios gama.
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2.3 Grandezas radiolégicas

As grandezas radioldgicas relevantes na dosimetria e radioprote¢do para o campo de

néutrons sdo definidas a seguir.
2.3.1 Niumero de particulas

O ntimero de particulas, N, é o nimero de particulas emitidas, transferidas ou recebidas.
A distribuicao, Ng, do nimero de particulas em relacdo a energia vem dada por:

dN
N, =— 2

onde dN é o numero de particulas com energias entre E e E+dE. O nimero de particulas por
unidade volume, n, vem dado por:

dN
- 3
n 3

onde dN é o numero de particulas no volume dV. Outra defini¢do de n € a de densidade numérica

de particulas (ICRU, 2011).

2.3.2 Fluxo

O fluxo N é definido como a razdo entre dN e dt, onde dN € o incremento do nimero
de particulas no intervalo de tempo dt, assim:

deN

- 4
dt @

A unidade do fluxo é o inverso do segundo (s™') (ICRU, 2011).
2.3.3 Fluéncia e taxa de fluéncia

Define-se a fluéncia @ como a razdo entre dN e da, onde dN é o nimero de particulas
incidentes em uma esfera com area de secdo transversal da, ou seja:

qp:d_N

da )

A unidade da fluéncia € o inverso do metro quadrado (m?) (ICRU, 2011).
A taxa de fluéncia ¢ € definida como a razdo do incremento da fluéncia num dado

intervalo de tempo dr. E representada por:

¢ = (6)
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A unidade de taxa de fluéncia é m™~s” (ICRU, 2011).
2.3.4 Equivalente de Dose Ambiente

O equivalente de dose ambiente, H'(d) em um ponto de um campo de radiagdo, é o
equivalente de dose que seria produzido pelo campo expandido e alinhado correspondente na
esfera ICRU, na profundidade d, no raio oposto a dire¢do do campo alinhado (ICRU, 2011).

O equivalente de dose ambiente ¢ uma grandeza utilizada para monitoragdo de area.
Para a dosimetria de néutrons, o valor de d é igual a 10 mm, H'(10), para radia¢des fortemente
penetrantes. A unidade do equivalente de dose ambiente, no Sistema Internacional de Unidades
(SI), € o joule por quilograma (J. kg'!') mais conhecida como sievert (Sv) (IAEA, 2001; ICRU,
2011).

2.4 Espectrometria de néutrons

Com a descoberta do néutron, observou-se que este se apresentava em um intervalo
muito amplo de energia e por possuir um comportamento particular em faixas energéticas
distintas, os pesquisadores foram levados a caracterizar seu espectro em termos de energia.

Com o tempo, alguns sistemas de espectrometria foram elaborados e, desde entdo, a
espectrometria neutrdnica tem contribuido com o desenvolvimento da fisica nuclear, tornando-
se uma importante ferramenta em varios outros campos como, por exemplo, na tecnologia
nuclear e na radioterapia.

Para a realizacdo da espectrometria neutrOnica, existem alguns métodos utilizados
tradicionalmente, os quais sdo geralmente divididos de acordo com os principios empregados
para a deteccdo do néutron ou com o tipo de arranjo experimental utilizado para determinar sua
energia (KNOLL, 2010; TSOULFANIDIS e LANDSBERGER, 2011).

= No primeiro método, o néutron é espalhado e a energia do nicleo de recuo é medida
(esse método € o mesmo que levou a descoberta do néutron);

= O segundo método permite que seja obtida a energia das particulas carregadas emitidas
a partir de uma reacao nuclear néutron induzida;

= O terceiro método realiza a espectrometria dos néutrons através do conhecimento de sua
velocidade, método muito estudado e denominado de técnica do tempo de voo;

= No quarto método, a energia minima do néutron € determinada através do surgimento
de um efeito da reag@o néutron-induzida como, por exemplo, um raio gama com energia

bem definida;
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= E finalmente, o quinto método vale-se da distribui¢do energética em um conjunto de
detectores.

Independentemente do método empregado, a maioria dos sistemas de espectrometria
utilizados nos laboratérios foram concebidos entre os anos 1960 a 1980 e consequentemente,
aprimorados desde entdo.

Diferentes sistemas foram desenvolvidos para realizar espectrometria neutronica, sendo
os mais utilizados os detectores limiares (ativagao ou fissao), os contadores proporcionais de

3He, cintiladores de Lil, detectores de protons de recuo e o método do tempo de voo.
2.5 Espectrometria de néutrons pelo método de ativacao

Uma amostra de um determinado material pode ser exposta a um fluxo de néutrons
durante um periodo de tempo e, entdo removida para que a radioatividade induzida naquele
material possa ser contada. As radiacdes medidas podem entdo ser usadas para deduzir
informagdes sobre o nimero e/ou distribuicdo de energia dos néutrons no campo de origem. Os
materiais usados desta forma sdo frequentemente chamados de detectores de ativacdo (KNOLL,
2010).

Como as se¢des de choque para reacdes de néutrons sdo mais altas para baixas energias,
os detectores de ativag@o sdo comumente aplicados para a medi¢do de néutrons lentos. Para
conseguir um elevado grau de sensibilidade, sdo escolhidos materiais que possuem valores de
secdo de choque elevados para uma reagdo induzida por né€utrons, o que conduz a uma forma
mensuravel da radioatividade. Como o livre caminho médio dos néutrons em materiais de alta
secdo de choque € pequeno, a espessura do material deve ser mantida pequena para evitar a
perturbagdo do fluxo neutrdnico sob medicdo. Assim, a forma geométrica comum do material

€ a de uma folha fina ou a de um fio de pequeno diametro (KNOLL, 2010).
2.5.1 Ativagdo e decaimento

A deteccdo de néutrons pode ser realizada indiretamente medindo-se a radioatividade
que € induzida nas folhas de ativacdo devido a interacdo com um fluxo de néutrons. Para o caso
onde o fluxo de néutrons permanece imperturbavel, a taxa de reagcdo (R), na qual as interagdes

de ativacdo ocorrem dentro da folha, € dada pela seguinte expressao:

Reacoes por segundo = _”N(x, v, z)J(E) @ (E,x, y, z) dVdE @)

vol 0
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onde, ¢ € a secdo de choque de ativagéo sobre o espectro de néutrons, ¢ € a taxa de fluéncia de

néutrons e N € o nimero total de nicleos radioativos presentes na folha de ativacao.

Em geral, R pode ser uma funcio do tempo, no entanto, para problemas estacionarios, a
taxa de reacdo R pode ser considerada constante. Isto pressupde que o fluxo de néutrons
permanece constante. Por outro lado, considerando que o fluxo de né€utrons é independente da

posicdo no detector, e que o nimero total de &tomos na folha é N, a Eq. (7) torna-se:

R=N[o(E)¢(E)dE (®)
0
A integral sobre a energia da Eq. (8) € normalmente expressa como (TSOULFANIDIS
e LANDSBERGER, 2011):

TdEa(E);b(E)=5T¢(E)dE=5¢=a¢ )

Isto €, a secdo de choque microscopica média € usada, mesmo que a barra superior que
indica a média seja descartada. A Eq. (8) serd usada sem a barra superior, mas deve-se
considerar que ¢ ¢ uma média sobre o espectro de energia dos néutrons. Desta forma, a taxa de
reacdo R torna-se:

R=0¢N (10)

A medida que a folha é irradiada, a espécie nuclear radioativa que é formada também
sofre decaimento radioativo. A taxa de decaimento é dada simplesmente por AN, onde 4 é a
constante de decaimento. A variagdo da taxa em N € dada pela diferenca entre a taxa de
formacdo e a taxa de decaimento:

d—N:R—AN (11)
dt

Como mencionado anteriormente, assume-se que R € uma constante, deduzindo que o
fluxo de néutrons ndo varia durante a exposicio, e considerando desprezivel a diminui¢do no
nimero de nicleos alvo durante a medi¢do. A solucido da Equagdo (11) para a condicio N =0

emr=02§¢:

N()=2 (=) (12)

A(r)=R(1-¢™) (13)
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Assume-se que a irradiacdo é definida para um tempo de duragéo g, no qual a folha é

removida com uma atividade A:
A=R(1-¢™) (14)

Ap6s a exposi¢do ao fluxo de né€utrons, a folha € transferida para o detector HPGe para
a medicdo da sua atividade induzida. Como a atividade esta continuamente decaindo durante
esta etapa, deve-se ter em conta cuidadosamente cada um dos momentos envolvidos. A

contagem ¢ realizada num intervalo de tempo entre ¢; e £ (Figura 4).

Figura 4. A atividade de um detector de ativacdo apds a inser¢do em um fluxo de néutrons constante em t =0 e

remoc¢do no tempo = #p. O nimero medido € proporcional a drea sob a curva de decaimento entre ?; € 2.

Al
A
Ay

Y

ty t t2 t

I < Ta ‘;If- Ta —* t »

Fonte: Adaptado de (KNOLL, 2010).

Assim, a atividade induzida em termos do nimero de contagens serd (Anexo I):

() .
el ye_”“” (1 - ) ()
Portanto, a partir das Equacgdes (16) e (15), a taxa de reacdo é dada por:
. A(C-B) -
el e M (1 —e M ) (1 —e M )

onde, A € a constante de decaimento; C € o nimero de contagens; B € o nimero de contagens

de fundo no detector no intervalo de tempo t2 - #;; ¢ é a eficiéncia de contagem; I, é a
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probabilidade de emissdo de raios y; Ti; € o tempo de irradiacdo em [s]; Tu4; € o intervalo de
tempo entre o fim da irradiag@o e o inicio da contagem, #; - ty, em [s], e . € o tempo de contagem
no detector, 2 - 7, em [s].

Um parimetro importante que deve ser considerado é a correlagdo do tempo de
irradiacdo em relacio a meia vida do radioisétopo produzido (TSOULFANIDIS e
LANDSBERGER, 2011). Assim:

= Para tempos de irradiacdo curtos comparados com a meia vida, a atividade se incrementa
linearmente com o tempo.
Se AT, for muito menor quel, tem—se que e =1-AT, 0 (1 —e M ) = AT,

Assim, a atividade induzida e a taxa de reacdo sdo definidas pelas seguintes expressdes:

A =RAT; (18)

R= (C-B
- el, e M (1 —e M )T.

il

19)

= Para tempos de irradiacdo muitas vezes superiores comparados com a meia vida, a atividade
alcanca um valor de saturacio (As). Teoricamente, a atividade de saturagdo € atingida para
t =00 (Tiy = 6T112).

Assim, a atividade de saturagdo é definida pela seguinte expressao:

A =R=0¢N (20)

A= A(C-B)
T el, e M (l—e_m” ) (1 —e M )

21

2.5.2 Taxa de reacdo e taxa de fluéncia de néutrons

2.5.2.1 Taxa de reagdo de néutrons térmicos e epitérmicos

A taxa de reac@o por dtomo, isto €, sem considerar o nimero total de niicleos radioativos
(N), de uma folha de ativagdo nua, exposta a um campo misto de néutrons térmicos e

epitérmicos ou de ressonancia é dada por (ASTM, 2013):

R=R,*R,, )
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onde Ry, representa apenas a parte da taxa de reagdo que € induzida por néutrons térmicos e
Rres representa a contribuicdo epitérmica.
Na convengdo de Stoughton e Halperin, a taxa de reacdo na Equacgdo (22) pode ser expressa

comao:

S |
R :¢og0-0+¢ega-o[fl + 0 :| (23)

80,

onde, Qo € Qe s30 as taxas de fluéncia de né€utrons térmicos e epitérmicos; oo € a secao de choque
a 2200 m/s; Ip € a integral de ressonincia; f; € a fungdo que descreve a ativagdo na faixa
epitérmica de um detector 1/v; w” é uma funcgéo, que explica a divergéncia da se¢do de choque
a partir da lei 1/v; e g € o fator de Westcott. Todos estes pardmetros sdo definidos na norma
ASTM E262 - 13 (ASTM, 2013).

Para avaliar as contribui¢des dos néutrons térmicos e epitérmicos, estes podem ser
separados através de uma técnica conhecida como método de diferenca de cidmio. Este método
€ baseado no fato de que o caddmio € um eficaz absorvedor de néutrons abaixo de alguma
energia, Ecq, mas passam néutrons com energias acima de Ecq. A Ecq é conhecida como a
“energia eficaz de corte de cddmio” e € igual a 0,4 eV (BECKURTS e WIRTZ, 1964; IAEA,
1985).

A folha irradiada sob estas condicdes estd apenas sujeita a reagdes com os chamados
néutrons epitérmicos, que ndo foram absorvidos na cobertura de cidmio. A taxa de reacdo para
uma folha coberta de cddmio € Rcg, e € relacionada com R a partir da razdo de cddmio (CR)

(ASTM, 2016):
CR=— (24)

A diferenca entre as taxas de reagdo R e Rca corresponde a parte da atividade da folha

nua que € induzida pelos néutrons que sao capturados no cadmio (IAEA, 1985),

CR-1
RCd -R= R(FJ = RFCd (25)
onde,
CR-1
R =S (26)

A taxa de reacdo em termos da taxa de fluéncia de néutrons epitérmicos, € definida

comao:



41

R,=¢l, 27)

A Equacdo (27) pode ser usada para eliminar o parametro desconhecido na Equacdo
(23), isto é, a taxa de fluéncia de n€utrons epitérmicos, @e. Assim, pode ser obtida unicamente

uma expressdo em termos da taxa de reacdo de néutrons térmicos (ASTM, 2013):
a,w

$,50,=R, =R-R,, (1+ 8% ¢ +_J (28)
10 10

Todos os métodos de medigdo estdo sujeitos aos efeitos do auto blindagem de néutrons,
assim, a versdo modificada da Equacdo (28), que leva em considerago tanto um fator de auto

blindagem térmico (Gwm), como um fator de auto blindagem epitérmico (Gres) €:

th

Gth

1 g, ow 29)
=— R—RCd(H £% fit OW]

¢ogao =

th Gres I 0 Gres I 0

A Tabela 1 apresenta os dados nucleares das referéncias da norma ASTM E262 - 13

utilizadas neste trabalho para as folhas de Au.

Tabela 1. Dados nucleares das referéncias da norma ASTM E262 - 13 para as folhas de Au.

Reacdo o0 barns g (T=293 K) To/goo w’ Gies G

97Au(n,y)!®Au 98,69 + 0,09% 1,005 15,7£0,3 0,0500 0,987 1,000

2.5.2.2 Taxa de fluéncia de néutrons

Para avaliar as contribui¢des de néutrons térmicos, epitérmicos e rapidos na casamata
do ciclotron, foram determinadas as taxas de fluéncias de néutrons (KNOLL, 2010;
TSOULFANIDIS e LANDSBERGER, 2011 e PRICE, 1958).

A partir das Equacdes (8) e (9), a taxa de fluéncia de néutrons térmicos é dada por:

¢, =—= (30)

onde, ¢w € a taxa de fluéncia térmica e 6o e N sdo a secdo de choque a 2200 m/s e 0o nimero
total de nucleos radioativos presentes na folha, ja definidos anteriormente.
A taxa de fluéncia de néutrons epitérmicos é devida a atividade induzida na folha coberta

pelo cadmio, assim, a partir da Eq. (8), tem-se a expressao:
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R, =N T o(E)¢(E)dE €1y

Nesta faixa de energia, os néutrons desaceleram com um espectro 1/E; isto é, ¢(E) é
dado por K/E, onde K é uma constante (PRICE, 1958; BECKURTS e WIRTZ, 1964).
¢(E)dE:Kd?E (32)
Substituindo a Eq. (32) na Eq. (31), e colocando o limite superior na integral conforme
a faixa de néutrons epitérmicos, temos que:
10keV o E
R, =NK | a(E)

0,4eV

dE (33)

A integral na Eq. (33) é conhecida como integral de ressonancia (o), ja apresentada na
Eq. (23); seus valores sdao encontrados na literatura (MUGHABGHAB, 2003). A partir da

ultima equacdo, pode-se considerar a seguinte relacao:

=R (34)
I,N
Substituindo a Eq. (34) na Eq. (33) e realizando a integragao, tem-se a expressdo da taxa
de fluéncia de néutrons epitérmicos:

¢ _ Rew 1| E2 (35)
° I,N E

onde, E; é a energia eficaz de corte de caddmio, 0,4 eV; E> € a energia limite adotada para a faixa
de néutrons epitérmicos, 10 keV.
Para avaliar as contribui¢des de néutrons rapidos na casamata do ciclotron, foi utilizado
o método de reagdes de ativacdo de limiar (KNOLL, 2010; TSOULFANIDIS e
LANDSBERGER, 2011 e PRICE, 1958). A taxa de fluéncia de néutrons rapidos € dada por:
E R

b, = (36)

Onde o € definida como o valor médio da se¢do de choque acima do limiar, E7 é a

energia limiar e E € a energia maxima definida para a reacdo de interesse.



43

2.6 O Método de Monte Carlo

O estudo do transporte de radiagdo em um sistema pode ser realizado através de métodos
computacionais deterministicos ou por métodos computacionais estocasticos.

No método deterministico, 0 comportamento das particulas é determinado através da
solugdo da equagdo de transporte. Porém, para resolvé-la é necessario considerar varias
aproximacdes, por exemplo, de espaco, tempo e energia, o que em problemas praticos implica
em solugdes pouco realistas (KALOS e WHITLOCK, 2008).

O método estocastico, que tem como seu principal representante a técnica de Monte
Carlo (MC), ndo considera aquelas simplificacdes, pois, as relagdes de espaco tempo e energia
do sistema sdo representadas em um subespaco adimensional através de fungdes de densidade
de probabilidade (KALOS e WHITLOCK, 2008).

O método de Monte Carlo provou ser uma ferramenta poderosa e versatil na solucio de
problemas de transporte de particulas que sdo dificeis ou impossiveis para resolver
adequadamente por outras técnicas matematicas.

Na forma bésica do método, realiza-se uma “experiéncia” no computador simulando os
processos fisicos reais que regem o comportamento real das particulas sdo considerados nas
simulagdes. A ideia principal é criar uma série de histérias de vida (ou seja, 10%) das particulas
de origem, usando técnicas de amostragem aleatorias para representar as leis de probabilidade
que descrevem o comportamento real das particulas e para rastrear passo a passo a passagem
aleatoria das particulas através do meio. A histdria de uma particula € seguida até que ela ndo
possa mais contribuir com informacdes de interesse para o problema em questdo. O histérico
de vida € entdo encerrado e uma particula “nova” € iniciada a partir da fonte (FONSECA, 2014).

Atualmente, cddigos computacionais baseados no Método de MC tém se tornado
ferramentas robustas no estudo do transporte de radiacdo. Isto se deve principalmente ao
desenvolvimento de computadores cada vez mais velozes, assim como, a qualidade dos

algoritmos utilizados e ao melhor conhecimento sobre os espectros e fontes de radiacéo.
2.6.1 O codigo computacional MCNP

O codigo de Monte Carlo usado neste trabalho € o Monte Carlo N-Particle
(MCNP/MCNPX) desenvolvido pelo Laboratério Nacional de Los Alamos (Los Alamos
National Laboratory - LANL) (X-5 MONTE CARLO TEAM, 2003a). O MCNPX ¢é usado para
simular o transporte de néutrons, fétons, elétrons, pdsitrons e, mais recentemente, outras

particulas fundamentais e ions pesados.
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O MCNPX simula a fisica de um sistema através da probabilidade basica usando:
=  Secdes de choque: probabilidades de ter uma interacéo,
= Distribui¢do angular: probabilidade de emissao sob angulos especificos,
= Probabilidade de emissdo com energia especifica.
Ao longo de muitos anos, 0o MCNP/MCNPX encontrou uma ampla gama de aplicagdes
em diversos campos, incluindo a fisica médica, protecdo radioldgica e dosimetria de néutrons

em reatores de pesquisa e aceleradores de particulas (PELOWITZ, 2011).
2.6.2 Estrutura do arquivo de entrada do MCNP

O arquivo de entrada (input file) do MCNP possui a seguinte estrutura de uma forma

geral (X-5 MONTE CARLO TEAM, 2003b):

Titulo do arquivo

Cartio de células (cell cards)

Linha em branco

Cartio de superficies (surface cards)

Linha em branco

Cartao de dados (data cards)

Linha em branco (opcional)

A construcdo do arquivo de entrada pode ser realizada em um editor de texto ou no
software do MCNP Visual Editor (VISED). Na constru¢do do arquivo de entrada deve-se
prestar atencdo nos diferentes parametros inseridos, inclusive na digitacdo correta dos
mnemonicos que representam estas op¢des (PELOWITZ, 2011). Durante a construcdo do
arquivo de entrada, o cédigo realiza diversas verificagdes de pardmetros antes de qualquer

simulag¢@o de transporte de radiacao.

