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REACOES FOTONUCLEARES INDUZIDAS POR RADIACZO OAMA DE CAPTURA
DE NEUTRONS , NOS NUCLEOS DE U-2SS E Pu-23 , JUNTO A0 LIMIAR

MARCO ANTONIO PROENCA VIEIRA DE MORAES

Ag seccSes de choque fotonucleares dos nucleos de U-233 o
Pu-299 foram obtidas com radiagho gama de captura de nédutrons
térmicog.no intervalo de energia de excitacko entre 3543 e 0.72
MeVOs fluxocse gama foram medidog num cristal do tipo Nal(TDd (3x8)>"
e os fragmentos de fotofisslo foram detectados pela técnica do
registro de tracos em Makrofol-Kg.Uma possivel estrutura fof
obzervada na secclo de choque de fotofisslo do U-233,préxima a
energis de 723 MeV.As alturas das barreiras simples de fissZo,
segundo © modélo da gota liquida.foram calculadag @ ¢ 36 +— 02 >
MeV parsa o U-233 e (¢ 57 <+ 02 > MeV para o Pu-29A
figgionabilidade relativa determinada para os dois nAcleos mostrou
ser independente da energiax 212 4+ 028 > pars o U-233 ¢ ( 982
+— 041 ) para o Pu-239.A distribuicko angular dos fragmentos de
fotofigs@o do Pu-239 fol obtida em duas energias médiag de
excitacBko : 543 e 733 MeVUma anisotropia de ( 122 + 86 > X%
foi observada em 3543 MeVOs néutrons foram detectadog num sistema
do tipo ‘Long-Counter”,possibilitandoc o calculo dam seccSes de
choque de neutrons totais. As seccSes de choque de fotoneutrons
foram calculadas usando valores da multiplicidade de neutrons , » ,
dependente da energia , obtidos na literatura. A competiclo I'nTY
fol determinada em cada energia de excitagko e mostrou ser
independente da energia: ( 084 + 003 > para o U-233 ¢ ¢ 044
+005 ) pars_ o Pu-239Esta competiclo fol correlacionada com os
parametros 2zt /A, ¢ Ef-Bn J,A .As temperaturas nucleares foram
calculadas segundo o8 modéloge de FUJIMOTO-YAMAGUCHI e o da
TEMPERATURA NUCLEAR CONSTANTE X 076 + 007 > MeV e C 060 +
006 > MeV pars o U-233 ¢ ¢ 062 + 006 > MeV @ ¢ 049 + 005 )
MeV para o Pu-2390 ,respectivamenteAs seccles de choque de
fotoabsorcio total foram também calculadas ., como uma soma dac
seccSes de choque de fotofissdio e de fotoneutrons em cada energia
de excitacko.A competicio I'f/TA ,também chamada de probabilidade de
fissko Pf, foi obtida: ¢ 066 +— 002 > para o U-233 ¢ ¢ 070 +
0.02 > para o Pu-239.



PHOTONUCLEAR REACTIONS OF U-233 AND Pu-299 NEAR THRESRHOLD ,
INDUCED BY THERMAL NEUTRON CAPTURE GAMMA RAYS .
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MAROCO ANTONIO PROENCA VIEIRA DE MORAES

