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R E S U M O 

Neste trabalho e apresentado um estudo da v i a b i l i ­

dade de construção de um conjunto subcrí t ico de t ó r i o , uti l izando so-

mente materiais e equipamentos disponíveis no IEA. Para tanto f o ­

ram calculadas taxas de captura e de fissão do Th-232 e , pelos espe£ 

tros de neutrons obt idos, ver i f icou-se que sistema representa per­

feitamente um conjunto rápido onde poderão ser realizados estu­

dos experimentais sobre as propriedades do tó r io na região de 

neutrons rápidos. 

Pelos resultados obt idos , conclui-se que a cons­

trução do conjunto subcrí t ico de tó r io é v i á v e l , dentro das condi­

ções de contorno consideradas e , observa-se que com pequenas mo 

dificações poder-se-5 também simular a região do envo l tó r io do 

reator 6 C F R . 
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1. INTRODUÇÃO 

1.1 - Prefácio 

0 ob je t ivo principal do programa de desenvolvimento 

dos reatores rápidos e obter uma fonte de potência capaz de sat isfa 

zer economicamente â crescente demanda de energia. Embora a reserva 

mundial de urânio seja razoavelmente grande, o intenso ritmo de ins_ 

tal ação dos reatores térmicos e , consequentemente o grande consumo 

de urânio, faz com que suas reservas, com custo abaixo de U$10 /1b 

de UgOg se esgotem rapidamente. Deste modo o custo de combustível -

tende a crescer , tornando p ro ib i t iva a sua u t i l ização para suprir 

as necessidades de energia por longo tempo. Uma das soluções propo_s 

tas para este impasse ê produzir o combustível necessário por con­

versão do material fTss i l a par t i r do f é r t i l . Desde que a produção 

de material fTss i l s i gn i f i ca aumento da capacidade de produção de 

nêutrons, que por seu turno podem ser u t i l izados para produzir mais 

material fTss i l a par t i r do Urânio-238 (U-238) ou Tôrio-232(Th-232), 

a conversão, portanto, i uma fonte renovável de energia, sem encare 

cer o custo da exploração do minério. 

0 reator que apresenta a propriedade de produzir ma 

is isótopo fTss i l do que consumir (razão de conversão maior que 1 ) , 

através da conversão do material f é r t i l em f T s s i l , ê o reator rápi­

do superconversor ( "breeder" ) . Assim, o interesse por este t ipo de 
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reator cresceu nesta ultima década e pesquisas têm sido orientadas no 

sentido do seu desenvolvimento e da sua otimização. 

A produção do material fTss i l ê consequida envolven -

do-se o caroço do reator com um envol tór io ("blanket") de material 

f é r t i l , onde a função primaria desse envol tor io e u t i l i z a r efetivairen 

te neutrons que escapam do caroço, para a conversão do material f é r ­

t i l em material f T s s i l . 

Dois c ic los principais são atualmente pesquisados; o 

c i c l o de t ó r io e o c i c l o de uranio, onde as reações envolvidas são : 

- c i c l o do t o r i o 

Th-232(n,y)Th-233 £ > Pa-233 —Ê—* U-233 
22,3 min 27,4 d 

c i c l o do urânio 

U-238(n,Y)U-239 ^ — N p - 2 3 9 Ê ^ Pu-239 
23,5 min 2,3 d 

Dentre estes dois c i c l o s , o que apresenta maior interes_ 

se Ó o do t ó r i o , pelas razões que se seguem: 

- produção do U-233 

Dadas as suas propriedades neutrõnicas este isótopo e mais e f i c i en te 
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do que U-235 ou Pu-239, quando usado em reatores térmicos (Anexo A) 

/ 3 1 / . Is to imp l ica um maior rendimento da central considerada como 

um todo e , daí , a sua importância fundamentalmente econômica. 

- 0 tó r io me t í l i co apresenta melhor estabil idade a irradiação do 

que o urân io /12 / „ 

- Conforme t raba lhos publicados /18,21,33/ , o U-233 tera v a l o r de 

mercado de 50% a 100% maior do que o Pu-239, por volta do fim des­

te século. 

- Para o B r a s i l , onde as reservas de urânio conhecidas são escassas/ 

22 / , e de grande interesse a possibil idade do aproveitamento do to -

r io em reatores, A nossa reserva de t ó r i o » a preço i n f e r io r a U$10/ 

lb de ThOg, era estimada, em dezembro de 1972 , em 2.400 toneladas de 

Th0 2 ; contudo :> ÕS fontes potenciais atingem 30.000 toneladas de 

Th0 2( medidas) e 1 .200.000 de Th0 2 (estimadas } / 23 / . 

Geralmente a u t i l i zação do t ó r i o como matéria-prima 

para a produção de combustível f í s s i1 representa uma maneira real de 

poupar as reservas de urânio, aumentando assim efetivamente o volume 

total do mater ia l f í s s i1 disponível em termos mundiais. Com a in t ro ­

dução comercial dos reatores rápidos superconversores, preconizada pâ  

ra futuro p r o x u n o / 3 3 / 9 teremos a vantagem da introdução de um sis te­

ma que produz na i s isótopo f í s s i 1 do que consome, fato este que esten 

de mais a potencial capacidade de geração energética. 

INSTITUTO DE ENERGIA ATÔMICA 
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O presente trabalho insere-se dentro do programa de 

reatores rápidos que vem sendo desenvolvido pela Coordenadoria de 

Engenharia Nuclear no tocante I u t i l ização do t o r i o no envol tor io de 

reator rápido do t ipo GCPR (Gas Cooled Fast Breeder .Reactor ) . 

0 primeiro reator rápido superconversor experimental, 

foi construido em 1949, Experimental Breeder. Reactor I (EBR 1) /19 / , 

Concomitantemente com o desenvolvimento dos reatores râp¡dos, muitos 

conjuntos c r í t i cos e subcríticos /4,65,13,30,32/ foram construídos . 

São essencialmente conjuntos de baixa potência usados para obter d_a_ 

dos experimentais dos parâmetros neutrônicos de reatores e compara -

los com as previsões teóricas /8A Nestes experimentos foi dada maior 

ênfase i.-.região do caroço do reator , pois esta I mais c r í t i c a do 

que a região do envol tor io para o funcionamento do reator , e por esta 

razão, poucas, pesquisas foram realizadas sobre o comportamento do en­

v o l t ó r i o » 

Mc Enhill e Weale /24/ apresentaram no 'Seminário so 

bre f í s i c a de reatores rápidos e in termediár ios ' , realizado em Viena, 

em outubro de 1967, um trabalho sobre medidas integrais experimentais 

nos sistemas rápidos de Pu, U e Th, Os resultados experimentais ob­

tidos não foram comparados com os cálculos e as taxas de reação foram 

integradas em todo o sistema, Por outro lado, Wood e Driscol 1/33/ es_ 

tudaram a u t i l ização do Th0 ? no envol tor io de reatores do t ipo LMFBR 
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(Liquid Metal Rast Breeder Reactor) do ponto de vis ta econômico e 

de desempenho do sistema. Muitos outros cálculos foram realizados pa. 

ra ve r i f i c a r o comportamento do tÔrio nos envoltórios-, assim A . 

Faya / l l / faz analise da avaliação neutrÔnica dos envoltórios de tó ­

r i o metálico nos reatores rápidos refrigerados a gás, concluindo que 

o emprego do t ó r io metálico em lugar do UU, traz maiores vantagens no 

que se refere ã produção de material f T s s i l . 

Sobre o comportamento térmico e mecânico do t ó r io me 

t ã l i c o , S. Faya /12/ apresenta as distribuições de temperatura e 

tensões térmicas no envo l tó r io , determinando assim o número de ca -

nais de refrigeração necessário no elemento de t ó r io metálico. 0 mo 

dei o adotado em / l l / e /12/ foi um reator protótipo GCFR de 300 MWe 

projetado pela General Atomic. Oosterkamp 1211 faz um estudo neutro 

nico comparativo entre diversos materiais f é r t e i s ( U 0 2 , Th0 2 , Th met), 

materiais puramente r e f l e t i vos (C, BeO, N i ) ou misturas de ambos . 

Para um reator de 1000 MWe foi demonstrada a economicidade na utilj_ 

zação de Th0 2 . 

