NANAMI  KOSAKA

ESTUDC DA VIABILIDADE NEUTRONICA DE UM CONJUNTO SUBCRITICO DE TORIO

Orientador: Prof. Dr. Willem Jan Oosterkamp

Dissertagao apresentada a Esco
la Politécnica da Universidade
de Sao Paulo, para obtengac do
titulo de Mestre em Cien-

cias e Tecnologia Nucleares.

Sao Paulo, 1976

INSTITUTO DE EMERGIA ATOMICA



A meus pais



AGRADECIMENTOS

Ao Prof. Dr. Willem Jan Oosterkamp, pela eficiente orien-

tagao que permitiu a elaboracao deste trabalho.

Ro Prof. Eng. Pedro Bento de Camargo, Coordenador Geral da

Engenharia Nuclear, pelo apoio recebido.

Ao Prof. Dr. Yoshiyuti Hukai, pelo importante papel que tem

desempenhado na nossa formagao.

Aos colegas da Coordenadoria de Engenharia Nuclear, pela co

1aboragio prestada.

Aos operadores e analistas da Coordenadoria de Processamen-

to de Dados, pela ajuda na execugao dos programas.

A Srta. Creusa Moreira Diniz, pelos servigos de datilogra-

fia.

Rs Coordenadorias de Engenharia Quimica e Metalurgia Nuclear

pelo fornecimento dos materiais e informagoes.

Ao Instituto de Energia Atomica, pelo apoio financeiro.



RESUMO

Neste trabalho e apresentado um estudo da viabili-
dade de construgao de um conjunto subcr1t1co de tor1o, utilizando so-

mente materiais e equipamentos disponiveis no IEA. Para tanto fo-
ram calculadas taxas de captura e de fissao do Th-232 e, pelos espec
tros de néutronslobtidos, verificou-se que sistema representa per-
feitamente um conjunto rapido onde poderao ser realizados estu-
dos experimentais sobre as propriedades do torio na regiao de

neutrons rapidos.

Pelos resultados obtidos, conclui-se que a cons-
trugao do conjunto subcritico de torio € viavel, dentro das condi-
g0es de contorno consideradas e, observasse que com pequenas mo_
dificagoes poder-se-a tambeém simular a regiao do envoltorio = do

reator G CF R,

IBSTITUTO DE ENERGIA ATOMICA



1.

INDICE

INTRODUGAQ. v voovvcnonsconcaoscsancacanasansoscsscoccsssse

1.7 = Prefacio. . oo vreeeoncnosocnacacs

1.2 -

Estudos anteriores,.....cvecevoss

4« o3 e 8 cCCC E€G0C S @D

oooooooooooooooooo

1.3 - Objetivo e justificativa do trabalho...............

2.1 -
2.2 ~

3.1 -
3.2 -
3.3 -
3.4

. PARTE

4.1
4.2
4.3 -
4.4 -
4.5 -
4.6

. MATERIAIS UTILIZADOS ...........ccovecee

Obtengao do material.............
Fontes de neutrons........coceees

. DESENVOLVIMENTO DOS CALCULOS...........

Influencia das impurezas.........
Preparacao das secgOes de choque.
Calculo dos parametros macroscopi
Programas utilizadoS.............

3.1 - XSDRN vovevenvennnss
3.4.2 - CITATION ..cevieroconnns

Esquema dos ¢calculoS..c.c.ceeenoss

EXPERIMENTAL ....vveiiiveccancons

Sistema de irradiacac............
Sistema de contagem..............
Sistema eletronico associado.....
Resolugao dos detetores..........
Arranjo experimental.......c.cceus
Determinacao das taxas de captura

aaaaaaaaaaaaaaaaaa

aaaaaaaaaaaaaaaaaa

oooooooooooooooooo

oooooooooooooooooo

oooooooooooooooooo
© 69 30 C ®0O s eR L S DD

COS.cooocoscacoans

aaaaaaaaaaaaaaaaaa

oooooooooooooooooo

oooooooooooooooooo

oooooooooooooooooo

oooooooooooooooooo

oooooooooooooooooo
92 0006e b CoeLec s O0a0d
ooooo ? 56 e0Ccc o0 se 0.
© 060G ec e ®uv00cu 8000 08
6 0o ®00co 86 MU 0T Qe 00

oooooooooooooooooo

22

22
23
25
27
29
34



INDICE (CONT.)

. RESULTADDS. ... coveveeooosoonsecosssoanosnsossoassss
5.1 - Resultados dos €alculoS..ceeocoecrocnnconnces

5.1.1- Taxas de reagad...cocecocevocs ceeeeces
5.1.2- ESPECtroS.cvcoerocnrrcocsaonscnanonscs
5.1.3- Estimativa do numero de contagens.....

5.2 = ErrOS uieeccoeccaonccsasceanassacsscaconcss .o
5.2.1= Errosnos CalCUTOS: cceececcrcronrcnncos

5.2.2- Erros nas medidas experimentais......
5.3 - Resultados ExperimentaiS...cccececncacaoosccca

6. CONCLUSEO E COMENTARIOS......ccocccoocooosasscons

ANEXO A

Propriedades neutronicas do U-233...........
ANEXO B
ANEXO C
ANEXO D

Teor das impurezas contidas em ThOCO3 eoecse

Estrutura dos grupos de energia.....ccocooce

Metodo de analise por ativaga.....co......

ANEXO E

Esquema de decaimento do Th-233 ............

ANEXO F

Relagao dos equipamentos utilizados na ex-
PEITENCTA o vvevsvroceosonnorocasnssoosoossas

REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS.....c.ovcocs. soceseasosonna

INSTITUTO DE ENERGIA ATOMICA

42

42

42

a4
49

51

51

52
55

60

62
65
66
67
72

73

74



E

2.1
3.1

3.2
4.1
4.2
4.3
4.4

- 4.5
4.6
4.7

5.1

5.2
5.3
5.4

5.5

5.6

LISTA DAS FIGURAS

Titulo pg

]

Linha da monazita -~ fluxograma 10

Representacao esquematica do conjunto

subcritico v
Esquema do desenvolvimento dos calculos 21
Componentes do sistema de irradiagéo 24
Diagrama de bloco do sistema eletronico 26
Pico para definigao de resolugao 28
Secgao de éhoque de captura e fissao do

Th-232 32
Arranjo experimental I 33
Arranjo experimental 11 33
Esquema de decaimento combinado do Th-233 v
e do Np-237 | 39

Distribuigao espacial das taxas de fissao
e captura do Th-232 no sistema sucritico 43

Taxas de capturas do Th-232 e do ThO2 a5
Espectro de néutrons no sistema subcritico 46

Espectros de neutrons no sistema subcritico
a 10,25 e 50 cm da fonte 47

Comparacao dos espectros de neutrons na in-
terface Carogo-Envoltorio do GCFR com o Con
junto Subcritico 3 50 cm da fonte. 48

Variacao do espectro de neutrons, a 25 cmda
fonte, com a umidade 50



NO

w

B oS - E-3 w’

LISTA DAS FIGURAS

Titulo pg
Linha da monazita - fluxograma 10
Representacao esquematica do conjunto
subcritico 17
Esquema do desenvolvimento dos calculos 21
Componentes do sistema de irradiagao 24
Diagrama de bloco do sistema eletronico 26
Pico para definigao de resolugao 28
Secgao de éhoque de captura e fissao do
Th-232 32
Arranjo experimental I 33
Arranjo experimental II 33
Esquema de decaimento combinado do Th-233 ,
e do Np-237 | 39

Distribuigao espacial das taxas de fissao
e captura do Th-232 no sistema sucritico 43

Taxas de capturas do Th-232 e do ThO2 45
Espectro de néutrons no sistema subcritico 46

Espectros de neutrons no sistema subcritico
a 10,25 e 50 cm da fonte 47

Comparacao dos espectros de neutrons na in-
terface Carogco-Envoltdrio do GCFR com o Con
junto Subcritico a 50 cm da fonte. 48

Variacao do espectro de neutrons, a 25 cmda
fonte, com a umidade 50



5.7

5.8

5.9

A1

0.1

Titulo

CURVA A - Espectro de raijos gama. dos
produtos de fissdo rapido
do Th-232 .,

CURVA B - Espectro de raios gama do

~ Th-233
Espectro de raios gama do Th-232 ndo
irradiado - , _
Espéétro de raios gama do Th-233 obti
doipé1a~irradiagio da amostra com neu
trons té@rmicos

Sec¢3esAde'ch6que de fissao dos isd -
topos fisseis '

Esquema do método de analise por ativa
cao

INSTITUTO DE ENERGIA ATOMICA

56

57

58

64

71



5.6

5.7

5.8

5.9

ERRATA

Na Tista das figuras houve a seguinte errata

Variacao do espectro de neutrons, a

Titulo

25 cm da fonte, com a umidade

CURVA A- Espectro de raios gama dos

Espectro de -raios gama do Th-232 nao

produtos de fissao rapido
do Th-232

irradiado

Espectro de raios gama do Th-233 obti
do pela irradiagao da amostra com neu

trons

termicos

Pg.

