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RESUMO

Padronizou-se diversas fontes de neutrons, Am-Be, pelo Me
todo de Ativagdo 'de um Banho de Sulfato de Manganés. As fontes, co
locadas no interior de recipientes cilindricos, foram imersas no
centro de tanques esféricos de 50 cm e 100 cm de diametros, respec
tivamente banhos circulante e estatico, contendo uma solugao con
centrada de sulfato de manganés em agua. Para a medida da taxa de
emissao de neutrons, além da taxa de contagens gama, eficiéncia do
banho e fragao do numero total de neutrons térmicos absorvidos pelo
manganés, considerou-se fatores relacionados com as reagoes rapidas
com o oxigénio e enxofre, fragao de neutrons absorvidos pela propria
fonte e revestimento e fuga de neutrons da solugao. Os valores obti
dos pelos métodos, forneceram uma b&% correspondencia com o0s valo
res fornecidos pelo fabricante de tais fontes.

SUMMARY

SCHUC, L.A. and REIS, D.C.C., 1985. Calibration of Neutron Sources by
the Activation of a Manganese Sulphate Bath Method. Ciencia
e Natura, 7:7-18. ,

Several Am-Be sources were calibrated using the manganese
sulphate bath method. The sources were encapsulated in cilindrical
recipients, and submerged in the center of spherical tanks with a
concentrate solution of manganese sulphate in water. The measurements
were made in a circulating bath using a 50 cm diameter tank and in
a static bath using a 100 cm diameter tank. The neutron emmission rates
were computed using the measured gamma emmision rates,bath efficiency
and the fraction of the total number of thermal neutrons absorbed by
the manganese. Effects due to fast reactions with oxigen and sulfur,
self-absorption and neutron leakage were also considered. The results
obtained by the method are in good agreement with the valyes
furnished by the manufacturer.

INTRODUGAO
Fontes de neutrons sao utilizadas em Laboratorios de Cali
bragao como padroes para medidas de fluéncia, calibragao de detetores
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e medidas de segoes de choque.
Na padronizagao de uma fonte de neutrons, um método muito

56Mn para a medida de sua

empregado baseia-se na reagao 55Mn(n,y)

fluéncia. A ativagao do 55Mn, contido numa solugao de sulfato de

manganés de concentracao e geometria convenientemente escolhidas (1,7), permite

obter o numero de neutrons e?;tidos por unidade de tempo, atraves da
Mn.

Determina-se tambem a sensibilidade do banho e diversos fa

medida da atividade gama do

tores de correcao que, juntamente com a atividade do manganés irra
diado, permitem o calculo do valor absoluto da taxa de emissao de
neutrons.

0 METODO DO BANHO DE SULFATO DE MANGANES

A fonte @ imersa no centro de um tanque esferico contendo
uma solugao concentrada de sulfato de manganés em agua. Os neutrons
sao moderados pelos atomos de hidrogénio e capturados por nucleos
de manganés, hidrogénio e enxofre ao atingir a faixa térmica. Uma
desvantagem do método e o grande volume de solugao necessario para
minimizar a fuga de neutrons. Na escolha das dimensoes do tanque con
sidera-se que sua sensibilidade & inversamente proporcional ao volu
me da solugao.

Supondo que todos os neutrons emitidos sejam termalizados
e absorvidos na solugdo, a fragao do numero total de neutrons termi
cos absorvidos pelo manganés €& dada pela equagao,

- NMn OMn
un Oun * Ns 95 + Ny oy
ou
1
F = [1]
Ne © N, o
1405 % W%
NMn “Mn NMn Mn
onde,
Nuns Ng & Ny € o numero de atomos de manganés, enxofre e hidroge
nio, respectivamente, por centimetro cubico de solu
cao e,
OMn® O5 © Oy sdo as secoes de choque de absorgao térmica do manga

nés, enxofre e hidrogénio, respectivamente.

