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ENSAIOS EM MATERIAL COMBUSTIVEL PARA REATORES
UTILIZANDO TECNICAS NUCLEARES

Marilia T F. Cesar Khouri

RESUMO

Os enssios aoresentados neste trabalho aplicam-se: 1) 3 determinaco da guantidasde de urdnio em nicieos de
elementos combustfveis tipo placa, pela detecgdo do namero de ndutrons produzidos em resxBes fotoinduzidas no
urbnio, 2) 3 determinacdo do teor de 27U em amostras de Oxido de urbnio, na forme de nitrato de uranilo, pele
técnica da detecg3o dos tracos produzidos por fragmentos de fissSo ¢ em amostras na forma de pestithes, pels
esspectrometria gama passiva; 3) 3 verificagdo da homogeneidade da distribuic3o de urdnio em elementos combustiveis
tipo placa ¢ em pastilhas de 6xido de urdnio.

Uma descrig3o pormenorizada & feita para cade método ¢ os resultados sJo snslisados.

CAPITULO |
INTRODUGAO

No planejamento, construg3o e operagdo de um reator nuclear estio envolvidos muito esforgo,
tempo, material e, também, grandes investimentos.

Quaisyuer acidentes, tais como falhas estruturais, de‘eitos em elementos combustiveis,
vazamento:, etc., podem resultar em perigosas contaminacdes por produtos de fissdo e materiais
radioativos, 0s quais poderiam se distribuir rapidamente através do refiigerante para as védrias partes do
reator. Em tais casos, mesmo que fossem evitados danos pessoais, seria necessdrio desligar o reator, com
consequents prejufzo para suas funcdes, quer fosse um reator de pesquisa, ensino ou fornecimento de
energia. Nos reatores torna-se assim imperativo, que os desligamentos ocorram somente quando
realmente inevitiveis, ou seja, para manuten¢3o preventiva e transferéncia de combustfveis, uma vez que
os desligamentos s3o0 antiecondmicos. Por esta raz3o, falhas devidas a defeitos em materiais ndo podem
ser permitidas em instalagdes nucleares.

A experidncia que até hoje tem sido acumulada na operac3o de reatores nJo tem sido de modo
8 justificar qualquer relaxamento nas especificacBes do projeto.

A sensibilidade s precisdo exigidas nos ensaios para componentes de reatores estSo acima das
necessirias na maioria das aplicacBes industriais, Esses ensaios s3o aplicados nas vérias etapas de
fabricagio @ montagem dos componentes de um reator, de modo a se poder controlar exatamente as
especificagcBes do projetc.

Aprovede pere publicacBo em Setembro/1977,



Os elementos combustiveis s30 uma parte importantissima do reator, devendo ser inspecionados
e verificados para assegurar devidamente sua operacio com seguranca e economia. O comportamento dos
elementos combust(veis afeta diretamente as caracteristicas do reator, tais como reatividade, nivel de
poténcia, transferéncia de calor, razio de queima e estabilidade. E, portanto, imprescindivel que suas
especificagBes sejam satisfeitas.

Dependendo do tipo de reator, o elemento combustivel usado difere na sua concepg3o,
podendo ser na forma de ligas, dispersdes ou compostos ceramicos. fara cada um destes tipos sio
necessérios ensaios diferentes 2 os véirios laboratorios que efetuam esses ensaios tém desenvolvido e
adaptado técnicas as suas proprias condi¢des.

Nosso interesse imediato se restringe aos elementos combustiveis dos tipos usados atualmente
no Brasil e que tém sido pesquisados e fabricados pelo Centro de Metalurgia Nuclear do Instituto de
Energia Atdmica de S3o Paulo. Sdo os elementos combustiveis utilizados nos seguintes locais.

— Reator de pesquisa IEAR-1, do Instituto de Energia Atdmica de S3o Paulo — reator de
pesquisa tipo piscina, com poténcia nominal de 5 MW operando normalmente na poténcia
de 2MW. Os elementos combustiveis sio do tipo MTR (Material Testing Reactor)
constituidos por placas paralelas com niacleo de lig: urdnio-aluminio, sendo o uranio
enriquecidu a 93% em 235U e o revestimento das placas em aluminio.

— Reator Argonauta 1IENR-1, do Instituto de Engenharia Nuclear instalado no campus da
Universidade Federal! do Rio de Janeiro - reator destinado ao ensino e pesquisa, com
poténcia maxima''?® ge 10 kW, operando normalmente em 100W. Os elementos
combustiveis sio placas paralelas com nicleo de dispersdo U,Og-aluminio, sendo o uranio
enriquecido a 20% em 235U e o revesimento das placas em aluminio.

— Conjunto sub-critico Sublime, do Instituto Militar de Engenharia, Rio de Janeiro —
destinado a pesauisas relacionadas com as atividades de ensino de engenharia nuclear. Os
elementos combusn’veiswﬁ) sdo essencialmente tubos cilindricos de aluminio, encerrando
uma coluna de 980 mm de altura, constituida de pastilhas de U; Og natural de 33 mm de
diametrn,

— Ccijunto sub-critico “Re-suco”, da Universidade Federal de Pernambuco, Recife —
destirado a estudos experimentais de Fisica de Reatores. Os combustiveis sdo tubos de
2fumfnio com uma altura Otil de 930 mm ocupada por pastilhas sinterizadas de UO;“”
natural com diamet o de 40,2 mm.

Reator Angra dos Reis I, localizado em Angra dos Reis — este reator é do tipo PWR
Pressurized Water Reactor), com poténcia de 657 MW(e). Estd em fase final de
construgdao. Os elementos combustiveis serdo constitufdos por conjuntos de varetas de
zircaloy 4 com pastilhas de UQ; com enriquecimentow” entre 1,8% e 3,2% em 235,

A escolha de um ensaio ou método de medida a ser aphicado em um certo ponto do ciclo do
combustivel depende da natureza do material a ser examinado e de fatores econdmicos. Do comego do
ciclo do combustivel até o final da fabrica¢3o do elemento combustivel o material ¢ faciimente acessivel,
para amostragem e, entdo, tanto medidas destrutivas como nJo destrutivas podem ser realizadas. Apbs a
instalacdo no reator e até a usina de reprocessamento quimico o material estd contido em elementos
irradiactos e s6 pode ser examinado por técnicas nSo destrutivas.

O que pretendemos com este trabalho & descrever 0s ensaios que poderdo ser aplicados em
nos;os Ishoratdrios, mostrando também as possibilidades das vérias técnicas desenvolvidas por nds para
ensaios que poderemos executar no futuro.



Utilizamos nos ensaios apresentados nesta tese técnicas destrutives, tais como: espectrometria
gama passiva e reagles foto-induzidas (para o estudo dos combustiveis na sua forma definitiva ou quase
definitiva) e técnicas destrutivas, tais como: detecgio por tracos para ensaios do pd de UO; ou UsOy.

No capitulo ! deste trabalho apresentamos consideracBes gerais sobre reatores e, em particular,
sobre elementos combustiveis, pars dar uma idéia geral das diferencas de fabricacfo e condi¢Bes de
utilizagdo dos vérios tipos.

No capltulo Il reunimos as especificagBes para a fabricacBo de elementos combustlvejs, as quais
dizem respeito 3s caracter(sticas que os ensaios descritos nesse trabalho podem verificar.

O capitulo 1V refere-se 3 determinagdo da massa de nGcleos para elementos combust(veis tipo
placa e 3 utilizagio desta medida para verificagio da homogeneidade de nlcleos, utilizando reacBes
foto-induzidas.

O capftulo V refere-se & determinag3o do conteGdo de 235) em amostras de 6xido de urdnio
na forma de pastilhas ou em solucles de nitrato de uranilo, por espectrometria gama passiva e detecgdo
por tracos, respectivamente.

No capftulo VI tratarmnos da verificacdo da homogeneidade da distribuicio de urdnio em
elementos combustiveis tipo placa, com nGcleo de liga ou de dispersio, por espectrometria gama passiva.
Utilizando a detecgdo por tragos, descrevemos ainda os ensaios para verificacio da homageneidade de
pastilhas de 6xido de urinio,

Finaimente, no capftulo VIl apresentamos nossas conclusdes e fazemos consideracdes sobre
outros possliveis ensaios, utilizando as técnicas apresentadas.

CAPITULO Il
CONSIDERAGOES GERAIS SOBRE REATORES

1.1 — Roatores Nucleares

Quando um nGcleo se” fissiona em nGcleos mais leves denominados fragmentos de fissJo, hé
liberacdo de energia e ndutrons s3o emitidos. Esses ndutrons, por sus vez, s8o capazes de induzir novas
fiss3es com a produgdo de novos nbutrons e assim sucessivaments, Essa sequincis é chamada reagJo em
cadeia. Se uma reac3o em cadeia puder ser iniciads, mantida e controlads tdm<e, ento, um reator
nuclesr.

Aeatores nucleares 150 fontes de energis ¢ de ndutrons e, dependendo da sue finglidade, diferem
om sus concepclo.

Os componentes essenciais de um restor slio:

.— 0 combustivel — concentrado na regiio denominads niicleo ou carogo, cujos ftomos se
fissionam produzindo ndutrons ¢ liberendo energis;

— o3 elementos de controle ~ que sBo usados pare estsbelecer a taxa de energls liberads;

— 0 fluido refrigerants - que remove o cslor gerado noO nGcleo, calor este que pode ser
resproveitado ou nfo, :
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Pode-se basear a classificagdo dos reatores de acordo com a energia dos ndutrons que
predominantemente induzem a fissdo — reatores répidos, reatores intermediirios e reatores térmicos.

A maioria dos ndutrons liberados na fiss§o tem energia cinética de aproximasdamente 2 MeV.
Entretanto, como resuitado de espathamentos por nlicleos do meio através Jo qual se moven, podem
perder grande parte de sua energia passando a néutrons térmicos quando t&n sua energia cinética to
reduzida que se torna igual a dos ftomos do meioc. Este valor depende da temneratura e 4 chamada
energia térmica. Para a temperatura ambiente a energia mais provével destes néutrons é de 0,025 eV.

Nos reatores térmicos e intermedisrios os néutrons s3o levados a perder energia por meio de
choques ineldsticos, em um material denominado moderador, que deve possuir alta secco de choque de
espathamento. Os materiais empregados, geralmente, como moderador s3o: 4gua leve, dgua pesada ou
grafita. Nos reatores répidos ndo é utilizado nenhum material como moderador, pois deseja-se que as
tissdes sejam produzidas por néutrons de alta energia.

11.2 — Combustiveis Nucleares

O combustivel nuclear consiste, basicamente, da mistura de materiais férteis e f{sseis. Somente o
235U, 233y ¢ 239y 3o fissiondveis por ndutrons de qualquer energia e sdo os chamados nuclfideos
tisseis. Destes, o (nico encontrado na natureza é o 235, que ocorre na propor¢io de 0,721%‘29’ do
urdnio natural, sendo o restante praticamente constituldo pelo isbtopo de massa 238. Pode-ss,
entretanto, obter urinio com porcentagens maiores de 235u. Para isto existem vérios métodos de
separac3o de isbtopos, tais como: ultra centrifugacdo, difusdo gasosa, jato centrifugo, laser, etc.

0233y pode ser obtidu a partir do 2327y, por meio da reac¢do

232Th(n,‘7) 233Th a :233‘,. B _.233U
22,2 min 27,0d

e 0 239, pode ser - {uciuo @ partir do 238y

?;G(U,‘Y) 239U _L_.ISBN __':..2399‘,
23,5 min 2,35d

0s isdtopos 238U ¢.2327m que sdo fissiondveis somente por ndutrons répidos, sko chamados de
materiais férteis, pois podem ser utilizados para s producSo de materiais fisseis,

A probabilidade de que um nlcleo se fissione é dada pela secclo de choque de fissSo Oy Que ¢
funcdo do elemento e da energia do ndutron incidente.

A Tabela 11.1 apresanta 2 secSo de choque de sbsorcBo térmica (pars a energin de 0,025 eV),
0, =0, *o,r sendo 0y 8 secBc de choque pera a reaclo (n,y) e o, a seclo de choque de fisslio. Ne
mesma tabela encontram-se, ainds, os pardmetros » ¢ n que slo respeciivamente: o nimero médio de

_ ndutrons emitidos por fissBo e 0 nimero médio de ndutrons emitidos na fissSo por ndutron absorvido.

O perBmetro n é também definido no css0 em que o combustivel é ume misture e neste
ceso 7 &€ o nGmero médio de nbutrons produzido por ndutron sbsorvido na misture. Em vists des
pardes inevitbveis de ndutrons por fugs ou absorclo & claero que 7 deve ser maelor do que 1 pera
qus se obtenha reaclo em cadeis.



Tabele 11,1124

Dados para o 2:’:’U, 2:’BU, U natursl @ 239py ne Energia Térmica (0,026 V)

%
Nuclideo 0,{b) o,(b) a=— v n
o
233, 573 525 0,003 2,60 2,20
235, 678 677 0,175 2,44 2,08
U natural 7.59 416 0,910 2,50 1,31
239p,, 1015 741 0,370 2,90 212

11.3 — Tipos de Reatores

Dependendo de sua finalidade os reat.res sdo: de pesquisa ou de poténcia (produtores de
energia e/ou produtores de material fissil).