50

56

57

58

leia-se pg. 56

leia~se pg. 50

leia-se pg 58

leia-se pag 57



1. INTRODUGRO

1.1 - Prefacio

0 objétivo principal do programa de desenvo1vihen£o
dos reatores rapidos & obter uma fonte de poténcia capaz de satisfa
zer economicamente a crescente demanda de energia. Embora a reserva
mundial de uranio seja razoavelmente grande, o intenso ritmo de ins
talacao dos reatores termicos e, consequentémente 0 grande consumo
de uranio, faz com que suas reservas, com custo abaixo de U$10 /1b
de U308 se esgotem rapidamente° Deste modo o custo de combustTvei -
tende a crescer , tornando proibitiva a sua utilizagao para suprir
as necessidades de energia por longo tempo. Uma das solugoes propos
tas para este impasse e produzir o combustivel necessario por con-
versao do material fissil a partir do fertil. Desde que a produgao
de material fissil significa aumento da capacidade de producdo de
neutrons, que por seu turno podem ser utilizados para produzir mais
material fissil a partir do Uranio-238 (U-238) ou Torio-232(Th-232),
a conversao, portanto, € uma fonte renovavel de energia, sem encare

cer o custo da exploracao do minerio.

0 reator que apresenta a propriedade de produzir ma
is isotopo fissil do que consumir (razao de conversao maior que 1),
através da conversao do material feértil em fissil, € o reator rapi-

do superconversor ("breeder"). Assim, o interesse por este tipo de



reator cresceu nesta Ultima década e pesquisas tem sido orientadas no

sentido do seu desenvolvimento e da sua otimizagao.

A producdo do material fissil & consequida envolven -
do-se o carogo do reator com um envoltorio ("blanket") de  material
fertil, onde a fungdo primaria desse envoltorio € utilizar efetivamen
te neutrons que escapam do caroco, para a conversao do material fer-

i1 em material fissil.

Dois ciclos principais sao atualmente pesquisados; ©

ciclo de torio e o ciclo de uranio, onde as reagoes envolvidas sao :

- ¢ciclo do torio

Th-232(n ,y)Th-233 —2—s Pa-233 —5 5 U-233
22,3 min 27,4 d

- ciclo do uranio

U-238(n,y)U~239 —L > Np-239 —B - py-239
23,5 min 2,3 d

Dentre estes dois ciclos, o que apresenta maior interes
se € o do torio, pelas razles que se seguem:

- producao do U-233

Dadas as suas propriedades neutronicas este isotopo e mais eficiente



do que U-235 oy Pu~239, guando usado em reatores termicos (Anexo A)
/31/. Isto impiica um maior rendimento da central considerada como

um todo &, da7, a sua importancia fundamentalmente economica.

- 0 torio metiéiice apresenta meihor estabilidade a irradiagdo  do

que o uranio /1%/.

- Conforme trabaihos publicados /18,21,33/, o U-233 terd valor de
mercado de 50% i 100% maior do que o Pu~239, por volta do fim des-

te seculo.

- Para o Brasii, cnde as reservas de uranio conhecidas sao escassas/
22/, & de grendes interesse a possibilidade do aproveitamentoc do to -
rio em reatoras. A nossa reserva de torio, a preco inferior a U$10/
1b de ThOzs gy ostimada, em dezembro de 1972, em 2.400 toneladss de
ThOZ; contudo , 25 fontes potenciais atingeﬁ 30.000 toneladas de
Thoz( medidas} ¢ 1,200,000 de Th()2 (estimadas } /23/.

Geralmente a utilizagdo do torio como matéria-prima
para a produgzo de combustivel fissil representa uma maneira real de
poupar as reserva: de uranio, aumentando assim efetivamente o volume
total do material Fissil disponivel em termos mundiais. Com a intro-
dugao comercial dos reatores rapidos superconversoras, preconizada pa
ra futuro prixime/33/, teremos a vantagem da introducao de um siste

ma que produz iais isotope fissil do que consome, fato este que esten

de mais a potensial capacidade de geragao energetica.

ASTITUTO DE ENERGIA ATOMICA



0 presente trabalho insere-se dentro do programa de
reatores rapidos que vem sendo desenvolvido pela Coordenadoria de
Engenharia Nurlear no tocante a utilizagdo do torio no envoltorio de

reator rapido do tips GOFR (Gas Cooled Fast Breeder Reactor ) .

1.2 - Estudos anteriores

3 primeira reator r§pide Suﬁercanversar experimental
foi conétru%de em 1949, Experimental Bresder Reactor I (EBR I} /19/.
Concomitantemente com o desenvolvimento dos reatefes rapidos, muitos
conjuntos criticos e suberiticos /4,6,13,30,32/ foram construides .
Sao essencialmente conjuntos de baixa poténcia usados para obter da
dos experimentais dos parametros neutronicos de reatores e compara -
los com as previsdes tedoricas /8/. Nestes experimentos foi dada maior
enfase a regiac do caroge do reator , pois esta @ mais critica do
que a regido de envoltdrio para o funcionamento do reator, e por esta
razao, poucas pesquisas foram realizadas sobre ¢ comportamente do en-
voltorio.

Mc Enhill e Weale /24/ apresentaram no iSem'%n“ério so
bre fTsica de reatores rapidos e intermedidrios', realizado em Viena,
em outubro_de 1967, um trabalho sobre medidas integrais experiméﬁfais~
nos sistemas rapidos de Pu, U e Th. Os resultados experimentais ob-
tidos nao foram comparados com os calculos e as taxas de reacao foram
integradas em todo o sistema. Por outro lado, Wood e Driscoll/33/ es

tudaram a utilizagao do Tth no envoltdrio de reatores do tipo LMFBR



(Liquid Metal Fast Breeder Reactor) do ponto de vista economico e
de desempenho do sistema. Muitos outros calculos foram realizados pa
ra verificar o comportamento do torio nos envoltorios; assim A

Faya /11/ faz analise da avaliacao neutronica dos envolitdrios de to-
rio metalico nos reatores rapidos refrigerados a gas, concluindo que
0 emprego do torio metalico em lugar do U0, traz maiores vantagens no

que se refere a producao de material fissil.

Sobre o comportamento térmico e mecanico do torio me
talico, S. Faya /12/ apresenta as distribuicOes de temperatura e
tensOes termicas no envoltorio, determinando assim o numero de ca -
nais de refrigeracao necessario no elemento de torio metalico. 0»mg
delo adotado em /11/ e /12/ foi um reator prototipo GCFR de 300 MwWe
projetado pela General Atomic. Oosterkamp /27/ faz um estudo neutrﬁ
nico comparativo entre diversos materiais férteis (U02, Th02, Th met),
materiais puramente refletivos (C, BeO, Ni) ou misturas de ambos
Para um reator de 1000 Mide foi demonstrada a economicidade na utili

zagao de ThO2°

Em calculo de reatores rapidos utilizam-se as secgoes
de choque fornecidas pelas bibliotecas de constantes nucleares, como,
por exemplo, ENDFB/III (Evaluation Nuclear Data File) compiladas pe-
1a Brookhaven Nationa]'Laboratory° Estas bibljotecas sac constituidas
por colegao das melhores informagGes obtidas sobre constantes nuclea-

res para todos os isotopos usados nos calcufos de reatores. Estes da-



dos foram exaustivamente testados através de medidas de parametros
integrais realizadas em experiencias em conjuntos criticos. Devido

ao pouco interesse demonstrado anteriormente pelo tOrio, uma vez que
0 uranio predominava em importancia, o numero de experiéncias rea-
lizadas com o intuito de se obter valores de secgoes de choque do
uranio € superior ao numero de experiéncias analogas em relagao ao
torio (praticamente inexistente). Este fato confere aos dados refe-
rentes as secgdes de choque de torioc, na regiao rapida(E>10 KeV),um
carater menos confiavel do que para o uranio. Dias/10/ faz uma ava-
liagao das secgoes de choque do Th-232 e U-233 usadas nos calculos

dos reatores rapidos.