Devido a secdo de choque de absorgao termica do oxigénio
ser da ordem de 0,265 mb, correspondendo somente a absorgao de 0,04%
dos neutrons, ele nao e considerado no calculo da fragao de neutrons
térmicos absorvidos pelo manganes.
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Apos um periodo longo de irradiagdo, ac ser atingida a
saturagao, o numero de atomos de 56un que desaparecem por decaimen
to beta torna-se igual ao numero de atomos de 6yn que estaé sendo
gerados na reagao.

1

55 il 56Mn +y

Mn

Suponqo-se que os neutrons emitidos. pela fonte sao total
mente absorvidos pela solugdao, a taxa de emissao de neutrons seria
calculada por:

Q= —4— [2)
onde, A @ a taxa de contagem de saturacao e ¢ & a eficiéncia do ba
nho.

A existéncia de ressonancias na secdo de choque do manga
nés faz com que a segdo de choque de absorgdo efetiva seja maior que
a secao de choque de absorgao termica. Deste modo, IMn € substitul
do por (1+a) OMn

Considera-se que durante o processo de moderagao, uma fra
¢ao de neutrons (Fator P;)'@ absorvido por reagoes rapidas dos ti
pos (n,p) e (n,a) com oxigénio e enxofre. Deve-se considerar, ain
da, a perda de neutrons que sao absorvidos pela propria fonte e seu
revestimento (Fator Pa) e, a fuga de neutrons da solugao (Fator PeL

Incluindo-se os fatores de corregao na equagao [2]obtém-se:

Ne © N, ©
A S °S H “H
Q =P, P_P_ = (14 + ) 3
f a ece€ NMn(1+a)oMn NMn(1+a)cMn [ ]
ou
A K
Q== (4]
onde K = Pf . Pa 3 Pe

Em casos da solugao conter impurezas absorvedoras de neu
trons, deve-se considerar o termo ZNici/NMn(]+a)°Mn’ onde ZNi o5 e
a soma das segOes de choque macroscopicas dessas impurezas.

DETERMINACAO DA ATIVIDADE DO BANHO

No sistema de Padronizagao de Fontes de Neutrons do Insti
tuto de Radioprotecao e Dosimetria (IRD), a atividade total do ba
nho pode ser determinada de dois modos: banho circulante e banho es
tatico.

BANHO CIRCULANTE

A fonte & colocada num recipiente cilindrico de acrilico
e imersa no centro de um tanque esférico de 50cm de diametro.
Emprega-se um sistema de detegdo completamente separado(3),




10

que consiste de um detetor de cintilagao que possui um cristal de
3" x 3" de NaI (T1) associado a seu tubo fotomultiplicador. 0 cris
tal esta acoplado numa cavidade de um vaso cilindrico o qual contem
cerca de 5,73 litros de solugao. Todo o sistema esta contido num cas
telo de chumbo de 10cm de espessura. conforme a fiqura (1).

CHUMBO

)

!

A
BOMBA
N v

Nal(Te)

SISTEMA
CONT.

Figura 1 - Esquéma do sistema de ativagao de um banho circulante de
sulfato de manganés, para medida de intensidade de fontes
de neutrons.

Bombeia-se continuamente a solugao atraves do sistema de
detegao. Os volumes do tanque (68,50 %) e de todo o sistema (76,29 ),
juntamente com a velocidade de circulagao da solugao (7,59 &/min)sao
medidos.

A fonte & colocada em sua posicao e comega-se imediatamen
te a medida da ativagao. 0 intervalo entre o inicio de duas conta
gens sucessivas foi estipulado em 15 minutos com contagens de 400
segundos cada.

Quando se obtem um nuUmero de contagens suficientes para
que a atividade de saturagdo possa ser calculada dentro da precisao
estatistica requerida, a fonte & removida.

Nas mesmas condigoes anteriores, acompanha-se o decaimen
to do 56Mn durante um tempo suficiente que permita novamente a dg
terminagao da atividade de saturacao.

De acordo com tal procedimento, sao feitas contagens
durante irradiagao, com a fonte imersa no tanque e, durante
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o decaimento da solugao, com a fonte removida. Tais contagens sao
extrapoladas para a atividade de saturagao.