ABSTRACT

The photonuciear cross sectiong of U-293 and Pu-2%9 have
been studied by using monochromatic and discrete photons,in the
energy interval from 3548 to 072 MeV,produced by thermal neutron
captureThe gamma fluxes incident on the samples were measured
using 8 ¢ 3 x 8 > Nal (TD crystalThe photofission fragments were
detected iIn Makrofol-Kg (SSNTD).A possible structure was observed
in the U-233 cross sections,near 723 MeV.According to the liquid
drop model the heighte of the simple fission barriers were
determined: ¢ 836 +— 02 > MeV and € B7 + 02 ) MeV for U-283 and
Pu-290 prespectively.The relative fisgionability of the nuclides was
determined at each excitation energy and shown to be energy
independent: ¢ 212 +— 025 > for U-233 and ¢ 8392 + 041 > for
Pu-230.The angular distridbution of photofission fragments of Pu-239
were measured at two mean excitation energies of 343 and 793
MeVANn anisotropic distribution of ¢ 122 +96 ) X was observed at
8549 MeV.The total neutron cross sections were measured by uming a
"long counter” detector.The photoneutron cross sections were
calculsted by using energy dependent neutron multiplicities values,
v(E), obtained in the literatureThe competition I'n/TTf was also
determined at each excitation energy,and shown to be energy
independent: ¢ 034 <+ 005 > for U-2983 and ¢ _044 <+ 005 )dfor
Pu-290,and were correlated to the parameters 2t/A ¢ Ef’- Bn’), A.
According to the FUJIMOTO-YAMAGUCHI and CONSTANT NUCLEAR
TEMPERATURE models ., the nuclear temperatures were calculated :
€0.76 4+ 007 > MeV and C 060 +— 0058 ) MeV for U-233 and ¢ 0.62
= 006> MaV and ¢ 049 <+ 005 > MeV for Pu-239.The total
photoabsorption cross sections were also calculated as a sum of the
photofission and photoneutron cross sections at each energy
excitationFrom these results the competition [I'f/TA,called fission
probability Pf , were obtained : € 066 +— 002 > for U-293 and
€0.76 + 002 > for Pu-239.
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CAPITULO-I- OBJETIVOS



0B JETIVOS

O objetivo principal deste trabalho fof a obtencio dae
secgles de choque de fotofizzlo , 0 C y , £ > C E ) , e a de
fotoneutrone , ¢ C ¥y , n > C E ), para o nicleos de U-2353 o
Pu-230.além da distribuicko angular dos fragmentos de fotofisslo
para o Pu-239 , em energias proximas ao limiar destas reacles,
(entre 349 MeV ¢ 9072 MeV )d,usando fotons diacretos e préticamente
monocromiticos,produzidos pela captura de néutrons térmicos em
alvose especiais,colocados junto a0 nicleo do reator de pesquisas
IEA-R1, pertencente ao IPEN/CNEN/SP .

Conforme sers& comentado e apreciado com maiorees detalhes no
capitulo seguinte,na literatura existem poucos dados destas seccBes
de choque para eEReS nicleos , nesta faixa de energia Alem
disto,eszes poucos dadog existentes foram obtidoe na sua maloria
com radiacEo gama excitadora do tipo " BREMSSTRAHLUNG ", cuja
resoluckc ¢ da ordem de algumas centenas de keV ,enquanto que
fétone obtidos por meio da captura de néutronse térmicos apresentam
resolucio da ordem de alguns eV Esta notavel diferenga de
resolucko em energia permite apenas que seja feita uma comparacgho
qualitativa entre os dadoz experimentais obtidoe com diferentes
fontes de fotone , mendo essas comparacSezs ainda muito dateis
devido a importaAncia dessas medidag® e a escassés de dadogs na
lteratura.

Pela pesquisa Dbibliografica efetuadanic existe nenhuma
medida realizada das secgSes de choque de fotofisslo e de
fotonsutrons para o nicleo de U-2353 e de fotoneutrons para o nicleo
de Pu-290,usando fétons de captura de néutrons,e somente uma medida
da seccBo de choque de fotofisslio para o Pu-239,cujos valores
parecem estar,inclusive,em total desacdirdo com as realizadas com
outras fontes de radiacko gama.