Em cálculo de reatores rápidos util izam-se as secções 

de choque fornecidas pelas bibl iotecas de constantes nucleares, como, 

por exemplo, ENDFB/III (Eyaluation Nuclear Data F_i!e) compiladas pe­

la Brookhaven National Laboratory. Estas bibl iotecas são constituidas 

por coleção das melhores informações obtidas sobre constantes nuclea­

res para todos os isótopos usados nos cálculos de reatores. Estes da-
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dos foram exaustivamente testados através de medidas de parâmetros 

integrais realizadas em experiências em conjuntos c r í t i c o s . Devido 

ao pouco interesse demonstrado anteriormente pelo t ó r i o » uma vez que 

o urânio predominava em importância, o numero de experiências rea­

lizadas com o intui to de se obter valores de secções de choque do 

urânio e superior ao número de experiências análogas em relação ao 

tó r io (praticamente inex i s t en te ) . Este fato confere aos dados re fe ­

rentes as secções de choque de t ó r i o , na região rãpida(E>10 KeV),úm 

caráter menos confiável do que para o urânio. Dias/10/ faz uma ava­

l iação das secções de choque do Th-232 e U-233 usadas nos cálculos 

dos reatores rápidos. 

Cerca de 30% da produção do material fTssi l ocorre -

no envol tór io e a previsão teórica dos parâmetros f í s i cos dessa re -

gião e mais d i f í c i l que a do caroço . Is to deve-se a grandes varia -

ções que al i ocorrem no espectro de neutrons em função da posição.Em 

vista disso iniciaram-se programas de construção de conjuntos experi_ 

mentais que simulassem o envol tór io do reator , possibil i tando a de -

terminação de parâmetros neutrÔnicos. Por esta razão, em 1968, foi 

iniciada a construção do conjunto subcrí t ico denominado Blanket Test 

Fac i l i t y (BTF 1) / l 3 / , no laboratório do Massachusetts Inst i tute of 

Technology ( M I T ) , especificamente para simular um envol tór io de Óxi­

do de urânio (U0 2 ) de reator demonstração LMFBR. Em 1969 foram realj_ 

zadas as primeiras experiências . Dentro deste programa foram ainda 
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projetados e construidos outros conjuntos» todos considerando somen­

te U-238 como material f é r t i l no envol tor io* . Rodrigues/28/ estuda a 

viabil idade de construção de um conjunto c r í t i c o térmico-rápido ( um 

conjunto acionado por um caroço térmico cercado radialmente por rum 

anel conversor, de neutrons térmicos para niutrons rápidos, de tal 

forma que simule um caroço do reator r áp ido ) , com vis ta a futu­

ra aplicação na unidade c r í t i c a (RPZ) a ser instalada na Coordenado 

r ia de Engenharia Nuclear ( I E A ) . 

1 . 3 - Objetivo e j u s t i f i c a t i v a do trabalho 

Este trabalho consiste no estudo da viabi l idade neu 

tronica de construção de um conjunto subcrí t ico contendo tor io e acijD 

nado por uma fonte f ixa de neutrons rápidos. As condições básicas do 

projeto são que o conjunto deve apresentar geometria simples , baixo 

custo e ser construido somente com materiais e equipamentos atualmen­

te disponíveis no Ins t i tuto de Energia Atômica. 

Na Alemanha /20 / , d e s d e 1960, grandes esforços tem sido fe i tos no 

sentido de desenvolver métodos teóricos e experimentais de modo a 

prever mais real íst icamente o s parâmetros f í s i cos dos reatores r á ­

pidos de potencia. Em 1966 fo i construido o reator de potência zero, 

SNEAK, onde tiveram lugar var ias experiencias ut i l i zando U e Pu, vi_ 

sando a determinação de parâmetros neutronicos do r e a t o r , em v i s t a 

do proje to d e c o n s t r u ç ã o d o reator protót ipo SNR-300. 

INSTITUTO DE ENERGIA ATÔMICA 
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O trabalho estã dividido em duas fases: 

- teórica , onde são calculadas as taxas de reação e o espectro de 

nêutrons. 

- Experimental , onde se ve r i f i ca a possibil idade de obter-se o es­

pectro gama proveniente do decaimento do Th-233. 

A construção do conjunto proposto permitira r ea l i za r 

experiência onde serão determinados parâmetros integrais de reatores 

que apresentem envol tór io de t ó r i o , ta is como» taxas de captura e fis_ 

são, espectros de nêutrons, e tc , Poder-se-á então testar as secções 

de choque uti l izadas em cálculos de projetos de reatores rápidos e os 

métodos empregados. 
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2. MATERIAIS UTILIZADOS 

Neste capitulo descreve-se a disponibilidade e escolha 

dos materiais usados nos cálculos. 

2.1 - Obtenção do material 

A monazita, essencialmente um ortofosfato de tó r io e 

de terras raras, continua sendo a principal fonte de t ó r i o . No Bras i l , o 

processamento da monazita estã sob a responsabilidade da Usina Santo Ama 

ro (USAM), subordinada ã Nuclebras. 

Na linha da produção da USAM, o t ó r io e o urânio são 

obtidos como subprodutos das terras raras, sendo que estas são comercialj_ 

zadas sob a forma de concentrados, metais, l igas e compostos. Os resíduos 

de tó r io e o diuranato de urânio produzidos são entregues ã Nuclebras que 

os armazena, devido a seu interesse es t ra tég ico . A Figura 2.1 mostra as 

fases do processamento de monazita e os seus produtos f i na i s . 

0 composto de urânio, sob a forma de diuranato de só­

dio ( 1 Yellow c a k e ' ) , N a 2 U 2 0 7 , ê" usado na fabricação do combustível nu -

clear U02 ou U-metalico nas Coordenadorias de Engenharia Química e Meta­

lurgia Nuclear do IEA. A torta de tó r io disponível (ThCOg) foi usada nes_ 

te trabalho. Fazendo-se a calcinação (T ~ 8009C), obtém-se o óxido de tó 

r io (eliminando-se portanto o carbono que se desprende na forma de C0 ? ) 
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que, embora esteja contaminado de terras raras e outros elementos (ana­

l i se fe i ta no Cap. 3) e ainda viável sua u t i l i zação . 

Este trabalho baseou-se portanto em dados de ThOCO ,̂ 

cujo teor de impureza e apresentado no Anexo B. Deve-se sal ientar contu­

do que, devido a modificações na linha de processamento da monazita, a 

torta produzida atualmente contem um teor maior de impurezas, inclusive 

diferindo na sua composição. Entretanto este fato não afetará no prosse­

guimento do trabalho pois a Coordenadoria de Engenharia Química do IEA 

possui estocada uma quantidade apreciável de ThOCOg com antigo teor . 

Com entrada em funcionamento da usina p i l o t o de purificação de tó r io no 

IEA, previsto para o próximo ano , poder-se-á também contar com Th0 2 nu­

clearmente puro. 

2.2 - Fontes de neutrons 

A e f i c i ênc ia das fontes de neutrons depende princi -

palmente da sua intensidade, porque a ativação do nuclídeo ê proporcio -

nal ao tempo de irradiação e ao fluxo de neutrons. Em relação ao tempo de 

irradiação hi um certo l i m i t e , pois a atividade atinge a saturação apro­

ximadamente após 6 meias vidas do isótopo irradiado. 

As fontes de neutrons atualmente disponíveis no IEA 

são : 

- Acelerador de partículas carregadas Van de Graaff de 400 KeV / l / . 

INSTÎTUTO DE ENERGIA ATÔMICA 



12 

Os neutrons são produzidos na reação deuteron-t r í t io e são emitidos com 

energia de 14 MeV, cuja intensidade e da ordem de 10^° neutrons por se -

gundo. 

- Cal i forni 0-252 / 3 / . 

Neutrons com energia media de 2,35 MeV são emitidos no decaimento por fis_ 

são espontânea do Cf-252 . A intensidade de emissão e da ordem de 2,31 x 

12 -

10 neutrons/s.g. 0 ins t i tu to de Energia Atômica adquiriu 350 yg de 

Cf-252 em setembro de 1972, e a sua meia vida é de 2,65 anos, portanto de­

vido ao decaimento, a atividade atual (março -1976) ê da ordem de 40% da 

atividade in i c i a l ( 3,22 x I O 8 n / s . ) . 

- Tubo de fluxos de neutrons do reator IEAR-1 . 

É essencialmente uma fonte de neutrons térmicos; o fluxo de neutrons rã 

pidos e baixíssimo. 