11.3.1 — Reatores de Pesquisa

Os reatores de pr:squisa, usados também para ensaios e ensino, s30 usados principalmente como
fontes de ndutrons para pesquisa basica em Fisica Nuclear e Fisica de Néutrons, producio de
radioisdtopos, treinamento de pessoal e ensaios de materiais e componentes para reatores.

Esses reatores”s’ podem ser de alto fluxo (quando o reator é capaz de fornecer fluxo ds
ordem de 10'% néutrons/cm?.seq) de fluxo médio (10'2 — 10'* ndutrons/cm?.seg) e de baixo fluxo
(10% — 10'? ndutron<icm? . seg).

Os reatores de alio fluxo podem ser usados para estudos de danos por radiacio em materisis
pars reatores e do comportamento de sistemas de combustivel e moderador, sob extremas condicBes de
irradiaclc. Podem ser usados, também, para a producdo de isdtopos de elementos transurfnicos por meio
de sucessivas canturas de ndutrons e decaimento beta.

Exampios de reatores de alto fluxo sSo do tipo MTR (Materials Testing Resctor) ¢ ETR
{Engineering Test Reactor) que 330 reatores refrigerados @ moderados com égua o tém combustivel ne
forms de plicas com nGcleo de urdnio de alto enriquecimento (da ordem de 90%) em 228y,

Os restores de pesquiss com combustivel alitamente enriquecido e sgus como refrigerante e
moderador slo do tipo “piscina’” ou ‘tanque”. Nos dois casos o n(icleo ¢ constitufdo por montagens de
placas plsnss ou curvas e fica locslizado proximo do fundo de um reservetério com dgus. No tipo
piscina 8 parte supsrior fics aberta, tendo portento, a ventagem do fhcil acesso para o trocs de elementos
combustiveis e de irradiacBes reslizadas na regio do carogo. O reator tipo tanque é gersimente de maior
potincia @ necessits de uma coberiure na parte superior, nlo bestendo a égua do reservatbrio como
blindagem.

Os reatores de médio e beixo fluxo sBo ne meior perte tipo piscina. Os de baixo fluxo operem
ne potincis de 1 o 100 kW ¢ slo usados principsimente para treinamento @ prsquise, sendo que os de
fluxo médio operam com potlncia de 100 kW 2 6 MW e slo utitizedos pere 8 produclo de isdtopos ¢
pesquisa,



T.3.2 — Resateres de Poténcia

Uma usina nuclear é andloga 3 uma usina térmica convencional. Ambas empregam vapor para
mover as turbinas dos geradores que produzem eletricidade, isto &, a energia calorifica dc vapor 4
convertida em energia mecinica na turbina e o gerador converte a energia mecnica em energia elétrica.

De uma maneira geral, as usinas convencionais queimam carvio, 6leo ou gds, cujo calor de
combustdo aquece a dgua produzindo vapor. Assim, nas usinas nucleares, utiliza-se a energia gerada pela
tissfo dos 4tomos para a mesma finalidade. Os reatores nucleares empregados com este propdlsitc
recebem o nome genérico de reatores de poténcia. ”

Os reatores de poténcia s3o d» dois tipos: térmicos ou regeneradores, que formam a geragio dos
reatores hoje utilizada e ripidos ou super regeneradores que seré a geracBo futura de reatores.

Os reatores térmicos, levando-se em considera¢¥o o moderador, possuem os seguintes tipos:

— moderados 3 Agua leve:

BWR (Boiling Water Reactor)
PWR (Pressurized Water Reactor)

— moderados com 4gua pesada:

CANDU (Canadian Deuterium Uranium)
SGHWR (Steam Generating Heavy Water Reactor)

— moderados com grafita;

GCR (Gas Cool~d Reactor)
AGR (Advanced Gai-Cooled Reactor)
HTGR (High Temperature Gas-Cooled Reactor)

Os reaicres moderados ¢om &gua, seja leve ou pesada, s80 os que predominam no mercado
nuclear, s2n:co que existem vérias dezenas de usinas que empregam este tipo, produzindo energis elétrica,
em tode ~ mundo.

Cs reutorzs maderados com grafita estJo ainda restritos a quatro pafses: USA, ingisterra, Francs
e Alemantia. Nz década de B0 os reatores moderados com grafita e de alta temperaturs encontrar-se-§o
competinJc no mercado mundial, com os reatores moderados com #gua.

Os reatores rdpidos sfo dos tipos:
— LMFBR (Liquid Metal Fast Breeder Reactor)

-~ GCFR {Gas Cooled Fast Reactor).

Apessr de haverem sido os reatores répidos, os primeiros reatores qus foram postos em
. funcionamento — reatores para a produclo de plutdnio-238 — ainde nlo se encontrsm em escals
comercial, devido ds dificuidades com s tecnolojis empregads, 8 fim de que ss possam produzir grande
potdncia, As unidsdes de demonstraclo hoje em funcionsmento, produzindo energia elétrice 03",
BN-350 ns URSS e Phénix na Franca, empregando todss restores do tipo LMFBR,

— Cré-3e que 0 tipo LMFBR entrari em escala comercial na décade de 80 ¢ 0 GCFR nos primeiros
anos do século XXI.
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- A Tabe'a 11.2 apresenta os reatores nucleares com suas principais caracter(sticas quanto a0
combustfvel, moderador e refrigerante.

1.4 —~ Formas do Combust(vel

11.4.1 — Urdnio

O urdnio é o combustfvel mais comumente usado hos reatores em funcionamento; podendo
estar na forma de metal, ligas,dibxido ou carbeto. As coberturas usualmente empregadas slio aluminio,
magnésio, ligas de zircdnio vu ago inox, que servem para proteger o combustivel do atague do
refrigerante, prevenir o escape dos produtos de fissio ¢ manter a geometria do sistema.

Apbs o perfodo de utilizago do reator 0 combustivel passa para um perfodo de “resfriamento”
até que a atividade adquirida caia a3 um nfvel que permita o reprocessamento. S3o entdo removidos os
produtos de fissdo, o uranio ¢ recuperado e o Pu-239 formado é separado.

11.4.1.1 — Uranio Metilico

O uranio na forma de metal puro foi usado na maior parte dos primeiros reatores, entretanto,
devido 3 sua grande sensibilidade a danos por radiag3o e s suas pobres propriedades mec3nicas, seu uso
tem diminufdo dando lugar 3s outras formas. Na Inglaterra entretanto, o urdnio metilico é bastante
usado nos reatores do tipo Calder Hall (GCR) refrigerados com g4s. ’

O uranio reage com o ar, &gua e hidrog2nio mesmo A temperatura ambiente. No caso do reatos
inglés o urdnio é encapado com magnox — uma liga de magnésio com alumfnio (~ 1%) e berllio
{(~ 0,5%). O magnésio nfo forma nenhum composto com o urdnio e portanto pode ser colocado
diretan.~nte sobre ele. :

Sob irradia=in o urdnio metdlico apresenta para temperaturas de até 450°C uma instabilidade
dimensional (distorgio) sem aprecisvel mudanca na densidade, porém para temperaturaes acima de 450°C
o inchamen é acompanhado de uma importante diminuic3o da densidade.

Nos reatores em que o urdnio metslico tem sido usado na forma de barras com capa de magnox
8 temperatura nesta cobertura atinge valores em torno de 450°C.

11.4.1.2 — Ligas de Urlinio

O problema da corrosdo por &gus é parciaimente resolvido com a utilizacBo de certas ligas de
urlnio {ligas de urdnio com cromo, nibbio ou zircdnio, em pequenas quantidades). Apeser destas liges
serem atacadas pela Sgua a reac3o nfSo 6 t8o séria no caso de uma fslha ne cobertura do elemento
combustivel como seris o caso do urbnio metélico. Entretanto, excluindo o zircdnio os outros metais
tdm secSo de choque de captura razosveiments aits e devam ser colocsdos em pequenas quantided- ..
_Outra lige ussds 6 a de aproximadamente 10% de molibdénio, que com (ratamento tédrmico sdquire uma
bos estabilidade quando irradiade.

A ligs de U e Al tem sido muito usads em restores de pesguisa. O sluminio forme o8
compostos UAl;, UAl, e UAl,, que sio facilmente estéveis sob radieclo. Estes liges tém sits
candutividade térmica e slo faciimente ligadas 3 cobertura de slumfnio.



Tabela 1).2

Caractaristicas dos Tipos de Reatores de Potdncia

Reator - Combustivel Refrigerants Moderador
Material Forma Enriquecimento Coberturs
BWR U0, pastilha 1,5 —-4% zircaloy H,0 H;0
PWR uo,3 pastilha 1.6 —4% zircaloy H;0 H;0
CANDU uo, pastitha natural zircaloy 0,0 D;0
SGHWR uo, pastilha 1,2-2,2% zircaloy H;0 D;0
GCR v barra natural magnox CO,; grafita
AGR V0, pastilha ou barra 2,0 -2,6% 200 inox CO, grafita
HTGR UG, + ThC, microesfera 83% grafita He grafita
GCFR UO; +Pu0, pastilha ~ 25% 20 inox He ndo tem
LMFBR U0, +Pul, pastilha ~ 25% 260 inox Na ndo tem




11.4.1.3 - Dibxido de Urfnio

O didxido de uranio § um cerdmico® que tem sido muito usado como combustivel nuclesr
principalmente nos reatores refrigerados a dgua.

Os ceramicos tém estabilidade dimensional 3s altas temperaturas e resisténcia aos danos por
radiacdo. Além disso, o UO,; é quimicamente inerte ao ataque por #gua quente o que é muito
importante no caso de talhas da cobertura de um elemento combustf{vel,

Outra importante propriedade & a capacidade do UO, de reter grande proporgSo de gases
produtos de fissdo.

No preparo do combustivel de UO, & feita a compactagio do pd e depois uma sinterizacio em
atmosfera inerte. A pastitha pode entio ser usinada, se necessirio, para adquirir as dimensdes desejadas.
As pastlhas de UQ, sdo geralmente usadas com. cobertura de liga de zircdnio ou aco inox.

11.4.1.4 — Carbeto de Urdnio

O carbeto de uranio (UC) & também um cerdmico e é de grande interesse para reatores de alta
temperatura. O UC é estivel em alta temperatura e tem excelente estabilidade sob radiagda. Sua
condutividade térmica é maior do que a do UQ;, sendo comparivel com a do urinio metalico. Tem umas
densidade tedrica de 13,6 g/cm® maior do que a do dibxido de urdnio que é de 10,96 g/cm®. A
vantagem de uma alta densidade é a existéncia de um grande nGmero de 4tomos de uranio por unidade
de volume. :

A 4gua reage rapidamente com o carbeto de urdnio. Este nJo &, portanto, um combustfvel Gtil
para os reatores refrigerados com 4gua. Entretanto, nfo é atacado pelo sbdio que € usado como
refrigerante em reatores rapidos.

A cobertura usada nesse tipo de elemento combustivel tem sido a grafita, pois UC n3o tem
problema de cobertura até 600°C, porém a 1000°C reage com vérios metais inclusive o aco inox. Nos
reatores em que - corbeto de urdnio tem sido testado a temperatura do combustivel é superior a 1200°C
e mesmo a essa temperatura a grafita ndo apresenta problemas.

1.4.1.5 — Dispersio

O elemento combustfvel do tipo dispers3o consiste geralmente de um ceramico tal como
U0;, U305 ou UC disperso.em uma matriz de metal (cermet®®) ou cerdmica. Vérios s§o os metais
que tém sido usados para este fim, tais como o berllio, aluminio, zircdnio, molibdénio ou ago-inox.
Entre os ndo metais possiveis a grafita é o meio mais usado,

Entre as vantagens da dispersdo estfo sua resisténcie sob radiacSo, bos condutividade térmica o
técil ligacdo metallirgica com o revestimento.

As dispersBes de UsO5-Al s80 particulsrmente empregados em reatores do tipo ATR {Advanced
Testing Reactor) e HFIR (Migh Flux Isotope Reactor!'®'), O ATR destina-se d irradialo de mate:isis
sob fluxos de 10'% ndutrons/cm?.5eg ¢ o HFIR serve 3 producio de isOtopos de eleimntos
transplutdnicos. O desempenho das dispersBes de U4 04-Al sob condicBes dristicas de irradiacio tam sido
plenamente satisfatbrio.

*  Corfmicos! 0! compreendem todos cs meterisls ou produtos que sio quimicamente inorglnicos, exceto metsls ¢
ligas metéiices ¢ que eo usuaimente tornedos Gtels stravile de UM Processo o eits tempevatura

*¢ carmmi€) — § ume combineco heterogines entre metsiis) ou ligals) com ums ou mals fases corfmices re quel »
G"time constitul sproximsdements 15 8 BS% do volume, hevendo pequens solubilidade entre o8 fases metdiice »
cordmica é temperaturs de prepsrecio.
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11.4.2 - Plutdnio

Apesar dos elementos combust(veis com uma quantidade aprecidvel de plutdnio-239 terem sido
pouco utilizados até agora, este isétopo deverd sem dlvida desempenhar um importante papel nos
reatores futuros.