Cerca de 30% da producao do material fissil ocorre -
no envoltorio e a previsao teBrfca dos parametros fisicos dessa re -
giao & mais dificil que a do carogo . Isto deve-se a grandes varia -
¢oes que ali ocorrem no espectro de neutrons em funcao da posigao.Em
vista disso iniciaram-se programas de construgao de conjuntos experi
mentais que simulassem o envoltorio do reator, possibilitando a de -
terminagao de parametros neutronicos. Por esta razdo, em 1968, foi
iniciada a construcao do conjunto subcritico denominado Blanket Test
Facility (BTF 1) /13/, no laboratdrio do Massachusetts Institute of
Technology (MIT), especificamente para simular um envoltorio de oxi-
do de uranio (UOZ) de reator demonstragao LMFBR. Em 1969 foram reali

zadas as primeiras experiencias . Dentro deste programa foram ainda



projetados e construidos outros conjuntos, todos considerando somen-
te U-238 como material fértil no envoltorio*. Rodrigues/28/ estuda a
viabilidade de construgdo de um conjunto critico térmico-rapido ( um
conjunto acionado por um carogo térmico cercado radialmente por i um
anel conversor, de neutrons teérmicos para neutrons rapidos, de tal
forma que simule um: carogo do reator rapido), com vista a futu-
ra aplicacao na uhidade critica (RPZ) a ser dnstalada na Coordenado

ria de Engenharia Nuclear (I E A ).

1.3 - Objetivo e justificativa do trabalho

Este trabalho consiste no estudo da viabilidade ngu
tronica de construgao de um conjunto subcritico contendo torio e acio
nado por uma fonte fixa de neutrons rapidos. As condic¢des basicas do
projeto sao que o conjunto deve apresentar geometria simples , baixo
custo e ser construido somente com materiais e equipamentos atualmen-

te disponiveis no Instituto de Energia Atomica.

* Na Alemanha /20/, desde 1960, grandes esforgos tem sido feitos no
sentido de desenvolver metodos tedricos e experimentais de modo a

prever mais realisticamente os parametros fisicos dos reatores ra-

pidos de potencia. Em 1966 foi construido o reater de potencia zero,

SNEAK, onde tiveram lugar varias experiencias utilizando U e Pu, vi
sando a determinacac de parametros neutronicos do reator, em vista

do projeto de construcao do reator prototipo SNR-300.

IRSTITUTO DE EMERGIA ATOMICA



0 trabalho esta dividido em duas fases:

- teorica , onde sao calculadas as taxas de reagao e o espectro de

neutrons.

- Experimental , onde se verifica a possibilidade de obter-se o es-

pectro gama proveniente do decaimento do Th-233.

A construcao do conjunto proposto permitira realizar
experiencia onde serao determinados parametros integrais de reatores
que apresentem envoltorio de torio, tais como, taxas de captura e fis
sao, espectros de neutrons, etc. Poder-se-a entdo testar as secgoes
de choque utilizadas em calculos de projetos de reatores rapidos e os

metodos empregados.



2. MATERIAIS UTILIZADOS

Neste capitulo descreve-se a disponibilidade e escolha

dos materiais usados nos calculos.

2.1 - Obtencao do material

A monazita, essencialmente um ortofosfato de torio e
de terras raras, continua sendo a principal fonte de torio. No Brasil, o
processamento da monazita esta sob a responsabilidade da Usina Santo Ama

ro (USAM), subordinada a Nuclebras.

Na linha da producao da USAM, o torio e o uranio sac
obtidos como subprodutos das terras raras, sendo que estas sao comerciali
zadas sob a forma de concentrados, metais, ligas e compostos. Os residuos
de torio e o diuranato de uranio produzidos s3o entregues-a Nuclebras que
os armazena, devido a seu interesse estratégico. A Figura 2.1 mostra as

fases do processamento de monazita e os seus produtos finais.

0 composto de uranio, sob a forma de diuranato de so-
dio ('Yellow cake'), Na,U,0,, € usado na fabricagao dc combustivel nu -
clear U0, ou U-metalico nas Coordenadorias de Engenharia Quimica e Meta-
Turgia Nuclear do IEA. A torta de torio disponivel (ThCO,) foi usada nes
te trabalho. Fazendo-se a caicinagao (T ~ 8009C), obtém-se o oxido de to

rio (eliminando-se portanto o carbono que se desprende na forma de COZ)
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que, embora esteja contaminado de terras raras e outros elementos (ana-

lise feita no Cap. 3) @ ainda viavel sua utilizacao.

Este trabalho baseou-se portanto em dados de- ThOCO3,
cujo teor de impureza & apresentado no Anexc B. Deve-se salientar contu-
do que, devido a modificagoes na linha de processamento da monazita, a
torta produzida atualmente contem um teor maior de impurezas, inclusive
diferindo na sua composicao. Entretanto este fato nao afetara no prosse-
guimento do trabalho pois a Coordenadoria de Engenharia Quimica do IEA
possui estocada uma quantidade apreciavel de ThOCO3 com antigo teor
Com entrada em funcionamento da usina piloto de purificacgo de torio no
IEA, previsto para o proximo ano , poder-se-a tambem contar com ThO, nu-

clearmente puro.

2.2 - Fontes de neutrons

A eficiencia das fontes de neutrons depende princi -
palmente da sua intensidade, porque a ativagao do nuclideo & proporcio -
nal ao tempo de irradiacac e ao fluxo de néutrons. Em relagao ao tempo de
irradiagao ha um certo limite, pois a atividade atinge a saturagao apro-

ximadamente apos 6 meias vidas do isotopo irradiado.

As fontes de neutrons atualmente disponiveis no IEA
sao

- Acelerador de particulas carregadas Van de Graaff de 400 KeV /1 / .

IESTITUTO DE ENERGIA ATOMICA
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0s neutrons sao produzidos na reacao deuteron-tritic e sao emitidos com
energia de 14 MeV, cuja intensidade & da ordem de 1010 neutrons por se -

gundo,

- Californio-252 73/,

Neutrons com energia média de 2,35 MeV sao emitidos no decaimento por fig
sao espontanea do Cf-252 . A intensidade de emiss@ao e da ordem de 2,31 x
1012 neutrons/s.g. 0 instituto de Energia Atomica adquiriu 350 ug de
Cf-252 em setembro de 1972, e a sua meia vida e de 2,65 anos, portanto de-
vido ao decaimento, a atividade atual (margo -1976) & da ordem de 40% da

atividade inicial ( 3,22 x 108 n/s.).
- Tubo de fluxos de neutrons do reator IEAR-T .

E essencialmente uma fonte de néutrons t&rmicos; o fluxo de neutrons ra

pidos @ baixissimo.

Dentre estes tres, escolheu-se o acelerador Van de

“Graaff principalmente pela alta intensidade de emissiao de neutrons.
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3. DESENVOLVIMENTO DOS CALCULOS

Neste capitulo € analisada a influencia das impurezas
contidas no ThO2 na absorcao de neéutrons e em seguida apresenta-se o me-
todo de calculo utilizado para determinar os parametros microscopicos e

macroscopicos.

3.1 - Influencia das impurezas

De posse do concentrado de torio, ThOCO, (oxicarbonato
de torio , grau técnico ) fornecido pela USAM, com o teor minimo de 80 %
de ThO,, procedeu-se a analise quantitativa da influencia das impurezas -
contidas em relacdo a absorcdo de neutrons. Se a absor¢do verificada por
parte das impurezas for muito grande, o material nao podera ser utilizado
nas experiéncias, uma vez que o importante & a absorgdo pelo torio. O car

bono nao foi considerado porque no processo de calcinagac o co, e libera

do atraveés da reacao

Sendo Ii e N; a integral de ressonancia do isotopo i

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

DI No I (em )

INSTITUTO DE ENERGIA ATOMICA



1&

onde I, € a seccao de choque macroscopica de absorcgao do isotopo 1.