Dentre estes t r ê s , escolheu-se o acelerador Van de 

Graaff principalmente pela alta intensidade de emissão de neutrons. 
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3. DESENVOLVIMENTO DOS CÃlCULOS 

Neste capitulo ê analisada a influencia das impurezas 

contidas no Th0 2 na absorção de nêutrons e em seguida apresenta-se o mé­

todo de calculo u t i l izado para determinar os parâmetros mi eroscÓpicos e 

macroscÓpi cos, 

3.1 - Influência das impurezas 

De posse do concentrado de t ó r i o , ThOCO^ (Óxicarbonato 

de tó r io , grau técnico ) fornecido pela USAM, com o teor mínimo de 80 % 

de Th0 2 » procedeu-se a análise quantitativa da influencia das impurezas -

contidas em relação â absorção de nêutrons. Se a absorção verif icada por 

parte das impurezas for mui to grande, o material não poderá ser ut i l izado 

nas experiências, uma vez que o importante ê a absorção pelo t ó r i o . 0 car_ 

bono não foi considerado porque no processo de calcinação o C0 2 Ó l ibera 

do através da reação 

ThOCO- * Th0 9 + C09 

Sendo I . e N.. a integral de ressonância do isótopo i 

(em barns) e a concentração do isótopo i (em at/b cm), tem-se que 

Z a i = N i X i 

INSTITUTO DE ENERGIA ATÔMICA 
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onde £ . e a secção de choque macroscópica de absorção do isótopo i . 
a I 

Desprezou-se o e f e i t o dos elementos que apresentas-

sem I ../ menor que 10 , uma vez que o seu poder de absorção 

de neutrons seria 1000 (mi l ) vezes menor que o do t ó r io , e segundo os 

cálculos , não afeta o resultado. Seguindo este c r i t é r i o observa-se na 

Tabela 3 .1 , que somente o Lantanio ( La-139) e o Samario (Sm-150) se 

encontram em condições de i n f l u i r , podendo-se ignorar os demais elemen_ 

tos neste calculo preliminar. A Tabela 3.2 mostra os isótopos u t i l i z a ­

dos nos cálculos e suas respectivas densidades . 

3.2 - Preparação das secções de choque 

Esta etapa consiste na preparação das secções de cho 

que de mui t i grupos com o auxi l io do programa de transporte XSDRN. /17/. 

A sua b ib l io teca contem dados de 191 isótopos para 123 grupos de ener -

g ia , abrangendo um intervalo de 10"^ eV a 15 MeV, compilados da b i b l i o 

teca ENDFB/III. Estes dados referem-se a um sistema infinitamente di -

luido e portanto devem ser corrigidos para a situação do problema. 

A presença de nuclTdeos com secções de choque que 

apresentem ressonância , para uma ou mais reações, faz com que haja per_ 

tubação no espectro de neutrons. Assim são determinadas secções de cho­

que efe t ivas usando como dados de entrada uma descrição da geometria do 

sistema, especificações de densidades de todos os isótopos componentes 

e as condições de ressonância,. 
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O sistema em estudo apresenta uma distr ibuição ho­

mogênea de Th0 2 , com as densidades especificadas na Tabela 3.2. A geo­

metria e c i l índr ica e a fonte de nêutrons e colocada em uma das faces, 

onde a emissão de nêutrons é isotrópica . Na Figura 3,1 pode-se visuali -

zar o sistema, 

A preparação das secções de choque de mui t i grupos S 

f e i t a em três fases, a saber: 

- Calculo da ressonância , onde são ca lcu lados os parâmetros do grupo fi_ 

no ( secção de choque e f e t i v a ) „ 

- Calculo neutrônico, onde são determinadas as estruturas finas do f lu ­

xo. 

- Calculo das constantes nucleares, onde são gerados parâmetros que ser­

virão como dados de entrada para os cálculos posteriores do reator , u t i ­

lizando o programa CITATION,, 

As duas primeiras fases são efetuadas em 123 gru 

pos de energia; na te rce i ra fase ocorre a condensação dos gru -

pos de energia onde, ponderados pelo espectro de nêutrons da re -

gião , os 123 grupos são reduzidos a 30 , ( Anexo C ) . 
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Tabela 3.1 - Influencia das impurezas na absorção de neutrons 

Impureza Integral de ressonância /25/ 

(barn ) 

E i a / E a T h 

Sm 1,40 X 
3 

10 2,435 X 10* 
•3 

La 1,22 X IO 1 1,048 X 10" 
•3 

Dy 1,60 X I O 3 5,597 X 10" 
•4 

B 3,41 X I O 2 5,374 X 10" •4 

Nd 4,50 X IO 1 3,227 X 10" •4 

Ho 7,00 X I O 2 1,608 X 10" •4 

Gd 3,90 X I O 2 1,222 X 10" 
-4 

Eu 2,43 X I O 3 6,648 X 10" 
-5 

Ce 3,00 X 10° 4,527 X 10' 
•5 

Pr 1,41 X IO 1 3,678 X 10' 
•5 

Mo 2,20 X IO 1 8,689 X 10" -6 

Zn 2,30 X 10° 6,665 X 10" 
-6 

Yb 1,82 X IO 2 5,179 X 10" -6 

Y 1,00 X 10° 2,136 X 10" -6 

Cu 3,20 X 10° 1,908 X 10" •6 

Mn 1,40 X IO 1 1,545 X 10' •6 

Ni 2,20 X 10° 7,100 X 10" -7 

Cr 1,70 X 10° 6,190 X 10" •7 

Cd 4,00 X IO 1 3,393 X 10" •7 

Al 1,70 X IO" 1 1,190 X 10' -7 

Mg 3,80 X I O " 2 2,700 X 10" •8 

Sn 8,50 X 10° 2,674 X 10" •8 

IBTITUTO DE ENERGIA ATÔMICA 
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Tabela 3.2 - Densidade atómica dos isótopos 

Isótopos Densidade (a t /barn cm ) 

Th-232 8,600 x I O " 3 

0 -16 1,720 x I O " 2 

La-139 1,854 x I O - 6 

Sm-150 1,271 x I O " 6 

3.3 - Cálculo dos parâmetros macroscópicos 

Ut i l i zando-se as secções de choque preparadas na f a ­

se anter ior como dados de entrada, foram calculados os parâmetros macros_ 

copicos do s istema. Estes cá lcu los foram f e i t o s por intermédio do progra 

ma de d i fusão CITATION / 1 4 / onde as equações de di fusão são reso lv idas -

pelo método das diferenças f i n i t a s . 

Fluxos de nêutrons, taxas de captura e de f i s s ã o do 

t ó r i o ( Tab, 3.3 ) foram determinados em vár ios pontos do s is tema, 

a f im de v e r i f i c a r a var iação destes parâmetros em relação a d is tân -

c ia da fonte . 
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Tabela 3.3 - Taxas de captura e de f issão do t o r i o 

Distancia da fonte Taxa de Captura Taxa de f issão 

(cm ) ( cap/cm s ) 
~ 3 

(fissao/cm s ) 

2,5 1,251 x I O 4 19021 x IO 6 

5,0 1,124 x I O 4 4,381 x I O 5 

10,0 1,019 x I O 4 1,386 x I O 5 

20,0 8,301 x I O 3 3,399 x I O 4 

30,0 6,085 x I O 3 1,218 x I O 4 

40,0 3,795 x I O 3 5,106 x I O 3 

50,0 1 ,490 x I O 3 2,448 x I O 3 

3.4 - Programas uti1 izados 

Descreve-se a seguir algumas caracter ís t icas dos 

programas de computação usados para os cálculos. 

3.4.1 - XSDRN /17/ 

XSDRN i uma abreviatura para _X-sections Dynamics for 

Reactor Nucleonics . Trata-se de um programa especial para gerar constar^ 

tes nucleares de mui t i grupos nas regiões de energia rápida, térmica e de 

ressonância. 

0 código resolve a equação de transporte de Boltzman 

para geometria plana, c i l índ r i ca e e s fé r i ca , uni dimensional mente; para-



20 

metros de mui t i grupo são calculados fazendo-se uma media ponderada 

sobre estrutura espacial ou sobre a estrutura de energia. Faz-se uma 

integração numérica direta da equação integral na determinação da 

densidade de col isão medi a, para o meio que contém elementos de ab­

sorção por ressonância. 

Os dados de saTda, segundo opção do usuário, po­

derão v i r no formato de entrada para programas tais como D0T,ANISN, 

EXTERMINATOR , CITATION ou ROD. 

3.4.2 - CITATION /14/ 

0 programa CITATION u t i l i z a a teoria de difusão em 

mui t i grupos em concepção uni, bi e t r i dimensional para os cálculos -

dos parâmetros macroscópicos , a equação de difusão e resolvida pelo 

tratamento das diferenças f i n i t a s . 