O plutdnio-239 pode ser utilizado no combustivel reciclado, isto §, o material combustfivel
inicialmente d2 urdnio natural ou de haixo enriquecimento & tratado apenas para a retirada dos produtos
de tiss3o e é novamente usado.

Um segundo modo de utilizag@o do plutdonio ¢ um pequenas quantidades para aumentar @
reatividade em um carogo de reator térmico que tem urdnio erriquecido como combustivel
principalns’.

Outro ‘50 do plutdnio é como combustivel principal em um reator répido. As propriedades do
Pu-239 sdo inferiores 3s do U-235 em um reator térmico por causa da alita relac3o entre as segBes de

choque de captura para fissio no plutdnio, de modo que o Pu-239 & mais indicado para reatores répidos,
como se pode ver pelos valores da Tabela 1.3416),

Tabela 11.3

Comparagio entre Segdes de Choque do U-235 e Pu-239

U-235 Pu-239
répido térmico répido térmico
o,(b) 1,44 577 1,78 742
oc/a, 0,152 0,172 0,086 0,380

11.4.2.1 — Formas de Plutdnio

O plutdnio metdlico & insatisfatdrio como material combustivel, nfo tem instabilidade
dimensionzi, ev ponto de fusdo & relativamente baixo cerca de 640C, e sua condutividsde térmics ¢
muito taixa. Além disto, o metal é ativo quimicamente, reagindo com oxigénio, hidrognio e égua.

O plutdnio requer condicdes especiais para a fabricacio dos elementos combustiveis, pois é de
grande toxidez. Este & mais um fator para encarecer os trabalhos com plutdnio.

Algumas ligas de plutdnio e dispersBos forsm também estudadas, porém s forma mais sceits
pers combustivel nuclear de plutdnio sSo os cerdmicos PuO; e PuC,
.4.3- 232y, _ 233y

O t6rio, como metal ou dxido, tem sido muito estudado'2¥) como material fértil 8 ser usedo
om reatores térmicos em combinaclio com o urdnio como combustivel,

Umae vnnfmm sssocisda com 233U em reatores térmicos ¢ seu sito valor de n ne regiio de
energia térmica e na epitérmics. Relstivamente ao uso de plutdnio ou 238U como combustivel fissil, o
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2330 permite maior razdo de conversio no ciclo do combustivel para um dado enriquecimento, este
tator 4 importante na reducdo do custo do combustivel, o que tende a favorecer o ciclo 232 Th — 333y

mais do que o 238)) _ 239y como combustivel recicldvel. Além disto o tbrio tem uma seclio de
choque térmica que é 2,7 vezes a do 238,

Das vérias formas possiveis, tudo tem indicado que a de dibxido de tério é a que reune maicres

qualidades para uso como elemento combustivel. O produto tem excelente resisténcia 3 radiacio e &
quimicamente inerte, como 0 Oxido de uranio.

CAPITULO 1))
NORMAS E ESPECIFICACOES

As especificacOes para tipo de material, dimensSes, massa, composi¢3o isotdpica e cobertura dos
elementos coinhustfveis fazem parte do projeto do reator no qual serdo utilizados. Essas especificacBes
devem constar no contrato entre o fornecedor dus elementos combust(veis e o comprador. O fornecedor
deve registrar e passar ao comprador, no ato de entrega dos elementos combustiveis, um certo nGmero
de informacGes. Nos Estados Unidos a American Nuclear Society estabeleceu quais seriam estas
informacdes, por exemplo no caso de elementos combustiveis tipo placa de u-Al2),

1) Certificido das andlises qufmicas do uranio e alum(nio, incluindo o enriquecimento do
uranio em 235y,

2) Certificado do conteGdo de 235y por placa, em cada elemento combust/(vel.

3) Desenhos e outros registros de inspecdes que mostrem as dimensdes internas e externas.
4) Reeisiic, dos resultados de todos os ensaios destrutivos @ n3o destrutivos e inspegdes.

5) Um certificado de que cada elemento combustivel obedece As especificacBes.

O fabricante de elernentos combustiveis precisa, portanto, estar apto a fornecer os dados sobre
83 andlises 2 ersaios, que devem ser efetuados.

s ensaios que sdo descritos nesse trabalho foram solicitados 3 Area de Flsica Nuclear, 3 qual
pertencemos, pelo Centro de Metalurgia Nuclear do IEA, pars complementar seu trabalho de confecclio
de elementos combustiveis.

N¥o interessa relacionar aqui todas as especificacBes para a fabricacfo destes elementos
combustiveis, porém, somente, as que estSo ligadas aos ensaios por nds efetuados

Frizamos mais uma vez que as especificacBes variam de reator para restor, dependendo
projeto e do contrato entre fornecedor e comprador.

111.1 — Elementos Combustiveis Tipo Placs

As especificacBes que transcrevemos sfo as sefuidss pelo C.M.N. nas pesquisas efetusdas pare
confecclo de placas,
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- Para as placas com nicleo de liga U-Al s3o as especificagBes do reator Juggernaut -~
*’Specifications for aluminim — clad aluminium/uranium alloy plates. (Appendix B)” fornecides pelo
Argonne National Laboratory.

As especificacBes para nicleos de ‘cermet’” sfo as que constam do anexo da carta contrato n?
6330/r firmado entre o Instituto de Energia Atdmica de S3o Paulo e o comissariado de Energis Atdmics
ds Francga, para colaboracdo cientffica — *’Specifications pour plaque combustible fritte”’.

Em um elemento combustfivel tipo placas devemos ter trés zonas, que esquematicamente estlo
indicadas na Figura 3.1. 2

ll e 'lI
- ==}

Figura 3.1 — Esquema de uma Placa

Zona 1 — onde a densidade de uranio deve ser uniforme.
Zona 2 — ond2 = densidade de urinio pode ser qualquer, porém menor do que 8 nominal.

Zona 3 -- onde n3o deve haver urdnio.

As seguintes relacdes entre as dimensBes das placas devem ser obedecidas:

L; - L| < 13 mm
Ly > Ly

Ih >

Masse: A massa total de urnio de uma placa deve ser conhecida com 2,5% de precisio, no
caspo de nhcleo de liga @ com 2,0% no caso do nGcleo de ‘‘cermet”,

Homogeneidade: Para s homogeneidade nas distribuicBo do urdnio na placa hi maior varisclo
entre as especificacdes. A densidade locsl de urbnio na zona 1, no caso de nimero de
“cermet”, nlo deve ter veriscBes maiores que % 5%/cm’ ¢ % 15%/ mm?. Para placss com
nGeleo de ligs as especificaches sko para sceiter variacDes de sté £ 5% por polegade quadrads,
Entretanto Meester'2”) dé como condi¢o de homogeneidede pers placss de slementos
combustiveis tipo MTR (ligs) veriscBes de no méximo £ 12%/cm’.
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111.2 - Elementos Combustiveis Constitufdos pur Pastilhas de U0, Sinterizadas

l-uram fornecidas pela Nuclebrds (Erapresas Nucieares Brasileiras S.A.) especiticagBes para o
pﬁmde UO, sinterizével e para pastilhasm sinterizadas de UQ,.

Os trechos abaixo foram retirados dessas especificagdes.

Composiclo isotbpica: a relagio de 235y para U serd especiticada em cada caso em fungio
da utilizacdo posterior. (3.3.4). ,

Controle: As técnicas usadas na determinagdo da qualidade assegurada deverfo ser de
responsabilidade .o fabricante. (6.1.1.).

Planejamento de amostragem e homogeneizagdo: Uma amostra representativa de cada lote de
pastithas deverd ser separada com a finalidade de determinar todas as propriedades ffsicas e
quimicas requeridas. (6.5.2).

CAPITULO tV

DETERMINAGCAO DA QUANTIDADE DE URANIO EM NOCLEO
DE ELEMENTO COMBUSTIVEL TIPO PLACA

medidas precisas da quantidade do material fissil em elementos combustiveis s80 necessérias
tanto para o controle durante a fabricagdo como para o fornecimento de certificados. As massas dos
nGcleos dos elementos combusifveis devem estar de acordo com gs especificacBes, além disso ¢
imprescindivel ¢ conheciinento dessas massas para a avaliac3o da queima do combustivel.

IV.1 — Tipos de Nacleos

Os nacleos dos elementos combust(veis tipo placa podem ser constitufdos de ligs U-Al ou de
“cermet” {!1.04-Al,

1V.1.1 ~ NGcleo de Lige

A ligs U-AI'"! 6 obtida pela dissolugo de urdnio metdlico em sluminio Ifsrsido ou por reducso
do UF 4 com sluminio. Obtém-se um lingote que é refundido duss ou trés vezes de modo a se obter uma
liga homogines. No caso de elementos do tipo MTR (Material Testing Reactor) como os do IEAR-1,
com enriquecimento de 93% em 239!,1, o teor de urbnio na liga é de 20% em peso.

- Obtids a ligs homoginea ¢ feitp um fingote inicial, o qual ¢ laminado a B00°C até uma
espessura conveniente pars a colaminaglio,

Os nGcisos sBo entSo cortados nas dimansBes apropriadas pera serem colocados nas moldures.
HJ a necessidede de se conhecer a masss total de urinio desse nicieo.
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“1V.1.2 — NGcleo de “carmet”

Na fabricaclo de elementos combust(veis tipo placa com nGcleo de dispersio U;04-Al & foia!®
inicislmente uma mistura de U304 em pb, com pd de aluminio 1100, nas proporcBes raqueridss. Os
briquetes sfo entSo compactados em prensa hidrdulica, sob tensSo fixa, em matriz de a0 com as
dimensBes pré-estabelecidas. Apbs a compactagSo os briquetes sSo pré-sinterizados 8 600°C durante ume
hora, sob atmosfera inerte (argdnio ou nitrogdwio). € necessério determinsr » masss de urlnio no
briquete {nGcleo) antes de ser colocado na moldura.

Apbs serem os nlcleos colocados nas moilduras as placas sSo obtidas po eolouﬂ'melo do
material nGcleo e ¢z revestimento.
1V.2 — Método Utilizado na Determinaciio da Massa do NGcien

Para a determinagio das massas de uri'nio dos nGcleos medimos o nOmero de nlutrons emitidos
pelo urinio, quando irradiado com radiag3o gama de energia acima do limiar das rescBes {y,n) ¢
fotofissfo.

Se colocarmos uma amostra de urfnio em um feixe de radiaco gams nestas condicles, 0
nGmero total de ndutrons produzidos serd

fs -
N = No M%(E)[ 2—3'5' [a-sv'n(s) + I'g(E’ 0-;"(E) ] +

fa 8 - s
+ 5—3-5 [ a.y,,,(E) + p(E) a.m(E) )]

N o~ nGmero de Avogadro

# — masea total de urdnio
a,r('v:‘ —~ fluxo de radiag3o gama em energia E na posiclo ds amostrs
t5.fs — fracBo do is6topo 235y e 438 na amostra, respectivaments

o;, (&).

N1

of{"(E)-ndo de choque pera » mclo'(-y,nl ns energis E pers o 238y o 238y,
’ respectivamente

Vs s — nGamero médio de ndutrons emitidos ne fotofisslio do 238 o 238,

o} (E),

0}, ,(E) — secho de choque de fotofissbo pera o 238U ¢ 238y, ne energle E

Portanto, se tivermos smostras de mesma composiclio isotépics o nOmero de nlutrons emitidos
se’é proporcionsl d masse total de urbnio.

-



156
" IV.2.1 — Arrsnjo Experimental

A radiac30 gama utilizada por nbs é produzida no sistema conversor nlutron-pm‘”'imuhdo
no canal transversal superior (BH-4) do reator IEAR-1, por capturas de ndutrons térmicos em asivo
colocado préximo a0 carogo do reator, na posicSo central do canal (Figura 4.1),

O feixe de radiagdo yama é colimado para fora do canal. Um filtro de écido bdrico foi colocado
de modo a absorver os néutrons do canal, e para retirar os néutrons que ainda restassem foi colocada ne
frente do feixe uma caixa de isopor de 18 cm de largura, com 3gua. Assim, descontado o "bac;kwomd’
de néutrons da sala, todos os néutrons medidos s3o provenientes da amostra.

Os materiais utilizados como alvo s3o .- jueles que apresentam uma linha gama chamade linhe
principal, de maior intensidade do que as outras (secundirias) e dwem ter secio de chogque de
espathamento baixa. Os alvos que usamos, suas energias na linha pri l e o Huxo de radiaclo gsms
produzido, estio na Tabela IV.1, sssim como o valor de (o,,'“ +p o, ) pan 0 urdnio natural.