BANHO ESTATICO

0 recipiente cilindrico, com a fonte no seu interior, e
imerso no centro do tanque esferico de 100cm de diametro.

Apos um periodo de irradiacdo muito grande (n25 horas),quan
do se atinge uma atividade proxima da atividade de saturagao, a fon
te & removida e introduz-se um detetor cintilador que possui um cris
tal de 3" x 3" de Nal (T1) associado a seu tubo fotomultiplicador.A
solugao &€ homogeinizada, por meio de uma bomba, durante 90 minutos
quando entao sao feitas contagens (2) seguindo o mesmo procedimento
do banho circulante.

PROCESSAMENTO DOS DADOS

0 formalismo utilizado para os banhos estatico e circulan
te € o mesmo, quando sdao feitas contagens com a fonte removida(3).
A taxa de contagem, corrigida para a saturagao em cada uma
das contagens individuais @ obtida por meio de dois programas compu
tacionais para o crescimento e o decaimento de atividade e “sendo
elaborados respectivamente a partir das duas equagoes abaixo,
X1 C.. exp (xs Tis)

A, = 1 (5]
1 "
J Xy exp(-2 Tij) + X3 exp(-Ag Tij)

. i cij exp(AS Tis) exp(Am T (Am-xs)

ij Ap 902y ;C)[exp(-)‘s Ti) - exp(- A Ti)]

ij)

(6]

onde X], X2, X3 e g(x) sao constantes iguais a,

x e, [V v

Xy = (—'ﬂx——i){vT exp (A, £,/2) + v° exp (-2, ;p/z)]
m

J 1 Ap s
Xp = [T+ (V V) exp(-2g Cp) (;—jt;T-) exp(-2g Cp) =

- m S

-oexp (At cp)} = wap=Ag cp)} exp(3r," T,/2) 9(Ag" () »

X =

3 = exp(rg 2./2) 9(ng T0)s

g(x) = [1 - exp(-x)] /x,

e sendo
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v - Volume total do sistema

VT - Volume do tanque

Vc - Volume externo ao tanque

A - Constante de decaimento do 56Mn

Ag - Constante de decaimento da fonte de neutrons

4 - Tempo de circulagao da solugao, sendo igual ao volume exter
P no ao tanque dividido pela vazao da bomba

Ze - Duracgao do periodo de contagem

- Tempo de irradiagao ate o inicio da contagem j, com a fonte

L sendo colocada ou retirada do tanque no tempo zero
i - Taxa de contagem medida em 198 apos corregoes para tempo mor
J to e radiagao de fundo

ABi - Taxa de contagem da radiagao de fundo para a concentragao i
is - Intervalo entre a introducao da fonte no tanque e o tempo

de referencia ao qual a fonte e efetivamente calibrada

Ti - Tempo que a fonte permanece no tanque

ij - Valor da atividade de saturacao obtida para a contagem j

Na obtencao da equagao [5], supGe-se que a atividade & me
dida num tempo médio z_/2 depois da solugao deixar o tanque e que
esta e totalmente removida, devendo-se considerar o decaimento de

atividade do °®Mn no transito entre o tanque e o sistema de detegao.

Assim,

K= A + Ve cp

e A + (Ve /Vp ot )L]— exp(-A, p)]
L 1+ (V/Vg) exp(-2y gp)

A figura (2), mostra um esquema da ativagao e decaimento

do 2=

Mn, ilustrando os diversos tempos envolvidos nos calculos.

Para o caso particular de uma fonte de Am-Be, a constante
de decaimento da fonte de neutrons pode ser desprezada em funcgao da
constante de decaimento da solucao sendo respectivamente. A =2,87880.10"
minuto -1 e Ap =0,44814.10 -2 minuto ], podendo 51mp11f1car as expres
soes [5] e [6]

Desde que foram obtidos valores de atividade de saturagao
praticamente constantes para uma dada irradiacao, pode-se concluir que
as constantes de decaimento, o tempo morto, a radiagao de fundo e
as correcoes para o tempo de decaimento nos tubos foram aplicados

corretamente, nao existindo impurezas presentes cuja atividade seja significante.
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Figura 2 - Esquema da ativacao e decaimento de um banho circulante de
sulfato de manganés com os diversos tempos envolvidos nos
calculos da atividade de saturagao.