Desprezou-se o efeito dos elementos que apresentas-
sem Zai/ EaTh menor que ?0-3 , uma vez que o seu poder de absorgao
de néutrons seria 1000 (mil) vezes menor que o do torio , e segundo os
calculos , ndo afeta o resuitado. Seguindo este critério observa-se na
Tabela 3.1, que somente o Lantanio ( La-139) e o Samario (Sm-150) se
encontram em condigoes de influir, podendo-se ignorar os demais elemen
tos neste calculo preliminar. A Tabela 3.2 mostra os isotopos utiliza-

dos nos calculos e suas respectivas densidades .

3.2 - Preparacao das seccoes de choque

Esta etapa consiste na preparacao das seccoes de cho
que de multigrupos com o auxilio do programa de transporte XSDRN. /17/.
A sua biblioteca contem dados de 191 isOtopos para 123 grupos de ener -

%ev 3 15 MeV, compilados da biblio

gia, abrangendo um intervalo de 10~
teca ENDFB/III. Estes dados referem-se a um sistema infinitamente di -

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

A presenca de nuclideos com seccoes de choque que
apresentem ressonancia , para uma ou mais reagdes, faz com que haja per
tubagao no espectro de neutrons. Assim sao determinadss secgOes de cho-
que efetivas usando camé dados de entrada uma descricao da geometria do
sistema, especificagOes de densidades de todos os isotopos componentes

e as condigbes de ressonancia.
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0 sistema em estudo apresenta uma distribuigao ho-
mogenea de ThOZ, com as densidades especificadas na Tabela 3.2. A geo-
metria & cilindrica e a fonte de neutrons & colocada em uma das  faces,
onde a emissao de neutrons € isotropica. Na Figura 3.1 pode-se visuali -

zar o sistema.

A preparacio das secgoes de chogue de multigrupos @

feita em trées fases, a saber:

- Calculo da ressonancia , onde sac calculados os parametros do grupo fi

no ( seccao de choque efetivaj.

- Calculo neutronico, onde sdo determinadas as estruturas finas do flu-

Xo.

- Calculo das constantes nucleares, onde s3do gerades parametros que ser-
virao como dados de entrada para os calculos postericres do reator, uti-

lizando o programa CITATION.

As duas primeiras fases sao efetuadas em 123 gru
pos de energia; na terceira fase ocorre a condensagao dos gru -
pos de energia onde, ponderados pelo espectro de neutrons da re -

giao , 0s 123 grupos sao reduzidos a 30 . ( Anexo C ).



Tabela 3.1 - Influéncia das impurezas na absor¢ao de neutrons

Impureza Integral de ressonancia /25/ Zia/zaTh
(barn )
Sm 1,40 x 10° 2,435 x 1073
La 1,22 x 10 1,048 x 1073
Dy 1,60 x 103 5,597 x 1077
B 3,41 x 10° 5,374 x 1074
Nd 4,50 x 10 3,227 x 1074
Ho 7,00 x 102 | 1,608 x 1074
Gd 3,90 x 102 1,222 x 107°
Ey 2,43 x 103 6,648 x 107°
Ce 3,00 x 10° 4,527 x 107°
Pr 1,41 x 10 3,678 x 107°
Mo 2,20 x 10! 8,689 x 1070
Zn 2,30 x 10° 6,665 x 1075
Yb 1,82 x 10 5,179 x 107°
Y 1,00 x 10° 2,136 x 1070
Cu 3,20 x 10° 1,908 x 107°
Mn 1,40 x 10 1,545 x 1076
Ni 2,20 x 10° 7,100 x 1077
Cr 1,70 x 10° 6,190 x 1077
Cd 4,00 x 10] 3,393 x 107/
Al 1,70 x 107 1,190 x 1077
Mg 3,80 x 1072 2,700 x 1078
Sn 8,50 x 10° 2,674 x 1078

INSTITUTO DE ENERGIA ATOMICA
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Tabela 3.2 - Densidade atomica dos isotopos
Isotopos | Densidade (at/barn cm )
Th-232 8,600 x 107>
0 -16 1,720 x 1072
La-139 1,854 x 107
Sm-150 1,271 x 1078

3.3 - Calculo dos parametros macroscopicos

Utilizando-se as secgoes de choque preparadas na fa-
se anterior como dados de entrada, foram calculados os parametros macros
copicos do sistema. Estes calculos foram feitos por intermédio do progra
ma de difusdo CITATION /14/ onde as equacOes de difusao sao resolvidas -

pelo. meétodo das diferencas finitas.

Fluxos de neutrons, taxas de captura e de fissao do
torio ( Tab, 3.3 ) foram determinados em varios pontos do sistema,
a fim de verificar a variagao destes parametros em relagao a distan -

cia da fonte.
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Tabela 3.3 - Taxas de captura e de fissao do torio

Distancia da fonte Taxa de Captura Taxa de fissao
(cm ) X cap/cm3 s ) (fissEo/cm3 5 )
2,5 1,251 x 104 1,021 x 10°
4 5
5,0 1,124 x 10 4,381 x 10
10,0 1,019 x 104 1,386 x 10°
20,0 8,301 x 10° 3,399 x 107
30,0 6,085 x 103 1,218 x 10
40,0 3,795 x 10° 5,106 x 10°
50,0 1,490 x 10° 2,848 x 10°

3.4 - Programas utilizados

Descreve-se a seguir algumas caracteristicas  dos

programas de computacao usados para os calculos.

3.4.1 - XSDRN /177

XSDRN & uma abreviatura para X-sections Dynamics for
Reactor Nucleonics . Trata-se de um programa especial para gerar constan
tes nucleares de multigrupos nas regides de energia rapida, térmica e de
ressonancia.

0 codigo resolve a equagao de transporte de Boltzman

para geometria plana, cilindrica e esférica, unidimensionalmente; para-
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metros de mu]tigrupOt sao calculados fazendo-se uma média ponderada
sobre estrutura espacial ou sobre a estrutura de energia. Faz-se uma
integragao numeérica direta da equacao integral na determinagao da
densidade de colisdo média, para o meio que contém elementos de ab-

SOr¢ao por ressonancia.

0s dados de saida, segundo opgao do usuario, po-
derao vir no formato de entrada para programas tais como DOT,ANISN,

EXTERMINATOR , CITATION ou ROD.
3.4.2 - CITATION /14/

0 programa CITATION utiliza a teoria de difusac em
multigrupos em concepgao uni, bi e tri dimensional para os calculos -
dos parametros macroscopicos , a equagao de difus3o & resolvida pelo

tratamento das diferengas finitas.

Uma das suas principais caracteristicas & a resolu
¢ao dos problemas de queima de combustivel, com a analise do sistema

de recarregamento em multiciclo.

3.5 - Esquema dos calculos

A Figura 3.2 mostra o esquema da evolugac dos cal

culos levados e efeito no sistema de computagao IBM-370 Mod. 155.

NSTITUTO DE ENERGIA ATOMICA
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4. PARTE EXPERIMENTAL

As expériéncias foram realizadas com o intuito de
verificar a possibilidade de obter-se ¢ espectro de raios vy do decai -
mento do Th-233, por meio da ativagdo por neéutrons. Para tanto as amos
tras de ThO2 foram irradiadas por fluxos continuos de neutrens provenien

tes do acelerador Van de Graaff.

Nos processos de ativagao ocorre a seguinte reagao

nuclear:

Th-232(n,y)Th-233 —E—» Pa-233 — B, y-233
22,3 min 27,4 d

Por meio da medida da atividade do Th-233 & possivel
determinar o numero de capturas de neutrons ocorrido no Th-232/Anexo D /.
0 isotopo Th-233 formado decai para o estado excitado do Pa-233 ( Ane -
xo E ) por emissao de raios 8 com uma meia vida de 22,3 minutos. As
transicoes entre os niveis de energia (estados excitades) do Pa-233  se
efetuam atraves da emissao de raios vy de energia na faixa de 86 KeV a

936 KeV . Dentre as radiagOes emitidas a de 459 KeV € a que predomina.

4.1 - Sistemas de irradiacao

A fonte de neutrons utilizada foi o acelerador de par-
ticulas Van de Graaff /1/, modelo PN-400 da High Voltage Engineering

Corporation, devido a alta intensidade de neutrons que produz.
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0 acelerador consiste de uma fonte de alta tensao contro
Tavel (maxima 400 KV) , fonte de Tons (deuterons), tubo onde os ions -
positivos sao focalizados e acelerados; suporte de alve, alvo, bomba de
vacuo e acessorios; sistema de orientacao e pulsacao de feixe e circui-

tos eletronicos associados.