Tabela IV.1
+p
Alvo E, (MeV) oy /::‘E,‘;Lg’ [ (r:b, ¢} (Eg)

Ytrio 6,07 (7,320,710° 264t 19
Célcio 6,42 (6,81 0,7)10° 7.7t 0,6
Titénio 6,73 7,7+ 0,610 493t 57
Barflic 6,83 (8,5%1,1)10% 85% 1,2
Manga' 3 : 7,23 (3510410 1582 1,2 .
Ch mbo 7,38 (2,8+0,3)10° 485+ 48
"0 7,64 (2,810,3)10* 483% 32
Alumfaio 7,72 (1,4 £0,1)10* 430t 4
7i 0 - 7,78 (1,1£0,110* 548+ 45
Niyuel . 9,00 (1,620,1)10* 1878 23,1

Os ndutrons sBo medidos por um sistema constituido por 6 detsctores de He-3 de 6 atm. Os
detectores esto disposios em circulos em torno de um tubo por onde pesss o feixe de radisco geme. A
smostra & colocads neste tubo na posiclo onde 8 contsgem de ndutrons é méxims. Todo este sisterme
estd montado em um bloco de polistileno, que serve como moderador de ndutrons. Em torno do bloco

exists ums csmads de perafine misturada com boro pare servir de blindsgem pers o3 néutrons do
smbiente,
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Figurs 4.1
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Figurs 4.2 — Sistema Detector de Néutrons

Como pode ser visto na Figura 4.2, neste sistema até 60 detectores de He-3 podem ser usados
quando maior eficiéncia fbr necessdria. Neste caso os detectores ficam dispostos em quatro circulos
concintricos, de dentro para fora assim distribufdos: 12 detectores de 6 atm, 12 detectores de 4 atm, 12
detectores de 4 atm e 24 detectores de 3 atm. '

IV.3 — Medides Efatuadas

O nGmero de ndutrons detectados em um intervalo de tempo At, é
. fs -
C= ¢. NoM [ f ¢ (E) [ 5?5' (0",,,.(E|) + v,(E,)c;',(E,n +

+—'!-(' (E)) + 73 (E))o3 ((E A
23 0y.nlE) + ¥s (Ejloy ¢(E)) ]] At

onde

¢ & a oficidncia do sistema detector de ndutrons

e somatéris & feita sobre todas s linhas com energia acima dos limisres das reagBes (y,n) e (7,1).

" Se tivermos smostras de mesms composicBo quimics, mesma composicho Isotépica o
sproximadements mesma geometris, o namero de nlutrons detectados serd proporcional §s mascas de
urinio. .

Nas medidas efetuedes foi utilizado sivo de niquel. Psrs este sivo o produto do fluxo de
radiaclio gama emitids pelo fetor composto pelas secBes de chogue, § méximo,
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1V.3.1 — Nicleos de “Cermet”

Foram utilizados como padrBes briquetes de “cermet” de Ujs04-Al feitos um a um com massas
bem determinadas, nas dimensBes usuais para briquetes experimentais (64 mm x 32mm) —
Tabela 1V.3.2.

Determinamos, também, as massas obticas pela justaposicBo de dois a dois dos briquetes
relacionados na Tabela IV.3.2. Foi feita a anjlise estatistica dos resultados (n® de ndutrons detectados
em funcdo da massa), concluindo-s2 que a curva que passa pelos pontos obtidos é uma reta. .

A relacdo entre mas._. - .untagens obtidas, sendo linear, leva 8 concluso de que a absorglo
dos ndutrons nas amostras n¥o precisa ser levada em conta para espessuras até 17,6 mm. Os nGcleos resis
tém espessura da ordem de 10 mm.

Tabela 1V.3.2

Briquetes Padrdes

Briquete n? Massa de U0, espessurs (mm)
(9)
6 24601 70
1 26,21 0,1 78
2 27,1 01 79
3 28101 8,2
4 29,0 0,1 8,3
5 209820, 856
7 314101 9,1

Levantamos duas curvas de calibraclo (Figura 4.3 ¢ Figurs 4.4), pois assim podemos determiner
massas dentro dos dois intervalos fixados pelos padrBes de que dispomos, com erro menor do que
obter(amos se tragcissemos somente uma reta.

Também baseando-se ﬁa linearidsde dos resultados podemos caliculer 8 masss de ume smostrs 8
pertir das contagens obtidss com esta amostrs e com um padrlo.

M(padrlo) C(amostre)
C(padrBo)

M(smostrs) =

Considersndo 0 briquete n? 3 como pedro, determinamos ss masses de U304 dos outros
briquetes. Os dados estlo na Tabels 1V.3.3.

As massas obtidas pels ju tsposiclio dos briquetes estlo na tabels 1V.3.4,
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Tabela IV. 3.3

Resultados Obtidos Considerando-se o Briquete n® 3 Como Padrio

Briquete n? Contagens (média de® Massa resl (g) Massa {g)
10 determinac3es) ' determinads

6 9438+ 86 2460, ' 249103
1 29978 £ 118 26,2101 263104
2 10289 ¢ 71‘ 271 20,1 27103
3 10658 £ 67 281101 -

4 11103 £ 108 20010,1 203104
5 11381 £ 109 290 0,9 . 30004
7 11973 £ 102 31009 31603

® Valores obtidos apés normalizacio baseada em monitoracio de potincis do restor e desconto -
**background”’.

Tabete IV.3.4

Resuitados Obtidos Considerandose 8 smostra (2 +3) como Ml’o

Briquete n? Massa de U304 Contagens (média de’ Masss (g)
(9) 10 determinacBes) determinada

146 50,8+0,1 18661 96 60,7+ 04
2+6 51,7+ 0,1 18981 £ 138 616+£0,6
3+6 52,710, 19668 £ 128 6341056
4+6 63,610,1 19916+ 170 64,1+£086
6+6 54610, 20220 % 109 649106
2+3 55,2+ 0,1 20324+ 126 -

2+4 56,1t0,1 21634 £ 140 660105
3+4 6710, 21113£ 138 673106
2+7 58310,1 21700t 179 569100
7+3 50,610, 21879 £ 151 60400
8+7 61,310,1 22484 £ 218 61,1£0,7

* anorc‘s obtidos apés normalizacio bassade em monitorsclo de poténcla do restor ¢ desconto do
“boekwomd".‘
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Medimos também, trés briquetes de U3 O, nas dimensBes normais para a confecglo das placas
para o reator IENR-1 (100,18 mm x 85,2 mm x 10,5 mm). Os resuitados estfo na Tabela 1V.3.5.

Tabela IV.3.5

Medidas com Nuicleos nas DimensSes Resis pera
Confeccio de Placas para o {ENR-1

Briquete n? Massa de Uy O, Massa determinads
(9 (9
1 12680, 126012
12 127,3£0,1 1279213
13 1278+ 0,1 1289+ 14

Pela especiticacio (cap. I11), 3 massa de urdnio no nicleo de “"cermet” precisa ser determinads
com 2% de precislo, portanto, peios resultados obtidos (~ 1,1%) este método . capez de determiner
mastas com a3 precisio necessiria.

Um ensaio para verificar a homogeneidade de uma mistura é 8 medida da massa (ou do nGmeto
de ndutrons emitidos) de nGcleos de mesmas dimensBes, as quais devem ser igusis. Foram feitss medidss
com tris briquetes de uma mesma mistura (56% U;04 + 44% Al) — Tabels IV.3.6.

Tabels IV.3.8

Verificacko ds Homogeneidade de uma Mistura UsOg—Al

Contagens (médis de N
Briquete n? Massa total (g) 10 determinacBes) s’ (variincle)
8 " 50,084 14345+ 96 18106
9 ' 50,087 ' . 14331107 22400
10 49,970 , 14308t 76 11406
Pelo critieio F (Apindice B)
.’4
F===124 o fator tabelado
L}
3 " F =307
,9,0,08 ’
F= ._’_; = 1,08 9.9
ho ¢ malor do qus os fatores experimentais
\ .
p-"—;—-i,s‘l portanto, as médias slo iguels



'IV.3.2 — Ntcleos de Ligs

No caso de nicleos de liga U-Al podemos fazer as mesmas medidas que foram feitas com
nlcleos de ‘‘cermet”.

Por exemplo: trés nGcleos foram cortados de um lingote preparado com liga de U(18,3%) o

aluminio. Foi feita, entio, uma verificacdo da igualdade do teor de urdnio nos trds nGcleos. Os
resultados esto na Tabela IV.3.7.

Tabels IV.3.7

Medidas com NGcleos de Liga U-Al

DimensGes Massa total
- (o Contagem® %de U
Clamwm) 1{mm) elmm)
93 60 442 79,166 6456+ 78 18,2104
83 60 3,27 58,433 4786 61 183104
83 60 2,63 48,206 3862171 18305

* Contagem média de 10 determinacBes (normalizadas, baseando-se na monitoraclio ds poténcis do
reator) menos o ‘‘background” medido.

A massa total de urinio em nGcleo de liga U-Al deve ser determinada dentro de 1 2,5%. Por
este método os resultados estSo dentro dos limites.

CAPITULO V
DETERMINAGCAO DO CONTEOUDO DE U-235 EM AMOSTRAS DE URANIO

A composiglo isotbpica dos meteriais utilizados em combustiveis nucissres deve ser,
necessariamente, bem conhecida.

Em particulsr, no caso do urbnio, o conte(ido de U-235 precisa ser conhecido:
8) No controle dos métodos de sepsracio de isbtopos;
b) 'Ouando hé reprocessamento de combustivel ;

¢) Quando se deseja materisl com ums certs composiclo isotopica e pers isto se mistura
quantidades adequadas de materiais de enriquscimento conhecido,

d) Pars inventério e transfer8ncia de meterial;
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e) Na confecclo dos elementos combustiveis, pois & necessiria a certeza de que o conte(do
de U-235 estd de acordo com as especificagBes do projeto do reator.

As vérias técnicas disponfveis para a determinaglo da composiclo isotdpica do urbnio
incluem38 1) espectrometria 6ptica; 2) espectrometria de massa; 3) espectrometria garna; 4) contagem

ds fissBes; 5) ativacdo por nédutrons; 8) absorgio de néutrons.

Apesar de todos estes métodos apresentarem suas vantagens individualmente, a espectrometria
de massa é 0 que consegue, com a2 mesma precisdo de 0,1%, analisar urdnio em todo intervaio das
composi¢des isot6picas. Este & o método mais usado nas usinas de enriquecimento por difusfo gasoss
que trabalham com UF,, que & usado diretamente nas andlises por espectrometria de massa.

Entretanto, em alguns casos, outros métodos sio mais convenientes. Desenvolvemos ¢
adaptamos, em nosso laboratério, dois métodos que possibilitam a determina¢o do conteGdo de U-235
em amostras de uranio em casos especiais: 'a) a amostra usada na medida encontra-se ou pode ser
colocada na forma de solugdo de nitrato de uranilo; b) a amostra em forma de pastilhas.

V.1 - Determinagcio do ConteGido de U-235 em Amostras de Urlnio pela Detecglio dos Tragos de
Fragmentos de Fissdo

V.1.1 — Princlpio do Método

A passagem de particulas pesadas ionizantes através de sblidos isolantes deixa delineada uma
trajetéria devida aos danos provocados. Esses tragos podem ser alargados (revelados) por staque qufmico
e tornam-se, entdo, visiveis em um microscbpio bptico.

A técnica da detecc3o dos tragos produzidos em um pléstico — Makrofol — pelos fragmentos de
fissdo foi por nds desenvolvida no caso da amostra em forma de solugSo (Apéndice A).

Na determinagdo do teor de U-235 em amostras de nitrsto de uranilo beseamo-nos no fato de
que sb 0 U-235 se " iuna coin ndutrons térmicos.

S» tivermos uma amostra padrfo com abundincia isotbpics conhecids ¢ uma amostra cujo
enriguecimento #sm U-235 quisermos conhecer, basts irradiarmos as duas na forma de soluglo de nitrato
de uranilo, com néutrons térmicos, tendo imersas tiras do detector. Comperando o nGmero de tragos
obtidos em cada caso calcula-se 0 enriquecimento desconhecido.

O numero de tracos registrados & proporcionsl 20 nGmero de étomos f(sseis de amostrs, no caso

da irradiag3~ ser feita com ndutrons térmicos serd proporcional so nOmero de dtomos de ’”U, 2 soclo
de choque du ficso, ao fluxo de ndutrons e ao tempo de irradisclo

T=Kog¢eNt

o - 6 a sec3o de choque de fissBo
" N = 60 nGmero de &tomos de urinio
¢ — § 0 enriquecimento em 238

¢ — o fluxo de ndutrons



t — o tempo de irradiag3o

K- & uma constante de proporcionalidade que engloba a eficidncia do detector psrs o
registro dos tragos nas condi¢Bes utilizadas.