A partir dos valores obtidos para as secclSes de



chogque, féz=se © estudo dv alguns pardmetros nucleares importantes
QUMD B fl-pionabmdad. relativa a0 nGoleo de U-238 ; a altue

ra da barreira de fissSio wimples , segundo © ™ modelo da gota
liquida " ; & competigiic entre a taxa do sbertura do canmis de
utrons o do fissSio , comunente chamada de I''mn /7 I f ,em
funglo da energia de excitaciio.da qual pode~se obter a temperastura
mxclear residual,empregandov formas d» denwidadvs de niveis
mucleares provenientes dos modélos de FUJIMOTO *YAMAGUCHI e © da
TEMPERATURA NUCLEAR OONSTANTE . Obteve~se também a secglic de choque
do absorgiio total , 0 ¢ r , A X E ) ,como sendo & soma da
wecglio de choque de fotofissiio ¢ de fotoneutrons.,e com irto féz-se
© estudo do comportamento da probabilidede de fissSo C I f /I A )
CE>, om fungio da energia de excitagiio.

Para complementar os estudos da reagio de fotofissSio do
Pu=239 foi realizada também , a medida da distribuigico angular
dos fragmentos do fissdio em duas energias , uma bem proxima
da altura da barreira ¢ a outra mais afastada, com o objetivo
de wverificar a existéncia de alguma anisotropia , ® entio
osclareceor qQuais as componentes mais provaveis dos canais de
fissSo responsaveis por esta asnisotropia . Também nlo foi
encontrado na literatura nenhum eostudo desta natureza,
empregando fotons de captura de ndutrons.

Deve=sv mencionar ainda que.essas mwdidas foram wsolicitadas
pela AGENCIA INTERNACIONAL DE ENERGIA ATOMICA € IAEA ), orgic este
que fornmeceu as amowiras deo U=233 ¢ Pu~239 ,uma vez que existe
bastante interesse tecnoldgico no conhecimento precisc destas
secgles de choque .principalmente no que diz respeito a concepgio
de reatores nucleares que utilizam o pluténio como combustivel
nuciear.

A partir de todos o» dados ooletados ¢ analizados féz~se um
estudo comparativo desses parévmetros com o8 existentes na
literatura, Foram foitas duss comparagbes : na primeira delas



somente ocom o8 dados da literatura, independente do tipo de
radiaclo gama empregads, ¢ ne segunda delas , somente com os dados
obtidos eou fétone de captura de néutrons.

A presente tese represents portanto, um esférgo no sentido
de apresentar dados até entlo inexistentes ha literatura A respeito
das referidas sacgBes de choque ¢ parametros nmucleares, procurando
contribuir tanto para a pesquisa basica comd para a tecnologia
relacionadas a esses dois nicleos estudados.
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I1=1=ASPECTOS GERAIS
11-1=1=SECQUES DE CHOQUE

Estudos wsistematicos de reagbes fotonucleares empregando
energias de excitagio entre 3 MeV o 20 MeV,em nucleos na regidio dos
actinideos, datam da década de 850 C 19, 38 352, 78 > , porém estio
ainda wsendo realizados por diversos laboratorios (3,13,14,30,77,79,
89,91,122,162,163,172> nos dias de hoje , deovido aos escassos
dados existentes na literatura . Quando um nacleo pesado esferoidal
absorve um foéton de alta energia ¢ B>/ U MeV ) forma=se um nGcleo
composto,no qual a energia de excitaglo distribuise entre os
nGcleons.0 complexc estado de movimento interno que resulta entre
esses nucleons , pode ser descrito em térmos de vibragles nucleares
coletivas e rotagles acopladas a0 movimento dos nGcleons
individuais ’ descritos por modélos nucleares existentes
€23,111,113,133,148 > [Esta energia de excitagiioc pode wser dissipada
através das reagles nucleares de folofissiic ,emissiico de néutrons,
emissfic de radiagio gama,estabelecendo=se portanto, uma competigiio
entre esses processosDesta forma,a secglic de choque total de
captura o € > ) , pode mer descrita pela seguinte expressiio (1):

at(r)-a(r.r’)ﬂa(r,nm(r »81n)%0Cy ,3nd2¢ oy .0 )4y ,nf 4o, 2n)%.]
(¢ )

A emissiio de particulas carregadas como protons e particulas alfa
pode ser absolutamente desconsiderada » devido a altura da
barreira coulombiana nuclear para esses nhucleos, que ¢ da ordem de
20 MeV (113D,

Na figura II=i=i= pode=-se observar uma sacglio de choque de
absorgiico total de um actinideo tipico, podendo=se distinguir nesta
curva,duas regilies béwicas de estudo :
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FIGURA-II-1-1- Secclio de choque de absorgido total de um actinideo
tipico ,em funcdo da energia de excitag#o.