2.6.2.1 Titulo do arquivo

E a primeira linha que aparece no arquivo de entrada do MCNP e, como as demais

linhas, esta limitada a 80 colunas.

2.6.2.2 Descricdo das células (cell cards)

Nesta parte dos dados de entrada, € feita a constru¢io da geometria do problema. Para

essa representagdo geométrica, utilizam combinagdes de formas geométricas predefinidas
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(macrobodies), ou geometrias como planos, esferas, elipsoides, dentre outras, que sdo
selecionadas e descritas no cartdo de superficies. Estas regides podem ser combinadas
utilizando-se operadores booleanos tais como: intersecdes e unides. Nesta parte sdo nomeadas
as células e sdo detalhadas as densidades dos materiais que irdo compor a geometria do

problema.

2.6.2.3 Descrigdo das superficies (surface cards)

Nesta secdo sao definidas as formas geométricas a serem utilizadas na representacio
geométrica do problema; para isto, sdo usados caracteres mnemonicos indicando o tipo de

superficie selecionada.

2.6.2.4 Descricdo dos dados fisicos (data cards)

Secdo dos dados de entrada onde € descrita a parte da fisica do problema, Nesta se¢éo é
definido o tipo de particula a ser simulada, os materiais, densidades e secdes de choque, a
geometria da fonte e sus distribui¢des de energia e angular; e os tipos de detectores a serem

utilizados na simulagdo do problema.

2.6.2.4.1 Tipo de radiagéo (mode card)

Nesta secdo é definido o tipo de radiagdo (ou radiagdes) que sera analisado no problema.

No MCNP, as possibilidades sao:

N: apenas o transporte de néutrons;

N P: transporte de néutrons e f6tons;

P: apenas o transporte de fotons;

E: apenas o transporte de elétrons;

PE: transporte de fotons e elétrons;

NPE: transporte de néutrons, fétons e elétrons.

O intervalo de energia, que é possivel de ser representado no MCNP, para cada tipo de
radiacdo é:

Néutrons: de 10" MeV a 20 MeV;

Fétons: de 1 keVal GeV,e;

Elétrons: delkeV alGeV.
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2.6.2.4.2 TImportancia da célula — (imp card)

O “IMP” pode ser escrito como IMP: N ou P ou E. Este ¢ o mnemonico para definir a
importancia de uma célula, que € utilizada no MCNP para:
a) Finalizar a histdria da particula;
b) Realizar a separacdo das regides geométricas de maior importancia para as de menor
importancia. As importancias normalmente sdo representadas por:
0: sem importancia
L, 2, ... n: mais importantes

¢) Realizar o método de reducio de variancia.

2.6.2.4.3 Especificacdo de Materiais

Os materiais sdo representados no MCNP pela composicdo isotdpica, através da
estrutura: ZAID1 fracdol ZAID2 fragdo?2 ...
onde:
= ZAIDn € uma representacdo numérica para identificagdo do elemento ou nuclideos na
forma ZZZAAA.nnX, contendo o nimero atdmico do elemento (Z), a massa do
elemento (A) e com nn e X sendo opcdes para acionamento de bibliotecas de secdes de
choque especiais.
= fracdon é a fracdo de ZAIDn presente no material. A fragdo pode ser positiva, caso esteja

expressada em fracdo de peso, ou negativa, se expressada em fracio atObmica.

2.6.2.4.4 Especificacdo da fonte

Existem varias opcdes para definir a fonte no MCNP, como sua geometria (pontual,
plana, volumétrica, etc.), posicdo (ou posicdes), energia (distribuicdo discreta ou continua),

dire¢do, dentre outros dados que caracterizam a fonte.

2.6.2.4.5 Detector (tally)

O detector, denominado de tally no MCNP € uma funcdo que calcula diferentes tipos de
grandeza e podem ser selecionadas através do uso de seu mnemonico correspondente, conforme

apresentado na Tabela 2:
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Tabela 2. Grandezas que podem ser calculadas pelo MCNP.

Mnemoénico Descricao
Fl:NouFl:PouFl1: E Corrente integrada sobre uma superficie
F2: NouF2: PouF2: E Fluxo médio sobre uma superficie
F4:NouF4:PouF4: E Fluxo médio sobre uma célula
F5:NouF5: P Fluxo em um ponto
F6: N ou F6: N, P ou F6: P Energia depositada em uma célula
F7:N Deposicdo da energia média de fissdo em uma célula
F8:EouF8: P, E Distribui¢do de pulsos de energia criados em um detector
+F8: E Deposicdo de carga

Fonte: (X-5 MONTE CARLO TEAM, 2003b)
2.6.3 Determinacdo da média, varidncia e desvio padrao no MNCP

O resultado de um célculo, utilizando-se o método de Monte Carlo, representa a média
de varias “histdrias” executadas durante a simulacéo. As histdrias sdo geradas por amostragem
aleatdria e um valor da grandeza € associado a cada “histéria”. Seja f{x) a fungdo densidade de
probabilidade de uma “‘histéria” selecionada de valor x. A resposta é o valor esperado de x, E(x),

onde:
E(x) =jxf(x)dx (37)

A funcdo fix) raramente é conhecida; porém, a média verdadeira, x, pode ser estimada

através do método de Monte Carlo pela equacio:

1 N
X=— ) x. 38
NZI : (38)

N

onde x; é o valor de x correspondente a “histéria” i, e N é o nimero total de “histérias”. A

variancia S%, pode ser estimada através do método de Monte Carlo pela equagio:

N

> (x-3)
St (39)
N-1

sendo S o desvio padriao da populacdo x, obtido utilizando-se os valores X; que foram gerados
por amostragem aleatéria. A varidncia da distribuicio da média x é calculada por:
2
S2 = S

2= 4
TN (40)
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E importante ressaltar que S. é proporcional a 1/N. Para reduzir S. 4 metade é

necessario executar quatro vezes o nimero de “historias. A grandeza S. também pode ser

reduzida mantendo-se N constante, utilizando-se técnicas de reducao de varidncia (SHULTIS e

FAW, 2004).
2.6.4 Estimativa do erro relativo no MCNP

Todas as grandezas calculadas no MCNP aparecem nos arquivos de dados de saida

seguidas por um ndmero, que € o erro relativo definido por (SHULTIS e FAW, 2004):

R=2x (41)

O manual do MCNP apresenta a Tabela 3 como uma recomendag@o para interpretar os

valores de R das grandezas calculadas (X-5 MONTE CARLO TEAM, 2003a).

Tabela 3. Interpretacdo do erro relativo R.

Valor de R Classificacio da grandeza calculada
05al Descartavel
0,2a0,5 Pouco confiavel
0,1a0,2 Questionavel
<0,10 Geralmente digna de confianga (exceto detector pontual)
<0,05 Geralmente digna de confianca

Fonte: (X-5 MONTE CARLO TEAM, 2003a)

2.6.5 Modelos fisicos

Cinco cartdes de entrada (LCA, LCB, LCC, LEA e LEB) de controle de parametros
fisicos para as opcdes Bertini, ISABEL, CEMO3 (Cascade-exciton model), INCL4 (Liege Intra-
Nuclear Cascade) e Fluka, oferecem ao usudrio o controle das opg¢des fisicas (PELOWITZ,
2011). Nesta se¢do somente serdo detalhados os cartdes LCA e LEA, para mais detalhe
referente aos outros cartdes recomenda-se consultar o manual do cédigo MCNPX 2.70
(PELOWITZ, 2011).

A Tabela 4, mostra como diferentes combinacdes de modelos fisicos sdo possiveis
usando a terceira e nona entrada, iexisa [LCA (3)] e icem [LCA (9)], no cartdo LCA e a sétima

entrada, ievap [LEA (7)], no cartdo LEA:
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Tabela 4. Diferentes combinac¢des de modelos fisicos.

Combinacdes LCA (3) LCA (9) LEA (7)
Bertini / Dresner 1 0 0
ISABEL / Dresner 2 0 0
Bertini / ABLA 1 0 2
ISABEL / ABLA 2 0 2
CEMO03 - 1 -
INCLA4 / Dresner 0 2 0
INCL4 / ABLA 0 2 2

Fonte: (PELOWITZ, 2011)

2.6.5.1 LCA

O cartdo LCA € usado para selecionar o modelo Bertini, ISABEL, CEMO03, ou INCLA4,
bem como para definir determinados parametros utilizados nos modelos Bertini e ISABEL. O

modelo CEMO3 € um pacote autbnomo sem opgdes ajustiveis pelo usuério.
LCA ielas ipreq iexisa ichoic jcoul nexite npidk noact icem ilag

Os modelos CEM e LAQGSM sdo altamente recomendados sobre a fisica padrio
(LCA 8J 1 1); noact é muito util para examinar as rea¢des individuais.

Os modelos Bertini e ISABEL invocam o modelo de evaporacdo Dresner com o modelo
de fissdo Rutherford Appleton Laboratory (RAL) de forma padrdo. O modelo de fissdo pode
ser mudado para o modelo ORNL (Oak Ridge National Laboratory) usando a op¢ao ievap no
cartdio LEA. O modelo de evaporagdo pode ser mudado de Dresner a ABLA definindo o
ievap=2.

O modelo CEMO3 permite a interagdo de néutrons e prétons de até 5 GeV e pions de
até 2,5 GeV para iniciar reagdes nucleares. O CEMO03 consiste de um modelo de cascata
intranuclear, seguido por um modelo pré-equilibrio e um modelo de evaporacdo. Possiveis
eventos de fiss@o sdo iniciados em fase de equilibrio para ndcleos compostos com nimero de
carga superior a 70. A evaporacdo/fissdo/fragmentacdo € tratada principalmente pelo
Generalized Evaporation/Fission Model (GEM?2). Fragmentos de fissdo passam por uma fase
de evaporacgao que depende de sua energia de excitagdo. Apds a evaporacao, uma desexcitaciao
dos nicleos residuais segue, gerando raios gama utilizando os dados PHT (dados de estrutura

nuclear necessarios para gerar foétons de desexcitagao) (PELOWITZ, 2011).
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2.6.5.2 LEA

O cartdo LEA controla a evaporacdo, dissolugdo ou quebra de Fermi, os parametros de

nivel de densidade, e os modelos de fissdo.
LEA ipht icc nobalc nobale ifbrk ilvden ievap nofis

Estes parametros sdo externos ao modelo especifico intranuclear de cascata/pré-
equilibrio escolhido (Bertini, ISABEL ou INCL) e pode ser usado com qualquer uma destas
opgoes, exceto o CEMO03 (PELOWITZ, 2011).
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Este trabalho foi realizado no ciclotron da Unidade de Pesquisa e Produgdo de

(UPPR) do Tecnologia Nuclear

(CDTN/CNEN), em Belo Horizonte, Brasil. O ciclotron GE PETtrace-8 do CDTN, fabricado

pela General Eletric, possui um plano de aceleragdo vertical capaz de acelerar ions de

hidrogénio (H) ou de deutério (D), os quais sdo produzidos na fonte de ions. Estas duas

particulas carregadas, o H e o D, sdo aceleradas com energias de 16,5 MeV e de 8,4 MeV, e

com intensidades maximas de corrente de 75 pA e 60 pA, respectivamente. O croqui da planta

onde € instalado o ciclotron € apresentado na Figura 5.

U

Figura 5. Planta das casamatas do ciclotron.
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O PETtrace é um sistema integrado de producdo de tracadores PET que compreende

um sistema de controle, uma estacdo de trabalho do operador, sistemas de alvos e sistemas de

sintese. O sistema de alvos esta equipado com seis alvos, dois deles incluidos para a producdo
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de BF, alvos 1 e 4, os quais sdo constituidos por uma estrutura de alta pressdo e de alto
rendimento. Na parte posterior do LTF (Liquid Filled Target), estdo localizados os reservatdrios
com agua enriquecida de ['®OJH2O utilizadas nas irradia¢des, assim como as vélvulas que
controlam o envio do volume de 4dgua para os alvos (Figura 5). O ciclotron do CDTN tem o
alvo 2 prolongado, formando um feixe externo, posicionado em uma casamata separada

denominada de casamata da linha externa, com paredes de concreto de 190 cm de espessura.

Figura 6. Ciclotron PETtrace-8 detalhando os seus alvos (acima), o alvo 2 prolongado (abaixo) e suas principais

partes.
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3.2 Estudo do espectro de néutrons na producio do '3F

3.2.1 Modelagem do ciclotron PETtrace-8

O codigo de Monte Carlo MCNPX versao 2.7.0 foi utilizado neste trabalho como
ferramenta computacional para o desenvolvimento da modelagem da estrutura do ciclotron
PETtrace-8, das casamatas do ciclotron e do feixe da linha externa, assim como, a do alvo do
ciclotron para o estudo do termo fonte de radiacdo. Esta versdo do c6digo vem com a biblioteca
de dados nucleares das secdes de choque de néutrons ENDF/B-VII.0, a qual, foi utilizada para
o célculo tedrico das principais grandezas, taxa de fluéncia, taxas de reagdo e taxas de
equivalente de dose ambiente de néutrons.

Primeiramente foram modeladas as casamatas do ciclotron como da linha externa, assim
como, a coluna, pisos e teto. No modelo, foi adotado um bloco de concreto de 190 cm para
representar o chdo e o teto das casamatas. O material utilizado na modelagem destes
componentes foi o concreto, em termos de fracdo de peso e densidade de 2,28 g.cm?, de acordo
com o relatério dos testes de controle de qualidade realizados em amostras de concreto durante
a construcdo das casamatas.

Adicionalmente, também foi modelado o revestimento das paredes internas da casamata
do feixe da linha externa. Para o revestimento das paredes foram utilizadas ldminas de
polietileno borado (5%) de 25 mm de espessura. As composicdes das ldminas de polietileno e
do ar foram consideradas a partir dos trabalhos de Huhtinen e Mookhov (2000) e McConn e
colaboradores (2006) (HUHTINEN e MOKHOV, 2000; MCCONN JR, GESH, et al., 2011).

A modelagem do ciclotron foi realizada considerando-se:

(a) um bloco de ferro com a regido central oca, correspondente a disposi¢cdo do magneto;
(b) dois cilindros de cobre representando as bobinas;
(c) cilindros de aluminio representando o tanque de vacuo e o feixe da linha externa;
(d) um bloco de aluminio representando a bomba de vicuo;
(e) cilindros de ferro representando os quadrupolos do feixe da linha externa e do ciclotron;
(f) um conjunto de duas placas (10 cm de polietileno borado e 6 cm de chumbo)
representando a estrutura de LTF .
A Figura 7 apresenta os detalhes da modelagem do ciclotron e a dos seus componentes,

assim, como as das casamatas do ciclotron € a do feixe da linha externa.
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Figura 7. Modelo do ciclotron do CDTN detalhando suas componentes visualizado com o software VISED.

As simulacdes realizadas neste estudo como o cédigo computacional MCNPX foram
realizadas no cluster Orion do Laboratério de Néutrons do Instituto de Radioprotecdo e

Dosimetria (LN/IRD).



55

O estudo do espectro do campo neutrdnico em funcdo de sua energia foi realizado
durante a produgio do '8F. Para este estudo, foram escolhidos quatro pontos dentro da casamata
do ciclotron: os pontos P; e P4 foram localizados em frente da saida do feixe de radiacdo
primério, contririo aos pontos P> e P3, localizados opostos a dire¢do da saida do feixe de
radiacdo primério. Adicionalmente, também foram escolhidos trés pontos, Ps, Ps e P7,
localizados dentro da casamata da linha externa.

A Figura 8 apresenta o modelo computacional do ciclotron e das casamatas detalhando-
se a direcdo do feixe de radiacdo primario, a localiza¢do do alvo, a origem de coordenadas

definida no ponto O, e os pontos de medida P; a P.

Figura 8. Modelo do ciclotron e das casamatas detalhando a localizagdo dos pontos medidos.

Y

A Tabela 5 apresenta as coordenadas dos pontos, a distdncia dos pontos de medida aos
alvos 1 e 4, chamados de T e T4, assim como, o angulo que a projecdo do plano XY forma com

a direcdo do feixe de radiagdo primaério.
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Tabela 5. Coordenadas dos alvos (T, e T4) e pontos de medida (P; a P7), distincia dos pontos aos alvos e os

angulos da projecdo XY do vetor T; — P; com a direcdo do feixe de radiacdo primério.

Coordenadas Distincia a partir do alvo Angulo @
@ (cm) )
X Y / Ti-P; T4-P;

T -78,0 0,0 10,0

T4 -60,5 00,0 50,0

P: -184,5 114,0 11,0 156,0 172,9 46,9 42,6
P2 171,5 114,0 11,0 2743 261,4 155,4 153,8
P 166,5 -239,0 11,0 341,9 331,9 2243 226,5
P4 -171,0 -131,0 11,0 160,7 175,8 324,6 319,9
Ps -338,5 128,5 -100 310,6 341,0 26,3 24.8
Ps -338,5 0,0 -100 282,8 315,9 0,0 0,0

P; -338,5 -200,5 -100 346,6 374,1 307,6 305,8

(1) Distancia dos pontos Pj (57 =1 a 7) aos alvos T; e T4)
(2) Angulo que a proje¢do no plano XY de cada vector Ti-Pj (formado pelos pontos “j” =1 a7 e os alvos “i” =1
ou 4) forma com a direcdo do feixe de radiacdo primario.

3.2.2 O termo fonte de radiacdo

Para este primeiro estudo, o termo fonte de radiacdo utilizado no modelo computacional
foi o fabricante do ciclotron (GE Healthcare). A Tabela 6 apresenta os dados fornecidos pelo
fabricante do ciclotron, em termos da producdo de néutrons gerados e as suas energias médias
quando o feixe de prdtons primdrio interage com os principais componentes da estrutura do

alvo durante a produgio do '8F.

Tabela 6. Produgio de néutrons durante o bombardeio de prétons no ciclotron para a produgdo do '8F

(15 MeV de energia e 75 pA de corrente), fornecida pelo fabricante (GE Healthcare).

Energia média dos

Fluxo de proétons Fluxo de néutrons
Material néutrons gerados
(psh gerados (n.s™!)
(MeV)
Al(p,n) 7,5E+13 5,3E+09 2,45
Si(p,n) 2,8E+14 5,3E+09 2,02
Cu(p,n) 1,9E+13 6,7E+09 1,96
Ta(p,n) 9,4E+13 1,9E+11 1,38
Havar(p,n) 4,6E+14 5,3E+11 2,29
["*O]H20(p,n) 4,6E+14 6,0E+11 1,93
Total de néutrons
1,34E+12

gerados
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3.2.2.1 Distribuicdo em energia

A distribuicdo do fluxo de néutrons em termos de sua energia utilizada na simulacio
neste primeiro estudo, foi determinada utilizando dados da Tabela 6 e o modelo de evaporagao,

representado pela Equacdo (42) (VEGA-CARRILLO, 2001):
O(E)=CEe™" (42)

onde, C ¢ o fator de normalizagdo, E é a energia em MeV e T € a temperatura nuclear, também
em MeV. Para cada reacdo nuclear, as energias médias dos néutrons gerados foram adotadas
como sendo a temperatura nuclear, 7, conforme a dltima coluna da Tabela 6. A distribuicido do
espectro de néutrons em termos de sua energia definida pelo modelo de evaporacdo para a faixa

de energia de até os 15 MeV ¢ apresentada na Tabela 7.