0s deuterons s@o acelerados ( no maximo até 400 KeV),sob
diferenca de potencial constante, e atingem o alvo de 2,2 cm de diame ~

tro contendo tritio, onde ocorre a reacao:

H-3(d,n) He-4

0s neutrons assim produzidos sao emitidos de maneira qua
se isotropica, com energia de 14 MeV. A corrente maxima de deuterons @
aproximadamente 0,15 mA e nas melhores condicoes, com alvo nove, a sai-

da de neutrons e da ordem de 1Omn/s°

A Figura 4.1 mostra os componentes do sistema de irradia

¢ao usado.

4.2 - Sistema de contagem ’

A detecgao dos gamas emitidos pela amostra ativada de Th()2

foi feita com o detetor de estado solido, Ge(Li), de 73,7,cm3 de volume ,

[HSTTUTO DE ENERGIA ATOMICA
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fabricado pela Canberra Industries , Inc. A sua area ativa e 18,9cm2

e a sua eficiencia € 15% para raio gama correspondente a energia de

1,33 MeV.

Para diminuir o efeito da radiagao de fundo, o dete -
tor e a amostra foram colocados dentro de uma blindagem de chumbo de

10 c¢m de parede, revestida internamente com Cadmio e Cobre.

0 sistema de irradiagac e o detetor ficem localizados
numa sala que dista cerca de 20 metros de outra onde estao os equipa-
mentos eletronicos e o painel de controle do acelerador. A resolugdo
do detetor nestas condicOes e de 4,8 KeV para a energia de 1,33 MeV.
A capacidade dos detetores de estado solido em apresentar alta reso-
lugao foi a principal caracteristica da sua escolha, possibilitando
assim distinguir fotopicos de energias muito proximas { o que & es-
sencial para espectrometria gama), apesar de exigirem equipamentos -

eletronicos de baixo ruido e condicdes ambientais especiais.

4,3 - Sistema eletronico associado

A Figura 4.2 apresenta um diagrame de blocos do siste-

ma eletronico montado.

Os pulsos de sada do detetor s@o, proporcionais a ener
gia total da radiagao gama coletada e, esses sinais, ap0s terem passa_

do pelos respectivos estagios de amplificacao, constituidos pelo
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pré-amplificador e pelo amplificador, sao registrados e discriminados

pelo analisador

A

muiticanal de 4096 canais.

calibragao do sistema de contagem foi feita por meio

de duas fontes radioisotopicas que apresentam no seu espectro fotopi-

cos bem distintos, 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 multicanal € trans-

ferido para uma fita perfurada e por meio de um sistema de aquisigao de

dados modelo HP-2116 C, e, através de um registrador de graficos, 0

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

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

opgoes:

4.4 - Resolugao

ler um espectro-em fita perfurada;

fazer "smoothing" do espectro;

escrever no teletipo o espectro e sair fita em ASC II;
desenhar o espectro;

fazer regressac muitilinear;

fazer analise do espectro por "cross colleration

combinagac linear de dois espectros:

dos detetores

A

ra a meia altura

resolugao € definida como sendo a razdc entre a largu-

do pico, pela energia do pico (Fig.4.3), tem-se assim:
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onde
E = energia do pico
E] e E2 = energias a meia altura do pico

R = resolucao do detetor .

Portanto, a resolucao de um detetor & dada em funcao
da energia da radiagdao gama. Os detetores de estado solido apresen-
tam picos bem resolvidos numa larga faixa de energia, 0 que permite

discriminagdo das linhas espectrais de energias proximas.

4.5 - Arranjo experimental

A obtengdo do espectro de captura do Th-233 & dificul-
tada dada a presenga da atividade dos produtos de fissao rapida do
Th-232 e dos descendentes do torio. Nas regioes termicas e epitermicas
nao ha problemas de interferéncia de outras reagdes que dificuitem a
medida da taxa de captura, alem de que, nestas regides as secgoes de
choque de captura sdo sensivelmente maiores ( cerca de sete vezes as
da regiado rapida). A energia limiar de fissao & da ordemde 1 MeV e o
valor da seccdo de choque de fissao @ comparavel ao da captura nesta -

regiao de energia, dificultando assim a distingao entre a captura e a
fissao.

IMSTITUTO DE ENERGIA ATOMICA
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Na Tabela 4.1 esta esquematizada a série do torio. A
seccao de choque de captura e de fissdo em funcado da energia € apre-

sentada graficamente na Figura 4.4.

Para analisar o efeito dos produtos de fissdo rapida
no espectro de captura, dois arranjos experimentais foram montados :
um onde ocorre somente a fissao e outro onde a fissao e a captura es-

tao presentes.

Arranjo I

A montagem (Fig. 4.5) consiste em colocar a amostra jun
to ao alvo, deste modo a amostra e bombardeada pelo fluxo de neutrons
rapidos ( T4 MeV) . Assim, ocorre apenas fissao rapida, uma vez que
a secgao de choque de captura do torio se anula a uma energia de 9 MeV,

e a energia limiar de fissac e da ordem de 1 MeV.

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

periencia e devido somente aos produtos de fissdao formados.

Arranjo II

Neste caso espera-se obter o espectro de captura do to
rio. 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 rapidos (

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



Tabela 4.1 - Serie do torio (4n)
Nuclideo nome historico meia vida Energia da radiacac e intensidade
. - ; - -
£aoTh Thori um 1,41x 10*°y 3,95 (24 %) | memmem | ceeeeo
; 4,01 (76 %)
2R Mesothorium I 6,7y | eeeee 0,055 (100%) |  =-m-n-
+
228AC Mesothorium II 6,13 | meme-- 1,18 (35 %) 0,34c (15 %
89 1,75 (12 %) | 0,908 (25 %}
¢ 2,09 (12 %) | 0,9c (20 %)
Zgg’l‘h Radiothorium 1,910y 5,34 (287 | W =m——- 0,084 (1,67)
| 5,43 (71 %) 0,214 (0,3%)
224R Thorium X 3,64d 5,5 (6 Z) | W wm———m 0,241 (3,7%)
sf a 5,68 (94 %)
220, Emanation 55s 6,29 (100Z) |  ~=—-—- 0,55  (0,07%)
83 Thoron (Tn)
216 .
84P° Thorium A 0,15s 6,78 (10072) | W -———~ | @ mmeeee
213, Thorium B 10,666 | =mmee 0,346 (81 %) | 0,239 (47 2)
82 0,586 (14 2) 0,300 (3,2%)
¢
212Bi Thorium C 60 ,6m 6,05 (25 %) 1,55 (5 % 0,040 (2 7%
83 6,09 (10 %) 2,26 (55 %) 0,727 (7 7).
64,02 4 36,07 Thorium C' 30, 4ns 8,78 (1002) |  —m——me | memeee
212, Thorium C" 3,1om | e 1,28 (25 2) 0,511 (23 %)
84 ° 208 1,52 (21 %) | 0,583 (86 %
| 81Tl 1,80 (50 %) | 0,860 (12 %)
i 2,614 (100%)
+ .
Zggl’b Thorium D esgavel =000 | eemm—_— 1 e o

LE
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0s néutrons , ao colidirem com os atomos da parafina ,
perdem parte da sua energia moderando-se e tornam-se assim suscetiveis
a captura por parte do torio. Portanto neste arranjo ocorre captura e
fissao, sendo 0 espectro dele resultante devido ao decaimento do Th-233

e aos produtos de fissao produzidos.

Em ambos os arranjos fixou-se o limite inferior do ana-
lisador na altura de 100 KeV, a fim de minimizar o efeito do ruido nas

contagens.

Comparando o espectro tipico do Th-233 com aqueles obti-
dos nas fases I e II, pode-se determinar os fotopicos devido a captura.
Através do espectro de captura pode-se determinar o numero total de
capturas ocorridas e a atividade absoluta, que e obtida somando-se as
contagens sob o fotopico. Deve-se conhecer , entao, a eficiencia do de
tetor e as caracteristicas de decaimento do isdtopo ativado. A conta -
gem e entao corrigida por um fator que leva em consideracao a eficiencia

do detetor, a fotofracao e a geometria.