Uma das suas principais caracter ís t icas ê a resolj£ 

ção dos problemas de queima de combustível, com a analise do sistema 

de recarregamento em mui t i c i c l o . 

3.5 - Esquema dos cálculos 

A Figura 3.2 mostra o esquema da evolução dos cã} 

culos levados e e f e i t o no sistema de computação IBM-370 Mod, 155. 

(SSTVrUTO DE ENERGIA ATÒM«CA 
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4 . PARTE EXPERIMENTAL 

As experiências foram realizadas com o intui to de 

v e r i f i c a r a possibilidade de obter-se o espectro de raios y do decai -

mento do Th-233, por meio da ativação por neutrons. Para tanto as amos_ 

tras de ThOg foram irradiadas por fluxos contínuos de neutrons proveniez 

tes do acelerador Van de Graaff. 

Nos processos de ativação ocorre a seguinte reação 

nuclear: 

Th-232(n,Y)Th-233 ^ — * Pa-233 ^ — > U-233 
22,3 min 27,4 d 

Por meio da medida da atividade do Th-233 e possível 

determinar o número de capturas de neutrons ocorrido no Th-232/Anexo D / . 

0 isótopo Th-233 formado decai para o estado excitado do Pa-233 ( Ane -

xo E ) por emissão de raios 8" com uma meia vida de 22,3 minutos. As 

transições entre os níveis de energia (estados excitados) do Pa-233 se 

efetuam através da emissão de raios y de energia na faixa de 86 KeV a 

936 KeV . Dentre as radiações emitidas a de 459 KeV e a que predomina. 

4.1 - Sistemas de irradiação 

A fonte de neutrons ut i l izada foi o acelerador de par­

tículas Van de Graaff / ! / , modelo PN-400 da High Voltage Engineering 

Corporation, devido a alta intensidade de neutrons que produz. 
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O acelerador consiste de uma fonte de alta tensão contro_ 

lavei (máxima 400 KV) , fonte de íons (deuterons), tubo onde os Tons -

posi t ivos são focalizados e acelerados; suporte de a lvo , a l v o , bomba de 

vácuo e acessórios; sistema de orientação e pulsação de fe ixe e c i rcu i ­

tos eletrônicos associados. 

Os deuterons são acelerados ( no máximo ate 400 KeV),sob 

diferença de potencial constante, a atingem o alvo de 2,2 cm de diãnie -

t ro contendo t r T t i o , onde ocorre a reação: 

H-3(d,n) He-4 

Os nêutrons assim produzidos são emitidos de maneira qua 

se isotrÔpica, com energia de 14 MeV. A corrente máxima de deuterons e 

aproximadamente 0,15 mA e nas melhores condições, com alvo novo, a sai-

- 10 
da de neutrons e da ordem de 10 n/s. 

A Figura 4.1 mostra os componentes do sistema de irradija 

ção usado. 

4.2 - Sistema de contagem 

A detecção dos gamas emitidos pela amostra ativada de Th02 

3 
foi f e i t a com o detetor de estado s o l i d o , G e ( L i ) , de 73,7 cm de volume , 

(«5TITUTO DE ENERGIA ATÔMICA 



FIG. 4.1 - COMPONENTES DO SISTEMA DE IRRADIAÇÃO 
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fabricado pela Canberra Industries , Inc, A sua area ativa e 18,9cm 

e a sua e f ic iênc ia é 15% para raio gama correspondente i energia de 

1,33 MeV. 

Para diminuir o e f e i t o da radiação de fundo, o dete -

tor e a amostra foram colocados dentro de uma blindagem de chumbo de 

10 cm de parede, revestida internamente com Cádmio e Cobre. 

0 sistema de irradiação e o detetor ficam localizados 

numa sala que dista cerca de 20 metros de outra onde estão os equipa­

mentos eletrônicos e o painel de controle do acelerador. A resolução 

do detetor nestas condições ê de 4,8 KeV para a energia de 1,33 MeV. 

A capacidade dos detetores de estado sol ido em apresentar alta reso­

lução foi a principal caracter ís t ica da sua escolha, possibil i tando 

assim dis t inguir fotopicos de energias muito próximas ( o que e es­

sencial para espectrometria gama), apesar de exigirem equipamentos -

eletrônicos de baixo rui do e condições ambientais especia is . 

4.3 - Sistema e le t rônico associado 

A Figura 4.2 apresenta um diagrama de blocos do s i s t e ­

ma e le t rônico montado. 

Os pulsos de saída do detetor são, proporcionais ã ener­

gia total da radiação gama coletada e , esses s ina i s , apôs terem passa_ 

do pelos respectivos estágios de amplificação, constituidos pelo 
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pre-amplificador e pelo amplificador, são registrados e discriminados 

pelo analisador mui t i canal de 4096 canais. 

A calibração do sistema de contagem foi f e i t a por meio 

de duas fontes radioisotopicas que apresentam no seu espectro fo tóp i ­

cos bem dis t in tos , com energias bem definidas: Co-60 (1,17 MeV e 1,33 

MeV) e Cs-137 (0,66 MeV). 

0 espectro de Th-233 armazenado no mui t i canal e trans­

fer ido para uma f i t a perfurada e por meio de um sistema de aquisição de 

dados modelo HP-2116 C, e , através de um registrador de grá f icos , o 

espectro é desenhado e analisado. Para essa analise foi desenvolvido por 

Machado / 2 / um programa especial para este sistema que consta de sete -

opções: 

- l e r um espectro em f i t a perfurada; 

- fazer "smoothing" do espectro; 

- escrever no t e l e t i po o espectro e sai r f i t a em ASC I I ; 

- desenhar o espectro; 

- fazer regressão mui t i l inear ; 

- fazer analise do espectro por "cross co l le ra t ion" ; 

- combinação l inear de dois espectros; 

4.4 - Resolução dos detetores 

A resolução e definida como sendo a razão entre a largu­

ra ã meia altura do p i co , pela energia do pico ( F i g . . 4 , 3 ) , tem-se assim: 



F i g . 4.3.— Pico para definição de resolução d® detetor 
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R(%) = ( ).100 = 
A E 

100 
E E 

onde 

E = energia do pico 

E-j e E 2 ~ energias ã meia altura do pico 

R = resolução do detetor . 

Portanto, a resolução de um detetor ê dada em função 

da energia da radiação gama. Os detetores de estado sól ido apresen­

tam picos bem resolvidos numa larga faixa de energia, o que permite 

discriminação das linhas espectrais de energias próximas. 

4.5 - Arranjo experimental 

tada dada a presença da atividade dos produtos de fissão rápida do 

Th-232 e dos descendentes do t ó r i o . Nas regiões térmicas e epitérmicas 

não hâ problemas de interferência de outras reações que dificultem a 

medida da taxa de captura, além de que, nestas regiões as secções de 

choque de captura são sensivelmente maiores ( cerca de sete vezes as 

da região rápida) . A energia l imiar de fissão ê da ordem de 1 MeV e o 

valor da secção de choque de f issão é comparável ao da captura nesta -

região de energia, dificultando assim a distinção entre a captura e a 

f i ssão . 

A obtenção do espectro de captura do Th-233 ê d i f i c u l -

ISSTITUTO DE ENERGIA ATÔMICA 



30 

Na Tabela 4.1 está esquematizada a sér ie do t ó r i o . A 

secção de choque de captura e de fissão em função da energia i apre­

sentada graficamente na Figura 4.4. 

Para analisar o e f e i t o dos produtos de fissão rápida 

no espectro de captura, dois arranjos experimentais foram montados : 

um onde ocorre somente a f issão e outro onde a fissão e a captura es­

tão presentes. 

Arranjo I 

A montagem (F ig . 4 .5) consiste em colocar a amostra jun_ 

to ao a l v o , deste modo a amostra e bombardeada pelo fluxo de neutrons 

rápidos ( 14 MeV) . Assim, ocorre apenas fissão rápida, uma vez que 

a secção de choque de captura do t ó r i o se anula a uma energia de 9 MeV, 

e a energia l imiar de fissão 5 da ordem de 1 MeV. 

Conclui-se que o espectro de raios gama obtido nesta ex 

periéncia é devido somente aos produtos de fissão formados. 