Tabela 7. Distribui¢do do espectro de néutrons para as reagdes do feixe de prétons com o Al, Si, Cu, Ta, havar e ['*O]H,O utilizado nas simulagdes MCNP para o '8F.
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E Contribuicao
(MeV) 180(p,n) Al(p,n) Si(p,n) Cu(p,n) Ta(p,n) Havar(p,n) Total
0 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00
1 9,85E+10 6,03E+08 8,12E+08 1,07E+09 5,05E+10 6,70E+10 2,18E+11
2 1,17E+11 8,02E+08 9,90E+08 1,29E+09 4,89E+10 8,65E+10 2,56E+11
3 1,05E+11 8,00E+08 9,05E+08 1,16E+09 3,56E+10 8,39E+10 2,27E+11
4 8,32E+10 7,09E+08 7,35E+08 9,29E+08 2,30E+10 7,23E+10 1,81E+11
5 6,20E+10 5,90E+08 5,60E+08 6,97E+08 1,39E+10 5,84E+10 1,36E+11
6 4,43E+10 4,70E+08 4,10E+08 5,02E+08 8,09E+09 4,53E+10 9,90E+10
7 3,08E+10 3,65E+08 2,91E+08 3,52E+08 4,57E+09 3,41E+10 7,05E+10
8 2,09E+10 2,77TE+08 2,03E+08 2,41E+08 2,53E+09 2,52E+10 4,94E+10
9 1,40E+10 2,07E+08 1,39E+08 1,63E+08 1,38E+09 1,83E+10 3,42E+10
10 9,29E+09 1,53E+08 9,43E+07 1,09E+08 7,43E+08 1,32E+10 2,35E+10
11 6,09E+09 1,12E+08 6,32E+07 7,18E+07 3,96E+08 9,35E+09 1,61E+10
12 3,96E+09 8,13E+07 4,20E+07 4,71E+07 2,09E+08 6,59E+09 1,09E+10
13 2,55E+09 5,85E+07 2, 78E+07 3,06E+07 1,10E+08 4,61E+09 7,39E+09
14 1,64E+09 4,19E+07 1,82E+07 1,98E+07 5,73E+07 3,21E+09 4,98E+09
14,92 1,04E+09 2,99E+07 1,19E+07 1,27E+07 2,97E+07 2,22E+09 3,35E+09
Total 6,00E+11 5,30E+09 5,30E+09 6,70E+09 L9OE+11 5,30E+11 1,34E+12
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3.2.2.2 Distribui¢cdo angular

A distribui¢do angular dos néutrons utilizada na simulacio foi definida a partir dos

dados publicados por Carroll (CARROLL, 2002) para a reacdo '0(p,n)'®F (Figura 9).

Figura 9. Distribui¢do angular de néutrons, utilizado no termo fonte de radiacdo.

—s— Néutrons < 6MeV
—— Néutrons > 6MeV

Intensidade

Fonte: adaptado de (CARROLL, 2002).

3.2.2.3 Estimativa da taxa de fluéncia e da taxa de equivalente de dose ambiente

A grandeza taxa de fluéncia de néutrons foi estimada em cada um dos pontos de medida
(P1 ao P7) usando-se a fun¢io F5 (point detector) do MCNP, em unidades de cm™.s7!. As taxas
de equivalente de dose ambiente foram obtidas multiplicando a taxa de fluéncia de néutrons

pelos coeficientes de conversdo da ICRP 74 (ICRP, 1996).
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3.2.2.4 Simulagcdo

As simulacdes foram realizadas para quatro arquivos de entrada (inputs), isto é, para
néutrons com energia E, < 6 MeV e para néutrons com energia compreendida entre
6 MeV < E, > 15 MeV (Figura 9), e para os alvos T e T4, respectivamente. O nimero de
histérias definidas para cada uma das simulagdes foi de 5,0E+08, a fim de obter incertezas

inferiores ao 5%.

3.2.3 Medidas das taxas de equivalente de dose ambiente com o monitor Berthold

O monitor de area de fabricacdo Berthold é composto principalmente pela sonda
LB 6411, que é um contador proporcional preenchido com gés 3He, e por um moderador
esférico de polietileno (PE) de 25 cm de diametro externo e 9,2 kg de massa. A sonda também
inclui uma fonte de alta tens@o e um pré-amplificador, conforme apresentado na Figura 10. Na
parte superior da sonda de néutrons esta a unidade de exibicio UMo LB123. O monitor Berthold
€ projetado para medir a grandeza equivalente de dose ambiente ou taxa de equivalente de dose

ambiente (BURGKHARDT, FIEG, et al., 1997).

Figura 10. Monitor de area Berthold LB 6411 (esquerda) e um esquema apresentando suas principais partes

(direita).

g Alca

-+ Dispositivo clctronico

Plugue
Moderador de polictileno

4———— Volume sensivel de He-3
Cadmio perfurado
Orificio

Fonte: (KNOLL, 2010)

A resposta em fung@o da energia da sonda de néutrons LB 6411 para o equivalente de

dose ambiente € de aproximadamente + 30% entre 50 keV e 10 MeV, conforme apresentado na
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Figura 11. Numero de contagens por unidade de equivalente de dose ambiente como uma fun¢do da energia dos

néutrons incidentes no monitor de area Berthold.
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Fonte: (KNOLL, 2010)

As principais propriedades do monitor Berthold LB 6411 conforme especificagdes do
fabricante sao:
= Grandeza de medi¢ao: H*(10) para néutrons.
= Geometria do moderador: esférico; ndo apresenta dependéncia angular da sensibilidade,
devido a geometria esférica.
* Faixa de medi¢do: 100 nSv.h™! - 100 mSv.h'!; taxa de equivalente de dose ambiente.
= Faixa de energia de néutrons: 0,025 eV - 20 MeV.
As medidas experimentais da taxa de equivalente de dose ambiente com o monitor de
area Berthold LB 6411 foram realizadas unicamente para os pontos Ps, Ps e P7, devido a que a
eletrdnica do monitor ndo suporta realizar medidas em campos de radiacdo muito intensos,
como € o caso da casamata do ciclotron.
A Figura 12 apresenta o arranjo experimental das medidas realizadas com o monitor

Berthold LB 6411 nos pontos Ps, Ps e P7 localizados na casamata do feixe da linha externa.



Figura 12. Medidas experimentais com o monitor Berthold LB 6411 nos pontos Ps, Ps e P7 localizados na

casamata do feixe da linha externa.
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3.2.4 Resultados do estudo do espectro de néutrons na producdo do '3F

As Figuras 13 e 14 apresentam os resultados dos espectros em termos de taxa de fluéncia
por unidade de letargia (normalizado a 1 pA) obtidos com o cddigo MCNPX para os pontos P;
a P4, para os dois cenarios: com a fonte de radiagdo posicionada nos alvos Ti e Ty,

respectivamente.

Figura 13. Taxa de fluéncia por unidade de letargia para o 'F (normalizado a 1 uA) obtidos com 0 MCNPX para

os pontos Py ao P4 para o alvo 1. Os valores dos pontos P> e P3 foram multiplicados por um fator de 10.
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Nas Figuras 13 e 14, observa-se que todos os espectros calculados apresentam néutrons
térmicos (< 0,4 eV) e epitérmicos (0,4 eV a 0,1 MeV) devido aos néutrons espalhados na sala
(VEGA-CARRILLO et al., 2007). Pode-se notar que a taxa de fluéncia por unidade de letargia
para cada ponto apresenta formas diferentes de acordo com sua posi¢do em relacdo a fonte de
radiacdo.

Para os pontos P; e P4, com distdncias mais proéximas aos alvos, a influéncia da
blindagem do LTF pode ser verificada, comparando as diferengas na coordenada X dos alvos,
conforme detalhado na Tabela 5. Quando a fonte estd posicionada no alvo 4, o ponto P; fica

quase totalmente blindado pelo LTF, o que ndo ocorre quando a fonte estid no alvo 1. Assim,
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para o Py, a fracdo de néutrons ndo colidida foi aproximadamente 25% quando a fonte de
radiacdo se encontra em Ti, e < 1,3% quando posicionada em T4. Para o P4, localizado na

direcdo oposta ao LTF, estes valores sdo aproximadamente 18% e 32%, respectivamente.

Figura 14. Taxa de fluéncia por unidade de letargia para o '®F (normalizado a 1 uA) obtidos com 0 MCNPX para

os pontos P ao P4 para o alvo 4. Os valores dos pontos P, e P3 foram multiplicados por um fator de 10.
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Pode-se verificar também, que os pontos P> e P3, localizados na dire¢do oposta ao feixe
de radiacdo primério, apresentam uma elevada contribui¢do de néutrons térmicos na taxa de
fluéncia total aproximadamente 63% para ambos os alvos (T1 e T4), contrariamente ao
apresentado pelos pontos Pi e P4, 30% e 27% para T1, e 41% e 22% para Ty, respectivamente.

A regido epitérmica dos espectros simulados para os pontos P; ao P4 apresentaram uma
contribui¢do na taxa de fluéncia total de néutrons quase constante, 23%, 27%, 26% e 26% para
o alvo Ty; e de 31%, 27%, 26% e 22%; para o alvo T4, respectivamente.

A contribuicao de néutrons rapidos (E > 0,1 MeV) na taxa de fluéncia total foi de 48%,
10%, 12% e 48%, quando a fonte estava posicionada em T, e de 29%, 9%, 11% e 56%, quando
posicionada em Ty, respectivamente. Para as duas localizagdes da fonte de radiagdo (nos alvos
Ti e T4), as fracdes de néutrons ndo colididos para os pontos P2 e P; foram muito baixas

(< 0,0002%).
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A Tabela 8 mostra os resultados em termos das grandezas, taxa de fluéncia total, taxa
de equivalente de dose ambiente e energia média, obtidos com MCNPX para os pontos P; a Pa.
Os valores das incertezas das taxas de fluéncia total, das taxas de equivalente de dose ambiente
e das energias médias para os pontos P a P4, foram de até 0,05%; 0,13%; 0,17% e 0,06%, para

o alvo Ty, e de até 0,14%; 0,19%; 0,22% e 0,06%, para o alvo T4, respectivamente.

Tabela 8. Resultados das taxas de equivalente de dose ambiente, taxas de fluéncia total e energias médias dos

néutrons obtidos com 0 MCNPX para o '®F. Os resultados foram normalizados a 1 pA.

Pontos
Grandezas
P: P P3 P4
Taxa de fluéncia total
(cm2.s?)
MCNP-T, 2,73E+05 4,34E+04 5,07E+04 2,93E+05
MCNP-T; 1,91E+05 4,25E+04 5,02E+04 3,60E+05
Energia média
(MeV)
MCNP-T; 1,22 0,09 0,12 1,00
MCNP-T, 0,49 0,09 0,12 1,26
H*(10)
(mSv.h?)
MCNP-T; 183,1 6,4 8,6 188,6
MCNP-T, 74,1 6,0 8,2 278,2

A Tabela 9 apresenta os resultados da comparacao entre as taxas de equivalente de dose
ambiente obtidos com 0 MCNPX e as obtidas com o monitor de area Berthold LB 6411 nos

pontos Ps a P7.

Tabela 9. Comparagio entre os resultados das taxas de equivalente de dose ambiente H"(10) obtidos com o

MCNPX e com o monitor de 4drea Berthold para os pontos Ps a P7, para o '*F.

Grandezas Pontos
H*(10) Ps Ps P7
(uSv.h'l)
MCNP-T: 0451 + 0,14 0,270 + 0,08 0,147 + 0,04
MCNP-Ts 0,245 + 0,07 0,916 + 0,27 0,123 + 0,04
Berthold - T: 0,265 + 0,08 0,279 + 0,08 0,143 + 0,04
Berthold - T4+ 0,154 + 0,05 0,232 + 0,07 0,112 + 0,03
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A partir da Tabela 9, pode-se observar que as razdes entre as taxas de equivalente de
dose ambiente obtidas com o cédigo MCNPX em relagdo as medidas com o monitor de area
Berthold nos pontos Ps a P, foram de 1,70; 0,97 e 1,03 para o alvo T, e de 1,59; 3,95 e 1,10
para o alvo T, respectivamente. As energias médias dos néutrons medidos nos pontos Ps a P7
foram de 0,98; 0,69 e 0,62 para o alvo T1, e de 0,51; 0,68 e 0,53 para o alvo T4, respectivamente.
Os valores das incertezas das taxas de equivalente de dose ambiente de néutrons para os quatro
pontos e ambos os alvos foram de até aproximadamente 33%. Todos os valores das incertezas
expandidas foram determinados com fatores de abrangéncia k=2, e para um nivel de confianca
de aproximadamente 95%.

Pode-se observar que, os resultados das razdes das taxas de equivalente de dose
ambiente nos pontos Ps € P7 para o alvo Ti, e P7 para o alvo T4 ficaram muito préximos,
apresentando diferencas de aproximadamente 3,2%; -2,8% e 9,8%, respectivamente. Os
resultados para os outros pontos apresentaram diferencas de 50 a 280%, concluindo-se neste

estudo, investigar a emissdo da taxa de néutrons do termo fonte de radiacdo.
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3.3 Estudo do espectro de néutrons na producio do >N

Analogamente a etapa anterior, o estudo do espectro do campo neutrdnico em fungio
da energia gerada durante a produgio do '*N foi realizado conforme a metodologia descrita para
o '8F. As simulagdes também foram realizadas utilizando o c6digo MCNPX 2.7.0 € com a
mesma biblioteca de se¢des de choque de néutrons ENDF/B-VIL.O (PELOWITZ, 2011).

O modelo computacional utilizado no presente estudo foi 0 mesmo que no caso da
produgio do '®F, e 0 mesmo raciocinio também foi empregado para a defini¢do do termo fonte.
Porém, como este estudo é realizado para a produgdo do !N, a contribui¢do dos néutrons devido
areacdo '%0(p,n)'8F foi retirada, e 0 nimero total de néutrons emitidos pela fonte foi modificada
de 1,34E+12 n.s™! para 7,37E+11 n.s!.

A Tabela 10 apresenta os valores do fluxo de néutrons apds a intera¢do do feixe de
prétons com o Al, Si, Cu, Ta, havar e ['®*O]H-O.

A distribui¢do angular neste modelo foi a mesma utilizada para a rea¢do '*O(p,n)'8F
(Figura 9). A grandeza taxa de fluéncia de néutrons também foi estimada para os pontos P a
P; usando a fungio F5 (point detector), em unidades de cm2.s!. Os valores das taxas de
equivalente de dose ambiente também foram obtidos a partir do produto das taxas de fluéncia
de néutrons com os coeficientes de conversao da ICRP 74 (ICRP, 1996).

A validag@o da simulag@o para os pontos Ps, Ps e P7 foi realizada a partir das medidas
das taxas de equivalente de dose ambiente utilizando o monitor de area Berthold LB 6411,
calibrado para medir a grandeza equivalente de dose ambiente.

As simulacdes foram realizadas para quatro arquivos de entrada (inputs), isto é, para a
energia de néutrons E, <6 MeV, e para energia de néutrons no intervalo 6 MeV <E,< 15 MeV,
paraos alvos Ty e Ty, respectivamente. A fim de obter as incertezas inferiores a 3%, a simulagdo

foi realizada com o ndmero de historias de 1,0E+09.
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Tabela 10. Distribui¢do do espectro de néutrons para as rea¢des do feixe de prétons com o Al, Si, Cu, Ta, havar e ['®*O]H,O utilizado nas simulagdes Monte Carlo para o '3N.

Energy Contribuicao
(MeV) Al(p,n) Si(p,n) Cu(p,n) Ta(p,n) Havar(p,n) Total
0 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,00E+00 0,000E+00
1 6,03E+08 8,11E+08 1,07E+09 5,05E+10 6,70E+10 1,199E+11
2 8,02E+08 9,839E+08 1,29E+09 4,89E+10 8,65E+10 1,385E+11
3 8,00E+08 9,04E+08 1,16E+09 3,56E+10 8,39E+10 1,223E+11
4 7,09E+08 7,35E+08 9,29E+08 2,30E+10 7,23E+10 9,761E+10
5 5,89E+08 5,60E+08 6,97E+08 1,39E+10 5,84E+10 7,413E+10
6 4,70E+08 4,10E+08 5,02E+08 8,09E+09 4,53E+10 5,473E+10
7 3,65E+08 2,91E+08 3,52E+08 4,57TE+09 3,41E+10 3,970E+10
8 2,77E+08 2,03E+08 2,41E+08 2,53E+09 2,52E+10 2,845E+10
9 2,07E+08 1,39E+08 1,63E+08 1,38E+09 1,83E+10 2,021E+10
10 1,53E+08 9,42E+07 1,09E+08 7,43E+08 1,32E+10 1,425E+10
11 1,12E+08 6,32E+07 7,19E+07 3,96E+08 9,35E+09 9,990E+09
12 8,12E+07 4,20E+07 4,71E+07 2,09E+08 6,59E+09 6,969E+09
13 5,85E+07 2,77E+07 3,06E+07 1,10E+08 4,61E+09 4,839E+09
14 4,19E+07 1,82E+07 1,98E+07 5,73E+07 3,21E+09 3,347E+09
15 2,98E+07 1,19E+07 1,27E+07 2,98E+07 2,22E+09 2,306E+09
Total 5,30E+09 5,30E+09 6,70E+09 1,90E+11 5,30E+11 7,373E+11
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As Figuras 15 e 16 apresentam os resultados dos espectros em termos de taxa de fluéncia

por unidade de letargia (normalizado a 1 pA) obtidos com o cddigo MCNPX para os pontos P;

a P4, e para ambos os alvos T e T4, respectivamente.

Figura 15. Taxa de fluéncia por unidade de letargia para o >N (normalizado a 1 uA) obtidos com 0 MCNPX

para os pontos Py a P4 para o alvo 1. Os valores dos pontos P, e P; foram multiplicados por um fator 10.

5x10* ——rrr——rrr T

[ ; ALVO T,

4x10"
3x10*

2x10° |

1x10*

Taxa de fluéncia por letargia (cm>.s™)

0

—P1

---P2x10
--=-P3x10
—P4

1E-8 1E-7 1E-6 1E5 1E4 1E-3 0.01 0,

Energia (MeV)

1

Nas Figuras 15 e 16, pode-se observar que independentemente da posicdo do termo

fonte, os espectros apresentam picos de evapora¢do de néutrons de 0,1 a 14 MeV. Nas figuras,

também pode-se observar as contribui¢cdes de néutrons térmicos e epitérmicos, devido a

moderacao dos néutrons com as paredes de concreto da casamata do ciclotron (VEGA-

CARRILLO et al., 2007). Estes espectros sao semelhantes aos reportados por Lacerda et al.

(2013) (LACERDA et al., 2013) para o mesmo ciclotron e por Vega-Carrillo (VEGA-

CARRILLO, 2001) para um ciclotron de fabricacdo diferente. Os pontos P> e P3, localizados

na direcdo oposta ao feixe de radiacdo primadrio, apresentam uma elevada contribuicdo de

néutrons térmicos na taxa de fluéncia total (~ 63%) para os dois alvos (T e T4), contrariamente

ao apresentado pelos pontos P1 e P4, 30% e 27% para T1, e 41% e 22% para T, respectivamente.
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Figura 16. Taxa de fluéncia por unidade de letargia para o >N (normalizado a 1 pA) obtidos com 0 MCNPX

para os pontos P; a P4 para o alvo 4. Os valores dos pontos P, e P; foram multiplicados por um fator 10.
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Nos pontos P; a P4, a contribuicdo dos néutrons rapidos (E > 0,1 MeV) para a taxa de
fluéncia total foi de 45%, 8%, 9% e 43% para o alvo Ti, e de 25%, 7%, 9% e 52% para o alvo
Ta, respectivamente. A regido epitérmica dos espectros simulados apresenta uma contribuicio
na taxa de fluéncia total quase constante para os pontos P1 a P4, 23%, 27%, 26% e 26% para o
alvo Ti; e de 31%, 27%, 26% e 22%; para o alvo Ts, respectivamente. A influéncia da
blindagem LTF pode ser notada, comparando os espectros de néutrons nos pontos P e Ps. A
elevada contribui¢do de néutrons rapidos na taxa de fluéncia total em P4 foi de 48% para o alvo
T1, e de 56% para o alvo T4. Para ambos os alvos, T1 e Ta, as fracdes de n€utrons néo colididos
nos pontos P e P3 foram muito baixos (< 0,0003%), em concordancia com o estudo do '8F. A
Tabela 11 apresenta os resultados das taxas de fluéncia total, das energias médias e das taxas
de equivalente de dose ambiente durante a producdo do *N, obtidas com o c6digo MCNPX
para os pontos P; a P7 e ambas as posicdes dos alvos, T1 e T4. Os valores das incertezas das
taxas de fluéncia total, das taxas de equivalente de dose ambiente e das energias médias para os
pontos P; a P7, foram de até 0,04%; 0,03%; 0,05%, 0,01%, 17%, 11% e 14%, para o alvo Ti, e
de até 0,02%; 0,06%; 0,04%, 0,01%, 15%, 10% e 15%, para o alvo T4, respectivamente.



Tabela 11. Resultados das taxas de equivalente de dose ambiente, taxas de fluéncia total e energias médias dos néutrons obtidos com 0 MCNPX para o *N.