Entdo, se irradiarmos a amostra e o padrfo nas mesmas condigBes geométricas e de fluxo,
durante 0 mesmo tempo, obteremos para 0 enriquecimento em 235U da amostra

olo
m

T
€= =
Ts

T' — & 0 nimero de tragos obtidos ho detector que estava imerso no padro
C. — & 8 concentrac3o de urdnio do padrio
€, - é o ervigquecimento em 238y do padrfio e as mesmas letras sem subscrito referem-se sos
mesmos valores, porém referentes 3 amostra.
V.1.2 — Procedimento Experimental

Os ndutrons utilizados sJo provenientes de uma fonte de 252Cf de 325 ug que sBo termalizados
com égua no srranjo que & mostrado na Figura 5.1.1.

_‘! '}-4 cm

-
BLINDAGFiR DE CHUM_B_Q\ AGUA
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P | -
J l/

10 em

IZ4

Figurs 8.1.1 ~ Arranjo Experimental da Fonte de 252¢Y
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Utilizamos solugBes com concentragBes tais qus o tempo de irradisclio ¢ da ordem de § hora
tam coberturs de cidmio e de 4 horas com cobertura.

Para verificarmos se havia efeito de sutosbsorcio nas smostras fizemos uma sirie de medides
com solugBes de concentracBe: diferentes de nitrato de ursnilo (urlnio netural).

As concentragles veriavam de 1 mg UsOy/mi 8 20 mg/mi. As densidedes de tragos obtidos
forsm colocadas em gréficu, contra as concentracBes e verificouse estatisticaments que © grifico ers
ume reta (Figura 5.1.4).

Vixiss irradiagBes foram feitss com a mesma soluco de nitrato de uranilo ¢ obtivenos pera
todo o método uma reprodutibilidade de 1,65%, dentro de um nivel de confianca de 95% Os resultados
estlo ns Tabela V.1.2,

Tabele V.1.2

Verificacio da Reprodutbilideds do Método

Soluclo de nitrsto de urenilo — urinio netursl
Concentracio: 19,13 mg Uy0y/mi

Tempo de irradieclio: 1 hors

Locsl: fonte de 282cy

Rewslacio: em solucio de KOH(BN)
Termpo de Rewslaclo: 24 horm
Temperatura. amblents

Contagens
12816 Médie: x = 126134
12366
12209 Desvio padrfio: s = 284,3
:;:; ten,08 = 228
- ”A

12345 m
12668 st = 188,7
12008 ot

m
12721 —_ = 10%

12079
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Foi, entdo, levantada uma curva de calibra¢o do enriquecimento em 235(5 (e 0.4% » 19.88%)
contra a densidade de tragos e obtivemos uma reta {Figura 5.1.5).

Usando a curva de calibragdo obtids o teor de enriquecimento das amostras pode ser
determinado com uma precis3o de 2% a 7,5% para enriguecimentos entre 20% e 2,0%.

Os erros provém de vérias fontes tais como: preparo das solucdes, irradiaglo, revelaglio,
contagem, corregBes para fissdes rdpidas, etc. )

Nos dispaGnhamos de padrdes primérios, com certificados, de 0,4%, 3,396% e 19,88%. Os demais
padrBes foram preparados a partir destes. Os resuitados podem ser melhorados desde que se tenha
padrBes em maior nimero de modo a se levantar cuwrvas de calibragdo para intervalos menoras de
enriquecimento.

V.2 — Determinagdo dc Contetdo de U-235 em Amostra de Urinio pela Técnica da Espectrometrie
Gama Passiva

A espectrometria gama passiva & uma técnica utilizada em ensaios nJo destrutivos, em virios
laboratérios, para a medida da composicdo isotdpica de amostras de urinio“z':” ¢ de plutbnio‘”’”.
Este método é recomendado pela USAEC'3®) para as medidas n3o destrutivas de teor de 235U,
Adaptamos o método ao equipamento gque dispomos de modo a fazer medidas do enriquecimento em
235\) ge amostras de uranio na forma de pastilthas.

V.2.1 — Principio do Método

O decsimento do 235U, por emissdo a, para 21 ¢ acompanhado pela emissSo de um rsio
gama de alta intensidade relativa, com energia de 185,7 keV. Um grama de 235y emite 4,3 x 10* rsios
gama desta energia por segundo. A atividade gama de uma amostra de urlnio nesta energia é diretamente
proporcional ao enriquecimento da amostra em 235y, Grande parte destes raios gama é sbsorvids no
proprio 1naterial da amostra devido a sua baixa energia, para que haja entSo, proporcionalidade entre o
nGmero de raios gam: emitidos e 0 teor de enriquecimento a amostra utilizada deve ter 8 caracteristica
de um meio iniinito.

Meio infinito é uma amostra cuje espessura 8 igual ou superior d espessura necessiria pera que #
autoabsor¢do do raio gama seja saturada. Nestas condicBes a amostra & dita espesss ¢ besta medir sue
atividade que 4 diretamente proporcional 80 seu enriquecimento.

A espassura da amostra, para que este método seja aplicado, deve ser maior ou igual 8 Xy
(espessura t:r(tic:a)“’N que é a espessura tal que a transmisso em 185,7 keV seja de 0,56%.

Xy = -A In 0,005
X, = 5,29 )\
1
A= —
P, H, t i'lmm

ondes
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Py by~ s80 as densidades do urdnio e dos raateriais da matriz em g/cm®

M, 4, —sBo os coeficientes de stenuaclo de massa em cm?/g do urbnio e dos materiais da
matriz em 185,7 keV.

Na Tabela V.2.1 estio os valores da espessura critica para as composicBes mais comuns.

Tabela V.21
Es 9 critice
Material Densidede (g/cm”?) pess”
) x, {em)
U-metdlico . 19,0 0,20
UF¢ 4,7 . 1,08
U0, 104 0,38
U, 0, 7,8 0,49
Nitrato de uranilo 28 2,30

Além da ~ondindo da espessura da amostra ser maior ou igual 8 X, outras condicBes devem ser
sstisfeitas ar.tes da técnica ser aplicada.

A exprmssio abaixo'39! ¢ uma aproximacBo da atividade detectada para 185,7 keV, podendo ser
usada pars estimar a grandeza dos efeitos que interferem na medids e para estabelecer iimites de
splicsbilidade do método.

- 1 _
c=(Zragr+z 88 17 e (=) epocd
Hy Py My an

onde,
C — & 8 atividade detectads
E ~ enriquecimento
¢ — eficiéncia do detector
PP — densidades do urdnio, materiais da matriz e do envoitério ds smostrs (g/cm®)

By, = coeficiente de absorcBo de massa do urbnio, materisis da matriz ¢ do envoitdrio
em 186,7 keV (cm?/g)

8 — stividade especifica do raio gama de 186,7 keV do 238y

£1 — dngulo sblido subtendido peio detector



tontogens

g £ 3
233
¢ € <
7 -
NU’L: 8
2 ¥ 2
8 x > - r
g o = <
< a: c . §
¢
3 b ) §
§ ) : ’
.’: Il » -,
& , 2 =
x i x 2
} c % z
7 <
¢
8 g
]

|
| |

Y\ } ,!. } v.ﬂf‘r’"dv)ﬂ \_.J¢ BJ L Bacaground
1 i V WV%NU’J k""“""v"‘!\fw ey ;-WAL ,

S LS

H -

260 350 500 €50 800 gsg Cona

Figura 5.2.2 — Espectro Obtido com Detector de Ge(Li) de uma Pastilha de UO; com Enriquecimento de 34%em <2355y



n Rolo=X do Uranlo

cpm x 10*

w
T

Rolo~-7 do ¥y-ie8 Kev

Figw G.23 ~ Eopserro Obtide com Doiasier do NNTY do Povtitie de U0 som Enviguesimente & |
226% om Ty



37

Figurs 5.2.4 — Suporte para a Pastilha e Colimador Adaptados ao Detector de GelLi)

V.2.4 — Medidas e Resultados

Verificouse inicialmente que uma variacdo na densidade de 5,16 g/cm’ para 6,05 g/cm® nfo
influi nos resultados, dentro de um nivel de confianca de 95%. Foram medidas duas pastilhas
sinterizadas de U;05 com estas densidades e o efeito desta variagBo na densidade foi analisado através
do tests da diferenca entre duas séries de medidas (Apéndice B), conforme Tabela V.2.2. Conclun..os
‘que as duas pastilhas sfo iguais para efeitos desta medida. Na pratica as pastilhas utilizadas, amostrs
pedrlo, ndo apresentam variacOes de densidade desta ordem de grandeza e sim muito menores.

Temos analisado vérias pastilhas entre as quais as que estio nas Tabelss V.2.3.
Utilizamos para as medidas destas pastilhas os padrSes que estio na Tabela V.2.4.

Obtidos os espectros no multicanal as contagens foram integradass sob o pico de 185,7 keV e o
“background” Compton descontado. O mesmo método foi usado pars ss amostras ¢ pars os padres.

Admitindo-se a abundincis isotdpica do urdnio 236 em urldnio natursl como 0,721‘”’
calculamos o enriquecimento das smostras.

Os resultados estSo nas Tabelas V.2.5, V.26, V.27 ¢ V.2.8.

Pelos resultados pode-se ver que a precisio do método estsé em torno de 1,5%. Pode-se obter
melhores resultados utilizendo-te vérios padrBes, ou cuntando-se s amostra dursnts um tempo maior,
porém com esse método no se consegus uma precisio melhor do que 0,5%‘3".

Exstidlo -~ para avalisr 8 exstidSo do método, calculou-se o valor de toxp -g'-, onde d ¢ 0

desvio do resultado esperado e s o desvio pedrio, comperando-se o resuitsdo com
o valor de t tsbelado pars um nivel de confianca de 85%. Os valores obtidos
estho na Tebels V.2.8.



Tabela V.2.2

Pastilhe n® 32 p = 6,06 g/cm®
Pastilha n® 186 p = 6,16 g/cm’

Contagens em 200 minutos (descontado o ‘background”)

Amostra n? 32 Amostra n? 186
3884,76 3636,77
3439,20 3680,80
3546,85 3464,32
3749,26 3686,66
3857,95 3746,80
3697,60 371082
3769,86 3706,00
3666,70 3679,45
d 6 =d-d 5?

+247,98 - 210,508 44313618

- 241,40 + 278,866 77766,246

+ 82,63 - 45,038 2028,421

+ 62,60 - 26,133 631,421

+191,16 - 73,683 5420,184

- 13,32 + 60,786 2679,217

+ 62,96 - 26,483 649,383

- 12,76 + 50,218 2621,648

Tdi = 209,73 —

zs!
§; = = 49,265
nin-1)
t -—5—-37"“-070
“e 57 49286

tg 10,05 tabelado) = 2,38

e portanto, &8 2 eiries de medidss slo iguels.




Tabela V.23

Amostras Forma DimensSes Enviquecimento
d x h{mm) esperado (%)
CMN — B49 - ssintlrizads VO, 9,3x 154 3,386
CMN - 850 nlo sinterizada UO, 10,1 x 9,7 3,396
CMN - 20 nlo sinterizads U, 0, 10,7 . 10,0 19,08
CMN - 04 ndo sinterizade UsO4 9,8 x 10,1 04
Tabels V.2.4
DimensSes Erviquecimento
PedrBes Forma d x himm) (%)
CMN - 851 sinterizada U0, 93x1356 natural
CMN - 852 ndo sinterizads UO, 10,1 x 10,9 natural
CMN - 21 nlo sinterizade Uy O, 10,1 x 10,0 natursl
nfo sinterizads U0, 98x10,9 natursl




Tabela V.2.6

Erro percentual = 1,1%

Contagens/200 min.

Amostre-849 Padirlo-861 E(%)
17620,7 3800,1 3,402
17691 .4 37278 3,402
172604 3628,0 3432
172761 36426 3419
17650,8 38437 3,312
17273 36426 3,410
17483,3 3680,6 3,418

wlor médio E = 3,388

s = 0,048
s~ 0018 t =275
E 2 t=233091006
Erro percentusl = 1,6%
Lo —
Tibala V.2.8

Contagens/200 min.

Amostre-B60 Padrio-862 E(%)
17607.8 3668,6 340
17061,1 3622,8 3,39
17972,3 38668 3,362
18071,6 3865,8 3,370
182658 3846,1 3424

€ = 3,399
s = 0034
s, 00i4 - 2867
E ts,t =340 %004




Tabela V.2.7

Bt t=20131%017

Erro percentusl = 0,8%

Contagens/200 min.

Amostra-20 PaiirKo-29 £(%) .
104028,0 3691,3 20,319
1046298 3868,0 19,503
101014,6 3663,2 19,882
101313,9 3663,2 10,941

97036,0 34440 20,314
97040,9 34440 20,316
97409,7 34440 20,393
1034674 3695,0 20,189
104645,2 3695,0 20,419
102889,3 3705,4 20,020
101254.8 37064 19,707
1044390 37064 20,321
103389,3 3601,3 20,699
103560,1 3601,3 20,731
1014373 36013 20,308
100955,2 37344 19,491
98374,3 3682,6 19,788
98135,2 36828 19,861
904754 36826 20,166

E = 20120

s = 0383

s, 008 t= 210

4



LY

Tabela V.2.8
Contagens/200 min.
Amostra-04 Padi80-05 E(%)
47230 8035,4 04238
48384 80784 04318
50216 80189 04518
60347 ° 8204.9 04376
4966,2 8031,8 0,4458
4906,3 8233,2 04278
4916,2 8118,6 0.4368
€ = 04368
s = 0,0098
s, 00037 t=276
E £, t=044 £t 00
Erro parcantuel = 2,3%
Tabole V.2.0
Amostre Enpomlo(‘l) Eolmdo % 'up 'ub
CMN — 849 3,386 3,392 004 0,082 2,48
CMN - 8560 3,385 3,402 0,04 0,147 2,87
CMN - 20 10,08 20,132 0,16 0,483 2,10
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Sendo o tox

obtido inferior 80 va:or tabelado, pode-se considerar o método coma co(Tete
{Apéndice B).