Arranjo I I 

Neste caso espera-se obter o espectro de captura do to 

r i o . Uma placa de parafina de 5 cm de espessura foi colocada entre 

o alvo e a amostra ( Fig. 4.6) a fim de moderar os neutrons rápidos ( 

14 MeV) emitidos pela fonte para energia abaixo de 9 MeV. 



Tabela 

Nuclïdeo 

Z3Z¡ 

4.1 Serie 

nome his tór ico 

do 

meia vida 

t ó r io (4n) 

Energia da radiação e intensidade 

a Y 

90 

23 
88 

Th 

Ra 

228 
89' 

4 
228, 

90 

I 
224. 

88 

220 
86 

216 
84 

'Ac 

Th 

Ra 

Rn 

Po 

212 
Pb 

í 
212 

84 

82 
4-

212 
83 

64,0% I 36,0% 

"Bi 

Po 
20 8 

8 1 T I 

+ 
208 

82 
Pb 

Thori um 

Mesothorium I 

Mesothorium I I 

Radiothorium 

Thorium X 

Emanation 
Thoron (Tn) 

Thorium A 

Thorium B 

Thorium C 

Thorium C 

Thorium C" 

Thorium D 

1,41x 10 1 0 y 

6,7y 

6,13h 

l,910y 

3,64d 

55s 

0,15s 

10,64h 

60s6m 

30,4ns 

3,10m 

estável 

3,95 
4,01 

(24 % ) 
(76 %) 

5,34 
5,43 

(28 %) 
(71 %) 

5,45 
5,68 

(6 %) 
(94 %) 

6,29 (100%) 

6,78 (100%) 

6,05 
6,09 

(25 %) 
(10 %) 

8,78 (100%) 

0,055 (100%) 

1,18 (35 %) 
1,75 (12 %) 
2,09 (12 %) 

0,346 (81 %) 
0,586 (14 %) 

1,55 
2,26 

(5 %) 
(55 %) 

1,28 
1,52 
1,80 

(25 %) 
(21 %) 
(50 %) 

0,34c (15 %) 
0,908 (25 %'\ 
0,96c (20 %) 

0,084 (1,6%) 
0,214 (0,3%) 

0,241 (3,7%) 

0,55 (0,07%) 

0,239 
0,300 

(47 %) 
(3,2%) 

0,040 (2 %) 
0,727 (7 %) 

0,511 (23 %) 
0,583 ( 8 6 %) 
0,860 (12 %) 
2,614 (100%) 
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FIG. 4 . 5 A R R A N J O E X P E R I M E N T A L I 

I-AlVO OE TRITIOi t- REFRIGERAÇÃO do ALVO 

3-AMOSTRA OE TMÔ  i 4- ftlXE DE OEOTEROMS 

16. 4 . 6 A R R A N J O E X P E R I M E N T A L I I 

I-ALVO DC TRiTiO', í* REFRIGERAÇÃO DO ALVO 
3-AMOSTRA DE THOj i*- «IXE « DEUTEftONS 
34>LACA OE PARAFINA 
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Os neutrons , ao colidirem com os átomos da parafina , 

perdem parte da sua energia moderando-se e tornam-se assim suscetíveis 

ã captura por parte do t ó r i o . Portanto neste arranjo ocorre captura e 

f i s são , sendo o espectro dele resultante devido ao decaimento do Th-233 

e aos produtos de fissão produzidos. 

Em ambos os arranjos fixou-se o l imi te in fe r io r do ana­

l isador na altura de 100 KeV, a fim de minimizar o e f e i t o do ruido nas 

contagens. 

Comparando o espectro t í p i co do Th-233 com aqueles ob t i ­

dos nas fases I e I I , pode-se determinar os fotopicos devido ã captura. 

Através do espectro de captura pode-se determinar o número total de 

capturas ocorridas e a atividade absoluta, que é obtida somando-se as 

contagens sob o fo topico . Deve-se conhecer , então, a e f ic iênc ia do de 

te tor e as característ icas de decaimento do isótopo ativado. A conta -

gem é então corrigida por um fator que leva em consideração a e f i c i ênc ia 

do detetor , a fotofração e a geometria. 

4.6 - Determinação das taxas de captura 

Há muitos métodos para se determinar a taxa de captura -

do Th-232. Neste ítem são abordadas algumas técnicas que poderão ser aplj 

cadas quando da realização das experiências no conjunto subcrít ico pro,~ 

prosto. 
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As amostras de tó r io são irradiadas pelo fluxo de nêu 

trons rápidos e detectam-se as radiações y emitidas pelas amostras. 

0 que di fere entre os métodos é o meio em que a atividade absoluta da 

amostra é determinada e a fonte de calibração ut i l izada . 

- 19 método 

Após i r radiar a amostra mede-se a atividade do Th-233 

formado pela captura de nêutrons pelo Th-232. Este método Ó muito em­

pregado na determinação das secções de choque de captura do Th- 232 -

nas regiões de nêutrons de energia térmica e epitérmica. 0 método po­

de ser aplicado também na região de nêutrons rápidos, mas não se obtém 

a precisão necessária em virtude da atividade dos produtos de fissão 

presentes, que dificultam a distinção dos gamas provenientes do decai­

mento do Th-233. Esta interferência e acentuada devido ao baixo valor 

das secções de choque de captura para nêutrons rápidos, apresentado pe_ 

lo t ó r i o , assim a atividade induzida Ó pequena. 

Neste método deve-se conhecer com exatidão a e f i c i ênc ia 

do dete tor , a intensidade do raio y emitido e a e f ic iênc ia do sistema 

de contagem, de modo a se fazer correções na contagem obtida, deter_ 

minando-se assim a atividade do Th-233 e consequentemente a taxa de ca£ 

tura do Th-232. 

- 29 método 

Um meio de eliminar a influência dos produtos de fissão 
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rápida Ó a separação química dos mesmos, após a irradiação da amostra. Es­

te processo, entretanto, apresenta a desvantagem da destruição da amostra 

e , além disso, devido ao longo tempo gasto no processo químico, a a t iv ida­

de do Th-233 torna-se praticamente nula por sua curta meia vida. Neste ca_ 

so considera-se a medida da atividade do Pa-233 ( formado por decaimento 

6 do Th-233). Entretanto por sua longa meia vida, obter-se-ia atividade 

pequena e portanto, o tempo necessário para a saturação seria grande, im -

pliçando em longo tempo de bombardeamento. 

- 39 método 

massa da amostra e a e f i c iênc ia do detetor Ó d i f í c i l ; para tanto o método 

de irradiação num fluxo térmico ê comumente empregado. Neste processo amos 

tras iguais de tó r io são irradiadas por fluxo de neutrons térmicos e rápi­

dos. 

mica são bem definidas e conhecidas. Conhecendo-se absolutamente o fluxo -

térmico tem-se: 

0 problema de cal ibração, que envolve a determinação da 

As secções de choque de captura do Th-232, na região tê_r 

Ci = 

e 
Nn = 

onde: Cn = contagem da radiação gama emitida pela amostra a t i ­

vada; 

(ISSTtTÜTO DE E N E R G I A ATÔMICA 
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- 2 
(f>t = fluxo de neutrons térmicos conhecido (n/cm s ) 

Da amostra irradiada no fluxo rápido tem-se: 

C 2 " N 2 °cr*r 

C, 
N 2 = 

0 d> 
cr vr 

onde: 

= contagem da radiação gama emitida pela amostra ir­

radiada por fluxo rápido; 

cf>r = fluxo de neutrons rápidos; 

a c r = s e c Ç * * ° ^ e c n o ( l u e de captura na região rápida; 

Ng = número de átomos da amostra; 

sendo que a e * não são determinados, 
cr • 

Da condição de que as amostras sejam iguais , tem-se: 

donde: 

N l • N 2 

determinando assim, 

°ct * t a c r *r 

C 2 
° c r h = — h act 

L l 

a t = secção de choque de captura na região térmica (cm ) 

N-j = número de átomos da amostra. 

2 
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e sendo V o volume das amostras consideradas, implica : 

g c r *r; _ C 2 Vct 
V C ] V 

Obtém-se desta maneira a taxa de captura dos nêutrons rápidos na amostra 

e o fluxo de nêutrons térmicos ê ut i l izado como fonte calibradora do dete­

tor . 

- 49 método 

Um outro método seria aquele u t i l izado para determinar 

absolutamente a taxa de captura do U-238 /28 / . 0 pr incípio é baseado no fa 

to de que os isótopos Am-243 e U-239 decaem para o isótopo Np-239, e que 

a taxa de desintegração a do Am-243 Ó determinada absolutamente. Assim a 

e f i c iênc ia do detetor e ajustada em relação ã fonte Am-243. 