Os resultados foram normalizados a 1 pA.
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Pontos
Grandezas
P: P2 P3 P4 Ps Pe P
Taxa de fluéncia total
(em2.s1)
MCNP-T; - BN 1,50E+05 2,40E+04 2,80E+04 1,6 1E+05 3,86E-01 4,00E-01 2,25E-01
MCNP-T; - N 1,05E+05 2,36E+04 2,77E+04 1,98E+05 4,01E-01 5,90E-01 2,94E-01
Energia média
(MeV)
MCNP-T; - BN 1,24 0,10 0,12 1,02 1,15 0,54 0,75
MCNP-T; - BN 0,50 0,09 0,12 1,27 0,90 0,66 0,49
H*(10)
(mSv.h!)
MCNP-T; - N 1,01E+02 3,53E+00 4,76E+00 1,04E+02 2,08E-04 1,53E-04 1,01E-04
MCNP-T; - 3N 4,09E+01 3,31E+00 4,51E+00 1,53E+02 2,04E-04 2,40E-04 1,03E-04
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Comparando-se a contribuicao total de néutrons das reagdes nucleares para a producio
do ®N (7,373E+11 n.s™!) com a obtida para o '8F (1,34E+12 n.s™!), pode-se verificar que a razao
entre as contribuicdes é de aproximadamente 1,82. Esta razdo, conforme esperado, é muito
proxima as razdes obtidas para as taxas de fluéncia total e para as taxas de equivalente de dose
ambiente observadas para o '8F e >N, nas posi¢des dos pontos P; a P4 No entanto, esta
correlacdo ndo foi verificada para os pontos Ps a P7. Para estes pontos mais blindados, as razdes
das taxas de fluéncia total foram de 2,08; 1,77 e 1,55; quando a fonte € posicionada no alvo 1;
e foram de 1,60; 2,47 e 1,21; quando posicionada no alvo 4. Por outro lado, as razdes entre as
taxas de equivalente de dose ambiente para estes mesmos pontos foram de 2,17; 1,77 e 1,45; e
de 1,20; 3,82 e 1,20; quando as fontes posicionadas no alvo 1 e 4, respectivamente.

A comparacdo dos resultados obtidos das energias médias para os pontos P a P4 foi
muito proxima (< 2,2%) aos obtidos para o '8F. No entanto, 0 mesmo ndo foi verificado para
os pontos Ps, Ps € P7, onde as razdes das energias médias do *N para o '8F variaram de 0,57 a
1,28.

A Tabela 12 apresenta os resultados das taxas de equivalente de dose ambiente
calculados pelo cédigo MCNPX e os medidos experimentalmente com o monitor de area

Berthold LB 6411 nos pontos Ps, Ps e Ps.

Tabela 12. Comparagio entre os resultados das taxas de equivalente de dose ambiente H*(10) obtidos com o

MCNPX e com o monitor de area Berthold para os pontos Ps a P7, para o °N.

Grandezas Pontos
H*(10) Ps Ps P7
(uSv.hl)
MCNP - T1 0,208 + 0,06 0,153 + 0,05 0,101 * 0,03
MCNP - T4 0,204 + 0,06 0,240 + 0,07 0,103 + 0,03
Berthold - T1 0,265 + 0,08 0,279 + 0,08 0,143 + 0,04
Berthold - T4 0,154 + 0,05 0,232 + 0,07 0,112 = 0,03

A partir da tabela acima, pode-se observar que as razdes entre as taxas de equivalente
de dose ambiente obtidas com o c6digo MCNPX em relagdo as medidas com o monitor de area
Berthold nos pontos Ps a P7, foram de 0,78; 0,55 e 0,71 para o alvo Ty, e de 1,32; 1,03 e 0,92
para o alvo T, respectivamente. As energias médias dos néutrons medidos nos pontos Ps a P7
foram de 1,15; 0,54 € 0,75 para o alvo T, e de 0,90; 0,66 e 0,49 para o alvo T4, respectivamente.
Os valores das incertezas das taxas de equivalente de dose ambiente de néutrons para os trés

pontos e ambos os alvos foram de até aproximadamente 32%. Todos os valores das incertezas
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expandidas foram determinados com fatores de abrangéncia k=2, e para um nivel de confianga
de aproximadamente 95%.

Pode-se observar que, os resultados das razdes das taxas de equivalente de dose
ambiente nos pontos Ps e P7 para o alvo T4 ficaram muito proximos, apresentando diferencas
de aproximadamente -3,4% e 8%, respectivamente. Os resultados para os outros pontos da
tabela, apresentaram diferencas de 22% até 45%. Apesar da diferenca, relativamente grande,
entre as taxas de equivalente de dose ambiente medidas e calculadas no ponto P, para o alvo
Ty, esta concordancia foi considerada boa, em comparagcdo com os valores obtidos para o caso
do "8F.

Pode-se concluir nestes estudos, que € necessario realizar medidas das taxas de fluéncia
de néutrons na casamata do ciclotron para uma completa caracterizagdo do campo neutrdnico,
assim como também, realizar uma investigagao da emissao da taxa de néutrons do termo fonte
de radiac¢@o quando o feixe de prétons interage com o alvo de ['%0]H>O durante a produgio do

18F.
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3.4 Analise por ativacio neutronica

Os néutrons produzidos na casamata de um ciclotron durante a producdo de
radionuclideos PET, podem ser distinguidos energeticamente a partir da irradia¢do de materiais
apropriados medindo suas atividades induzidas. Os nuclideos radioativos produzidos por estes
materiais podem ser identificados a partir das propriedades da radiacdo, isto €, o tipo, a energia
e a intensidade da radiacdo que emitem.

Os materiais utilizados no presente trabalho foram folhas finas, chamadas também de
folhas de ativagdo. Estas folhas foram utilizadas para realizar a espectrometria do campo de
radiacdo neutrdnico, em termos de taxas de reacdo e taxas de fluéncia de néutrons a partir do

calculo de suas atividades.

3.4.1 Calibracdo do sistema de espectrometria gama

O célculo de atividades induzidas por espectrometria gama exige a calibra¢@o do sistema
de medida para a determinagdo confiavel e precisa das efici€ncias de pico de energia total do
detector. O conhecimento da eficiéncia de pico de energia total (gp) € essencial para a utilizacio
do método de folhas de ativacdo, uma vez que deve ser conhecido para o célculo da
radioatividade do elemento (MENEZES e JACIMOVIC, 2006).

O sistema de espectrometria gama utilizado no presente trabalho foi o do Laboratério
da UPPR do CDTN, o qual é composto por um conjunto de hardware e software, composto
principalmente pelo detector, que se encontra dentro de uma blindagem de chumbo, pelo
sistema de refrigeracdo e pelo sistema de aquisi¢do de dados (Figura 17).

O detector do sistema de espectrometria gama € um detector coaxial de germénio de alta
pureza (HPGe) de fabricagdo Camberra Industries, modelo GX2519, com eficiéncia relativa de
contagem de 25% e uma resolugio de 1,9 keV para a energia do °Co de 1332,5 keV.

O sistema de aquisi¢cao de dados é composto pelo equipamento DSA1000 e o software
Genie 2000, ambos de fabricagdo Canberra®. O DSAI00 é um analisador digital de espectros
que esta constituido principalmente por um analisador multicanal, uma fonte de alta tensdo e
um processador digital de sinal. O Genie2000 é um software que possui um conjunto de
ferramentas para a aquisicdo e analise de espectros de equipamentos analisadores multicanais
(MCA), como o DSA100. Este software controla o MCA, permite a visualizar o espectro, gera

relatdrios e realiza um tratamento basico dos espectros adquiridos.
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Figura 17. Sistema de espectrometria gama do Laboratério da UPPR do CDTN.

Software
Genie 2000

A calibracdo do detector HPGe foi realizada utilizando o conjunto de fontes de
calibracdo do Laboratério de Ativagdo Neutronica do Servigo de Técnicas Analiticas (SERTA)
do CDTN. As fontes de calibragio quase-pontuais possuem certificado de calibracdo do

Instituto de Is6topos (Institute of Isotopes) de Budapeste, Hungria (Figura 18).

Figura 18. Fontes quase-pontuais absolutamente calibradas de **' Am, '**Ba, ®Co, '*’Cs e *’Eu.

National Office of Measures
Hungary

Calibrated Gamma- sources

A Tabela 13 apresenta as principais caracteristicas das fontes de calibragdo do

Laboratério de Ativagao Neutronica do SERTA/CDTN.
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Tabela 13. Dados das fontes de calibragdo utilizadas na determinagio das curvas de eficiéncia do detector HPGe.

Fonte Data da Data de referéncia Atividade Meia Vida
producao da atividade (kBq) (d)
%Co 40,34 +1,0% 1925,5+0,5
137Cs 42,09 £1,5% (1,102 + 0,006) x 10*
133Ba 6/12/2005 1/1/2006 40,72 *1,0% 3862+ 15
132Ey 44,68 £1,5% 4933 £ 11
HAm 39,87 +1,0%  (1,5785 £0,0024) x 10°

As contagens das gamas emitidas pelas fontes de calibragdo foram determinadas na
posicao superior do volume sensivel do detector (0 cm) utilizando um suporte de acrilico, e
para a distincia de 1,5 cm, com ajuda de um espacador, também de acrilico. A eficiéncia de
pico de energia total (gp) do raio gama emitido a partir de uma fonte radiativa com uma atividade
conhecida pode ser obtida a partir da seguinte expressao:

c(E,)

Ly

E(Ely) :m (43)

onde, C(E;,) é a area do pico liquido para a energia E;, (em contagens), A é a atividade da fonte
no momento da medicdo, I(E;,) € a probabilidade absoluta de emissdo de raios y para a energia

Ei, e tc € o tempo de contagem.

3.4.2 Determinacgdo das taxas de reagdo e taxas de fluéncia de néutrons com folhas de

ativagdo

No presente trabalho, folhas finas em forma de disco foram utilizadas como detectores
de ativagdo para medir a radioatividade que é induzida nas folhas causadas pela interagdo com
o fluxo de néutrons.

Para a realizacdo das medidas experimentais foi utilizado um conjunto de folhas de
ativacdo de ouro (Au), indio (In) e niquel (Ni), de fabricagdo Reactor Experiments, Inc do
Laboratdrio de Termo-hidriulica do Servico de Tecnologia de Reatores (SETRE) do CDTN.
Para as irradiagdes com as folhas de ativacdo de Au, também foram utilizados discos de caAdmio
(Cd).

As principais caracteristicas das folhas de ativacdo de Au, In e Ni sdo apresentadas na
Tabela 14.



77

Tabela 14. Caracteristicas das folhas de ativacdo Au, In e Ni.

Dimensao (mm)

Tipo de fluxo Folhas Pureza (%)
Didmetro Espessura
Au 12,7 0,05 99,9
Térmico e epitérmico Au (Cd) 15,0 0,50 99,9
In 12,7 0,25 99,9
In 12,7 0,25 99,9
Répidos
Ni 10,2 0,10 99,9

A Tabela 15 apresenta algumas das possiveis reacdes das folhas de ativacdo de Au, Ine
Ni, assim como a abundancia isotdpica, a meia-vida, a energia gama emitida, a probabilidade
absoluta de emissdo de raios y e a energia limiar [Tabela de nuclideos e arquivos de dados
nucleares (ENDF) do Centro Nacional de Dados Nucleares do Laboratério Nacional de

Broookhaven (https://www.nndc.bnl.ecov/chart/, https://www.nndc.bnl.gov/siema/) e do

Servico de dados Nucleares da Agéncia Internacional de Energia Atomica (IAEA)

(https://www-nds.iaea.org/)].

Tabela 15. Reacgdes nucleares e nuclideos ativados para as folhas de ativacdo de Au, In e Ni.

Abundancia Abundancia y Limiar
Isétopo Reacio nuclear Meia vida Energy v (keV)
isotopica (%) (%) (MeV)
Au-197 " Au(n,y)'*®Au 100 2,695 d 411,8 £0,00017 95,62 £ 0,06 -
1293,56 + 0,02 84.8+1,2
In(n,y) 1" n 54,3 min 1097,28 £ 0,02 58,5+0,8 -
In-115 95,7
416,9 £0,02 272+04
5In(n,n’) 5™ n 4,50 h 336,241 + 0,025 45,8 +£0,4 0,5
Ni-58 38Ni(n,p)*#Co 68,077 70,9d 810,76 = 0,002 99,5 £ 0,01 1,9

Fonte: (KNOLL, 2010; TSOULFANIDIS e LANDSBERGER, 2011)

As massas das folhas de ativagao foram medidas utilizando a balanga analitica Mettler
Toledo, modelo ML 204. As incertezas de medicdo das massas das folhas de ativacdo também
foram determinadas, a avaliacio do tipo A das incertezas foram calculadas a partir de cinco
medicoes das massas; a avaliacdo do tipo B das incertezas foram determinadas a partir da
resolucdo de medicdo da balanca analitica e de seu certificado de calibracdo (n°® 541/15). As
incertezas expandidas das massas das folhas de ativacdo foram determinadas para um fator de

abrangéncia k=4,53 e para um nivel de confianca de aproximadamente 95% (Tabela 16).
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Tabela 16. Massas e suas incertezas das folhas de ativagdo de Au, In e Ni.

Folhas Massa (g)
Au 0,1265 + 0,00037
In 0,2383 +0,00040
Ni 0,0710 = 0,00041

A irradiagao das folhas de ativacao foi realizada colocando um par de folhas de ativacdo
em um pequeno envelope plastico, posteriormente, o envelope e posicionado nos pontos de
medi¢do dentro da casamata do ciclotron, pontos P; a P4, j4 mencionados nos estudos do
espectro de néutrons para as producdes do '8F e 13N. O arranjo experimental da irradiacdo das
folhas de ativacdo dentro da casamata do ciclotron nos pontos P a P4 € apresentado na Figura
19.

Em seguida, as folhas de ativacdo foram expostas no campo de radiacdo neutrdnico
gerado durante a produgdo de '8F. Deve-se considerar que, as irradiagdes no acelerador
ciclotron sdo realizadas unicamente para a producdo de radionuclideos PET, assim, as
irradiacdes realizadas no presente trabalho foram realizadas utilizando o campo de radiacgdo
neutrdnico durante as produgdes, neste caso, do '8F. A Tabela 17 mostra as diferentes condi¢des

de irradiagdo das folhas de ativagao realizadas no presente trabalho.

Tabela 17. Condi¢des de irradiagio das folhas de ativagdo durante a producdo de '*F.

Pares de folhas Irradiacoes consecutivas Alvo Corrente média (uA)
Au, Au(Cd) 1 1 32
Au, Au(Cd) 2 4 58 e 60
In 1 1 30
Ni 5 4,1,1,1el 57, 60, 41, 65 e 40

Conforme explicado no paragrafo anterior, na Tabela 17, pode-se observar que em um
unico experimento foi realizada uma ou mais de uma irradiacio; isto, levou a necessidade de
desenvolver uma metodologia que possa determinar a atividade induzida, e por consequéncia,
a taxa de reacdo na folha de ativacdo independentemente do nimero de irradiagdes.

No ANEXO I ¢ detalhada a metodologia de irradiacdes intermitentes, a qual calcula a
atividade induzida na folha de ativagdo para o caso de vérias irradiagdes, isto é, para o caso

geral de n irradiacdes sucessivas (MEDNIS, 1971).
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Figura 19. Arranjo experimental da irradiacdo das folhas de ativagdo nos pontos P1, P2, P; e P4 na casamata do

ciclotron PETtrace-8 do CDTN
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3.4.3 Resultados da calibragao do sistema de espectrometria gama

A Figura 20 apresenta os resultados das curvas de eficiéncia em fungdo da energia total
absoluta de referéncia (gp), determinadas na calibragdo do detector HPGe modelo GX2519, para

as distancias fonte-detector de 0,0 e 1,5 cm, respectivamente.

Figura 20. Curva da eficiéncia em fun¢do da energia total absoluta de referéncia (gp) para o detector HPGe

modelo GX2519 para as distancias fonte-detector de 0,0 e 1,5 cm.
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A partir das curvas da eficiéncia em fun¢do da energia total absoluta (g,) determinadas
na calibragao do detector de HPGe, foram obtidas as atividades induzidas nas folhas, conforme
Equacdo (15), para cada uma das energias gama emitida nas reacdes das folhas de ativacdo

(Tabela 15).
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3.4.4 Resultados da determinacdo das taxas de reagdo e taxas de fluéncia de néutrons

com folhas de ativagdo

Os resultados das taxas de reagdo e das taxas de fluéncia de néutrons determinados pelo
método de folhas de ativagdo das irradiagdes realizadas na casamata do ciclotron nos pontos de
medida, Py a P4, sdo apresentados nas Tabelas 18, 19, 20 e 21.

As Tabelas 18 e 19, apresentam os resultados das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia
de néutrons determinadas a partir da irradia¢do das folhas de Au e de Au(Cd) para as faixas de
néutrons térmicos e epitérmicos, para os alvos Ti e Ts, respectivamente. A partir dos valores
das taxas de reacdo determinadas com as folhas de Au e de Au (Cd), também foram
determinadas a razdo de cadmio (CR) e o fator de correcdo de cddmio (Fcq). Os resultados
obtidos mostraram que as incertezas das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de néutrons
para as faixas de néutrons térmicos e epitérmicos foram de até 2,6% e 1,0% para o alvo 1; e de
1,7% e 1,0% para o alvo 4, respectivamente.

A Tabela 20 apresenta os resultados das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de
néutrons determinados a partir da irradiagdo das folhas de In para os pontos posicionados em
P1 a P4, e para o alvo T1. Na tabela, podem-se observar os valores das grandezas de interesse
para o pico de energia gama de 336 keV, reagdo ''*In(n,n’)!>™In (néutrons com energia acima
dos 0,5 MeV), unicamente para os pontos P; e Ps; isto, devido ao fato de estes pontos estarem
localizados em frente da saida do feixe primario, conforme mostrado na Figura 8. Os valores
das incertezas das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de néutrons determinados com as
folhas de In foram de até 1,9% para o In-116m (P; a P4); e de até 10,7% e 3,7% para o In-115m
nos pontos P1 e P4, respectivamente.

A Tabela 21 apresenta os resultados das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de
néutrons determinados a partir da irradiacio das folhas de Ni para os pontos P; e P4. Os valores
das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de néutrons foram obtidos a partir da atividade
induzida do 3¥Co, e apenas para os pontos P; e P4. Os valores das incertezas das taxas de reagio
e das taxas de fluéncia de néutrons foram de até 5% e 4,6% para os pontos P; e Pq,
respectivamente. Todos os valores das incertezas expandidas foram determinados para um fator
de abrangéncia k=2, e para um nivel de confianca de aproximadamente 95%, conforme
apresentado no ANEXO II.

Os resultados das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de néutrons determinadas
experimentalmente com este método, foram comparadas com os resultados das simulagdes

MCNPX para a produgio do '8F.



Tabela 18. Resultados das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de néutrons obtidos com as folhas de Au e Au(Cd) (alvo T)). Os resultados estdo normalizados para 1 pA.

Taxa de reacio

Taxa de reacao

Taxa de fluéncia de

Taxa de fluéncia de

Pontos Au Au (Cd) R Fea néutrons térmicos néutrons epitérmicos
Rs Rs,ca Pth Pe
Bq Bq cm2s! cm2s!
Py 2,13E+03 = 2,48E+01 7,30E+02 * 6,12E+00 29 0,66 3,52E+04 + 6,54E+02 1,20E+04 * 1,02E+02
P> 7,54E+02 + 1,30E+00 2,17E+02 = 1,88E+00 3,5 0,71 1,38E+04 + 3,43E+02 3,56E+03 * 3,12E+01
P3 8,23E+02 = 1,37E+00 2,72E+02 = 1,98E+00 3,0 0,67 1,43E+04 + 3,66E+02 4,39E+03 = 3,24E+01
Py 2,33E+03 + 2,64E+01 9,26E+03 = 8,59E+00 2,5 0,60 3,66E+04 = 7,42E+02 1,52E+04 += 1,43E+02

Tabela 19. Resultados das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de néutrons obtidos com as folhas de Au e Au(Cd) (alvo T4). Os resultados estdo normalizados para 1 pA.