DETERMINACAO DA EFICIENCIA DO BANHO

Aliquotas de solugdo de sulfato de manganés foram irradia
das no Reator Argonauta do Instituto de Engenharia Nuclear durante
10 minutos num fluxo de 109 n cm-zs_]. Cinco pequenas fontes desta
solugao foram preparadas segundo o procedimento de Axton e Cross(7)
e padronizadas pelo Metodo de Coincidéncia 4TB-y. Ao mesmo tempo uma
quantidade apropriada da mesma solugao foi jogada no tanque e homo
geneizada ao circular atraves do sistema de detecao.

Para obter a eficiéncia e, a taxa de contagem media corri
gida para o tempo morto e efeitos de radiagao de fundo & dividida
pela atividade da solugcao padronizada pelo Metcdo de Coincidencia
“4TB-Yy

Assim,

S Ab [7]

onde, ¢ e a eficiéncia do banho
Ay € a taxa de contagem do banho e

A, € a atividade absoluta da solucao.
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CALCULO DOS FATORES DE CORREGAO

A medida de concentragao do banho em gramas de MnSO4 por
litro de solugao, foi determinada pelo Metodo Gravimétrico.

0 fator de correcao devido a presenca de ressonancias na
secao de choque do manganés foi calculado pela seguinte  expressao
(2,8):

N
2= (33 Nﬂﬂ +0.8)%
H

0 fator de corregao K para as diversas fontes, em banhos
de raios e concentragoes determinadas (9), @ calculado por meio de
interpolacoes logaritmicas nos valores da tabela (1).

TABELA 1 - FATORES DE ABSORGAO E FUGA DE NEUTRONS PARA DIFERENTES
RAIOS E CONCENTRAGOES DE MnSO4 NO BANHO.

CONC.  RAIO ABSORCRDO FUGA
(%) (cm) Mn Mn Mn (%)
Rap. Int. Tep. H 0 S
FONTE: Am-Be

0 20 0,00 0,00 0,00 65,24 1,17 0,00 33,50

0 36 0,00 0,00 0,00 92,40 1,36 0,00 6,17

0 50 0,00 0,00 0,00 97,12 1,37 0,00 1,40
20 20 0,20 0,83 25,06 42,63 1,21 0,03 30,00
20 36 0,23 1,01 34,17 58,04 1,37 0,04 5,14
20 50 0,24 1,03 35,61 60,48 1,41 0,04 1,14
30 20 0,34 1,49 33,21 33,11 1,31 0,06 30,40
30 36 0,41 1,85 45,52 45,30 1,52 0,06 5,34
30 50 0,43 1,91 47,53 47,30 1,55 0,06 1,20
40 20 0,53 2,30 39,06 25,21 1,41 0,08 31,33
40 36 0,65 2,91 54,07 34,81 1,67 0,10 5,76
40 50 0,67 3,03 56,67 36,47 1,72 0,10 1,28

PRECISAO DOS RESULTADOS

Foram padronizadas trés fontes de Am-Be pelo Metodo do Ba
nho Estatico e Circulante.

Na analise dos erros foram considerados o erro estatisti
co e o erro sistematico.

ERRO ESTATISTICO

No calculo do erro estatistico considera-se as taxas de
contagem de saturagao dos banhos para as diferentes fontes de neu
trons, na seguinte expressao:
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- 172
N ("i -n
0= |F—wT— (]
onde,
n; € a atividade de saturacgao
n & a atividade de saturagao média e

N & o numero total de medidas.
ERRO SISTEMATICO

0 erro sistematico sobre o valor da taxa de emissao deneu
trons pelas fontes foi considerado igual em ambos os métodos de pa
dronizagao e provém das fontes de erros relacionadas abaixo e sendo
calculado por (4)

_ 2.2, .2 2 2 2 12
0p = (PeHrEtrEtrpetrp,*rpe) (9]
onde

r. ©oerrona medida de concentragao devido as impurezas
(2%),

r, ©o errono calculo do fator F na equagdo [4]devido as
imprecisoes das secoes de choque (0,8%),

rg o erro na medida da eficiencia do banho devido ao sis
tema 4nB-y (1,5%),

Fpg O €rro no valor de correcao devido as reacgoes de ab
sorgao no oxigénio e no enxofre (0,5%),

rpy © erro no valor de corregao devido a absorgao de neu
trons na propria fonte e seu revestimento (0,5%) e

rpe © erro no valor de correcao devido a fuga de neutrons

da solugao (0,5%).