Se este método fosse ut i l izado para o caso do Th-232, a 

fonte a ser considerada seria o isótopo Np-237, que decai para Pa-233 por 

emissão a . Enquanto que o Th-233, por outro lado, também decai para Pa-233 

por emissão B" conforme o esquema da Figura 4.7. 

A atividade absoluta do Pa-233 pode ser medida usándo­

se uma fonte de Np-237 , da seguinte maneira: obtém-se a atividade absolu­

ta da fonte Np-237 pela técnica de contagem alfa em baixa e f i c i ênc ia geomé 

t r ica e , calcula-se então a atividade absoluta do Pa-233 presente na fonte, 

pois este isótopo encontra-se em equ i l í b r io secular com Np-233. 
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Medindo-se os ra ios gama emitidos no decaimento do 

P a-233 formado , a contagem Cy obtida Ó relacionada com a at iv idade do 

Pa-233 por: 

Cy = E A(233) 

onde 
E = fa tor de ca l ib ração; 

A(233) = at iv idade absoluta do Pa-233. 

Conhecida a at iv idade A(233) pode-se determinar o f a ­

tor de ca l ibração E. 

Tomando-se agora amostras de t o r i o e i r radiando-as no 

f l u x o de nêutrons rápidos obtém-se o espectro de decaimento do Pa-233. 

A contagem Cy dos y emitidos fornecerá a at iv idade do Pa-233 . Ass im, 

C Y = E A(233) 

Como se u t i l i z o u o mesmo detetor , manteve-se a mesma 

geometria e contou-se o gama de mesma energia que no caso do Np-237, o 

fa tor de cal ibração E 5 a mesma em ambos c a s o , deste modo: 

A(233) = C y / E 

Determinada a at iv idade do Pa-233 , obtém-se a taxa de captura do Th-232. 

0 isótopo Np-237 foi u t i l i zado assim como uma fonte de 

referência para a ca l ibração do detetor. 

IMST1TUTO D E ENERGIA ATÔMICA 
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O problema pr incipal na determinação das taxas de 

captura do t ó r i o , na região de a l t a s e n e r g i a s , é encontrar uma técnica 

adequada que minimize a in f luenc ia dos ra ios y provenientes dos pro 

dutos de f i s s ã o . 



42 

5. RESULTADOS 

Neste capitulo analisam-se os resultados dos cálcu­

los teóricos e das medidas experimentais. 

5.1 - Resultado dos cálculos 

Os resultados obtidos pela aplicação do método de 

calculo descrito no capítulo 3 são apresentados e analisados. Foca­

l i z a - s e a distr ibuição espacial das taxas de f issão e de captura do 

tó r io e a variação do espectro de neutrons em função da posição no 

sistema. 

5.1.1 - Taxas de reação 

Os cálculos das taxas de captura e de f issão foram -

fe i tos considerando amostras de t ó r io colocadas em diferentes pontos 

do sistema ao longo do eixo ax ia l . 

Numa comparação entre as curvas que apresenta a d is ­

tribuição espacial das taxas de captura e de fissão ( F i g . 5 . 1 ) , nota-

se que as fissões superam as capturas, evidenciando assim o predomí­

nio de neutrons de alta energia em todo o sistema. 

A absorção de neutrons rápidos pelo oxigênio e signj_ 

f i can te , uma vez que este elemento apresenta uma alta secção de cho 

que de captura até energia da ordem de 3,7 MeV. Seu valor ê compará­

vel a do t ó r i o e i s to explica a grande diferença entre as curvas da 
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da taxa de captura do tó r io e do oxido de tõYio ( F i g . 5 . 2 ) 

5.1,2 - Espectros 

A Figura 5,3 mostra a variação do espectro de nêjj 

trons em função da posição rio sistema e na Figura 5.4 destacam-se 

os espectros para algums posições. Tomou-se o espectro de neutrons 

na interface caroço-envoltÓrio ( de tó r io metálico) do reator pro 

tõ t ipo GCFR de 300 MWe e este espectro foi comparado com os espec 

tros do sistema subcrTtico estudado. Dentro os últimos, o que 

mais se assemelha com o primeiro è" o referente ao ponto situado a 

50 cm da fonte ( Fig . 5 . 5 ) . Conclui-se que nas demais posições os 

espectros são mais duros ( o sistema em questão , deste modo, re -

presentaria perfeitamente um sistema rápido) . Para simular o envo^ 

tó r io do GCFR e necessário colocar entre a fonte e o sistema , um 

moderador de neutrons (agua, carbono, parafina, e t c . ) de modo que 

o espectro i n i c i a l do conjunto subcrTtico seja igual ao do interfa 

ce caroço-envoltorio do reator. Por outro lado , pode-se colocar um 

conversor, como IK^ natural, onde o espectro devido aos neutrons -

produzidos na fissão rápida do urânio se apresenta mais mole . 

Um outro aspecto foi analisado, 0 material ThOg e 

extremamente higroscopico, portanto para eliminar a umidade subme -

te-se o material a um aquecimento 5 temperatura de 110°C. Mesmo as­

sim, devido ã sua alta higroscopicidade o material poderá ainda, por 

ocasião da experiência, apresentar percentuais de umidade s igni f ica 

t i vos. Para v e r i f i c a r esse e f e i t o foram estudados diferentes casos 

liSTITUTO DE ENERGIA ATÔMICA 
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considerando W/o, 5% e 1% de umidade. Os espectros assim obtidos são 

apresentados na Figura 5.6 e se referem a posição 25 cm da fonte . 

Pelo fato de o hidrogênio ser um bom moderador, o espectro amolece a 

medida que a umidade aumenta., portanto precauções devem ser tomadas 

no sentido de que a. amostra em uso e o sistema não apresentem "exces 

siva" umidade quando da realização de uma experiência. 

5.1.3 - Estimativa do numero de contagens 

Uma vez conhecido o modo de decaimento do Th-233,ve­

r i f i c a - s e se o fluxo da fonte de neutrons ut i l izado e suficientemeji 

te a l to para que se obtenham as medidas experimentais desejadas. Faz-

se portanto uma estimativa do número de contagens a par t i r das ta -

xas de captura calculadas. Este calculo foi f e i t o considerando: 

- tempo de irradiação: 1 hora 

- tempo de contagem : 1 hora 

3 

- volume da amostra irradiada:0,23 cm 

- distância amostra-detetor: 0,1 cm 

- energia do fotopico medido: 459 KeV 

- percentagem do raio gama de 

459 KeV que provem do decai_ 

mento do Th-233 : 1 % 

- detetor u t i l izado : Ge(Li ) 

- e f ic iênc ia do reator: 19% 

.««• í iTi iTA nc PMPRfílA ATÔMICA 
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3 

cap./cm s e o calculo do numero de contagens para a amostra 

3 -

nesta posição foi 2,354 x 10 , que e um valor perfeitamente men_ 

suravel. Nos valores calculados e nas contagens muitos fatores 

de erro devem ser considerados para estimar a incerteza nestas -

medidas. 

5.2 - Erros 

5.2.1 - Erros nos cálculos 

As incertezas dos resultados nos cálculos de rea_ 

tores provêm em geral do método de calculo aplicado e das cons -

tantes nucleares u t i l izadas . Dado o desenvolvimento atual dos m£ 

todos de cálculo e do avanço no sistema de computação, as incer­

tezas dos resultados provem quase que exclusivamente das constan_ 

tes nucleares. Principalmente na faixa de energia do espectro do 

reator rápido , de 100 eV a 10 MeV , os valores das secções de 

choque do Th-232 não são bem conhecidas e determinadas. 

Davey / 7 / mostra como os valores da secção de cho 

que de captura do U-238 variam de autor para autor, Estas d i fe -

renças provêm dos diferentes métodos experimentais, empregados e 

do padrão tomado, já que as medidas absolutas são muito d i f í c e i s 

de serem real izadas, e em geral são determinadas em relação a um 

padrão . Por outro lado, uma pesquisa em 1969 /15/ revelou que a 

incerteza na secção de choque de captura do Th-232 e U-238, no in_ 

3 

Pela Tabela 3.3 , a 50 cm s tem-se 1,49 x 10 
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tervalo de energia de 100 eV a 100 KeV, era aproximadamente 

+ 25%. As secções de choque do U-238 foram recentemente atualj_ 

zadas, o mesmo não tendo ainda acontecido com as secções de 

choque do Th-232 . As avaliações mais recentes evidenciam d i ­

ferenças de 2% a 10% na determinação das secções de choque de 

captura do U-238 na faixa de energia compreendida entre 1 KeV 

a 100 KeV ( Tabela 5 . 1 ) . 