1 - regiko de baixa energia

£ nesta regilio que se encontram os limiares das reagiies de
fotofissko e de fotoneutrona, compreendida entre 35 MeV e 10 MeV.A
fotofisslo nucliear nada mais ¢ do que & diviaks nuclear em dois
fragmentos de massas comparaveis entre =i, provocads pela excitaglo
de um nicleo pesado por radiagko eletromagnética, representando
portanto, um caso particular de fisslo nuclear ¢ 84 , 66 DA
primeira evidéncia experimental da fotofissko ocorreu somente em
1041 (SO0),quando observou-se a fisslo do urdnio e do tério
provocadas por radiacEkc gama de 61 MeV , oriundas da reagko F-19
<p,ay >O-16,apesar de ter sido prevista por BOHR e WHEELER (18 ) em
1080. A emisslo de fotoneutrone ¢ um dos tipos de fotoefeito
nuclear, que ocorre quando ha a absorglo pelo nicleo de fétons com
energias maiores que a energia de separagkc do neutron neste
nicleoc. A primeira observacko experimental deste efeito data de
1034 ( 87 ), quando foli usado o deutério como alvo e radiagcko gama
de 262 MeV,proveniente do Ti-208 ¢ Th-C ). A figura II-1-2-
elucida comparativamente, os dois processoe em questEko .

Neasta regilio de baixa energia podem ser obtidos diversmos
parametros nucleares fundamentais, visto que existem poucas reacgles
nucleares competitivas: significativamente , somente as reacglies de
fotofissko e de fotoneutrons devem eser consideradas,jé gue o
espalhamento gama , o » , »’ ), pode ser considerado desprezivel,
acima dos limiares das duas reacglSes anteriormente citadas Abaixo da
barreira de fissfoc e do limiar para a emisslko de néutrons,a
emisako gama ¢ o Gnico modo de des-excitagcho . Quando a energia de
excitacko se aproxime do topo da barreira de fisslo, o decaimento
via fotofisslo comega a competir significativamente com a emissko
gama,pois a secglo de choque de fotofisslo ¢ uma fungko
répidamente crescente com a energia, enquanto que a secglo de
chogue de emissko gama cresce bem mais lentamente com a energial(45)
As reacles do tipo 0 ( ¥y , nf ) e 0 K »y , 2n ), possuem valores



FIGURA~II=i=2= Competigiic entre os processos de fotofissfio nuclear
® emiwsdio de fotoneutrons pars os nacleos deo U=233 e Pu-2239,



limiares acima da faixa de energia considerada para esta
regilko, conforme =Ko mostrados na tabela-II-1-1- ,para os nGcleos
de U-233 e Pu-2399.

Levando-se em oconta estas consideragBes,pode-se aproximar
entEc a segko de choque de absorgkco total como smendo a soma das
secgBSes de choque de fotofisalo e de fotonsutrons, de tal forma

que:
oy ,AdXB) e o (y ,£IOXCE+ 0 (CYy ,n)d)B® «C2)

Conforme indicado na figura anterior,o0 que =e observa ainda,
¢ um aumento crescente dos valores das seccles de choque de
absorgiic em fungio da energia de excitaglko.