Taxa de reacao

Taxa de reacao

Taxa de fluéncia de

Taxa de fluéncia de

Pontos CR Fca
Au Au (Cd) néutrons térmicos néutrons epitérmicos
Rs Rs,ca Pth @e
Bq Bq cm?.s! em?.s!
Py 2,08E+03 + 1,91E+01 7,49E+02 = 7,19E+00 2,8 0,64 3,34E+04 + 5,24E+02 1,23E+04 = 1,19E+02
P, 7,77E+02 + 7,50E+00 2,39E+02 = 2,23E+00 3,3 0,69 1,38E+04 = 2,05E+02 3,91E+03 £ 3,70E+01
Ps3 8,59E+02 + 8,11E+00 2,91E+02 * 2,60E+00 3,0 0,66 1,47E+04 = 2,27E+02 4,71E+03 £ 4,25E+01
P, 2,24E+03 £ 2,02E+01 9,34E+03 + 8,80E+00 24 0,58 3,39E+04 + 5,91E+02 1,53E+04 + 1,46E+02




Tabela 20. Resultados das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de néutrons obtidos com as folhas de In (alvo T)). Os resultados estdo normalizados para 1 pA.
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Taxa de reacio

Pontos Radioisétopo Energia y In Taxa de fluéncia de néutrons
Ey Ey Rs 0]
keV keV Bq cm2s!
416,9 5,12E+03 = 8,33E+01 2,16E+04 + 3,52E+02
In-116m 1097,28 5,00E+03 = 7,54E+01 2,11E+04 £ 3,18E+02
: 1293,56 4,91E+03 = 7,89E+01 2,07E+04 + 3,33E+02
In-115m 336,241 5,41E+00 = 5,78E-01 3,98E+03 + 4,25E+02
416,9 1,87E+03 + 3,28E+01 7,75E+03 + 1,36E+02
P, In-116m 1097,28 1,81E+03 = 2,891E+01 7,50E+03 £ 1,20E+02
1293,56 1,78E+03 £ 2,98E+01 7,36E+03 + 1,24E+02
416,9 2,10E+03 = 3,68E+01 8,76E+03 + 1,54E+02
P; In-116m 1097,28 2,00E+03 + 3,20E+01 8,35E+03 + 1,34E+02
1293,56 1,98E+03 * 3,33E+01 8,26E+03 + 1,39E+02
416,9 2,42E+03 £ 4,67E+01 1,01E+04 + 1,95E+02
In-116m 1097,28 2,35E+03 £ 4,19E+01 9,80E+03 + 1,75E+02
8 1293,56 2,33E+03 + 4,28E+01 9,73E+03 + 1,79E+02
In-115m 336,241 5,92E+01 = 2,21E+00 4,31E+04 = 1,61E+03




Tabela 21. Resultados das taxas de reacdo e das taxas de fluéncia de néutrons obtidos com as folhas de Ni (alvos T, e T4). Os resultados estdo normalizados para 1 pA.
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Taxa de reacio

Pontos Radioisétopo Energia y Ni Taxa de fluéncia de néutrons
i
Ey Ey Rs (0}
keV keV Bq cm2s!
P Co-58 810,76 3,84E+00 £ 1,94E-01 3,00E+04 = 1,51E+03

Py Co-58 810,76 1,80E+01 £ 8,38E-01 1,39E+05 + 6,45E+03
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3.5 Termo fonte de radiacao do ciclotron PETtrace-8

O termo fonte de radiacdo utilizado anteriormente nos estudos dos espectros de néutrons
para as produgdes de '8F e °N (se¢des 3.2 € 3.3), considerou unicamente as bibliotecas das
secdes de choque de néutrons ENDF/B-VIIL.0. Nesta secdo, o estudo do termo fonte de radiacio
considerou as se¢des de choque para prétons LA150H da biblioteca ENDF/B-VII.0, e TENDL
(TALYS - based Evaluated Nuclear Data Library) na versdao 2015. Assim, o objetivo deste
estudo foi estimar e caracterizar o termo fonte de radiagdo, a partir da interagdo do feixe
primério de prétons de 16,5 MeV de energia com o alvo de ['%0]H20 durante a produgio do

18F.
3.5.1 Consideracdes para a estimativa do termo fonte de radiagdo

Para estimativa do termo fonte de radiacdo levou-se em consideracdo a producdo
rotineira do '8F, bombardeando-se um alvo de ['®*O]H>O com prétons de 15 MeV de energia e
corrente de 75 pA. O processo de irradiacdo € sumarizado de acordo com o relatdrio
RP001181.doc de 23/09/2004 do fabricante do acelerador (GE Healthcare) (BORGES e RELA,
2007):

Os ions negativos H!, que atingem os estagios finais do processo de aceleragdo, sio
langados contra um filme fino de carbono (3 um) para serem direcionados aos alvos, as perdas
devidas nessa interag¢do sdao despreziveis. O nimero total de protons com energia de 16,5 MeV
que sdo emitidos pelo ciclotron é de 5,6 x 10' [p/s] (ou 90uA).

O fluxo de prétons que deixa o ciclotron é direcionado para o alvo, utilizando-se um
colimador de tantalo (Ta). A perda de prétons devido a interacdo com o colimador corresponde
a um fluxo da ordem de 9,4 x 10'3 [p/s] (ou 15 pA). O fluxo remanescente de prétons da ordem
de 4,7 x 10" [p/s] (ou 75 pA) com energia de 16,5MeV sio langados contra uma membrana de
havar (Co 42,5%;Cr 20%; Mn 1,6%; Mo 2%; Ni 13%; W 2,8%; Fe 18,1%) de 25 pm de
espessura e a seguir atravessa uma camada de gas hélio com 30 mm de espessura e pressdo de
3 atm. Apds a camada de hélio, o feixe de protons € langado contra uma outra membrana de
havar de 50 um de espessura. A perda de prdtons durante este percurso é insignificante,
entretanto a energia do feixe € reduzida para cerca de 15 MeV.

A proxima interacdo do feixe de protons é com o alvo de agua, que consiste de uma
lamina de 4gua com 5 mm de espessura enriquecida com O'® (95% O'8; 5% O'6). A espessura
da lamina de dgua ¢ suficiente para atenuar todos os prétons incidentes. Entretanto algumas

bolhas de evaporacdo podem ocorrer no interior do alvo, o que significa que uma pequena
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parcela dos prétons pode interagir com o alojamento do alvo que € constituido de nidbio (Nb).
O nidbio apresenta elevada resisténcia ao bombardeamento de né€utrons e baixa secdo de choque
para captura de néutrons térmicos. A Figura 21 apresenta o alvo do ciclotron PETtrace-8 (acima
esquerda), sua estrutura desmontada (acima centro), detalhando cada um dos componentes da
sua estrutura.

Segundo o relatério do fabricante (RPO01181.doc de 23/09/2004) as particulas
secundarias produzidas foram obtidas a partir de dados das secdes de choque dos elementos
quimicos que estio presentes durante todo o processo de irradiacdo quando sdo bombardeados
com prétons. A Tabela 6 apresentada anteriormente na secdo 3.2.1.2 detalhou os resultados da
producdo de néutrons durante o bombardeio de prétons no ciclotron para a produgdo de
radioisétopos PET (15 MeV de energia e 75 uA de corrente).

O fabricante utilizou como fonte de consulta os dados nucleares das se¢des de choque
para a interagdo de néutrons e protons (abaixo dos 20MeV) da biblioteca LA150 (Release 6 of
ENDEF/B-VI) de Los Alamos National Laboratory. Na Tabela 6, pode-se observar que as
maiores producdes de néutrons sdo devidas as interagdes do feixe de prétons com o colimador

de tantalo, as folhas de havar e com o alvo de ['30O]H-O.
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Figura 21. Alvo do ciclotron PETtrace-8 (acima a esquerda) apresentando sua estrutura desmontada (acima ao centro) e detalhando cada um dos seus principais componentes

(outras posicgdes).

alvo de agua
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3.5.2 A modelagem do alvo do ciclotron PETtrace-8

A fim de avaliar as principais contribui¢cdes de néutrons quando um feixe de prétons
bombardeia os componentes do alvo durante a produ¢io do '®F, um modelo computacional do
alvo foi desenvolvido com o c6digo MCNPX em base a geometria real do alvo do ciclotron
PETtrace-8 do CDTN. A Figura 22 apresenta a modelagem do alvo desenvolvida neste trabalho

mostrando os principais componentes de sua estrutura.

Figura 22. Principais componentes da estrutura do modelo do alvo do ciclotron PETtrace-8.

(a) flange frontal

(b) flange de refrigeracdo de hélio
(c) folhas de havar

(d) céamara do alvo

(e) alvo de agua

() refrigeracdo do alvo de agua
(2) flange posterior

3.5.3 Producdo de néutrons nos componentes do alvo do ciclotron PETtrace-8

Nesta se¢do, simulacdes individuais da interacdo do feixe primério de prétons com o
alvo de ['®0]H20, o colimador de tantalo e as folhas de havar foram realizadas com o objetivo
de estimar o fluxo de néutrons devido a essas interacdes. A fonte de prétons foi definida
conforme o processo de irradiacdo detalhado na se¢do 3.5.1 pelo fabricante do ciclotron.

A Figura 23 apresenta os esquemas da modelagem utilizada para as simulagdes do alvo

de ['80]H-0, do colimador de tantalo e das folhas de havar.
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Figura 23. Modelagem para a simula¢do dos componentes do alvo do ciclotron PETtrace-8: alvo de ['*O]H-O,
colimador de tantalo e folhas de havar.
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3.5.3.1 Caso I: Secoes de choque LA150H e modelos fisicos

A simulagdo foi realizada utilizando as secdes de choque para prétons LA15S0H da
biblioteca ENDF/B-VII (energias menores do que 20 MeV), com excegdo do 20, '8!Ta e dos
nuclideos que compdem o havar, o *°Co, Mo, Mn e C, pois as se¢des de choque destes
nuclideos niao foram desenvolvidos nesta biblioteca. Para uma primeira simulacdo, foi
observado que o MCNPX substituiu as se¢des de choque do 80, '81Ta, ¥Co, Mo, »Mn e C
pelas de um “modelo fisico”, que por default ¢ o modelo fisico Bertini com o modelo de
evaporacao Dresner e modelo de fissdo RAL.

Além do modelo de Cascada Intranuclear (Intranuclear Cascade - INC) Bertini
(associado com os modelos de fissio RAL e ORNL e ABLA para desexcitacdo), o MCNPX
oferece os modelos ISABEL, CEMO03 e INCL4, modificando basicamente o tipo de modelo de
evaporagio e de fissdo!. O uso das varias op¢des de modelos fisicos é altamente recomendado
pelo MCNPX, fornecendo ao usudrio a capacidade de testar a sensibilidade da quantidade de
interesse para os diferentes modelos fisicos (PELOWITZ, 2011). A Tabela 22 apresenta as
diferentes combinac¢des dos modelos fisicos INC para cada modelo de evaporagdo e modelo de

fissdo.

Tabela 22. Possiveis combina¢des de modelos fisicos INC, Bertini, ISABEL, CEMO03 e INCLA4.

Caso Modelo INC Modelo de evaporacao Modelo de fissao
1 Bertini Dresner RAL
2 Bertini Dresner ORNL
3 Bertini ABLA ABLA
4 ISABEL Dresner RAL
5 ISABEL Dresner ORNL
6 ISABEL ABLA ABLA
7 CEMO3 GEM2 GEM2
8 INCLA4 Dresner RAL
9 INCL4 Dresner ORNL
10 INCL4 ABLA ABLA

Assim, a especifica¢do dos materiais MCNP para as simulagdes do alvo de ['*O]H,0,

do colimador de tintalo e das folhas de havar foram definidas conforme a Tabela 23. Na dltima

! Estas combinagdes sdo possiveis usando a terceira e nona entrada, iexisa [LCA (3)] e icem [LCA (9)], no cartdo
LCA e a sétima entrada, ievap [LEA (7)], no cartio LEA (PELOWITZ, 2011).
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coluna da tabela esta descrito o nome das secdes de choque para cada um dos isétopos utilizados

na composic¢ao dos materiais (MCCONN JR, GESH, et al., 2011).

Tabela 23. Especificagio dos materiais dos componentes do alvo: ['*O]H,0O, Ta e havar.

Secao de choque

Material Elemento ZAID Fracoes de peso de prétons

Hidrogénio 1001 -0,111894 endf70prot

['*0]H.O Oxigénio-16 8016 -0,044405 endf70prot
Oxigénio-18 8018 -0,843701 modelo fisico
Téantalo Tantalo 73181 -1,000000 modelo fisico
Cobalto 27059 -0,420000 modelo fisico

Cromo 24052 -0,195000 endf70prot

Niquel 28058 -0,127000 endf70prot

Tungsténio 74186 -0,027000 endf70prot

Havar

Molibdénio 42000 -0,022000 modelo fisico
Manganés 25055 -0,016000 modelo fisico
Carbono 6000 -0,002000 modelo fisico

Ferro 26056 -0,191000 endf70prot

As simulagdes utilizando as 10 combina¢des dos modelos INC, apresentados na Tabela
22, foram realizados unicamente para o alvo de ['*O]H-0. Por outro lado, as simula¢des para o
colimador de tintalo e as folhas de havar foram realizadas para um tnico modelo INC, o qual

foi escolhido a partir da anélise dos resultados, na se¢do 3.5.4.1.

3.5.3.2 Caso II: Segoes de choque LA150H e TENDL-2015

Nesta secdo, as simulagdes do alvo de ['*OJH20, do colimador de tantalo e das folhas
de havar também foram realizadas utilizando as secdes de choque para protons LA150H da
biblioteca ENDF/B-VII (energias menores do que 20 MeV). Para as se¢des de choque dos
nuclideos faltantes (30, '8!Ta, **Co, Mo, >*Mn e C), foram implementadas e utilizadas nas
simulacdes as se¢des de choque para prétons da biblioteca TENDL (TALYS - based Evaluated
Nuclear Data Library) versdo 2015 (CRUZATE, 2016).
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3.5.4 Resultados do termo fonte de radiagdo do ciclotron PETtrace-8

3.5.4.1 Caso I: Secoes de choque LA150H e modelos fisicos

Os espectros de néutrons em termos de taxa de fluéncia por unidade de letargia quando
o feixe primdrio de prétons de 16,5 MeV de energia bombardeia o alvo de ['*OJH>0.para cada
uma das dez combina¢des de modelos fisicos (Tabela 22) é apresentado na Figura 24. Os
espectros foram obtidos utilizando a fungdo MCNP F5 (detector pontual) para a distancia alvo-
detector de 1 m, e para o dngulo de 0° em relacdo a dire¢do do feixe primario de prétons.

A Tabela 24 apresenta os valores dos resultados da produgédo de néutrons gerados para
os modelos fisicos INC: Bertini, ISABEL, CEMO03 e INCLA4, assim como, os valores das

energias médias, para a interagdo do feixe de prétons com o alvo de ['|O]H-0.

Figura 24. Espectros de fluéncia por unidade de letargia de néutrons durante o bombardeio ao alvo de ['*O]H,O
com prétons de 16,5 MeV para os modelos fisicos INC: Bertini, ISABEL, CEMO03 e INCLA4.

Resultados normalizados a 75 pA.
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Tabela 24. Producdo de néutrons durante o bombardeio de prétons no alvo de ['*O]H,O.para os modelos fisicos INC: Bertini, ISABEL, CEMO03 e INCL4.

Resultados normalizados a 75 pA.

Energia média dos

Caso Modelo INC Modelo de Modelo de fissao Fluxo de prétons Fluxo de néutrons néutrons gerados
evaporacio (p.sh gerados (n.s™)
(MeV)
1 Bertini Dresner RAL 4,68+E14 1,73E+12 1,65
2 Bertini Dresner ORNL 4,68+E14 1,75E+12 1,63
3 Bertini ABLA ABLA 4,68+E14 1,34E+12 2,59
4 ISABEL Dresner RAL 4,68+E14 1,68E+12 1,70
5 ISABEL Dresner ORNL 4,68+E14 1,71E+12 1,68
6 ISABEL ABLA ABLA 4,68+E14 1,34E+12 2,59
7 CEMO03 GEM2 GEM2 4,68+E14 1,20E+12 2,42
8 INCL4 Dresner RAL 4,68+E14 1,62E+12 1,70
9 INCL4 Dresner ORNL 4,68+E14 1,50E+12 1,68
10 INCL4 ABLA ABLA 4,68+E14 1,28E+12 2,60
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A partir da Figura 24 e dos resultados da Tabela 24, pode-se observar que os espectros
dos modelos fisicos Bertini e ISABEL com os modelos de evaporacio/fissdo Dresner, RAL e
ORNL, apresentam um comportamento similar, assim como, no valor de sua contribuigdo total
de néutrons (2,18E+08 cm2.s™"). Para o caso do modelo INCL4/Dresner/ORNL a contribui¢io
total de néutrons apresenta um valor menor em 13% (1,91E+08 cm™2.s!), em relacdo aos
modelos mencionados anteriormente.

Por outro lado, pode-se observar que os espectros dos modelos Bertini, ISABEL e
INCL4 com o modelo de evaporacdo ABLA apresentam um comportamento similar, € uma
menor contribuicio de néutrons térmicos, epitérmicos e rapidos, assim como, uma contribuicao
total de néutrons 26% menor (1,61E+08 cm™2.s") em relacdo aos modelos Bertini e ISABEL
com os modelos Dresner, RAL e ORNL.

Para o caso do modelo CEMO03, observa-se que o comportamento do seu espectro é
similar aos dos espectros dos modelos Bertini, ISABEL e INCL4 utilizando o modelo de
evaporacio ABLA, embora apresente uma menor contribuicido de néutrons. O modelo CEMO03
apresenta uma contribui¢fo total de néutrons (1,45E+08 cm™2.s"') menor em aproximadamente
33% em relagdo aos modelos Bertini, ISABEL e INCL4 com o modelo de evaporacio ABLA,
e em relagdo aos modelos Bertini e ISABEL com os modelos de evaporagdo/fissdo Dresner,
RAL e ORNL.

Nesta secdo, pode-se concluir que a partir da analise dos resultados apresentados na
Tabela 24, os valores de fluxo e de energia média dos néutrons gerados que mais se aproximam
aos valores reportados na Tabela 6 pelo fabricante do ciclotron (GE Healthcare), foram os do
caso 7, isto é, os do modelo fisico CEMO03. Deve-se considerar que, ao usar um modelo fisico
para energias baixas, os resultados devem ser validados por dados experimentais porque os
modelos fisicos implementados foram desenvolvidos para descrever reacdes de particulas de

alta energia (WATERS, 1999).
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3.5.4.2 Termo fonte de radiagdo utilizando se¢des de choque LAIS0H e CEMO3

3.5.4.2.1 Producao de néutrons utilizando LA150H e CEMO03

Os resultados da producgédo de néutrons gerados e das energias médias, como produtos
da interacdo do bombardeio do feixe de prétons com o alvo de ['*O]H-0, o colimador de tantalo
e com as folhas de havar, utilizando as se¢des de choque das bibliotecas de protons LA150H e

0 a do modelo fisico INC CEMO3, ¢é apresentado na Tabela 25.

Tabela 25. Producio de néutrons durante o bombardeio de prétons com ao alvo de ['*O]H,0, colimador de Ta e

folhas de havar utilizando as bibliotecas LA150H - CEMO03. Resultados normalizados a 75 pA.

Energia média dos
Fluxo de protons Fluxo de néutrons
Material néutrons gerados
(psh) gerados (n.s™!)
(MeV)
Ta(p,n) 9,36E+13 2,02E+11 1,08
Havar(p,n) 4,68E+14 1,48E+11 2,45
['*0]H20(p,n) 4,68E+14 1,20E+12 2,42
Total de néutrons gerados 1,55E+12

Pode-se observar na tabela que, o resultado do fluxo total de néutrons gerado,
1,55E+12 n.s™!, concorda muito bem com o valor 1,34E+12 n.s”!, reportado na Tabela 6 pelo
fabricante do ciclotron (GE Healthcare). Na tabela, pode ser observado que a produgéo de
néutrons entre para cada componente ¢ muito diferente aos valores reportados pelo fabricante
do ciclotron, isto provavelmente a posi¢do da fonte de prétons na modelagem, onde, em vez de
considerar um unico feixe na frente da janela de entrada do colimador, um segundo feixe foi
considerado e posicionado na entrada da primeira folha de havar, conforme apresentado na

Figura 23.