Estas incertezas nas constantes nucleares, por 

sua vez , induzem outras incertezas nos cálculos dos parâmetros 

de reatores ( Tabela 5 . 2 ) . Assim, para os cálculos de projetos 

de reatores , o problema principal e obter dados mais precisos -

das secções de choque. Com esta f inalidade foram criadas biblio_ 

tecas de secções de choque, onde os dados mais recentes são co­

letados e comparados, 

A medida que os métodos experimentais evoluem e 

a aparelhagem torna-se mais sof i s t icada , espera-se obter melho -

res resultados. 

5.2.2 - Erros nas medidas experimentais 

Varias fontes de erros devem ser consideradas nas 

medidas obtidas experimentalmente. Assim tem-se: 

variação do fluxo 

A atividade induzida nas amostras deve ser corri -

gida para a variação do fluxo de niutrons durante a irradiação ; 

a correção deve ser f e i t a usando um monitor de f luxo. 
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Variação no sistema de contagem 

A variação no ganho do sistema ocorre pr incipal­

mente devido a variação de temperatura e a variação de tensão 

de alimentação. 

minimizadas pelo uso de es tabi l izador de tensão para todo 

0 sistema ; as variações de temperatura do ambiente são con­

troladas pelos aparelhos condicionadores de ar. Mas mesmo com to 

dos esses cuidados , verificam-se variações ao longo do tempo e 

1 d i fTc ie l estimar o erro produzido . Assim, a irradiação e 

a contagem devem ser repetidas em intervalos de tempo convenien­

tes , de modo a c o r r i g i r os e fe i tos de variações eventuais ocorridos 

no ganho. 

As variações devidas a tensão de alimentação são 

- Flutuação es t a t í s t i ca das contagens 

A emissão da radiação e sua detecção têm um caráter 

e s t a t i s t i co , obedecendo a distr ibuição binominal. 

0 desvio padrão medio pode ser calculado pela ex 

pressão: 

onde n e o valor medio das contagens. 



54 

Tabela 5 . 1 - Diferentes valores das secções de choque de captura 
do U-238 para neutrons de 30 KeV de energia / 9 / 

a ( n , Y ) Autores 

556 + 56 Macklin e t al ( 1 9 5 7 ) 

376 + 77 Hanna & Rose ( 1 9 5 9 ) 

461 + 46 Bilpuch et al ( 1 9 6 0 ) 

473 + 47 Gibbons e t al ( 1 9 6 1 ) 

470 + 38 de Saussure e t al ( 1 9 6 2 ) 

507 + 51 Macklin e t al ( 1 9 6 3 ) 

394 + 85 Berguist ( 1 9 6 3 ) 

422 + 34 Belonova ( 1 9 6 6 ) 

540 + 60 Miessner and Aray ( 1 9 6 6 ) 

479 + 1 4 Menroleve and Poenitz ( 1 9 6 8 ) 

467 + 18 Poenitz ( 1 9 6 8 ) 

4 1 8 + 29 Moxon ( 1 9 6 9 ) 

463 + 23 Friesenhahn e t al ( 1 9 7 0 ) 

5 2 8 + 30 de Saussure e t al ( 1 9 7 3 ) 

Tabela 5 . 2 - Incertezas nos principais parâmetros do reator rá­
pido de potência devido incerteza nas constantes 
nucleares 7 1 5 / 

Parâmetros Incerteza ( % ) 

Massa fTssi l no reator 8 

Taxa de regeneração 0 , 1 

Coeficiente Doppler 20 

Reatividade das barras de controle 1 5 

Fator de Forma 5 
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5.3 - Resultados experimentais 

Foram obtidos espectros de raios gama com o dete­

tor Ge ( L i ) a par t i r de amostras de Th0 2 irradiadas por neutrons . 

Dois arranjos foram montados, como foi descrito no capitulo 4 , pa_ 

ra se obter dois espectros; um devido aos produtos de fissão do 

tor i0-232, produzidos pelo bombardeamento por neutrons de 14 MeV, 

e outro devido ao decaimento do Th-233. Em ambos os casos as amos_ 

tras foram irradiadas durante 30 minutos. 

Comparando estes dois espectros (F ig . 5.7) verifi_ 

ca-se o e f e i t o dos produtos de fissão no espectro de Th-233. Alem 

desta interferência deve-se levar em conta, a influencia da ativj_ 

dade dos elementos formados no processo de decaimento natural do 

Th-232 ( Fig. 4.4 e 5 . 8 ) . 

0 espectro de raios gama padrão do Th-233 (F ig . 

5.9) ê obtido irradiando a amostra por um al to fluxo de neutrons 

térmicos. Comparando os três espectros conclui-se que do espec -

tro de captura pode-se dis t inguir apenas o fotopico correspondeji 

te a 459 KeV de energia, sendo os demais mascarados pelos y emiti 

dos pelos produtos de f issão e pelos descendentes do t o r i o . 

Os raios gama mais importantes dos espectros obti_ 

dos e os respectivos isótopos emissores estão l is tados na Tabela 

. 5 .3 . 
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Tabela 5.3 - Raios gama mais importantes emitidos pela 

amostra de Th0o irradiada 

Pico Energ ia (KeV) Isótopo emissor 

1 239 Pb-212 

2 357 P. f . 

3 459 Th-233 

4 511 Tl-208 

5 583 Tl-208 

6 640 P. f . 

7 727 B i - 2 1 2 

8 845 P. f . 

9 881 P . f . 

10 894 P . f . 

11 1010 P. f . 

12 1039 P. f . 

13 1248 P. f . 

14 1382 P . f . 

15 1435 P . f . 
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6, CONCLUSÕES E COMENTÁRIOS 

Os resultados obtidos neste estudo preliminar pe£ 

mi tem concluir que e viável a construção de um conjunto subcnt ico 

rápido com os recursos do IEA. 0 acelerador Van de Graaff mostrou -

se uma fonte potencial de neutrons e a sua intensidade de 10^°n/s 

e suficiente para a realização das experiências. 

Por outro lado, o detetor Ge(Li ) permite identir 

f i ca r o fotopico principal de 459 KeV de energia do espectro de 

decaimento do Th-233, apesar das interferências das linhas espec -

t ra is provenientes dos y dos produtos de f issão rápida , e dos 

descendentes do t ó r i o . Assim, para obter melhores resultados surge 

a necessidade de se eliminar o mais possível os produtos de decai­

mento natural do t ó r io presentes na amostra, antes de submete - la 

ao bombardeamento , especialmente se o composto de t ó r io ja foi -

preparado há muito tempo. Quanto aos produtos de fissão deve- se 

escolher, para a medida da taxa de captura, uma técnica que minimize 

a sua influência. 

0 espectro de raios gama pode s e r otimizado aumen­

tando- se a resolução do detetor. Is to e conseguido aperfeiçoando-se 

o arranjo experimental, como por exemplo, colocando-se o detetor e 

o analisador mui t i canal mais próximos entre s i . 

Conclui-se que a construção do sistema subcnt ico 

proposto permitira a realização de experiências onde dados sobre as 
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propriedades do t ó r i o na região de neutrons de a l t a energia s e ­

rão obt idos . 

Este conjunto representa de modo conveniente um 

sistema rápido. Portanto, para que ele possa s imular a região do en 

vol tÕr io do reator GCFR, deve-se amolecer o espectro da fonte de 

neutrons, de maneira a se assemelhar ao espectro da interface caro-

ço-envol tór io do reator. I s t o e obtido colocando-se entre a fonte e 

o conjunto uma região de moderador ou uma placa conversora de 

urânio natura l . 

«tSTlTUTO DE ENERGIA ATOMIC* 
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ANEXO A - PROPRIEDADES NEUTRONI CAS DO U-233 

U-233 , pelas suas caracter ís t icas f í s i c a s , e o 

melhor combustível para os reatores térmicos comparado com U-235 

e Pu-239, mas infelizmente não se encontra naturalmente na crosta 

t e r res t re . A sua produção provem do Th-232 , pela captura de neu -

trons, da seguinte maneira: 

Th-232(n,Y)Th"233 — ^ — - * Pa-233 — ^ *• U-233 
22,3 min 27,4 d 

As caracter ís t icas relevantes do U-233 nos reato­

res térmicos são: 

- a l to valor do fa tor de regeneração (n ) . 

A absorção térmica em U-233 produz mais neutrons 

por neutron absorvido, do que a correspondente absorção em Pu-239 ou 

U-235, resultando em uma maior razão de conversão . A Tabela A . l mos_ 

tra os valores do n para vários isótopos f í s s e i s . 