[

Erro sistemético — calcula-se t, =‘i, onde s & 0 desvio padrio de médis o compara-se
m
com o t tabelado (Tabela V.2.10).

Tabela V.2.10
Amostra R R Erro total
oxp teb %
CMN — 849 0,222 2,447 2,86
CMN - 8560. . 0,359 2,571 2,00
CMN - 20 1,978 2,101 3,30

pode-se concluir que nBo hé erro sistemético s considerar.

Como t"p é inferior ao Y abeledo’

d+2s

O erro total % = 100

x & o valor verdadeiro da grandeza
s & o desvio padrdo

d 6 o erro médio absoluto

Como o erro total, como foi calculado, é inferior a 25% pode-se considersr o método como
excelents (Apéndice B).

CAPfTULO VI

VERIFICACAO DA HOMOGENEIDADE DA DISTRIBUICAO DE
URANIO EM ELEMENTO COMBUSTIVEL

Nos elementos combustfveis slo produzidas grandes quantidades de calor durante o processo de
tisso. VeriacBes na concentracio do combustivel, além das limitscBes do projeto podem levar & ume
distribuicBo irregular de calor com o consequents sparecimento de pontos quentes. Este fato causaria um
degests premsturo do elemento e um possivel scidents no restor,

A nlo uniformidade do msterisl fissii influencls, também, o comportamento neutrdnico do
reator e, portanto, seu funcionsmento,
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Falhas e vazios na distribuicio do urdnio podem contribuir para uma corroslio mais' répids do
revestimento do elemento'2?), H$, portanto, necessidade de verificar-se a homogeneidade da distribuiclo
do materisl f(ssil em elementos combust(iveis.

V1.1 — Elsmentos Combust(veis Tipo Placa

Os elementos combust{veis tipo placa slo formados por um nicleo de liga U-Al ou “cermet’”’
U304-Al com revestimento de aluminio. Nos dois casos o procedimento pars a vesificaglo da
homogeneidade é o mesmo.

Quando a placa estd pronta é, em primeiro luger, verificado 38 o nGcleo esth bem posicionado
relstivamente 3s extremidades. Interessa, também, saber 8 forma do combustivel nas extremidades do
nGcleo e determinar o tamanho final deste nicleo. Essa verificaglo 6 feits por meio de uma radiografis
{Figura 6.1.1), ou autoradiografia no caso das placas com aito teor de 238

Figurs 8.1.1 — Radiografia de ume Placa

Conhecida a localizagdo do nGcleo fsz-se, antBo, uma inspeclo de uniformidade na distribuiclio
do urdnio, A radiografia pode também ser usada para s verificacio de homogeneidede, porém exigs um
trabalho exaustivo, sendo dificil obter um resultado quantitativo.

O método por nds utilizad> & o de espectrometris gama passive — uma técnics nfo destrutive —
que consista em se detectar a radiscBo gama caracter(stica emitida pelo material. Este método 6 sugerido
peia USAEC!3®! pars ensaios de elementos combustiveis tipo placs. :

Os isdtopos do urdnio emitem radiaclo geme de vérias anergias'10). € feits ume meaida integral
destes raios gama, com energie entre 50 keV e 200 keV, mapeando-se automaticamente toda a placa, ou
am certas posicDes conforme & solicitacSo, em cada caso perticular (Figurs 6.1.2).
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Figura 8.1.2 - PosicBes de Mapeamento em uma Placa

Utiliza-se um detector de Nal{Tl) de 2 cm x 2 ¢m ac qual podemos adaptar colimadores do
tamanho conveniente para definir a drea da placa que & vista pelo detector.

O detector & fixo e estd acoplado a uma mesa com movimento nas direcdes x o y, sendo um
movimento continuo e 0 outro em posigles fixdveis. A velocidade pode ser variada de modo a se obter
o melhor resultado da inspe¢do. O aparelho ¢ mostrado ns Figura 6.1.3.

L

.
[ R

e 6.1.3  Mapeador com Detector de Nal(Ti) Acoplado

O mapeador estd ligado a um medidor de ritmo ¢ a um reg'istrador.

As placas sSo relativamente finas de modo que uma parte significative dos raios game do urdnio
stravessam O revestimento de alum/nio, cuja espessura é da ordem de 0,4 mm. A radiaco gama é
detectads e suas variacDes s50 registradas, como pode ser visto na Figura 6.1.4,

O mapeamento é feito de acordo com 8s exigéncias, porém, normalmente faz-se uma leitura no
fongo da linha central da place, 8 partir das extremidades. Calcula-se a média sobre o valor das contagens
obtidas, » pertir de 156 cm das bordas. Quando uma varisg3o maior do que a permitide ¢ observada faz-se
um mapesmento de regifo pars confirmar e focalizar o defeito,

Os grificos apresentados ne Figurs 6.1.4(a) o na Figurs 6.1.4(b) correspondem a0 mapeamento
de places com nicleo de “cermet”’ de Al-U natursl, revestidss com alumfnio, fabricades pelo Centro de
Matslurgie Nuclesr do IEA. Esses ensaios foram feitos utilizando-se colimador de chumbo com 0,26 cm?



Figurs 6.1.4{(a) — Mapesamento da Place n® 49

Figurs 6.1.4(b) ~ Mepeamento da Placs n° €9
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“de abertura e 0,6 cm de espessurs & uma distincis de 0,25 cm entre colimador e placa, portanto, a éres
vista pelo detector ers de 1 cm”. A velocidade da placa foi de 40 polegadas/hora, a velocidade do papel
no registrador 1 polegada/minuto, a constante de tempo do medidor de ritmo 10 segundos. A placa
n°49 (Figura 6.1.4(s)) foi considersds homogénea dentro de 16% e a placa n? 38 (Figura 6.1.4(b))
apresentou em um ponto uma variaco de + 12%. Foram feitas novas leituras e a falts de homogeneidade
foi confirmada. P. de Meestetu" considera homogéneas placas desse mesmo tipo, com até * 12%/cm?
de variaco nas contagens sobre 8 linha média da placa. Porém, no caso da placa no 38, considerou-se
conveniente rejeitd-la.

V1.2 - Verificagio da Homogeneidade de uma Mistura de Pos

Quando ¢ feita uma mistura de pds de 6xido de urdnio de enriquecimentos diferentes para se
obter um terceiro enriquecimento desejado ¢ necessdrio verificar se o resultado obtido é homogéneo.

Vérias amostras sio entdo recolhidas em pontos diferentes da mistura e a partir destas sJo
preparadas solugdes de nitrato-de uranilo.

As solugdes sdo irradiadas com néutrons termalizados provenientes de uma fonte de zsch,
tendo em cada uma imersa uma tira de Makrofol, que vai servir como detector de fragmentos de fiss3o.
As condices de irradiacdo s3o anédlogas as descritas no capitulo V.

As fitas de Makrofol, apds a irradiagdo, sSo reveladas e lidas. Os resultados sfo comparados para
se verificar estatisticamente a igualdade do n? de tragos obtidos; uma vez obtida a igualdade dos
resultados (n? de tragos/concentracio/tempo de irradiacio) podemos concluir que a mistura &
homogeénea. )

No caso em que a mistura dos 6dxidos de enriquecimentos diferentes & utilizada na confeccio de
uma pastitha, existe a davida sobre a possibilidade de uma discriminagdo durante o processo de
confecgaoc da pastiltha e posterior sinterizagdo.

V.21 — Verificag3o da Homogeneidade de ums Pastilha Confeccionada com Esta Mistura de Pbs

—_———

Estabelecemos ent3o em ensaio para verificar 8 homogeneidade da pastilha apds a sinterizagBo.
Ums pastitha & confeccionada com o pd, compactada e sinterizada, sendo ent3o cortada em fatias de
1 mm, horizontaimente e cada fatia por sua vez cortada em quatro partes. -

€ determinada a massa de cada pedaco e sSo preparadas solugBes de nitrato de uranilo a partir
da dissolugdo desses pedagos, a quente, em dcido nitrico concentrado.

As amostras s8o «radiadas da mesma maneira descrita no item anterior.

Os resultados s80 comparados pare se verificar sus igusidade e, portanto, 8 homogeneidade ds
misturs.

Fizemos uma verificaclo de todo o processamento, inicisimente com uma pastilhs
confeccionada com um pd Gnico de urdnio natural.
V1.2.1.1 = Procedimento ¢ Resultados

Ume pestilha de UO, foi cortads em 6 faties (numeradss de 1 a 6), cada fatia cortade em

quatro partes indicadas com as lstras A, B, C @ D, Foram feitas as solucBes de nitrato de uranilo, pels
dissoluclo, s quente, das smostras A e C de cada fatis, em bcido nitrico concantredo.



Na Tabela V1.2.1 est¥o as concentracBes das solucBes @ 0 tempo de irradiaclo na fonte de
”201. calculado para se ter um nGmero conveniente de tracos nas tiras de Makrofol.

Tabela V1.2.1
Concentracglo
Amostra (mg UO, /mi) Tempo (min.) §
1A 9,76 ) 150
1C 11,28 130
2A 8,59 170
2C 8,60 170
3A 8,49 173
3C 9,62 150
4A 8,44 173
4C 10,84 140
b5A 10,50 140
5C 8,84 165
6A 10,46 140
6C 9,83 148

Em cada tira sSo feitas 6 leituras em 4reas de 2,64 cm?, que sfo somades. Os resultados
que obtivemos estfo na Tabela VI.2.2

ianela VI.2.2
Amostrs N© de Tracos
1A 9291
1c 9679 médis = 9546
2A 9146
2C 9821 s = 306
3A - 9363
3C 8983 s, = 88
4A 9764
4C 9616 t= 2,2
6A 9872
6C 9467 syt = 1938
6A 8980
eC 9673 E% = 2%




Aplicsremos o teste do "mix |Apindice B) pera verificar & homogeneidade dos resuitados.

T obu = 1,927 < l"'“ = 2,387

Portanto, o conjunto é homogineo e dentro dl 5% de confianga 08 sesu’ i+ 1ém uma
varischo de 2%

Repetindo a experincis, porém com uma pestilha de U3 0,, provenients da misturs de resfduos
de UO; enriquecido com UO, natural ¢ obtivemos os resuftados que estio na Tabela VI.2.3.

Neste caso, 8 pestiths foi cortada em trds fatias ¢ cada fatia em quatro partes, foram preperadas
solugBes com cada uma das partes.

Tabela VI2.3
Concentracio
Amostra (mg Us O /mi) Tempo Contagens
1A 3,40 340 10118
1B 384 305 10666
1C 5,67 2068 1"m
10 39N 300 10170
2A 380 307 11151
28 393 208 11338
2C 3,37 347 11071
20 3,82 307 10187
3A 6,64 178 10565
38 3,66 320 10594
k 3,80 307 11386
3D 5,84 200 10771

média x = 1056
desvio padrSo s = 458

dewio pedrio de média s, = 132 t = 2,20

tmt = 200,4
E=27%
- 1011
fmén ™ nme - . 1,477 < t49/0,08 = 2,387
458 «/ 1

12



Portanto, os resuitados s§o homoglneos.

A variagio entre as medidas 6 de 2,7%, o que & satisfatdrio, pois variagBes de até t 5% podem
s8r aceitas.

CAPITULO VI
CONCLUSOES

Analisando os resuitados encontrados pudemos ver que os ensaios se mostraram adequados para
as determina¢3es a gue se destinavam, permitindo que fossem obtidos resultados dentro dos limites
necessarios.

Na aplicaco das reagBes fotoinduzidas {y,n) e (7.f) para a determinacio da massa total de
urdnio em nGcleos para elementos combusti{veis tipo placa, a precisio em torno de 1,1% ¢ satisfatbria.
Este médodo é de rdpida execucdo, pois possibilita efetuar com esta precisio, até cinco determinacBes
em uma hora. Como em geral nas an§lises n3o destrutivas & preciso ter-se padr8es com caracter{sticas
fisicas e quimicas t3o pr6ximas quanto possivel do material a ser medido e, neste caso, estes padries
necessitam possuir massas e propor¢des U/Al muito bem conhecidas.