3.5.4.2.2 Distribui¢do angular utilizando LA150H e CEMO03

Uma vez determinado o fluxo de néutrons para cada um dos principais componentes da
estrutura do alvo, foi realizado o célculo da anisotropia angular do campo de radiacio
neutrdonico. Os detectores pontuais foram distribuidos horizontal e verticalmente a 1 m de
distdncia do alvo, para os planos XY e XZ; e com passo de 5° entre cada detector,

respectivamente.
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A Figura 25 apresenta os resultados da anisotropia das distribui¢des horizontal e vertical
do campo de radia¢do neutronico durante o bombardeio dos prétons ao alvo de ['30]H.O

utilizando as se¢des de choque de prétons das bibliotecas LA150H e a do modelo fisico CEMO03.

Figura 25. Anisotropia das distribuicdes horizontal e vertical do campo de radiacdo neutrdnico durante o

bombardeio de prétons ao alvo de ['0]H,O utilizando as bibliotecas LA150H - CEMO3.
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Na figura, pode-se notar que as distribui¢cdes angulares de este termo fonte (LA150H —
CEMO03) apresentam um comportamento quase isotrépico, com excecdo da regido

compreendida entre os angulos 160° a 200°, onde o fluxo de néutrons retroespalhados é maior.
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3.5.4.3 Termo fonte de radiacdo utilizando secdes de choque LAI150H e TENDL-2015

3.5.4.3.1 Producao de néutrons utilizando LA150H e TENDL-2015

A Tabela 26 apresenta os resultados da producdo de néutrons gerados e das respectivas
energias médias, quando o feixe de prétons interage com o alvo de ['%0]JH20, o colimador de
tantalo e as folhas de havar utilizando as secdes de choque das bibliotecas LAI150H e

TENDL-2015.

Tabela 26. Producio de néutrons durante o bombardeio de prétons ao alvo de ['*O]H,0O, colimador de Ta e

folhas de havar utilizando as bibliotecas LA150H e TENDL-2015. Resultados normalizados a 75 pA.

Energia média dos
Fluxo de protons Fluxo de néutrons
Material néutrons gerados
(psh) gerados (n.s™!)
(MeV)
Ta(p,n) 9,36E+13 1,27E+11 1,16
Havar(p,n) 4,68E+14 2,95E+11 2,26
['*0]H20(p,n) 4,68E+14 9,74E+11 2,38
Total de néutrons gerados 1,40E+12

Analogamente a anélise realizada na secdo 3.5.4.2.1, na Tabela 26 pode-se observar que,
o resultado do fluxo total de néutrons gerado, 1,40E+12 n.s™!, concorda muito bem com o valor
1,34E+12 n.s’!, reportado na Tabela 6 pelo fabricante do ciclotron (GE Healthcare). Na tabela,
pode ser observado que a producdo de néutrons entre para cada componente é muito diferente
aos valores reportados pelo fabricante do ciclotron, isto provavelmente a posicdo da fonte de
prétons na modelagem, onde, em vez de considerar um tnico feixe na frente da janela de entrada
do colimador, um segundo feixe foi considerado e posicionado na entrada da primeira folha de

havar (Figura 23).

3.5.4.3.2 Distribui¢do angular utilizando LA150H e TENDL-2015

O célculo da anisotropia angular do campo de radiacio neutronico também foi realizado
para as secdes de choque das bibliotecas LA150H e TENDL-2015. A anisotropia angular foi
determinada posicionando um conjunto de detectores pontuais distribuidos horizontal e
verticalmente a 1 m de distincia do alvo, nos planos XY e XZ; e com passo de 5° entre cada

detector, respectivamente.
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Os resultados da anisotropia das distribui¢cdes horizontal e vertical do campo de radiacio

neutrdnico durante o bombardeio de prétons ao alvo de ['*O]H>O para as se¢des de choque das

bibliotecas LA150 e TENDL-2015 séo apresentados na Figura 26.

Figura 26. Anisotropia das distribuicdes horizontal e vertical do campo de radiacdo neutronico durante o

bombardeio de prétons ao alvo de ['*O]H,O utilizando as bibliotecas LA150H e TENDL-2015.
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Na figura, pode-se observar que as distribui¢des angulares utilizando o termo fonte

LAI150H — TENDL-2015, possuem uma isotropia similar as determinadas para o termo fonte

LA150H — CEMO03, apesar dos valores do fluxo de né€utrons retroespalhados neste termo fonte

serem maiores.
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3.6 Validacao do modelo computacional do termo fonte de radia¢iao do ciclotron

PETtrace-8

3.6.1 Determinagdo do espectro de néutrons na producdo do '8F

O espectro de néutrons em termos da taxa de fluéncia de néutrons foi determinado
utilizando os termos fontes de radiacio LA150H — CEMO03 e LA150H — TENDL-2015. As
taxas de fluéncia de néutrons foram determinadas nos pontos P; a P4, e alvos T e T4, conforme
metodologia descrita no estudo do espectro de néutrons na producdo do '8F. A fim de obter as
incertezas inferiores ao 3%, as simulacdes foram realizadas para o nimero de histérias de
1,0E+09. Os resultados dos espectros de néutrons, em termos de taxa de fluéncia por unidade
de letargia, obtidos pelo MCNPX utilizando os termos fontes de radiacdo LA150H — CEMO3 e
LA150H - TENDL-2015, nos pontos P; a P4, e alvos T e T4, s@o apresentados nas Figuras 27

e 28, respectivamente.

Figura 27. Taxas de fluéncia por unidade de letargia obtidos pelo MCNPX utilizando os termos fontes de
radiacdo LA150H — CEMO03 e LA150H — TENDL-2015, nos pontos P; a P4 e alvo T;.

Resultados normalizados a 1 pA.
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Figura 28. Taxas de fluéncia por unidade de letargia obtidos pelo MCNPX utilizando os termos fontes de
radiacdo LA150H — CEMO03 e LA150H — TENDL-2015, nos pontos P, a P4 e alvo Ts.

Resultados normalizados a 1 pA.
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Nas Figuras 27 e 28, podem-se observar que em ambas as posi¢cdes dos termos fontes,
isto é, para os alvos 1 e 4, os espectros apresentam picos de evaporagdo de néutrons de 0,1 a
14 MeV. Nas figuras, também pode-se observar uma maior contribuicdo de néutrons térmicos
(Ex<0,4 eV) erapidos (E, > 0.1 MeV), analogamente aos espectros apresentados nos resultados
do estudo do espectro de néutrons na produgio do '8F na se¢do 3.2.4. Cabe ressaltar que, os
espectros das Figuras 27 e 28, foram determinados utilizando 210 intervalos de energia (bins),
e plotados na escala logaritmica para ambos os eixos, de modo a obter uma melhor resolugéo e
visualizac¢do do espectro.

Os pontos P> e P3, localizados na direcdo oposta ao feixe de radiacdo primério, para
ambos os casos, LA150H — CEMO03 e LA150H — TENDL-2015, apresentam uma contribuicio
de néutrons térmicos elevada, aproximadamente 63% e 60%, para os alvos Ti e Ta,

respectivamente; contrario ao apresentado pelos pontos P; e Ps. A contribui¢cdo de néutrons
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térmicos no P4 foi de até 28% para ambos os alvos, menor que a contribui¢do no Py, que foi de
até 36% e 43%, para o T e Ts, respectivamente; isto devido a influéncia da blindagem do LTF.

Por outro lado, a contribuicdo de néutrons epitérmicos (0,4 eV < E,; < 0,1 MeV) em
relacdo as taxas de fluéncia total, apresentam uma contribuicdo na faixa de 27% a 30%, para o
alvo Ty; e de 29% a 33%, para o alvo T4, para ambos os casos, LA150H — CEMO03 e LA150H
— TENDL-2015.

A contribuicdo dos néutrons rapidos (E, > 0,1 MeV) em relacdo as taxas de fluéncia
total, foram de 35%, 10%, 11% e 46%, quando a fonte se encontrou no alvo 1, e de 24%, 11%,
12% e 44%, quando colocada no alvo 4, para ambos os casos, LAISOH — CEM03 e LA150H —
TENDL-2015.

3.6.2 Comparacao das taxas de fluéncia total de néutrons na producao do '8 F

A Tabela 27 apresenta a comparacdo dos resultados das taxas de fluéncia total, energias
médias e taxas de equivalente de dose de néutrons obtidos pelos termos fontes LA150H —
CEMO03, LA150H — TENDL-2015 e MCNP (dados fornecidos pelo fabricante) para os pontos
Py a P4 e alvos Ty e T4. Os resultados foram normalizados para 1 uA de corrente.

Na tabela, pode-se observar que as razdes dos resultados em termos das taxas de fluéncia
total dos termos fontes LA1ISOH — CEMO03 e LA150H — TENDL-2015 em relagdo aos do
MCNP, foram de 0,81; 1,19; 1,20 e 1,09 (alvo T1), e de 0,96; 1,42; 1,35 e 0,83 (alvo Ts), para
o termo fonte LA150H — CEMO03; e de 0,77; 1,06; 1,08 ¢ 1,00 (alvo T1), e de 0,88; 1,26; 1,20 ¢
0,76 (alvo Ts), para o termo fonte LA150H — TENDL-2015.

A partir da andlise realizada, podem-se observar diferencas de até 25% para todos os
pontos, P1 a P4 e alvos T e Ts, para ambos os termos fontes, LA15S0H — CEMO03 e LA150H —
TENDL-2015; com excecdo dos pontos P> e P3 (T4) para o termo fonte LAI5S0H — CEMO3,
onde, foram apresentadas diferencas de 42% e 35%, respectivamente.

Por outo lado, as razdes entre o termo fonte LA1SOH — TENDL-2015 em relacdo ao
LA150H — CEMO3, foram de 0,94; 0,89; 0,90 e 0,92 para o alvo Ti; e de 0,92; 0,89; 0,89 ¢ 0,93
para o alvo T4. Assim, as diferencas entre as taxas de fluéncia total de néutrons para estes termos

fontes varia em torno dos 5 a 11%.
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Tabela 27. Comparacio dos resultados das taxas de fluéncia total, energias médias e taxas de equivalente de dose de néutrons obtidos pelos termos fontes LA150H — CEMO3,

LA150H — TENDL-2015 e MCNP (dados fornecidos pelo fabricante) para os pontos Py a P4 e alvos T e Ts. Os resultados foram normalizados para 1 pA de corrente.

Grandeza Pontos
Taxa de fluéncia total (cm?2.s!) P P> Ps3 P4

MCNP - T 2,73E+05 = 1,35E+02 434E+04 + 5,58E+01 5,07E+04 + 843E+01 2,93E+05 = 1,89E+02

MCNP - T4 1,91E+05 *= 2,65E+02 425E+04 + 8,11E+01 5,02E+04 * 1,11E+02 3,60E+05 + 2,01E+02

LA150H - CEMO03 - T 2,22E+05 = 244E+02 5,18E+04 + 1,11E+02 6,10E+04 + 1,27E+02 3,18E+05 + 2,42E+02
LA150H - CEMO3 - T4 1,83E+05 += 2,21E+02 6,04E+04 = 1,05E+02 6,77TE+04 + 1,26E+02 2,97E+05 * 3,68E+02
LA150H - TENDL-2015 - Ty 2,09E+05 = 2,14E+02 4,61E+04 + 8,88E+01 5,50E+04 + 1,41E+02 2,94E+05 *= 2,34E+02
LA150H - TENDL-2015 - T4 1,69E+05 + 2,13E+02 5,37E+04 + 1,31E+02 6,02E+04 + 1,27E+02 2,7 75E+05 = 243E+02

Energia média (MeV)

MCNP - T: 1,22E+00 + 6,12E-04 9,44E-02 + 1,23E-04 1,24E-01 = 2,10E-04 9,98E-01 + 5,99E-04

MCNP - T4 4,89E-01 + 6,84E-04 8,81E-02 + 1,67E-04 1,17E-01 += 2,58E-04 1,26E+00 + 7,55E-04

LA150H - CEMO03 - T1 5,15E-01 + 1,18E-03 7,53E-02 = 2,48E-04 8,78E-02 + 290E-04 6,28E-01 = 8,79E-04
LA150H - CEMO3 - T4 2,31E-01 + 5,09E-04 6,85E-02 + 1,92E-04 7,79E-02 + 2.35E-04 5,55E-01 + 9,98E-04
LA150H - TENDL-2015 - Ty 5,64E-01 = 1,13E-03 6,94E-02 = 2,22E-04 8,39E-02 + 4,53E-04 6,42E-01 = 9,63E-04
LA150H - TENDL-2015 - T4 2,48E-01 + 5,70E-04 6,36E-02 + 2,61E-04 749E-02 + 232E-04 5,78E-01 * 9,83E-04

H*(10) (mSv.h'!)

MCNP - T 1,83E+02 + 9,16E-02 6,38E+00 + 8,29E-03 8,64E+00 + 1,47E-02 1,89E+02 *= 1,13E-01

MCNP-Ts  741E+01 *= 1,04E-01 5,96E+00 + 1,13E-02 8,17E+00 = 1,80E-02 2,78E+02 + 1,67E-01

LA150H - CEMO03 - T: 9,26E+01 * 1,48E-01 6,09E+00 + 4,39E-02 7,87TE+00 = 2.91E-02 1,73E+02 = 2,07E-01
LA150H - CEMO3 - T4 4, 71E+01 = 1,08E-01 7,15E+00 += 2,29E-02 8,28E+00 + 2,73E-02 1,49E+02 %= 2,38E-01
LA150H - TENDL-2015 - Ty 8,92E+01 + 1,43E-01 5,18E+00 + 1,97E-02 6,90E+00 + 2,69E-02 1,57E+02 = 1,89E-01
LA150H - TENDL-2015 - T4 441E+01 + 1,10E-01 6,03E+00 + 2,84E-02 7,27E+00 = 2.91E-02 1,36E+02 + 1,64E-01
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Na tabela, pode-se observar que as razdes dos resultados em termos das energias médias
dos termos fontes LA150H — CEMO03 e LA150H — TENDL-2015 em relacdo aos do MCNP,
foram muito préximas, 0,42; 0,80; 0,71 e 0,63 (alvo T1), e de 0,46; 0,74; 0,68 e 0,64 (alvo Ta),
para o termo fonte LA150H — CEMO3; e de 0,47; 0,78; 0,67 e 0,44 (alvo T1), e de 0,51; 0,72;
0,64 e 0,46 (alvo Ts), para o termo fonte LA150H — TENDL-2015.

A partir da anélise dos resultados, podem-se observar diferencas de até 55% para todos
os pontos, Py a P4 e alvos T e T4, para ambos os termos fontes, LA150H — CEM03 e LA150H
— TENDL-2015.

Para o caso das taxas de equivalente de dose ambiente, as razdes dos resultados dos
termos fontes LA150H — CEMO03 e LA150H — TENDL-2015 em relagdo aos do MCNP, foram
muito proximas, 0,51; 0,95; 0,91 e 0,92 (alvo T), e de 0,49; 0,81; 0,80 e 0,83 (alvo Ts), para o
termo fonte LA150H — CEMO03; e de 0,64; 1,20; 1,01 e 0,54 (alvo T1), e de 0,60; 1,01; 0,89 e
0,49 (alvo T4), para o termo fonte LA150H — TENDL-2015.

A partir da anélise realizada, podem-se observar diferencas de 36 a 50% (P1), 1 a 20%
(P2 e P3) e de 8 a50 % (Ps) para ambos os alvos T e T4 e para ambos os termos fontes, LA150H
— CEMO03 e LA150H — TENDL-2015.

Os valores de taxa de equivalente de dose dos termos fontes LA15SOH — CEMO3 e
LA150H — TENDL-2015 para o ponto P; e alvo T; foram da mesma ordem aos reportados por
Gallerani para o mesmo ciclotron (95,6 mSv.h"! e a 1,65 m de distincia do alvo) (GALLERANI,
CICORIA, et al., 2008)

3.6.3 Comparacdo das taxas de fluéncia de néutrons térmicos, epitérmicos e rdpidos na

producdo do '8F

A Tabela 28 apresenta a comparacdo dos resultados das taxas de fluéncia de néutrons
térmicos, epitérmicos e rapidos obtidos pelo MCNPX e as obtidas pelas medidas experimentais
com as folhas de ativacdo de Au e In (En, > 0,5 MeV) para os pontos P1 a Ps4. Os resultados

foram normalizados para 1 pA de corrente.
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Tabela 28. Comparacdo dos resultados das taxas de fluéncia de néutrons térmicos, epitérmicos e rapidos obtidos pelo MCNPX e as obtidas pelas medidas experimentais com

as folhas de ativacdo de Au e In (E, > 0,5 MeV) para os pontos P; a P4 e alvos T e T4. Resultados normalizados a 1 pA.

Grandezas Pontos
Taxa de fluéncia térmica Py P2 P P4
(em?2s™t)
Experimental - T 3,52E+04 + 6,54E+02 1,38E+04 + 3.43E+02 1,43E+04 + 3,66E+02 3,66E+04 + 7,42E+02
Experimental - T4 3,34E+04 * 5,24E+02 1,38E+04 = 2,05E+02 1,47E+04 = 2,27E+02 3,39E+04 + 591E+02
LA150H - CEMO03 - T 7,13E+04 = 3,15E+02 2,82E+04 % 3,19E+02 3,28E+04 * 2,61E+02 7,31E+04 *= 3,81E+02
LA150H - CEMO03 - T4 6,96E+04 *+ 3,69E+02 3,12E+04 + 3,69E+02 3,58E+04 * 2,67E+02 7,23E+04 *= 3,79E+02
LA150H - TENDL-2015- T 6,56E+04 + 3.34E+02 2,53E+04 + 2.85E+02 2,98E+04 + 1,13E+02 6,74E+04 = 3,67E+02
LA150H - TENDL-2015 - T4 6,38E+04 *+ 3,47E+02 2,81E+04 = 2,62E+02 3,19E+04 =+ 3,02E+02 6,65E+04 = 2,77E+02
Taxa de fluéncia epitérmica
(em2.s)
Experimental - T 1,20E+04 = 1,02E+02 3,56E+03 = 3,12E+01 439E+03 + 3,24E+01 1,52E+04 = 1,43E+02
Experimental - T4 1,23E+04 = 1,19E+02 3,91E+03 + 3,70E+01 4, 71E+03 %= 4,25E+01 1,53E+04 + 1,46E+02
LA150H - CEMO03 - T: 6,50E+04 *= 2,34E+02 1,41E+04 = 2,86E+02 1,64E+04 = 2,51E+02 8,68E+04 + 5,49E+02
LA150H - CEMO03 - T4 6,03E+04 + 4,71E+02 1,81E+04 + 2,53E+02 1,90E+04 + 3,09E+02 8,42E+04 + 3,07E+02
LA150H - TENDL-2015- T, 6,09E+04 = 4,45E+02 1,26E+04 = 3,02E+02 1,48E+04 *= 2,79E+02 8,16E+04 + 437E+02
LA150H - TENDL-2015 - T4 5,63E+04 = 4,28E+02 1,58E+04 = 1,09E+02 1,69E+04 *= 2,62E+02 7,89E+04 = 4,60E+02
Taxa de fluéncia rapida
(cm2.s?)
Experimental - T1 (> 0,5 MeV) 3,98E+03 * 4,25E+02 - - 431E+04 + 1,61E+03
Experimental - T14 (> 1,9 MeV) 3,00E+04 + 1,51E+03 - - 1,39E+05 * 6,45E+03
LA150H - CEMO03 - T: (> 0,5 MeV) 5,01E+04 = 7,22E+02 - - 9,47E+04 *= 9,37E+02
LA150H - TENDL-2015 - T1 (> 0,5 MeV) 4,85E+04 + 6,93E+02 - - 8,59E+04 = 1,02E+03
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Figura 29. Comparacido dos resultados das taxas de fluéncia de néutrons térmicos obtidos pelo MCNPX e os

obtidos pelas medidas experimentais para os pontos P; a P4 e alvos T e Ts.
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A Figura 29 apresenta a comparagdo entre os resultados das taxas de fluéncia de
néutrons térmicos. Na figura, pode-se observar que os resultados da simulacio para ambos os
termos fontes, LA15S0H — CEMO03 e LA150H — TENDL-20135, estdo superestimados por um
fator de aproximadamente 2 para todos os pontos, P a P4, e alvos Ty e Ta.

Os valores das incertezas das taxas de fluéncia térmica, para ambos os termos fontes,
LA150H - CEMO3 e LA150H — TENDL-2015, foram de 2% para os pontos P; e P4, e de 3%
para os pontos P2 e P3, para o alvo Ti; e de 2% para os quatro pontos P a P4, para o alvo Ta.