4.6 - Determinacao das taxas de captura

Ha muitos métodos para se determinar a taxa de captura -
do Th-232. Neste Ttem s@ao abordadas algumas tecnicas que poderao ser aplj

cadas quando da realizagao das experiencias no conjunto subcritico pro .~

prosto.



35

As amostras de torio s3o irradiadas pelo fluxo de neu
trons rapidos e detectam-se as radiacbes y emitidas pelas amostras.
0 que difere entre os metodos € o meio em que a atividade absoluta da

amostra € determinada e a fonte de calibragdo utilizada.
- 190 metodo

Apos irradiar a amostra mede-se a atividade do Th-233
formado pela captura de neutrons pelo Th-232. Este método & muito em-
pregado na determinagao das secgoes de choque de captura do Th- 232 -
has regioes de neutrons de energia térmica e epitermica. 0 metodo po-
de ser aplicado tambeém na regiao de neutrons rapidos, mas nao se obtém
a precisao necessaria em virtude da atividade dos produtos de fissao -
presentes, que dificultam a distingao dos gamas provenientes do decai-
mento do Th-233. Esta interferencia e acentuada devido ao baixo valor
das secgOes de choque de captura para neutrons rapidos, apresentado pe

To torio, assim a atividade induzida € pequena.

Neste metodo deve-se conhecer com exatidao a eficiencia
do detetor, a intensidade do raio y emitido e a eficiencia dq sistema
de contagem, de modo a se fazer corregdes na contagem obtida, deter
minando-se assim a atividade do Th-233 e consequentemente a taxa de cap

tura do Th-232.

- 29 metodo

Um meio de eliminar a influencia dos produtos de fissao
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rapida € a separagéo quimica dos mesmos, apds a irradiagao da amostra. Es-
te processo, entretanto, apresenta a desvantagem da destruigao da amostra
e, alem disso, devido ao longo tempo gasto no processo quimico, a ativida-
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
B~ do Th-233). Entretanto por sua longa meia vida, obter-se-ia atividade
pequena e portanto, o tempo necessario para a saturagao seria grande, im -

plicando em longo tempo de bombardeamento.

- 39 metodo

0 problema de calibragao, que envolve a determinagao da
massa da amostra e a eficiencia do detetor & dificil ; para tanto o metodo
de irradiagao num fluxo térmico & comumente empregado. Neste processo amos
tras iguais de torio sao irradiadas por fluxo de neutrons termicos e rapi-
dos.

As secgoes de choque de captura do Th-232, na regiao té[
mica sao bem definidas e conhecidas. Conhecendo-se absolutamente o fluxo -

térmico tem-se:

Cp = Ny oy &y
e | C]
N1 =
g ¢
ct "t
onde: C] = contagem da radiagao gama emitida pela amostra ati-

vada;

{STITUTO DE ENERGIA ATOMICA
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¢, = fluxo de neutrons termicos conhecido (n/cmzs)

0ot = seccao de choque de captura na regiao termica (sz)

Ny = numero de atomos da amostra.

Da amostra irradiada no fluxo rapido tem-se:

CZ = NZ ccr‘_¢r‘

N, = “

-
g, ¢r

onde:
C2 = contagem da radiacao gama emitida pela amoétra ir-

radiada por fluxo rapido;
¢

p = fluxo de neutrons rapidos;

O p™ secgao de choque de captura na regiao rapida;

Nz = numero de atomos da amostra;

" sendo que o . e ¢, nao sao determinados.
c .

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

17 72
donde:
4 5
Iet 2 cr ¢r
determinando assim,
Cy
Ter %7 T %t Yt



38

e sendo V o volume das amostras consideradas, implica :

‘ 2 ¢tact
v C1 v

Obtém-se desta maneira a taxa de captura dos néutrons rapidos na amostra
e o fluxo de neutrons teérmicos & utilizado como fonte calibradora do dete-

tor .
- 40 metodo

Um outro método seria aquele utilizado para determinar
absolutamente a taxa de captura do U-238 /28/. O principio & baseado no fa
to de que os isotopos Am-243 e U-239 decaem para o isotopo Np-239, e que
a taxa de desintegragao o do Am-243 & determinada absolutamente. Assim a

eficiencia do detetor & ajustada em relacao a fonte Am-243.

Se este metodo fosse utilizado para o caso do Th-232, a
fonte a ser considerada seria o isotopo Np-237, que decai para Pa-233 por
emissao a . Enquanto que o Th-233, por outro lado, tambem decai para Pa-233

por emissao B . conforme o esquema da Figura 4.7.

A atividade absoluta do Pa-233 pode ser medida usando-
se uma fonte de Np-237 , da seguinte maneira: obtem-se a atividade absolu-
ta da fonte Np-237 pela tecnica de contagem alfa em baixa eficiencia geome
trica e, calcula-se entao a atividade absoluta do Pa-233 presente na fonte,

- pois este isotopo encontra-se em equilibrio secular com Np-233,
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Medindo-se os raios gama emitidos no decaimento do
P a-233 formado , a contagem Cy obtida € relacionada com a atividade do
Pa-233 por:

Cy = E A(233)
onde

E = fator de calibragao;

A(233) = atividade absoluta do Pa-233.

Conhecida a atividade A(233) pode-se determinar o fa-

“tor de calibragao E.

Tomando-se agora amostras de torio e irradiando-as no
- fluxo de neutrons rapidos obtém-se o espectro de decaimento do Pa-233.

A contagem CY dos vy emitidos fornecera a atividade do Pa-233 . Assim,
CY = E A(233)

Como se utilizou o mesmo detetor, manteve-se a mesma
‘geometria e contou-se o gama de mesma energia que no caso do Np-237, o

fator de calibragao E & a mesma em ambos caso, deste modo:

A(233) = CY/E
Determinada a atividade do Pa-233 , obtem-se a taxa de captura do Th-232.

0 isotopo Np-237 foi utilizado assim como uma fonte de

referencia para a calibragao do detetor.

WSTITUTO DE EMERGIA ATOMICA
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0 problema principal na determinagao das taxas de
captura do torio, na regiao de altas energias, € encontrar uma teécnica
adequada que minimize a influencia dos raios vy provenientes dos pro

dutos de fissao.
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5. RESULTADOS

Neste capitulo analisam-se os resultados dos calcu-

Tos tedricos e das medidas experimentais.

5.1 - Resultado dos calculos

Os resultados obtidos pela aplicagdao do metodo de
calculo descrito no captulo 3 sao apresentados e analisados. Foca-
liza-se a distribuigao espacial das taxas de fissio e de captura do-
torio e a variagdo do espectro de néutrons em fungdo da posigdo no

sistema.

5.1.1 - Taxas de reacao

Os calculos das taxas de captura e de fiss@ao foram -
feitos considerando amostras de torio colocadas em diferentes pontos

do sistema ao longo do eixo axial.

Numa comparagao entre as curvas que apresenta a dis-
tribuigéo espacial das taxas de captura e de fissao (Fig.5.1), nota-
se que as fissOes superam as capturas, evidenciando assim o predomi-

nio de neutrons de alta energia em todo o sistema.

A absorgdo de néutrons rapidos pelo oxigénio e signi
ficante, uma vez que este elemento apresenta uma alta seccao de cho
que de captura até energia da ordem de 3,7 MeV. Seu valor & compara-

vel a do torio e isto explica a grande diferenca entre as curvas da
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critico.



44

da taxa de captura do torio e do oxido de torio (Fig.5.2)

5.1.2 - Espectros

A F{gura 5.3 mostra a variagao do espectro de neu
trons em fungao da posicao no sistema e na Figura 5.4 destacam-se
0s espectros para algums posigoes. Tomou-se 0 espectro de néutrons
na interface carogo-envoltorio ( de torio metadlico) do reator pro
totipo GCFR de 300 MWe e este espectro foi comparado com 0s espec
tros do sistema subcritico estudado. Dentro os uUltimos, o  que
mais se assemelha com o primeiro € o referente ao ponto situado a
50 cm da fonte ( Fig. 5.5). Conclui-se que nas demais posigoes os
espectros sao mais duros ( o sistema em questao , deste modo, re -
presentaria perfeitamente um sistema rapido). Para simular o envol
torio do GCFR & necessario colocar entre a fonte e o sistema , um
moderador de neutrons (agua, carbono, parafina, etc.) de modo que
0 espectro inicial do conjunto subcritico seja igual ao do interfa
ce carogo-envoltSrio do reator. Por outro Tado , pode-se colocar um
conversor, como UO2 natural, onde o espectro devido aos neutrons -

produzidos na fiss3o rapida do uranio se apresenta mais mole .