Com a espectrometria gama passiva na determinagdo do teor de 235 ¢m pastilhas de 6xidos de
urdnio, obtivemos precisio de 0,8 a 1,5%, fazendo medidas tanto da amostra como dos padrdes durante
200 minutos, sendo pois, uma andlise demorada. E, também, muito Gtil para um simples exame
comprtivo de uma grande quantidade de pastithas, o que j4 foi feito por nés para a identificacdo de
uma pastilha que por engano havia sido misturada em um lote de pastilhas de urdnio com
enriquecimento diferente, ’

A utiliz.~do da detec¢do dos tracos de fragmentos de fiss3o tem-se mostrado uma técnica muito
versftil, A pre::50 no caso de uma comparagdo direta entre padr3o e amostra é de 2% tanto para a
determinagc da concentracdo de urinio em uma solugdo, como para a determinagdo do teor de 236y
{isto poirjLn estamos considerando o padrio com enriguecimento determinado com precisio da ordem
de 0, ... O tempo gasto na andlise depende do fluxo de néutrons e da concentracio da solucglo.
Podemos yois, jogar com estes dois fatcres de acordo com as necessidades e disponibilidades.

Uma vantagem que todas estas técnicas apresentam é o pequeno gasto quo seus usos acarretam.
U quadro geral dos ensaios efetuados estd na Tabels VIi.1.

Com estas mesmas técnicas podemos reslizar outros ersaios como por exemplo, os relacionados
com os inventérios de materiais nucleares, que sSo necessirios devido as sslvaquardas impostas pels IAEA
{international Atomic Energy Agency).

Entre os ensaios de maior intsresss, que podem ser feitos com as técnicas descritas @ que
pretendemos efetusr no futuro,temos:

1) Determinaclo do teor de 239p,, om amoe-iras, por meio da espectrometria gama passive. .
0 239py emite radiaclio gama com energia de 129,1 keV ¢ 413,8 keV nas suss duss linhas
mais intensas. Por rclacho entre es etividades medidas nestas duas energias, pode-se obter
o teor de 239py, '



" Tabels VIl

Ensaios Efetuados

Forma Forma
al D . ,
Materia Inicial Utilizada Método eterminacio Precisio
U0, pod UO03{NO;), detecciio de % U-235,U 2%
tracos
»
U0, pd UO;{NO;3)4 deteccio de % U-235,U 2%
tracos
uo, pastilha pastilha espectrometria % U-235 08 % 1.6%
gama passiva
U,04 pastitha pastilha espectrometria % U-235 08 % 1,5%
gama passiva
u-Al lingote lingote reacSes fotoindu- U-total 1 2%
zidas
0 — Al briquete briquete reacoes fotoindu- U-total 1 %
zidas
U-Al placa - placa espectrometria homogeneidade -_
gama passive
U304 — Al placa placa espectrometria homogeneidade —

gama passiva

b4
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2) A determinacio da corcentra¢io de tbrio na presenca de urdnio, por meio do registro de
tragos dos fragmentos de fissdo, utilizando Makrofol como detector. Fazendo-se duas
irradiagBes: uma com ndutrons térmicos e outra com nédutrons rapidos.

3) Determinagdo quantitativa dos isbtopos 239Pu, 235U, 238y o 2327y, pelas diferentes
producdes de néutrons nas reacdes fotoinduzidas.

APENDICE A

DETECCAO DE FRAGMENTOS DE FISSAO POR SEUS TRACOS

Introduclo

Na passagem através de materiais sblidos isolantes, particulas ionizantes causam danos que
marcam suas trajetdrias. Esses tracos podem ser revelados e entdo se tornam vis(veis em um microschpio
Optico. A revelagdo ¢ o tratamento do material com uma soluc3o que ataca preferencialmente a regifo
que foi danificada pela radiac3o.

Uma grande variedade de materiais tem sido usada para detectar radiacdo, pelos tracos que
produzem e que sdo diferentes em cada caso. Vidro, mica, cristais e polfmeros sdo os materiais usuais na
detec¢do por tracos. .

A detec¢do de fragmentos de fissdo & dificil, pois tem-se junto, em geral, outros tipos de

radiacdo" a, §, ¥ e néutrons. Neste caso, ¢ interessante escolher um detector que seja sensfvel s6 a

. fragmentos de fissio, o que acontece para alguns sblidos, detectores de tragos, quando sdo bem
escolhidas as condices de revelag3o.

Nobs utilizaino: como detector de fragmentos de fissdo o Makrofol KG, um polimero fabricado
para isolagdo elét-ica pela Bayer da Alemanha.’

Para explorar a utilidade de detectores de tragos é essencial conhecer a sensibilidade da
substincla para o registro das varias particulas.

Usando diferentes particulas em vérias energias foi mostrado' 14! que a resposta das substancias
s particulas carregadas é determinada por um pardmetro (dE/dx)c — razdo critica da perda de energia
para a formacdo do trago. Conhecendo este valor para qualquer substincia, podemos prever que
particulas irSo regis'rar tracos e com que energias. Na Figura A.1, de um trabalho''4) feito com
scelerador de fons pasados, pode-se ver os resultados que levam A conclusio de que 8 resposta dos virios
sdlidos pode ser caracii-izads por (dE/dx)c. As linhassblidas s8o curvas tedricas da razSo da perda de
energia como func3o da energia, para virios (ons pesados. Os pontos representam valores experimentais
obtidos com mica, como detector.

As letras indicam se os tracos encontrados eram longos (L), parciais (P) e quando nfio foram
encontrados tracos (S). Pode ser visto que, quando dE/dx é suficientements aito, tragos longos sdo
formados com uma correspondincia de 1 para 1, entre as particulas incidentes e os tragos.

O valor méximo de dE/dx significa que para cads substincia hé um limite inferior para a massa
do fon pesado, que pode produzir tragos. Na mica, entlo, tracos de particulas mais leves que o silicio
nfo podem ser detectados.

(®) FARBENFABRIKEN BAYER AG LEVERKUSEN
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Figurs A.7 — Razio da Perda de Energia de Vérios lons Pesados como uma Funco da Energia por Nicieon

Diferentes substincias tém valores de (dE/dx)c bem diferentes. Na Tabela | estio os vaiures y»
~ {dE/dx)c para vérios sblidos.

Tabela §!12!

Sequincia dss Sensibilidades dos Virios Materiais para
Registro de Tracos de Particulas

dE = MeV (on mais leve
Materis! | . (m e detectével
Piroxeno ~ 20 Ca
Zircdnic ~ 19 Cs
Vidro ~ 16 S
Quartzo ~ 16 -]
Mica ~ 13 Si
Myler ~ 4 0]
Policarbonatos ( Lexan,
Makrofol) ~ 4 c
Acststo de Celulose ~ 2 He
.Nitrsto de Celulose ~ 2 H
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A idéia fundamental nos modelosm que prevéim a formaglo dos tracos é que uma regillo
continua, cilindrica de dados pode ser criada pela violenta repulsSo coulombiana dos fons positivos, que
se formam pela ionizagdo causada pela particula pesida carregada, que atravessa o material'®, No caso
de polimeros novos terminais de cadeias se formam (Figura A.2).

. ‘-.:?. 0o

Figura A.2 — Novos Finais de Cadeias Formados pela Passagem de Radiac8o em um Polfmero

Utisiz =330 do Makrofol

O Makrofol KG é fornecido pela Bayer em rolos de 100 metros, com espessurs entre 2 ¢ 60 u.
€ de cor esverdeada, fiex/vel e transparente. '

No6s utilizamos o de 10 u, ccmo detector de fragmentos de fisslio. Temos utilizado o Makrofol
em medidas do nGmero de fissBes em amostras:

1) sblidas, na forma de depbsitos‘” Ve pastithas, quando o detector é colocado em contacto
direto com a amostra;

2) liquido, ne forma de solugBes, quando o detector fics imerso na amostrs, ou quando a
soluclo é seca sobre o detector. )

Amostrs e detector, em todos os casos citados, sBo irradiados com ndutrons provenientes de
fontes (252Cf, Am-Be) ou do reator IEAR-1. Em cada caso existem condicBes que precisam ser
observadas pars que o resultado seja confidvel,

Rewleglio

.Os tragos deixados pelss particulas ionizentes no materisl, que serve como detector,
tornem-se visfveis em um microscopio Optico apds steque quimico que eumenta esses tragos
(Figura A.3). )
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Figura A.3 — Makrofol Revelado, onde V& se os Tracos Devidos & Fragmentos de Fissio

De modo a se obter uma boa reprodutibilidade, nos resultados com detectores de tragos, &
necessirio observar sempre 0 mesmo tratamento antes & apds a irradiacdio e, na revelag3o, controlar bem
todos os fatores que afetam o detector.

As condicBes de revelagdo tém sido muito estudadas, atualmente estamos usando solugBes de
KOH (35%), 4 temperatura ambiente, durante 24 horas ou 3 60° durante 20 minutos. Essas condi¢des
sfo praticamente equivalentes, porém no caso de medidas serem comparadas as condigBes precisam ser
absolutamente as mesmas.

Principalmente quando se trabalha com temperziuras de revelac3o bem acima da ambiente (50°
ou 60°Cj, qualquer variagio é critica para os resultados. Segundo Tommasino“z’, para obter-se uma
reprodutibilidade de 2%, a variagdo permitida para a temperatura da solucdo reveladora é de % 0,4°C.

Para evitar esse problema, sempre que possivel, temos, em uma mesma experiéncia, feito todas
as irradiagdes necessirias e depois revelamos todos os detectores ao mesmo tempo,

Pode-se observar o aumento do nGmero de contagens obtidas, isto 4, de tracos revelados,
qQuanda o tempo de revelagdo é aumentado. Os fragmentos de fissdo incidem sobre o detector em
8ngulos diferentes entre 0° e 90°C. Quando o tempo de revelagdo & curto, somente Os tracos
perpendiculares sfo totalmente revelados. Aumentando-se o tempo o ataque vai se aprofundando e mais
tracos tornam-se visfveis,

Entretanto, h§ um outro fator que modifica 0 nGmero de contagens obtido, é o “background”
devido 8 imperfeic3es no Makrofol, qus sumenta rapidamente com o aumento do tempo de revelaco.
Os resuitados das contagens desse background”, pars vérios tempos de revelaclio, est§o na Figura A.4,

As condicBes citadas como as escolhidss pars revelacio sfo as melhores para irradiacBes na
fonte de 252Cf (fluxo térmico de 10° ndutrons/cm? .seg). Quando utilizamos o reator IEAR-1, s
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“condicBes de revelagio sSo outras e dependem do tempo de irradiaclo, pois devido 20 alto fluxo de
néutrons e radiacio gama o Makrofol torna-ss menos estével.

Durante a revelaclo, a solucBo de KOH & continuamente agitada. Segundo H. A. Khan23) o
confirmado por nossos resuitados, a agitagdo da soluclo para remover a parte do material j§ atacads
sumenta a velocidade da revelaglo.

Apbs a irradiacio, 0 Makrofol & lavado com 8gus e aps a revelaclo é lavado com $cido nitrico
1/1, depois novamente lavado com #gua e seco. € entfo, contado.

Contogem de BG 2
wl (n2/10em®)
0P
20
0
Tompo de reveloglo
{min.)
& i '
9 10 20 30 40 o) 0
Figura A.4 — Variaclo de “background” com o Tempo de Revelaclo
Contagem dos Tragos

Os tracos podem ser contados em um microscopio 6ptico, porém, o método é muito cansativo ¢
demorado.

- Nbos uiilinmos, pere as contagens, uma chmara de domrgl""'” que pode ser vista ns
Figurs A.5.
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Figura A 5 — Sistema para Contagem do Makrofol

O Makrofol, com uma méscara de pléstico que delimita a dres a ser contada (no nosso caso tem
sido de 2,54 cm?), & colocado entre folhas de Mylar aluminizado. Aplics-se uma tensBo de 1300 voits
entre as folhas de Mylar, a fim de sumentsr o temanho dos tracos e abrf-los completamente
" (Figura A.6). Esta operaco & repetida trls vezes, trocando-se as folhas de Mylar, Enilo com novas folhss
de Mylar aplica-se 500 volts e a contagem do nGmero de descargas é feits em um “scaler’’. Temos entllo,
no Mylar, a réplica da éres do Makrofol que foi medids (Figura A.7).

Figura A8 - Makrofol Visto sm Micrascopio Optico Apds ter sido Contado ne Cimere @ Descarges



Figurs A.7 — No Mylar a Réplica de Area do Makrofol que foi Contada

Devemos ter o cuidado de caicular bem o tempo de irradiaclo ds amostra, para se trabalhar
com uma densidade de tracos de no miximo 1100 contagens/cm? porque para densidades maiores Fode
haver sobreposi¢3o de furos (Figura A.8).

Doasidede oo tre
’.( contoysne/em” )

1500

1000

g b

- Tompe de itredisgen
(herue)

A I " N R

[ [{] 10 0 20

Figura A8 - Varisglo da Densidade de Tracos com o Tempo de Iradisclo



APENDICE B
METODOS ESTATISTICOS *

A aplicac3o de testes estatisticos em resultados anallticos tem a vantagem de permitir condensar
os resultados obtidos e fornecer uma informac3o completa sobre a exatid3o e precisio que o método
pode oferecer. :

Nas determinacBes feitas em laboratério, geraimente trabalha-se com um nimero pequeno de
resultados, que devem ser considerados como uma amostra aleatbéria de um conjunto infinito
{populac3do), que & o modelo da distribuic3o matemitica, de onde foram tirados alguns valores.