Os resultados das taxas de fluéncia de néutrons térmicos para todos os pontos
encontram-se na faixa de 2,6E+04 a 7,3E+04 cm™.s”!, da mesma ordem de grandeza aos obtidos
por Ogata e colaboradores, e Fujibuchi e colaboradores para o mesmo ciclotron; e por Mendez
e colaboradores para um ciclotron de fabricacio diferente (OGATA, et al., 2011; FUIIBUCHI
HORITSUGI, et al., 2012; MENDEZ, et al., 2005).
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Figura 30. Comparacido dos resultados das taxas de fluéncia de néutrons epitérmicos obtidos pelo MCNPX e os

6,0

obtidos pelas medidas experimentais para os pontos P; a P4 e alvos T e Ts.

55

Resposta relativa

P1

Resposta relativa

5,0
P2
a5L L
40F i m
£ asf @
a
L 30k =
2160
<3
7]
b
1,0 -f—{ 7777777777777777777777 & fffffffffffffffffff
05 1 1 1 ! 1 1
AN A <N B A Be
A > G N o 5
.@6“\9 ?)Y\Q \’q,()'\ o AP (,/\1\“ \,"LQ’\
2 ¥ w¥
< «
6,0
[
55 . a
=]
g 50F
2
fod 45k £
% 15+
(=]
x>
&
10 -”% 7777777777777777777777 % 7777777777777777777
P4
05 1 L 1 L 1 1
<A 5 A . A - B {b’-(b( i Be
@ o A @ & N
oo Ca @\0"7'0 o o© ?
e 2\ «

A Figura 30 apresenta a comparacdo entre os resultados das taxas de fluéncia de

néutrons epitérmicos. Pode-se observar que, os resultados da simulacdio do termo fonte

LA150H — CEMO3, estdo superestimados por um fator de aproximadamente 5,4; 4,0; 3,7 ¢ 5,7;

para o Ty; e por 4,9; 4,6; 4,0 e 5,5; para o T4, para os pontos P; a P4, respectivamente. Para o

termo fonte LA150H — TENDL-2015, os resultados estdo superestimados por um fator de

aproximadamente 5,1; 3,5; 3,4 e 5,4; para Tq; e por 4,6; 4,1; 3,6 e 5,1; para o T4, para os pontos

P a P4, respectivamente.

Os valores das incertezas das taxas de fluéncia epitérmica, para ambos os termos fontes,

LA150H — CEMO03 e LA150H — TENDL-2015, foram de 1% para os pontos Pi e P4, 3% e 2%

para os pontos P> e P3, para o alvo Ti; para o alvo Ty, as incertezas foram de 1 % para os pontos

Py e P4 e de 2 % para o ponto Ps.
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Figura 31. Comparacdo dos resultados das taxas de fluéncia de néutrons rapidos obtidos pelo MCNPX e os

obtidos pelas medidas experimentais para os pontos P; a P4 e alvos T e Ts.
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A Figura 31 apresenta a comparagdo entre os resultados das taxas de fluéncia de
néutrons rapidos. Na figura, pode-se observar que os resultados da simulac¢do obtidos para
ambos os termos fontes, LAIS0H — CEMO03 e LA150H — TENDL-2015, estdao superestimados
por um fator de aproximadamente 12,6 e 12,2, para o ponto P1, e por um fator de 2,2 e 2,0, para
o ponto P4, unicamente para o alvo Ty, respectivamente.

Os valores das incertezas das taxas de fluéncia de néutrons rapidos, para ambos os
termos fontes, LA1S0H — CEMO3 e LA150H — TENDL-2015, foram de 11% e 4%, para os

pontos P e P4, para o alvo Ti.
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A partir da analise dos resultados das taxas de neutros térmicos e epitérmicos, pode-se
observar que existe uma correlacdo entre os resultados simulados e experimentais, assim a
utilizacdo de fatores de correcdo pode ser sugerida para melhorar a coeréncia dos resultados.

Para o caso dos resultados das taxas de néutrons rapidos, foi realizada a comparacio
somente para o alvo T, devido a ndo terem sido realizadas medidas experimentais para o alvo
Ts. Para este caso, ndo se pode concluir que existe uma correlagdo entre os resultados simulados
e experimentais como foi observado para as faixas térmica e epitérmica, assim, sugere-se
realizar um estudo mais detalhado para esta faixa de energia.

A correlagdo apresentada para a faixa de néutrons térmica e epitérmica pode ser
explicada pelo uso das secdes de choque de ouro ao determinar as taxas de fluéncia de néutrons
a partir da atividade induzida nas folhas de ativagéo (ou taxas de reagdo), uma vez que a secio
de choque de ouro nio é perfeita em 1/v e que o espectro de néutrons na casamata do ciclotron

nido é maxwelliano (MALAMBU, 2017).

3.6.4 Comparacao das taxas de reacdo de néutrons na producdo do '8 F

A comparacdo dos resultados das taxas de reacdo obtidos pelo MCNPX com os obtidos
pelas medidas experimentais com as folhas de ativacdo de ouro para os pontos P a P4 e alvos

T1 e Ts, é apresentada na Tabela 29. Os resultados foram normalizados para 1 pA de corrente.
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Tabela 29. Comparacdo dos resultados das taxas de reacdo de néutrons obtidos pelo MCNPX com os obtidos pelas medidas experimentais com as folhas de ativagdo de Au

para os pontos P, a P4 e alvos T e T4. Resultados normalizados a 1 yA.

Grandezas Pontos
Taxa de reacio P, P P; P4
(sh
Experimental - T1 2,13E+03 + 2,48E+01 7,54E+02 * 1,30E+01 8,23E+02 + 1,37E+01 2,33E+03 * 2,64E+01
Experimental - T4 2,08E+03 + 1,91E+01 7,77E+02 + 7,50E+00 8,59E+02 + 8,11E+00 2,24E+03 + 2,02E+01
LA150H - CEMO03 - T: 2,73E+03 + 7,19E+02 9,25E+02 + 4,27E+02 1,20E+03 * 4,53E+02 3,92E+03 + 9,80E+02
LA150H - CEMO03-Ts  4,85E+03 * 1,83E+03 5,98E+02 + 2,60E+02 7,37E+02 + 4,44E+02 4,34E+03 * 1,41E+03
LA150H - TENDL-2015 - T: 2,46E+03 + 9,29E+02 6,62E+02 = 3,23E+02 8,25E+02 + 3,97E+02 1,92E+03 + 6,24E+02
LA150H - TENDL-2015 - T4 1,52E+03 * 9,00E+02 1,29E+03 = 5,23E+02 6,25E+02 + 3,24E+02 2,29E+03 + 8,17E+02
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Figura 32. Comparacdo dos resultados das taxas de reacdo de néutrons na folha de Au obtidos pelo MCNPX e os

obtidos pelas medidas experimentais para os pontos P; a P4 e para os alvos T; e Ts.
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A Tabela 29 e a Figura 32 apresentam a comparagdo entre os resultados das taxas de
reacdo dos néutrons produzidos no material da folha de ativacdo de Au. Na figura, pode-se
observar que os valores simulados obtidos com o MCNPX, para ambos os termos fontes,
LA150H — CEMO03 e LA150H — TENDL-2015, apresentam boa concordancia em relacio aos
valores experimentais, com exce¢do dos pontos P (T4) e P4 (T1 e T4) do termo fonte LA150H
— CEMO3, e dos pontos P> e P3 (T4) do termo fonte LA150H — TENDL-2015.

As razdes das taxas de reacdo obtidas pela simulacio em relacdo as obtidas
experimentalmente para os pontos P1 a P4, foram de 1,3; 1,2; 1,5 e 1,7 (LA150H — CEMO3) e
1,2;0,9; 1,0 e 0,8 (LA150H — TENDL-2015) para o alvo Ty; e de 2,3; 0,8; 0,9 ¢ 1,9 (LA150H
- CEMO03) e 0,7; 1,7; 1,7 ¢ 1,0 (LA150H — TENDL-2015) para alvo Ta.

Os valores das incertezas relativas das taxas de reacdo obtidos pelo MCNPX utilizando

as secoes de choque das bibliotecas LAIS0H — CEMO03 e LA150H — TENDL-2015 para os
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pontos P1 a P4 e ambos os alvos, T e T4, encontram-se na faixa dos 25 a 50%. Recomenda-se
a utilizagdo da técnica de redugdo de varidncia para ter uma maior quantidade de né€utrons que
possa interagir com o material da folha de Au, e diminuir a incerteza dos resultados.

A partir da andlise dos resultados, pode-se concluir que os valores das taxas de reacdo

determinados pelo MCNPX mais proximos aos valores experimentais sdo os do termo fonte
LA150H — TENDL-2015.
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3.6.5 Comparacao das taxas de equivalente de dose ambiente na produgdo do '8F

A Tabela 30 apresenta a comparacdo dos resultados das taxas de equivalente de dose
ambiente calculados pelo MCNPX e as obtidas experimentalmente com o monitor de area

Berthold LB6411 nos pontos Ps a P7 e para os alvos T1 e Ta.

Tabela 30. Comparacdo dos resultados das taxas de equivalente de dose ambiente obtidos pelo MCNPX e entre
as medidas experimentais com o monitor Berthold LB6411 nos pontos Ps a P7 e para os alvos T; e Ta.

Resultados normalizados a 1 pA.

Grandezas Pontos
H*(10) Ps Ps P7
(uSv.h!)
Berthold - T: 0,265 + 0,080 0,279 + 0,084 0,143 + 0,043
Berthold - T4 0,154 + 0,046 0,232 + 0,070 0,112 + 0,034
CEMO03 - T1 0,035 + 0,024 0,060 = 0,091 0,021 * 0,032
CEMO03 - T4 0,032 £ 0,020 0,024 + 0,035 0,272 + 0,233
TENDL 2015 - T: 0,017 + 0,010 0,005 + 0,008 0,020 * 0,030
TENDL 2015 - T4 0,029 + 0,022 0,009 + 0,014 0,008 + 0,012

A partir da Tabela 30 e da Figura 33, pode-se observar que todos os resultados das taxas
de equivalente de dose ambiente calculados pelo MCNPX sdao menores do que os valores
obtidos pelo monitor de area Berthold, com exce¢do do resultado obtido com o termo fonte
LA150H — CEMO3 no ponto P7 (T4). As razdes entre as taxas de equivalente de dose ambiente
simuladas e as medidas experimentalmente foram de 0,13; 0,22 e 0,15 (LA150H — CEMO03) e
0,10; 0,02 e 0,14 (LA150H — TENDL-2015) para o alvo Ty; e de 0,21; 0,10 e 2,43 (LA150H —
CEMO03) e 0,20; 0,04 e 0,10 (LA150H — TENDL-2015) para alvo Ta.

Os valores das incertezas relativas das taxas de equivalente de dose ambiente calculadas
pelas simulagdes MCNPX para os pontos Ps a P7, localizados na casamata do feixe da linha
externa, encontram-se na faixa dos 70 a 150% (T1) e 60 a 150% (T4), para o termo fonte
LA150H — CEMO03; e dos 55 a 150% (T1) e 75 a 150% (T4), para o termo fonte LA150H —
TENDL-2015.

Nota-se que estes valores de incerteza se encontram muito altos. O arquivo de saida
(output file) indica a baixa quantidade de néutrons que interagiram nos pontos de medida,
devido a blindagem da parede de concreto que separa a casamata do ciclotron com a do feixe

da linha externa.
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Figura 33. Comparacdo dos resultados das taxas de equivalente de dose ambiente obtidos pelo MCNPX e entre

as medidas experimentais com o monitor Berthold LB6411 nos pontos Ps a P;. e para os alvos T; e Ts.
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Além da blindagem que exerce a parede de concreto, o campo de radiagdo neutrdnico
também ¢é atenuado pelas ladminas de polietileno borado que revestem a parede, conforme
mostrado na Figura 6. Pode-se concluir que ndo é recomendével realizar comparacdes entre
medidas experimentais e tedricas na sala do feixe da linha externa devido a limita¢do do campo

de radiagdo neutronico.
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4 CONCLUSOES

No presente trabalho foi realizado o mapeamento do fluxo e estimativa do termo fonte
de radiacdo dos campos neutronicos gerados pelo ciclotron GE PETtrace-8 da UPPR/CDTN.

Inicialmente, um termo fonte de radiacdo fornecido pelo fabricante do ciclotron foi
proposto utilizando as secdes de choque de néutrons da biblioteca ENDF/B-VIL.O para
simulagdes de néutrons durante as producdes de 'F e >N. Foram determinadas as taxas de
fluéncia, energias médias e taxas de equivalente de dose.

Os resultados em termos das taxas de equivalente de dose foram comparados com os
obtidos experimentalmemte com o monitor de drea Berthold LB6411 na casamata da linha
externa. Os resultados das simulagdes para o '®F encontraram diferengas de 3,2%; -2,8% € 9,8%
para os pontos Ps e P7 (alvo T1) e P;7 (alvo Ts); para os outros pontos foram de 50 a 280%. Para
o caso do N, as diferengas foram de -3,4% e 8% para os pontos P € P7 (0 alvo T4), para os
outros pontos as diferencas encontraram-se na faixa de 22% a 45%.

Medidas experimentais dentro da casamata do ciclotron foram realizadas utilizando o
método de andlise por ativagdo neutronica. Folhas de ativagdo de Au, In e Ni foram utilizadas
para a determinacdo das atividades induzidas pelo campo de radiacio neutronico. O método de
irradiacdes intermitentes foi implementado e utilizado para as irradiacdes com o campo de
radiagdo neutrdnico gerados durante a produgio do '8F. As taxas de reacgdo e taxas de fluéncia
de néutrons foram determinadas a partir das atividades induzidas nas folhas de ativacdo
utilizando a norma recente da ASTM — 2013.

Dois modelos de termos fontes de radiagc@o foram propostos para a simulacdo de prétons
de 16,5 MeV para a produgio de '®F utilizando as se¢des de choque da biblioteca LA150H. As
secdes de choque de prétons utilizando a biblioteca do modelo fisico CEMO03 e do TENDL
2015 foram utilizados para '80. As taxas de reagdo, taxas de fluéncia e taxas de equivalente de
dose ambiente foram determinadas por ambos os termos fontes, LA150H — CEMO03 e LA150H
— TENDL-2015, e comparados com os resultados experimentais.

Os resultados mostraram que a utilizacdo de ambos os termos fontes pode ser viavel. Os
resultados do termo fonte LA150H — CEMO3 apresentaram valores de taxa de fluéncia de
néutrons 5 a 11% maior que os valores apresentados pelo termo fonte LA150H — TENDL-2015.

Os resultados das taxas de fluéncia de néutrons térmicos e epitérmicos apresentaram
uma correlagdo para os quatro pontos medidos e ambos os alvos. Para a faixa de néutrons
répidos, ndo foi observada uma correlacdo entre seus resultados. Isto, sugere a aplicacdo de

fatores de correcdo as atividades induzidas nas folhas de ativacdo ou as taxas de reacao quando
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realizado o célculo das taxas de fluéncia de néutrons dentro da casamata do ciclotron. Os
resultados das taxas de fluéncia de néutrons térmicos encontram-se na mesma ordem de
grandeza aos obtidos por Ogata e colaboradores, e Fujibuchi e colaboradores para o mesmo
ciclotron; e por Mendez e colaboradores para um ciclotron de fabricacio diferente (OGATA,
et al., 2011; FUIIBUCHI HORITSUGI, et al., 2012; MENDEZ, et al., 2005).

A partir da andlise dos resultados foi observado que os valores das taxas de reacdo
determinados pelo MCNPX mais préximos aos valores experimentais foram os do termo fonte
LA150H - TENDL-2015. Foi observado também, que as razdes das taxas de reacdo
determinados para ambos os termos fontes foram menores do que as razdes determinadas para
as taxas de fluéncia de néutrons. Isto, pode ser devido a que a secdo de choque de ouro utilizada
para o célculo da taxa de fluéncia ndo é perfeita em 1/v e que o espectro de néutrons na casamata
do ciclotron néo é maxwelliano.

Os resultados das taxas de equivalente de dose dos termos fontes LA150H — CEMO3 e
LA150H — TENDL-2015 para o ponto P; foram da mesma ordem aos reportados por Gallerani
para o mesmo ciclotron (GALLERANI, CICORIA, et al., 2008). Para os pontos Ps a P7 os
resultados apresentaram valores muito baixos em relacéo aos resultados experimentais, devido
principalmente a blindagem da parede de concreto e as laminas de polietileno borado. Pode-se
concluir que ndo € recomendavel realizar comparacdes entre medidas experimentais e tedricas
na sala do feixe da linha externa devido ao baixo nivel de radiagdo do campo de radiacdo
neutronico.

Neste trabalho foram validados os modelos dos termos fontes de radiagdo propostos
para obter os espectros gerados durante a produgdo de '8F quando a dgua enriquecida em 30 é
bombardeada com feixe primario de prétons de 16,5 MeV.

Finalmente, pode-se concluir que o modelo do termo de fonte de radiagdao LA150H —
TENDL-2015 € o que mais se aproxima aos resultados experimentais e pode ser utilizado para
o estudo no desenvolvimento de novos dosimetros, melhoria da blindagem e no auxilio de
estudos futuros de descomissionamento de instalagdes ciclotrons PET que produzem '8F por

meio das reacdes nucleares '30(p, n)!8F para o caso de feixes de prétons com energias de até

16,5 MeV.
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ANEXO I - METODO DE IRRADIACOES INTERMITENTES

CASO GERAL: n - irradiacoes

A

Al

No caso em que uma folha de ativacdo € irradiada n — vezes, a atividade induzida (Ax)

na folha ao final da irradia¢do em fung@o do tempo € expressada da seguinte forma:
A(r)=Ae) (44)

A contagem ¢é realizada num intervalo de tempo entre #; e t2, conforme apresentado na
figura acima e sabendo que que 1> - #; = t. € t; - to = Tas. A solug@o da integral no intervalo de

contagem no detector de germanio de alta pureza HPGe é:

tjA(f )= I Ae ) gy = Antje”(’_’“)dt

- ﬁ[e_)'(ﬁ ) _ e_)'(fz‘fo):|

A (45)
_ ﬂ AT, —A(Ty,t.)
== [ —e ]
— An —-AT, -,
—‘n (1= A

e (1=

Assim, a atividade induzida (A.) na folha ao final das n-irradiacdes é:
(C-B)A
= (46)

el ye_”"" (1 —e M )
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A atividade induzida (An) em funcdo da taxa de reacdo (R) ao final da n-éssima
irradiacdo é:
(l_e‘ATm)+(1_e‘ATm—1)e—/1AT/{’,, +m+(1_e—ﬂi,f)e—m; .

A =R ) )
(l_e‘ATiz)e—AATz _'_(1_6‘/]Til)e—/lAT1

n

(47)

@=Ri(l—e_ﬂ”)eﬂmfn sonde: j=1,23,....,n
j=1

A partir das Equacdes (32) e (33), a taxa da reacdo em fun¢do do niimero de contagens

[¢N

(C-B)A

n
ATy, (1 M. _ AT\ AT
é’Iye (1 e ) z (1 eV ) e’

J=1

R=

(48)

Assim, a taxa de fluéncia de néutrons em termos do nimero de contagens é dada pela
seguinte expressio:

4= (C-B) (49)

_ _ a1\ AT
el,oNe AT""(I—e A"') (l—e T")e o]

J=1




ANEXO II - TABELAS DE INCERTEZA

Planilha do célculo de incerteza das massas das folhas de ativagao.
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Incerteza da massa da folha de ativaciao Valor de referéncia Unidade
In 0,2959 g
Cédigo - AP
Fontes de incerteza Ce Coe.fl(?lf:nte de Incertejza Graus de liberdade
. Distribuicdo de . sensibilidade c; padrio Porcentagem de
Simbolo Val robabilidade Divisor contribuicdo
Nome (f /_o)r Unidade | P Valor Unidade ui{g] nj ¢
ua repetibilidade 3,74E-05 g normal 1,00 1,0000 - 3,74E-05 4 19,716
Ueal bal calibracdo da 1 3 0 o4 g normal (k) 4,30 1,0000 6,98E-05 1 68,548
balanca
Ures bal resolucgoda | 5 5op 5 g retangular 1,73 1,0000 2,89E-05 infinito 11,736
balanca
100,00
Incert~e “a Distribuicdo de Graus de liberdade Fator de abrangéncia Incerteza expandida (U) .
padrdo robabilidade () (K) (Probabilidade = 95%) Unidade
combinada (i) | P off o
8,43E-05 normal (k) 2 4,53 3,82E-04 g
0,2 %
Respop Sa@ Jhonny Benavente Atualizado por: Jhonny Benavente Data: 29/11/16
pelo célculo:




Planilha do calculo de incerteza das taxas de reacdo pelo método de folhas de ativag@o.
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Incerteza da taxa de reacao [R] Valor de referéncia Unidade
Ponto 1-1In L,53E+05 Bq
Energia 416,9 keV
Fontes de incerteza Ce Coe.fl(?lf:nte de Incertejza Graus de liberdade
P Distribuicdo de . sensibilidade ¢; padrio Porcentagem de
Simbolo Val robabilidade Divisor contribuicdo
Nome (f /_o)r Unidade | P Valor Unidade uilg] nj ¢
Uuc area do fotopico | 1,25E+02 adim. normal (k) 2,00 2,22E+00 Bq 1,38E+02 infinito 1,227
ue eficiéncia 1,64E-04 adim. normal (k) 2,00 -6,32E+06 Bq -5,18E+02 infinito 17,206
up abundancia gama | 4,00E-03 adim. normal (k) 2,00 -5,64E+05 Bq -1,13E+03 infinito 81,568
100,00
Incertf: “a Distribuicdo de Graus de liberdade Fator de abrangéncia Incerteza expandida (U) .
padrdo robabilidade (neg) (x) (Probabilidade ~ 95%) Unidade
combinada () | P <t o
1249,5905 normal (k) 2,00 2,50E+03 Bq
1,6 %
Respo?savel Jhonny Benavente Atualizado por: Jhonny Benavente Data: 29/11/16
pelo célculo:




Planilha do calculo de incerteza das taxas de fluéncia de néutrons pelo método de folhas de ativacio.