Um outro aspecto foi analisadc. © material ThO2 }é
extremamente higroscopico, portanto para eliminar a umidade subme -
te-se o material a um aquecimento a temperatura de 110°C. Mesmo as-
sim, devido a sua alta higroscopicidade o material podera ainda, por
ocasido da experiencia, apresentar percentuais de umidade significa

tivos. Para verificar esse efeito foram estudados diferentes casos

INSTITUTO DE ENERSIA ATOMICA
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considerando 10%, 5% e 1% de umidade. Os espectros assim obtidos sao
apresentados na Figura 5.6 e se referem a posigdo 25 cm da fonte
Pelo fato de o hidrogénio ser um bom moderador, o espectro amolece a
medida que a umidade aumenta, portanto precaucoes devem ser tomadas
no sentido de que a amostra em uso e o sistema nao apresentem "exces

siva' umidade quando da realizagdo de uma experiencia.

5.1.3 - Estimativa do numero de contagens

Uma vez conhecido o modo de decaimento do Th-233,ve-
rifica-se se o fluxo da fonte de neutrons utilizado e suficientemen
te alto para que se obtenham as medidas experimentais desejadas. Faz-
se portanto uma estimativa do numero de contagens a partir das ta -

xas de captura calculadas. Este calculo foi feito considerando:

tempo de irradiacao: 1 hora
- tempo de contagem : 1 hora
- volume da amostra irradiada:0,23 cm3
- distancia 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 utilizado : Ge(Li)
- eficiencia do reator: 19%

mewHira NF FNFRARIA ATOMICA
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Pela Tabela 3.3 , a 50 c¢cm , tem-se 1,49 x 103

cap./cm3 s e o calculo do numero de contagens para a amostra

nesta posicao foi 2,354 x 10°

., que & 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 calculos

As incertezas dos resultados nos calculos de rea
torés provem em geral do método de calculo aplicado e das cons -
tantes nucleares utilizadas. Dado o desenvolvimento atual dos me
todos de calculo e do avango no sistema de computacdo, as incer-
tezas dos resultados provém quase que exclusivamente das constan
tes nucleares, Principalmente na faixa de energia do espectro do
reator rapido , de 100 eV a 10 MeV , os valores das seccOes de

choque do Th-232 nao sao bem conhecidas e determinadas.

Davey /7/ mostra como os valores da secgao de cho
que de captura do U-238 variam de autor para autor. Estas dife -
rengas provém dos diferentes metodos experimentais empregados e
do padrao tomado, ja que as medidas absolutas sao muito dificeis
de serem realizadas, e em geral sao determinadas em relagao a um
padrao . Por outro lado, uma pesquisa em 1969 /16/ revelou que a

incerteza na seccao de choque de captura do Th-232 e U-238, no in
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tervalo de energia de 100 eV a 100 KeV, era aproximadamente
+ 25%. As secgoes de choque do U-238 foram recentemente atuali
zadas, 0 mesmo nao tendo ainda acontecido com as secgoes =~ de
choque do Th-232 . As avaliagoes mais recentes evidenciam di-
ferengas de 2% a 10% na determinagac das secgoes 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 calculos dos parametros
de reatores ( Tabela 5.2). Assim, para os caleculos de projetos
de reatores , o problema principal e obter dados mais precisos -
das secgoes de choque. Com esta finalidade foram criadas biblio
tecas de secgoes de chogue, onde os dados mais recentes sao co-

letados e comparados.

R medida que os métodos experimentais evoluem e
a aparelhagem torna-se mais sofisticada, 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:
- variagao do fluxo

A atividade induzida nas amostras deve ser corri -
gida para a variagao do fluxo de neutrons durante a irradiagao ;

a corregao deve ser feita usando um monitor de fluxo.

IMSTIVIITA NS CAMCEDAIA ATARSMAS



- Yariacao no sistema de contagem

A variacao no ganho do sistema ocorre principal-
mente devido a variacdo de temperatura e a variacao de tensao

de alimentacao.

As variagdes devidas a tensdo de alimantagao sao

minimizadas pelo uso de estabilizador de tensao para todo

0 sistema ; as variacoes de temperatura do ambiente sao con-

troladas pelos aparelhos condicionadores de ar. Mas mesmo comto

dos esses cuidados , verificam-se variagoes ao longo do tempoe

e diffciel estimar o erro produzido . Assim, a dirradiacao e
a contagem devem ser repetidas em intervalos de tempo convenien-
tes, de modo a corrigir os efeitos de variacoes evantuais ocorridos

no ganho.

- Flutuagao estatistica das contagens

A emissao da radiacao e sua deteccao tem um carater

estatistico, obedecendo a distribuicao binominal.

0 desvio padrao médio pode ser calculado pela ex

pressao: =
o =\{n

onde n € o valor medio das contagens.
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Tabela 5.1 - Diferentes valores das secgoes de choque de captura
do U-238 para neutrons de 30 KeV de energia /9 /

o(h, v ) Autores
556 + 56 Macklin et al (1957)
376 + 77 Hanna & Rose (1959)
461 + 46 ' Bilpuch et al (1960)
473 + 47 "~ Gibbons et al (1961)
470 + 38 de Saussure et al (1962)
507 + 51 Macklin et al (1963)
394 + 85 Berguist (1963)
422 + 34 Belonova (1966)
540 + 60 Miessner and Aray (1966)
479 + 14 Menroleve and Poenitz (1968)
467 + 18 Poenitz (1968)
418 + 29 Moxon (1969)
463 + 23 Friesenhahn et al (1970)
528 + 30 de Saussure et al (1973)

Tabela 5.2 - Incertezas nos principais parametros do reator ra-
pido de potencia devido 1incerteza nas constantes
nucleares /15/

Parametros Incerteza ( %)
Massa fissil no reator 8
Taxa de regeneracao 0,1
Coeficiente Doppler 20
Reatividade das barras de controle 15

Fator de Forma 5
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5.3 -~ Resultados experimentais

Foram obtidos espectros de raios gama com o dete-
tor Ge(Li) a partir de amostras de ThO2 irradiadas por neutrons .
Dois arranjos foram montados, como foi descrito no capitulo 4, pa
ra se obter dois espectros; um devido aos produtos de fissao do
torio-232, produzidos pelo bombardeamento por néutrons de 14 MeV,
e outro devido ao decaimento do Th-233. Em ambos 0s casocs as amos

tras foram irradiadas durante 30 minutos.

Comparando estes dois espectros (Fig. 5.7) verifi
ca-se 0 efeito dos produtos de fissao no espectro de Th-233. Alem
desta interferencia deve-se levar em conta, a influencia da ativi
dade dos elementos formados no processo de decaimento natural do

Th-232 ( Fig. 4.4 e 5.8).

0 espectro de raios gama padrao do Th-233 (Fig.
5.9) & obtido irradiando a amostra por um alto fluxo de neutrons
termicos. Comparando os trés espectros conclui-se que do espec -
tro de captura pode-se distinguir apenas o fotopico corresponden
te a 459 KeV de energia, sendo os demais mascarados pelos y emiti

dos pelos produtos de fissao e pelos descendentas do torio.

Os raios gama mais importantes dos espectros obti
dos e os respectivos isotopos emissores estdao listados na Tabela

5.3.
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Tabela 5.3 - Raios gama mais importantes emitidos pela

amostra -de  Th0, irradiada
Pico Energia (KeV) Isotopo _emissor
1 239 Pb-212
2 357 P.f.
3 459 Th-233
4 511 T1-208
5 583 T1-208
6 640 P.f.
7 727 Bi-212
8 845 P.f
9 881 P.
10 594 P.f,
1 1010 P.f.
12 1032 P.¥
13 1248 P.f.
14 1382 P.f.
15 1435 P.f.
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6. CONCLUSOES E COMENTARIOS

Os resultados obtidos neste estudo preliminar per
mitem concluir que & viavel a construgdo de um conjunto subcritico
rapido com o0s recursos do IEA. O ace]erédor Van de Graaff mostrou -
se uma fonte potencial de neutrons e a sua intensidade de 10]0n/s

e suficiente para a realizacao das experiencias.