0 erro no fator F, na equagao [4], foi obtido pela expres
sao abaixo que considera a propagacao dos erros provenientes deoMn,
og e ay-

9 F\2
€r = |(m=) €0
f 30y, Mn

@

R
2 aF .2 2 Fl2
t (3 _os) eog + (35.) 3°HJ

=

0s valores de segao de choque de absorgao térmico do man
ganés, enxofre e hidrogénio foram considerados (10) como:
(13,3 + 0,2) b

(0,52 + 0,02) b

OMn ~

25
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oy = (0,332 + 0,002) b

0 numero de atomos de manganés, enxofre e hidrogénio por
centimetro cubico de solugao & calculado em relagao a concentragao
e densidade (11) de sulfato de manganes da solugao. Considerando-se
0os quocientes da secao de choque com seus respectivos desvios na
equagao acima obtém-se o erro no fator F como, re = 0,8%.

0 erro na determinacao da eficiéncia do banho foi conside
rado em relagao aos desvios observados na medida da atividade espe
cifica da solugao e os desvios nos valores da atividade média obti
dos pelo decaimento do banho.

Na determinagao da concentragao do banho, considerou-se um
erro de 2% pois nao foi feita uma analise quimica das impurezas pre
sentes.

Substituindo-se os respectivos valores dos erros na equa
cdo [9], obtém-se

o, = 2,76%

Deste modo, o desvio total maximo na taxa de emissao de

neutrons pela fonte & calculado por,

1/2
2 . 2 N
aq = (o7 + 03) [10]

sendo,
oq o desvio maximo na taxa de emissao do neutrons pela
fonte
o, o erro estatistico
g, 0 erro sistematico.
CONCLUSAO

0s valores da taxa de emissao de neutrons com seus respec
tivos desvios encontram-se na tabela 2. B

Observa-se que existe uma boa correspondéncia entre os're
sultados obtidos pelo Metodo de Banho de Sulfato de Manganes, implan
tado no Instituto de Radioprotegao e Dosimetria, Brasil, com aque
les fornecidos pelo fabricante de tais fontes. N

A fonte de Am-Be de 5 Ci foi considerada como padrao pri
mario, destinado a calibracdo de monitores de neutrons com modera
dores.



17

TABELA 2 - RESULTADOS DA PADRONIZAGAO DE DIFERENTES FONTES DE NEU

TRONS PELO METODO DO BANHO ESTATICO E CIRCULANTE.

Método Banho Estatico Banho Circulante
Concentragao
00
(g/2) 4 400
Fator a 0,0160 0,0160
Fator F 0,4976 0,4976
Eficiencia 6,25]1.10-4 9,756].10-4
Am-Be Am-Be Am-Be Am-Be
Fentes 5Ci 1ci 1ci 100m Ci
Fator K 1,0308 1,0301 1,2653 1,2587
Atividade 3 2 2 2
Saturagao 3,4767.10 7,0822.10 9,1088.10 1,1248.10
(cps)
Q 7 6 6 5
(n/s) 1s1521.10 2,3454.10 2,3740.10 2,9163.10
Erro
Estatistico 0,35 0,55 0,52 0,74
(%)
Erro
Sistematico 2,76 2,76 2,76 2,76
(%)
4 gf‘sgg 1,05.107+2,8n 2,35.10%2,80  2,37.10%2,9  2,92.10%2,%

Q (Fabricante)

(n/s)

1,14.107+4,0%

2,36.10%42,5%

2,36.10%2,5%

2,8.10°
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