125

Incerteza da taxa de fluéncia [¢] Valor de referéncia Unidade
Ponto 1-In 6,48E+05 n.cm?.s!
Energia 416,9 keV
. Coeficiente de Incerteza .
Fontes de incerteza T e - Graus de liberdade
. Distribui¢do de .. sensibilidade c¢; padrdo Porcentagem de
Simbolo Valor robabilidade Divisor contribuicao
Nome (+1-) Unidade p Valor Unidade uilg] n; ¢
UR taxa de reacdo 2,50E+03 5! normal (k) 2,00 4,22E+00 n.cm? 5,27E+03 infinito 99,808
Um massa 3,82E-04 g normal (k) 4,53 -2,74E+06 |[n.cm?.s.g! -2,31E+02 2 0,192
100,00
Incert~e “a Distribuicdo de Graus de liberdade Fator de abrangéncia Incerteza expandida (U) .
padrao probabilidade (eg) ®) (Probabilidade ~ 95%) Unidade
combinada (u.) o
5,28E+03 normal (k) 541939 2,00 1,06E+04 n.cm?.s!
1,6 %
Resp0f1 savell Jhonny Benavente Atualizado por: Jhonny Benavente Data: 29/11/16
pelo calculo:
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ANEXO III - ARQUIVO DE ENTRADA MCNPX

Title: Termo fonte de radiag@o do ciclotron PETtrace-8 do CDTN - Alvo T}

C

skttt shoste sttt stk sheste s e st sheste stk st st st sttt st st ke stesteske et skt stesie skt ste skt stk steste skt el skt stestkolostoskokostokoskokolokoskoskok

c Observacdo: - Fonte de prétons

c - Posigdo das fontes: (-68.7975 0.0 10.0) com 16.5 MeV
c (-69.3025 0.0 10.0) com 16.5 MeV
c - Alvo 1, ciclotron e casamata completa

¢ Caso 7: - Modelo CEMO03 (GEM2):

c - Cartao: LCA 8] 1

c - Opcoes fisicas:

c PHYS:N 20

c PHYS:H

c - Particulas n,h
¢ Simulagio:

- Taxa de reacdo de néutrons no Au-197: (total) (n,gama)

* O K K X X K X X K ¥

C estestestestestestese sk sesteste sk sheste st sk sk s sheske sheste steste st st st s s seskeshesheste steste st sk stk sk ke ste st sheste steste sk s sieske ke skestestesfeste stestesteolk skosleoskokokokolek solokok ok

¢ Modificado: 26/04/2017
¢ Jhonny Benavente

c
c
c cells
c
c
¢ Cyclotron
1 9 -2.6989 (-110:-115:-117) imp:n,h=1 $ Central part (Al)
2 4 -8.92 -120 imp:n,h=1 $ Coil left (Cu)
3 4 -892 -130 imp:n,h=1 $ Coil right (Cu)
4 3 -7874 -140 1000 imp:n,h=1 $ Cask (Fe)
20 1 -0.001205 -1000 110 115117
120 130 imp:n,h=1 $ Air inside
5 9 -2.6989 -150 imp:n,h=1 $ Vacuum pump (Al)
6 9 -2.6989 -160 imp:n,h=1 $ Extension Target (Al)
7 3 -7.874 -170 160 imp:n,h=1 $ Quadrupole (Fe)
8 3 -7.874 -180 160 imp:n,h=1 $ Quadrupole (Fe)
c LTF
9 6 -093 -190 imp:n,h=1 $ Polyethylene
10 5-11.34 -200 imp:n,h=1 $ Lead
¢ Vault
21 2 -2.28 -210 2000 3000
160 220 imp:n,h=1 $ Concret vault room
22 6 -093 -2202000 160 180 imp:n,h=1 $ Polyethylene wall
23 2 -2.28 -230 imp:n,h=1 $ Concret pillar
30 1 -0.001205 -2000 160 180 imp:n,h=1 $ Air Beam line room
40 1 -0.001205 -3000 53 54 55 56
58 63 70 71
72 73120 130
140 150 160 170
190 200 230
#1 :(-50 -55) imp:n,h=1 $ Air Cyclotron room
c
¢ Target
49 7 -1.00 (-41 -42 43 -46 -49):
(-42 43 44 -45 46 -47 -49):
(-48 -42 43 47 -49) imp:n,h=1 $ Targert H20-18
50 0 (-41 -42 43 -46 49):
(-42 43 44 -45 46 -47 49):
(-48 -42 43 47 49) imp:n,h=1 $ Vaccum chambre

Continua
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51 8 -857 -51 #49 #50 imp:n,h=1 $ Targert chamber (NDb)
52 8 -8.57 -52 imp:n,h=1 $ Cooling water
53 9 -2.6989 -535152 imp:n,h=1 $ Rear flange (Al)
54 10 -8.00 -54 516162 imp:n,h=1 $ He. cooling flange
55 10 -8.00 (-55 60 62 50):
(-56 58 62) imp:n,h=1 $ Front flange
58 11-16.6540 -58 62 imp:n,h=1 $ Collimator (Ta)
60 12 -8.30 -60 imp:n,h=1 $ 1st havar foil
61 12 -8.30 -61 imp:n,h=1 $ 2nd havar foil
63 0 -63 imp:n,h=1 $ Front vacuum
100 0O -62 51 60 61 imp:n,h=1 $ Vacuum target(void)
c
70 13-19.32 -70 imp:n,h=1 $ Foil in Point 1
71 13-19.32 -71 imp:n,h=1 $ Foil in Point 2
72 13-19.32 -72 imp:n,h=1 $ Foil in Point 3
73 13-19.32 -73 imp:n,h=1 $ Foil in Point 4
c
1000 0O 210 imp:n,h=0 $ Outside world
c
linha em branco
c
c Surfaces

C

c
¢ Cyclotron

110 pp -60 0 -13 13 -60 0

115 mpp 060 -13 13 -60 60

117 rec 013 0 0 -26 0 60
120 rec 0135 0 0 24 0 625
130 rcc 0-135 0 0 -24 0 625
140 pp -60 60 -67.5 67.5-95 95

1000 rpp -60 60 -37.5 37.5-65 65

150 rpp-110-60 -19 19 -120 -35

160 rcc -60 0 -15 -390 0 0 10
170 rcc -121 0 -15 -50 0 0 20
180 rcc -376 0 -15 -50 0 0 20
¢ LTF

190 rpp -128 -68 51.5 61.5 -120 95

200 rpp -128 -68 61.5 67.5 -120 95

¢ Vault

210 rpp -901 514 -453 331 -310420
2000 rpp -708.5 -328.5 -260.5 138.5 -120 230
220 rpp -711 -326 -263 141 -120230
3000 rpp -226 344 263 141 -120230
230 rpp -168 -116 -205 -151 -120230

c
c Target 1 of H20-18
c

41  c/x 00 94 1.1
¢ Espessura x = 0.50 cm

42 px -77.90
43 px -78.40
cLado y=220cm

44 py -1.1

45 py 1.1
cAltura z=2.00cm

46 pz 9.4

47 pz 11.4

$ Central part 1 (Al)
$ Central part 2 (Al)
$ Central part 3 (Al)
$ Coil - left

$ Coil - right

$ Cask

$ Air inside cask

$ Vacuum pump

$ Target 2

$ Quadrupole Cyclot.
$ Quadrupole BL

$ Polyethylene
$ Lead

$ Concret vault room
$ Beam line room

$ Polyethylene wall
$ Cyclotron room

$ Concret pillar

Continua



C
48 c/x 0.0 114 1.1
¢ Altura do alvo
49  pz 10.758

50 py -4.0
51 ree-779 0 10 -1.6 00
52 rcc-795 0 10 -04 00

32
1.4

53 1pp-83.2-78.2-5.10 5.1 5.60 14.4
54 rpp-78.2-74.8-4.00 4.0 5.75 14.25

55 rec-71.8 0 10 -30 00
56 rcc-688 0 10 -30 00
58 rcc-688 0 10 -05 00
60 rcc-7479 0 10 -0.00250 0
61 rcc-77.89 0 10 -0.005 0 0O
62 rcc-693 0 10 -96 00
63 rcc-68.7950 10 -0.005 0 0

c
70  rcc-184.5 114 11 0 -0.005 O
71 rcc 171.5 114 11 0 -0.005 0
72 rcc 166.5 -239 11 0 -0.005 0O
73 rcc-171.0 -131 11 0 -0.005 0O

c

45
1.7
1.7
2.25
32
1.25
1.7

0.635
0.635
0.635
0.635
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$ Target chamber (Nb)
$ Cooling water

$ Rear flange (Al)

$ He. cooling flange
$ Front flange target
$ Front flange

$ Collimator (Ta)

$ 1 havar foil

$ 2" havar foil

$ Vacuum (void)

$ Front Vacuum

$ Foil in Point 4
$ Foil in Point 4
$ Foil in Point 4
$ Foil in Point 4

C

C

Materials & Data and Options

C

¢ Material #1:
¢ Dry air - PNNL-15870 - ENDF70a

¢ Density: 0.001205 g/cm3 (weight fractions)

C
M1 nlib=70c
6000 -0.000124
7014 -0.755268
8016 -0.231781
18040 -0.012827
C

c
¢ Material #2:
¢ Ordinary concrete (NIST)- PNNL-15870
¢ Density: 2.28 g/cm3 (weight fractions)
c
M2 nlib=70c
1001 -0.022100
6000 -0.002484
8016 -0.574930
11023 -0.015208
12024 -0.001266
13027 -0.019953
14028 -0.304627
19039 -0.010045
20040 -0.042951
26056 -0.006435
c
c

¢ Material #3
¢ Iron (Fe)
¢ Density: 7.874 g/cm3 (weight fractions)

$C  -endf70a* / model
$N  -endf70a* / endf70prot
$ O-16 - endf70a* / endf70prot
$Ar - endf70a / model

$H -endf70a /endf70prot
$C -endf70a* /model

$ O-16 - endf70a* / endf70prot
$Na -endf70a /model

$ Mg -endf70a /model

$ Al -endf70a* /endf70prot
$Si -endf70a* /endf70prot
$K -endf70a /model

$ Ca - endf70a** / endf70prot
$ Fe - endf70b* /endf70prot

Continua



M3 nlib=70c
26056 -1.000000

C

MX3:h j

c

C

¢ Material #4
¢ Cupper (Cu)
¢ Density: 8.92 g/cm3 (weight fractions)
c

M4 nlib=70c

29063 -1.000000

c

MX4:h j
c
c

¢ Material #5
¢ Lead (Pb)
¢ Density: 11.34 g/cm3 (weight fractions)
c

M5 nlib=70c

82208 -1.000000

c

MXS5:h j
c
c

¢ Material #6
¢ Polyethylene, Borated - PNNL-15870

¢ Density: 1.000000 g/cm3 (weight fractions)

c
M6 nlib=70c
1001 -0.125355
5010 -0.100000
6000 -0.774645
c
MX6:h 2jjjj
c
c

¢ Material #7
¢ H20-18
¢ Density: 1.00 g/cm3 (weight fractions)
c
M7 nlib=70c
1001 -0.111894
8016 -0.044405
8018 -0.843701
c
MX7:h 2j model
c
c

¢ Material #8
¢ Niobium
c Density: 8.57 g/cm3 (weight fractions)
c
M8 nlib=70c
41093 -1.000000
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$ Fe - endf70b* /endf70prot

$ Cu - endf70b* /endf70prot

$Pb - endf70b* /endf70prot

$H -endf70a /endf70prot
$B10 - endf70a /endf70prot
$C -endf70a* /model

$H -endf70a /endf70prot
$ O-16 - endf70a* / endf70prot
$ O-18 - model  / model

$Nb -endf70c /endf70prot
Continua



C
MX8:h j
C

c
¢ Material #9
¢ Aluminum
¢ Density: 2.6989 g/cm3 (weight fractions)
c

M9 nlib=70c

13027 -1.000000

c

MXO:h j
c

c
¢ Material #10:
¢ Steal, Stainless 304
¢ Density: 8.00 g/cm3 (weight fractions)
c
M10 nlib=70c
6000  -0.000410
14028  -0.005000
15031 -0.000230
16032 -0.000150
24052  -0.190000
25055 -0.010000
26056  -0.701730
28058  -0.092500
c
MX10:h j2jjjj2j
c
c

¢ Material #11:

¢ Tantalo - Referéncia PNNL-15870 - ENDF70
¢ Density: 16.654 g/cm3 (weight fractions)

c
M11 nlib=70c
73181 -1.000000
c
MX11:h model
c

c
¢ Material #12:
¢ Havar
¢ Density: 8.30 g/cm3 (weight fractions)
c

M12 nlib=70c

27059 -0.420
24052 -0.195
28058 -0.127
74186 -0.027
42000.66¢ -0.022
25055 -0.016

6000 -0.002
26056 -0.191

c
MX12:h model 3j model model model j
c

C
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$ Al - endf70a* / endf70prot

$C -endf70a* / model
$Si - endf70a* /endf70prot
$P -endf70a* /endf70prot
$S -endf70a /model
$ Cr - endf70b* / endf70prot
$ Mn - endf70b / model
$ Fe - endf70b* / endf70prot
$Ni - endf70b* / endf70prot

$Ta -endf70i /model

$ Co -endf70b / model
$ Cr - endf70b* / endf70prot
$Ni - endf70b* / endf70prot
$ W - endf70i* / endf70prot
$ Mo - endf66b / model
$Mn - endf70b / model
$C - endf70a* / model
$ Fe - endf70b* / endf70prot

Continua



¢ Material #13
cAu
¢ Density: 19.32 g/cm3 (weight fractions)
c
M13 nlib=70c
79197  -1.000000 $ Au -endf70i /model
c
MX13:h j
c
c
MODE nh

C
skttt stk st sk s shesteske ke stesi s steste sk stestese sheste sk e s steste sk seste st sk sfeste stk ste st e st st skttt sttt stk sttt stolostolokok deokokokolok

c Particle Physics Options *
C*****************************************************************************
c

PHYS:N 20

PHYS:H 20

c
C*****************************************************************************

c Source definition *
C*****************************************************************************
c
SDEF ERG=16.5
POS=D1
RAD=D2
PAR=h
AXS=-100
VEC=-100
DIR=1
ARA=1.5708
c
SI1 L -68.7975 010 -69.30250 10 $ source positions
SP1 0.16667 0.83333 $ source probabilities
c
S12 0.00 0.50 $ S11 0 r=0.50
SP2 -21.00 1.00 $ effect of card SP2 -21 0
c
C*****************************************************************************

c Physics Models *
C*****************************************************************************
c
¢ Caso 7: CEMO3 (modelo de evaporacao de fissao GEM2)
c
c LCA ielas ipreq iexisa ichoic jcoul nexite npidk noact icem ilaq

LCA 8J 1
c
C*****************************************************************************

c Tally Options *
© SHesketeteske sk stesteste st steste sk sk s ke ke ke shesteste st st sk s s ke sheste e stesteste st sk sheske ket sfesteste sk steste skt skt sk sfeste stk stk skoloskoskoslokoskolokokstokoskokokok
c
c
¢ Taxa de reac@o de néutrons nos pontos P1 ao P4 -
c
c

FC4 Reacido total (n,g) com a folha de ouro (A-197)

F4:n 70 71 72 73
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FM4 5.876E-02 13 (-2) (102) (-1)
SD4 1 1 1 1
E4 1.059E-09 207log 2.661E+01
FQ4 fem

c
c
¢ Fluxo de néutrons nos pontos P1 ao P7 (detector pontual) -
c
c
FC15 Fluxo de néutrons

F15:n -184.5 1140 11.0 2.0 $P1
1715 1140 11.0 2.0 $ P2
166.5 -239.0 11.0 2.0 $P3
-171.0 -131.0 11.0 2.0 $ P4
-338.5 1285 -100.0 2.0 $P5
-338.5 0.0 -100.0 2.0 $ P6
-338.5 -200.5 -100.0 2.0 $ P7

E15 1.059E-09 207log 2.661E+01
c
c
¢ Equivalente de dose ambiente nos pontos P1 ao P7 (detector pontual) -
c LB6411 Response (From the equipment manual) -
c
c
FC25 H*(10) [pSv-s-1/Q] nos pontos 1 ao 7
DE25 log 1.00E-9 1.00E-8 2.53E-8 1.00E-7 2.00E-7 5.00E-7 1.00E-6 2.00E-6
5.00E-6 1.00E-5 2.00E-5 5.00E-5 1.00E-4 2.00E-4 5.00E-4 1.00E-3
2.00E-3 5.00E-3 1.00E-2 2.00E-2 3.00E-2 5.00E-2 7.00E-2 1.00E-1
1.50E-1 2.00E-1 3.00E-1 5.00E-1 7.00E-1 9.00E-1 1.00E+0 1.20E+0
2.00E+0 3.00E+0 4.00E+0 5.00E+0 6.00E+0 7.00E+0 8.00E+0 9.00E+0
1.00E+1 1.20E+1 1.40E+1 1.50E+1 1.60E+1 1.80E+1 2.00E+1
DF25 log 1.30E+0 1.81E+0 2.49E+0 4.25E+0 5.51E+0 7.20E+0 8.60E+0 9.99E+0
1.18E+1 1.32E+1 1.46E+1 1.64E+1 1.77E+1 1.92E+1 2.13E+1 2.33E+1
2.56E+1 2.96E+1 3.37E+1 3.89E+1 4.15E+1 4.73E+1 5.35E+1 6.36E+1
9.05E+1 1.10E+2 1.62E+2 2.42E+2 3.04E+2 3.47E+2 3.63E+2 3.93E+2
4.54E+2 4.7TTE+2 4.T4E+2 4.54E+2 4.31E+2 4.05E+2 3.76E+2 3.47E+2
3.08E+2 2.75E+2 2.47E+2 2.38E+2 2.36E+2 2.34E+2 2.32E+2

F25:n -184.5 1140 11.0 2.0 $ P1
1715 1140 110 2.0 $ P2
166.5 -239.0 11.0 2.0 $P3
-171.0 -131.0 11.0 2.0 $ P4
-338.5 128.5 -100.0 2.0 $P5
-338.5 0.0 -100.0 2.0 $ P6
-338.5 -200.5 -100.0 2.0 $ P7

c
© SHesketeteske sk stesteste st steste sk sk s ke ke ke shesteste st stesh sk s s ke sheste shesteste st stese sk sheske seste sfesteste sk st s sk sk sk sfeste stk sl skeoloskoskostekosketokokostokoskolkokok
c Output Control and Miscellaneous cards *
Cc sk st sk she sk sk sk ste sk sk sk sk sk stk sk sk sk sk st siesk sk skt stk sk sk skt stk sk skt stk sk skt steoiosi sk skt stk sk skt sttt sk skt skokokoskoskokostoroskokoskokoskokroskok
c

PRDMP 5.0E+8 5.0E+8 1 1 0
c

PRINT
c

NPS 1.0E+9

Fonte: Elaborado pelo autor
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