- Secção de choque de f issão 

U-233 apresenta uma grande secção de choque na re­

gião de neutrons térmicos, implicando maior taxa de f i s são , e conse­

quentemente geração de mais calor . 
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Tabela A . l - Valores de n para isótopos f ïsse i .s / 32 / 

Espectros de neutrons U-233 U-236 Pu-239 

Termi cos 2,28 2,07 2,07 

Rapi dos 2,64 2,45 3,03 

Na Figura A . l são dadas as secções de choque 

f i s s ã o dos isótopos f î s s e i s mais importantes. 
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Â l ~ Secções da choque de fissão dos isótopos f í sse is 
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ANEXO 8 - TEOR DAS IMPUREZAS CONTIDAS NO ThOCQ3 75/ 

Elementos ppm 

Mn 1,6 

B 4,5 

Mg 4,5 

Cr 5,0 

Sn 0,1 

Al 5,0 

Ni 5,0 

Mo 10,0 

Y 50,0 

Cu 0,1 

Cd 0 ,3 

Zn 50,0 

Gd 13,0 

Eu 1,1 
La 93,0 

Nd 273,0 

Pr 97,0 

Ce 558,0 

Sm 69,0 

Yb 1,3 
Tb n.d 

Dy 15,0 

Ho 10,0 



ANEXO C - ESTRUTURA DOS GRUPOS DE ENERGIA 

1 1,50 x 10? 
2 6,06 x 10* 
3 3,68 x 106 
4 2,23 x 106 
5 1,35 x 106 
6 8,21 x 105 

.7 4,98 x 105 

8 3,69 x 105 
9 3,02 x 105 

10 1,83 x 105 

11 1,11 x 105 

12 6,74 x 104 
13 4,09 x 104 

14 2,48 x 104 
15 1,93 x 104 
16 1,50 x 10* 
17 9,12 x 103 
18 5,53 x 103 
19 3,35 x 103 
20 2,61 x 103 
21 2,03 x 103 
22 1,58 x 103 

23 1,23 x 103 
24 7,48 x ioz 
25 4,54 x 102 
26 2,75 x 102 
27 1,30 x 102 

28 6,14 x íoi 
29 1,86 x íoi 
30 6,55 x 10-1 

Grupos Limite super ior de energia (eV) 
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ANEXO D - MÉTODO DE ANALISE POR ATIVAÇÃO 

O método de aná l ise por at ivação e uma técnica nu­

c lear onde a amostra e at ivada por bombardeamento de neutrons. Os 

ra ios gama provenientes das amostras at ivadas são medidos para ob -

ter o espectro gama, e este espectro e então u t i l i zado para identif i_ 

car os elementos na amostra bem como medir a concentração destes ele 

mentos. 

Este método apresenta var ias vantagens , t a i s como: 

- e apl icável para a maioria das amostras , l í q u i ­

das ou s o l i d a s ; 

- amostras de vár ios tamanhos (mg a kg) são p o s s í ­

v e i s ; 

- a l t a s e n s i b i l i d a d e para a maioria dos elementos; 

- ê uma aná l i se não dest ru t iva . 

A ana l ise envolve reação na qual neutrons são cap­

turados pelos isótopos da amostra e o subsequente decaimento do mes­

mo, assim tem-se: 

A + n A * + Y 

onde: 

A = nuclídeos da amostra 

n = neutrons capturados por A para produzir A* 

A*= núcleo instável , produto da captura de 

neutrons 
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Y = radiação Y emitida. 

A maioria dos produtos de ativação decaem por emissão 

de partículas beta, acompanhados por emissão gama. 

A radiação gama exige energias discretas , caracterís­

t icas de cada produto de ativação. Assim a espectrometria de raios ga_ 

ma e uti l izada para iden t i f i ca r diferentes elementos. 

Dois tipos de detetores são em geral usados na espec­

trometria de raios gama para a análise por ativação ; detetor de 

c int i lação como o Iodeto de sódio ativado com Tal io , N a l ( T l ) , e o 

detetor de estado sol ido como Germanio dopado de L í t i o , G e ( L i ) . As 

duas característ icas espectrometricas de mais interesse são a e f i -

ciência da contagem e a resolução da energia. Efic iência da contagem 

e a fração de raios gama de interesse que são contados. Resolução e 

a largura do intervalo de energia sobre o qual a contagem é f e i t a , 

portanto quanto melhor a resolução, maior capacidade indica de dis_ 

t inguir as energias. Alta e f i c i ênc ia e alta resolução são desejados , 

mas na prática é impossível. N a l ( T l ) apresenta e f i c i ênc ia re la t iva ­

mente al ta e baixa resolução enquanto que Ge(Li ) tem baixa e f i c i ê n ­

cia e alta resolução. Portanto, dependendo da finalidade do estudo uti 

l i z a - se N a l ( T l ) ou G e ( L i ) . 

A sensibilidade da análise por ativação é proporcional 

ao fluxo de neutrons usado para irradiação. Três fontes são em geral 

usadas: o reator» o acelerador de partículas ou isótopo rad ia t ivo . 

INSTITUTO DE ENÜftiÃ AftMKI 
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D - 1 - Equação da ativação 

A equação básica que rege o processo de ativação da 

amostra ê": 

~ = N <f>(t) - AN* ( 1 ) 
dt 

o n c * e N* = número de átomos ativados da amostra 

N = número de átomos alvo na amostra 

t = tempo ( s e g . ) 

-24 2 
o = secção de choque microscópica (barn = 10 c m ) 

- - -2 1 
<t>(t) = fluxo de neutrons (neutron. cm . s " ' ) 

T l / 2 = meia vida do isótopo. 

A solução da equação (1 ) , durante a ativação , para 

o fluxo independente do tempo è": 

A = N o $ ( 1 - e " X t i ) 1 ( 2 ) 

onde 

A = XN* = atividade da amostra (desintegração por 

segundo) 

t.. = tempo de irradiação . 

A atividade da amostra, assim, cresce assintõticamerj_ 

te para o valor Na<|>, que e chamada de atividade de saturação. 
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D.2 - Aplicação 

0 método de ativação e um dos meios mais simples e 

mais usados modos de medir secção de choque de captura. Entre as 

suas vantagens estã a possibilidade de medir secção de choque de 

isótopos individuais , mas a apl icabil idade do método e7 todavia, 

limitada pelos isótopos a serem ativados. 

A experiência consiste em expor a amostra em um tlu 

xo de nêutrons <j> e contar os eventos R correspondentes i cap­

tura ocorrida. A equação usada para determinar a secção de choque 

e : 

a = R / N<|> 

onde 

o = secção de choque microscópica de captura 

cf) = fluxo de nêutrons 

R = taxa de captura 

N = numero de átomos da amostra 

A medida e considerada absoluta se a taxa de captura 

e o fluxo de nêutrons forem determinados absolutamente; r e l a t i va , se 

for determinada relativamente a outra secção de choque padrão. 

A Figura D.l mostra o esquema do método de análise -

por ativação. 
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Neutrons 

Amostra 

(sol ida ou líquida 

Y 

N a l ( T l ) ou Ge(Li ) 

( detetor ) 

Ident if icação do elemento 

ou 

concentração dos elementos 

Esquema do método de analise por ativação 

INSTITUTO DE ENERGIA ATOKWJA 
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ANEXO E - ESQUEMA DE DECAIMENTO BO T h - 233 / 26 / . 
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ANEXO F - RELAÇÃO DOS EQUIPAMENTOS UTILIZADOS NA EXPERIÊNCIA 

- Acelerador de partículas carregadas Van de Graaff 

Modelo PN-400 da High Voltage Engineering Corpora­

t ion. 

- Detetor de estado sol ido Ge(Li) 

Serie 7000 da Canberra Industries , Inc. 

- Fonte alimentadora do pre-amplificador 

Modelo 435 A da ORTEC Incorporated . 

- Pré-ampli ficador 

Modelo 970 da Canberra Industries , Inc. 

- Fonte de alta tensão 

Modelo 456 da ORTEC Incorporated. 

- Analisador Multicanal com 4096 canais 

Modelo 8100 da Canberra Industries, Inc. 

- Perfuradora de f i t a de papel 

Modelo 420 da Tal ly Corporation. 

Sistema de aquisição de dados 

Modelo 2116 C da Hewlett Packard. 

- Registrador de gráficos 

Modelo 7200 A da Hewlett Packard 
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