Por outro lado, o detetor Ge(Li) permite idénti7
ficar o fotopico principal de 459 KeV de energia do espectro de
decaimento do Th-233, apesar das interferencias das linhas espec -
trais provenientes dos vy dos produtos de fissao rapida , e dos
descendentes do torio. Assim, para obter melhores resultados surge
a necessidade de se eliminar o mais possivel os produtos de decai-
mento natural do torio presentes na amostra, antes de submete - la
ao bombardeamento , especialmente se o composto de torio ja  foi -
preparado ha muito tempo. Quanto aos produtos de fissao deve- se
escolher, para a medida da taxa de captura, uma tecnica que minimize

a sua influencia.

0 espectro de raios gama pode ser otimizado aumen-
tando-se a resolucao do detetor. Isto e conseguido aperfeigoando-se
o arranjo experimental, como por exemplo, colocando-se o detetor e

o analisador multicanal mais proximos entre si.

Conclui-se que a construcdao do sistema subcritico

proposto permitira a realizagdo de experiencias onde dados sobre as
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propriedades do torio na regido de neutrons de alta energia se-

rap obtidos,

Este conjunto representa de modo conveniente um
sjstema rapido. Portanto, para que ele possa simular a regiEo do en
voltorio do reator GCFR, deve-se amolecer o eSpéctro da fonte de
4n€utrons,,de maneira a se assemelhar ao espectro da interface caro-
¢o-envoltorio do reator. Isto e obt1do colocando ~-se entre a fonte e

0 conJunto uma regiao de moderador ou uma p1aca conversora de

uranio natural.

HSTIYUTO DE ENERGIA ATOMICA
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ANEXO A - PROPRIEDADES NEUTRONICAS DO U-233

U—233 , pelas suas caracteristicas fisicas, e o
melhor combustivel para os reatores térmicds comparado  com U-235
e Pu-239, mas infelizmente nao se encontra.naturalmente na crosta
terrestre, A sua produgao provém do.Th-232 , pela captura de neu -

trons, da seguinte maneira:

Th=232(n,y) Th~233 ——bf Pa-233 ——B s -233
22,3 min 27,4 d

As caracteristicas relevantes do U-233 nos reato-

res térmicos sdo:
- alto valor do fator de regeneragao (n ).

A absorcao termica em U-233 produz mais néutrons
por neutron absorvido, do que a correspondente absorgao em Pu-239 ou
U-235, resultando em uma maior razao de conversac . A Tabela A.1 mos

tra os valores do n para varios isotopos fisseis.
- Seccgao de choque de fissao
U-233 apresenta uma grande secgao de choque na re-

giao de neutrons termicos, implicando maior taxa de fissao, e conse-

quentemente geragao de mais calor.
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Tabela A.1 - Valores de n para isotopos fisseis /32/

Espectros de néutrons U-233 U-236_  Pu-239
Térmi cos 2,28 2,07 2,07
Rapi dos 2,64 2,45 3,03

Na Figura A.1 sao dadas as secgoes de choque de

fissao dos isotopos fisseis mais importantes.
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ANEXO B - TEOR DAS IMPUREZAS CONTIDAS NO ThOCO3 /5/
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
In 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
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ANEXO D - METODO DE  ANALISE  POR ATIVAGCAO

0 método de analise por ativagao & uma técnica nu-
clear onde a amostra e ativada por bombardeamento de neutrons. Os
raios gama provenientes das amostras ativadas sao medidos para ob -
ter o espectro gama, e este espectro e entdo utilizado para identifi
car os elementos na amostra bem como medir a concentragao destes ele

mentos.

Este metodo apresenta varias vantagens , tais como:

@ aplicavel para a maioria das amostras , 1iqui-

das ou solidas;

amostras de varios tamanhos (mg a kg) sao possi-
veis;

alta sensibilidade para a maioria dos elementos;

e uma analise nao destrutiva.

A analise envolve reagdo na qual neutrons sao cap-
turados pelos isotopos da amostra e o subsequente decaimento do mes-

mo, assim tem-se:

A+n->A*+y
onde:
A = nuclideos da amostra

n = neutrons capturados por A para produzir A*
A*= nucleo instavel , produto da captura de
neutrons
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vy = radiacao y emitida.

A maioria dos produtos de ativagao decaem por emissao

de particulas beta, acompanhados por emissao gama.

A radiagao gama exige energias discretas, caracteris-
ticas de cada produto de ativagao. Assim a espectrometria de raios ga

ma € utilizada para identificar diferentes elementos.

Dois tipos de detetores sao em geral usados na espec-
trometrié de raios gama para a an51isé por ativacao ; detetor de
cintilagao como o Iodeto de sodio ativado com Talio , NaI(T1), e o
detetor de estado solido como Germanio dopado de Litio, Ge(Li). As
duas caracteristicas espectrométricas de mais interesse sdo a efi -
ciencia da contagem e a resolugao da energia. Eficiéncia da contagem
€ a fragao de raios gama de interesse que sdo contados. Resolugdo &
a largura do intervalo de energia sobre o qual a contagem e feita ,
portanto quanto melhor a resolugao, maior capacidade indica de dis
tinguir as energias. Alta eficiencia e alta resotugao sao desejados ,
mas nha prifica e impossivel. NaI(T1) apresenta eficiéncia relativa-
mente alta e béixa resolucao enquanto que Ge(Li) tem baixa eficién-‘
cia e alta resolugao. Portanto, dependendo da finalidade do estudo uti

liza-se NaI(T1) ou Ge(Li).

A sensibilidade da analise por ativacao € proporcional
ao fluxo de neutrons usado para irradiacao. Trés fontes sao em geral

usadas: o reator, o acelerador de particulas ou isdtopo radiativo.

IESTITUTO DE ENERGIA AT
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D -1 - Equagao da ativagao

A equacao basica que rege o processo de ativacao da

amostra e:

*
D N og(t) - AN (1)
dt
onde N* = nﬁmero de atomos ativados da amostra
N = numero de atomos alvo na amostra
t = tempo (seg.)
o = secgao de choque microscopica (barn = 10"24cm2)
¢(t)= fluxo de neutrons (rieutron. cm‘z.s’] )
T]/2= meia vida do isotopo.

A solugao da equagao (1) , durante a ativagao , para

o fluxo independente do tempo &:

A=Noo (1-etyy (2 )

onde

=]
it

AN* = atividade da amostra (desintegragao por
segundo)

Y

tempo de irradiagao .

A atividade da amostra, assim, cresce assintaticameﬂ

te para o valor No¢, que e chamada de atividade de saturacgao.
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D.2 - Aplicacao

0 metodo de ativagao € um dos meios mais simples e
mais usados modos de medir secgdo de choque de captura. Entre as
suas vantagens esta a possibilidade de medir seccao de choque de
isotopos individuais , mas a aplicabilidade do méetodo e, todavia,

limitada pelos isotopos a serem ativados.

A experiencia consiste em expor a amostra em um flu
xo de neutrons ¢ e contar os eventos R  correspondentes a cap-

tura ocorrida. A equagao usada para determinar a secgao de choque

-

e:
o = R/ N¢
onde
o = seccao de choque microscopica de captura
¢ = fluxo de neutrons
R = taxa de captura
N = numero de atomos da amostra

A medida @ considerada absoluta se a taxa de captura
e o fluxo de neutrons forem determinados absolutamente; relativa, se

for determinada relativamente a outra secgao de choque padrao.

A Figura D.1 mostra o esquema do metodo de analise -

por ativagao.
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ANEXO F ~  RELACAO DOS EQUIPAMENTOS UTILIZADOS NA EXPERIENCIA

- Acelerador de part?cu?as carregadas Yan de Graaff
Modelo PN-400 da High Voltage Engineering Corpora-

tion.

- Detetor de estado solido Ge(Li)
Série 7000 da Canberra Industries , Inc.
- Fonte alimentadora do pre-amplificador

Modelo 435 A da ORTEC Incorporated .

- Pré-amplificador
Modelo 970 da Canberra Industries , Inc.
- Fonte de alta tensao

Modelo 456 da ORTEC Incorporated.

- Analisador Multicanal com 4096 canais

Modelo 8100 da Canberra Industries, Inc.

- Perfuradora de fita de papel

Modelo 420 da Tally Corporation.

- Sistema de aquisicao de dados

Modelo 2116 C da Hewlett Packard.

- Registrador de graficos

Modelo 7200 A da Hewlett Packard
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