A informac¢3o que se obtém a partir dos resuitados, baseia-se, do ponto de vista matemético, no
fato de que os parimetros calculados (média e variincia) sio estimativas dos parametros da funcdo
distribuigdo do conjunto todo.

Os parimetros da populagdo, a partir da amostra, s3o obtidos aplicando a teoria das
probabilidades a fun¢do distribuicdo, associada a um nfvel de confianga com que se quer calcular esses
parametros.

De acordo com Nalimov'28) hs um ponto de vista completamente errado, entre pesquisadores,
que n3o aceitam a matemética estat(stica aplicada 3s amostras com um nimero pequeno de resultados. A
matemitica estat(stica estabelece limites de confianca para os parametros, mesmo para amostras muito
pequenas. Quanto menor a amostra, maior serd o intervalo em que se pode ser encontrado o valor
verdadeiro, isto é, menor serd a precisdo com que os parametros poderdo ser determinados.

Quando medidas experimentais 330 realizadas os resultados s3o afetados por erros que podem

1) aleatbrios, ou acidentais, que ocorrem nos dois sentidos e afetam a precisio {ou
reprodutibilidade) ;

2) sistemdticos, Qque 330 sempre no mesmo sentido e afetam a exatidio da medida. S3o

devidos a defeitos ou mau uso dos aparelhos. A matemitica estat(stica é aplicada somente
80s erros aleatérios.

A exatid3o é avaliada pela diferenca entre a média dos resuitados obtidos e o valor verdadeiro
ds quantidade medida. A precisdo é caracterizada pelo espalhamento dos resultados em relag3o a seu
valor médio.

Distribuiclio de uma Varifvel Aleatdris

Uma varidvel sleatdria & dada se conhecermos sua funclo de distribuic3o.
F (x,) = Plx < x,)

que é a probabilidade de x assumir valores menores que o n(mero real X,

* Apindice basmsdo nes notss de aula do curso “Interpretecio Quentiative dos Resultados Anslfticos” ministredo
pels Dra. Lours T, Atalis, am 1976, no IEA.
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Se x assume somente valores discretos x,, X3, .... . " entlio e probabilidads de ocorréncis de
cada valor P(x, ), Pixa)...Pix_ ) & definida tal que

n
z P(Xi) =1

i=1

e 8 funclio de distribuiclo é definida por
L ]
Fix,) = i_z_ Pix;)
Se a varibvel for continua, 8 funcSo de distribuicko ¢ representada por

Flx,) = _[_'. ¢ (x)d,

e a funclo ¢ix) & chamada densidade de probabilidade, e
ST etad, =1
A curva $ix) e a sbcisse
() oof |
timitam portanto, uma éres

igusi e 1.

4

]

Xg Xp X
A probabilidade de x estar entre os valores X, 0 X, é

Plx, < x < %) = Fixy) - Fln,) = r‘,: ¢ (x)d,

Valor Médio e Veribnecie

As exprenBes anslitices de ume funglio de distribuiclio contém constentes que o 08
perSmetros ds distribuiclo,

Por exemplo, a8 distribuiclo norma) tem uma densidade de probebilidade

. =
0 ——tm

1
- 3
¢ b oV an 2
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sendo x a varidvel aleatéria,
L ¢ 0? sBo os parimetros da distribuicBo — média e varidncis,
Valor médio - ¢ a médis da distribuicBo contfnua de uma varibvel aleatbria é definida por

_JI0 x e bud,

- = 22 x ¢,
I ¢x)d,

se a distribuiclo é discreta

_ Exi P(Xi)

= P
T Pox) Z x;Pix;)

onde P(x,) & a probabilidade de ocorréncis do valor X;.

A média de n valores experimentais da varidvel x é

£ x

A média X é a médis da amostra, diferente da média u da populacso.
Varidncie

A dispersio da varidvel em relagio a médis é chamada variincis. A variincia de uma varifvel
sleatbris x de uma distribuicio continua define-se como:

or =j__ (x=u’ ¢ixid,
@ pars uma distribuiclo discrets
o'=X {x; - ﬂ)’ Plx)

No csso de um nGmero limitado de valores x;, X3,...%,, 8 varidncis ¢

[
.’ 121 (l| - i"
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O valor absoluto da raiz quadrada da variincia é o desvio padriio o para a populacio ¢ s para a
amostra.

Desvio padr§o de uma médis &

i

por esta f&rmula vi-se que o nGmero de determinacBes paralelas para obter maior precisfio tem sentido
até certo limite. Se tgmos um certo o obtido com 3 determinacBes, se quizermos sumentar a precisio 2
vezes, temos que fazer 3 x 4 =12 determinacBes. Para sumentar a precisio 10 vezes temos que fazer
3 x 100 = 300 anélises, 0 que do ponto de vista métrico nfio tem sentido.

Distribuicio Normal ou de Gaus:

Quando temos um nGmero grande de medidas paralelas os resultados obedecem a distribuiglio
normal.

A distribuico normal tem uma densidade de probabilidade

1 -tx - )20
awsm)g 2
dx o Vor

@ 2 p: ybabilidade que a varidvel x assume use valer sampreendido entre x; ¢ x; &

[0 x — l‘”

1
%-%‘a\ﬁ; o - d,

fazendo ums mudangs de varifveis para

X—§
ER seweamme—
iemnos

1 g

o8 -72—"' ©

que é chamada de densidede normalizade da distribuicio de Gauss, e 8 probebilidade de varidvel assumir
um valor no intervalo -= --f &

o b st
2

que é encontrada em tabelss.
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Por exemplo, se quizermos sa?»w a probabilidade de que o resultado de uma andliss esteja
compreendido entre os limites estabelecidos por 20, isto &,

X - u=1%20

ou dentro dos limites

_Xl-ll=

P(- 2 < £ < + 2) = 0,9545 (tabela)

isto 6, 95,45%.

Outras DsitribuigBes Relacionadas com a Normal

A distribuicBo normal nBo & aplicivel quando se tem um pPequerO nimero de medidas. Existe
uma estatistica de pequenas amostras pera ser usada nestes casos.

A distribuiclo t de Student & vilida para um pequeno nGmero de ueterminacBes.

Com

$X m

existe uma fungBo que & a densidade de probabilidade da distribuicBo t de Student
) o l : i
1 l ‘ ‘2_ ) 1 +t - 4

olt) = { )
nt f f
N-;)

nequal f=n-1,
A probabilidade de que 8 veridvel t ocorra em um intervalo (t ,,, ty _ ) ¢ dade por

P(tp/z <t<t,_pn)"l-p



{t) Q

wlo

S\q

EntBo a probabilidade de t estar fora do intervalo (tp Y -p 12) é

P=s"7 g+ [T pe=2)7  elod -
B Y ~on2 tp2

Geralmente, usa-se para t a notaclo e onde f 6 0 n? de graus de liberdede (n—1) ep e
probebilidade de nSo cair no intervalo considerado.

A partir de f=20 a distribuicio t se aproxims de normal, mes pars f < 10 a discrepbneia 6

grande.
Pelas ac,uagua - (}) @ (11)
x - -1
;'up,;«i'g— <ty_gnl=1-»
vn
de onde
'x ~ - “—ﬂ”l
PIX - tgjg == " H > X = )=1-p
i = -

A probabilidade a = 1 — p § chamads nivel de c:nfisngs e p é 0 nivel de significncls.

Exemplo: pers um conjunto de determinacles x;, x3,.....x, determinamos x, s:. s..:;-%-.
Se desejarmos dar o resultsdo com 95% de confiancs, procursmos o valor t, _ 4 u o na tabele
s

\/T LI 1/0,08°

¢ 0 resuitado fica sendo X ¢



“Distribuiclo de Fischer ou Distribuiglo F

E utilizada para comparar duas varidncias 32 e 5

A densidade de probabilidade da distribuicBo F & definida pela expressSo

f, +f

3
r'( Vg fi2 g f22 gty2 1)

O (F) = f
N—) N2y + §F) 1+ 122
2 2

A distribuicBp depende, soiwenie, do nGmero de graus de liberdade f, e f; com os quais as
varidncias das amostras s8o calculadas.

Existem tabelados valores de F para alguns valores de f, & f; com significincia p, sendo que na
tabela os valores de f da variiincia maior s§o os da horizontal e os f da varidncia menor os da 1a. coluna
& esquerda e F(f,fy) # F(fy,f,).

Seja

$ >

entfio,

2
5
F = 'T ,ese F < Fp(f;,f,)

as duas varidncias s30 estatisticamente iguais.

Comparaglio de Duas Médias pelo Critério t

Se temos duas séries de resultados Xy, X3, ... X, | @ Y1, ¥3,...Y,, ® Quizermos saber se x=Y,
criculamos as varidncias e verificamos se slio iguais pelo critério F. No caso de serem iguais, calculamosa
varidncia média

g =1 8L+ g — N5y

n|+n’-2

‘x—7| LTI
n +m

Entlo, pers f=ny +n; — 2 progyramos to,¢ N8 tabels.

Set<t,,

antlo ss duss médiss sllo iguais.



Comperacio de Duas Séries de Medidas pelo Teste de Diferenga

Este teste pode ser usado na comparacio de duss amostras medidas pelo mesmo método ou na
comparagio de dois métodos. i

Método x Método y it
(ou smostra x) (ou amostra y) erence
Xy Y 4 =x -y,
X2 Y3 d, =% =y,
xll vll dll = xﬂ - yﬂ

Se 0 nGmero de determinac3es é grande e os métodos (ou amostras) sSo iguais d =0

calculamos

z dlj -z d|)’/ﬂ
n-1

8 =

® Procuramos

typ com f=n-—1
» tup <t,'p os métodos {ou amostras) sJo iguais.

Verificagiio de Homogeneidade dos Resultados -

Numa sirle de medidas podem ocorrer erros acidentsis. Muitas vezes o observador percebe 0
oro ¢ 8 medida é rejeitada, Nem sempre, porém, isto acontecs. Recorre-ss, entlo, 8 um enssio pers
verificar se 0s resultados gue mais se sfastam da médias devem ser aceitos ou nfo,

Se considerarmos n determinacDes X;, X3, ..... x,, calculamos
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“e compararmos com o valor tabelado para f=n— 2,
se

Tméx < 'f,p
a medida é mantida, do contrério & rejeitada.

Verificaglo de HipOtess de Linearidede
Temos m pohtos, determinados cada um n vezes.
Calculamos 8 varidncia que caracterizs a reprodutibilidade do método
Iz Yy — ¥ $ 5§

' = =
rep min-1) )

A veriincia correspondendo a dispersio dos valores médios de y, com respeito a linha de
regressio é

A hipOtese de linesridede é verificada comparendo-se

'J

{= ——

Yep

com os valores da distribuico F pera o nivel de significincie selecionedo considerando-se fy =m —2 e
fy=min-1). :



Se o valor experimental for maior do que o tabelado nlo h4 linearidade.

Ajuste de uma Reta

Quando temos uma série de valores de x e determinamos os valores correspondentes de y, se a
relaclo entre x ¢ y & linear tal que y = a + bx ha necessidade de determinarmos a ¢ b.

O ajuste de ums reta pelos pontos obtidos & feito geralmente pelo método dos minimos
quadrados. .

Em geral oor'uideu-sa que os valores de y sdo afetados por erros e que os vslores de x sSo
precisos.

Os valores de a e b sfo obtidos pelas relages:

Iy; Tx} - Ix; Iny;
a=
n Ix} — (Zx)?

n Ixyy; - Zx; Zy,
n Zx! — (Zx)?

a reta obtida Y = a + bx

2= Y- Y)»
(]
n-2
s Ind
': 0 i

n Ix} - (Zx;)?

M
n Ix} - (Zx)?

= 0

Exstidlo

Para verificar s8 um método é correto tendo-se X o valor médio obtido em uma série de
determinscBes, s 0 desvio padro e u o valor real da grandeza medida calcule-se®

d=x -4

d
Yoxp 5

{*) LACROIX, Y. Anelise chimique-interpretation des résultats per ie .slcul statistique. Paris, Meston, 1962, p, 27,



“ ) Se t, P<tn.f para f=n~1 entdo o método é correto dentro de um nfvel de confianca
- ph

Erro Sisteméitico

De modo andlogo calcula-se”

d
texp=:m—

onde s & o desvio padrfo da média. Se t“p<tp, nSo hi erro sistemético a ser considerado. Se
t"p > to.t h& um erro sistemético igual a d que deve ser levado em conta na andlise dos resultados.

Erro Total

De acordo com Mc. Farrem" * calcula-se 0 erro total como

d+2s
E(% = 100 -
u

considerando-se como excelente 0os métodos analfticos com erro total inferior a 25%, e aceitiveis erros
de até 50%.
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