O estudo das reacglSes fotonucleares jJunto ac limiar
evidencia um aspecto muito relevante em fisica nuclear
basica, referente & figica de fissXko em baixar energias,pois nesta
faixa de ensrgia existe um numero restrito de momentos angulares
disponiveis ( dipolo e quadrupolo ),e poucos canais competitivos de
salda, oC 7,0"); oly,nd; oly,f> . As caracteristicas da barreira de
fissko podem ser determinadas 4 partir das seccSes de choque de
fotofissko e da distribuigho angular dos fragmentos, devido a
relativa simplicidade da andlise , quando s induz a fissio nuclear
por meio da interagko eletromagnética.

A simples comparacio entre as secgles de choque de
fotofisaiko e de fotoneutrons , permite-nog estudar a competigiio
n/TfCE) em funglio da energia de excitacio e com isto calcular a
temperatura nuclear, baseando-se em modélos tadéricos sobre as
denzidades de niveis nucleares.

2) regiko da ressonancia gigante

Conforme observado na figura II-1-1- , as smecg¢lSes de choque
de absorc¢lo total vio creacendo em fungio da energia até atingir um
maAximo, ou 4S8 vezes até dois maximos, em torno de 10 MeV a 14 MeV.A
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TABELA—1I1I—1—21

() € 33¢) (#) ¢ ) Cam) |

LIMIARES o T S (R lo S S S SR a Ly, Zno e Ly . o nfr IS (A+l) ;
NUCLEOS CMeV) (MeV) (Mel) (MeV) (MeV) !l
!

u-233 , 9.753 l( 5.7+-8.3) l 13.810 ‘ 11.45 l 6.849 !J

i

Pu-239 ‘ 5.647 l( 5.8+-6.2) , 12.645 ' 11.45 I 6.52 iﬁ
» = n:r:nEncm ¢ 169 ) i

#x = REFERENCIAR ¢ 158,161 ) !

s = REFERENCIA ¢ 186 ) !

TABELA-1I-1-1- Diferentes limiares para as diferentes reacles
fotonucleares para o nucleos de U-233 e Pu-230 ,0e a energia de
separacio para néutrons nos nucleos de U-234 e Pu-240..

. s referéncia ¢ 160 )

os = preferédncia ( 150 , 161 D

sss = referéncia ( 106 O
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energia mixima correspondente a este maximo ¢ OXPreoB»o
aproxmadamente por € 03 ) :

E = C% 7 AV

Em weguida, covorre uma diminuigiio suave desta seaglio de chogue ateé
que, para energias superiores a sproximadamente 30 MeV.svus valores
se Lornam pequenos ¢ incertosZewse maximo,ou miximos, da seogiio de
chogque, que & uma caracteristica de todos os actinideos,¢ conhecido
como " ressondncia gigaate ” e atribuido a un modo de excitagiio
do tipo dipolo elétrico E1 ,porém a explicago categorica deste
fenomenv ainda ndo esta soélidamente fundamentada,

Podewe descrever a ocurva do seagiio de chogue de
fotoabsorgic total como a soma do duas curvas do tipo de “Lorentz”,
basemdo na descrigio coletiva classica para nacleos deformados.de
onde podem ser obtidos diversos paurémetros estéticos de deformaglio
€13 ) :

@Cr,totd)=f om /14 (sr'-ami'n /sr'ri’ >

sendo om, ’ l:mi [ l'i s @
altura do pico; a energia de¢ ressonincia o a largura total da “i"~
émima curva de Lorentz,respectivaments..

Pelos estudos bibliograficos realizedos , pode-se afirmar ,
deo uma maneira geral, gque o3 resultados experimentais sobre as
secgles de chogque fotonucleares e a distribuigic angular dos
fragmentos de fissico para os nGcleos com namerc de mawsa par-par
existem om major namero , porgque apresentam as maiores
snisotropias na distribuigic angular ¢ 173 )>,d¢ acordo com © modélo
d® BOHR CU7,além de possuirem o spin melear idgual a
zoro.facilitando a» andlises.

Obsorva~me também , que existem alguns dwdos publicados por
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alguns autores, tanto para os niGcleos pares como para oO8
tmpares,t.ais como a estrutura nas secgles de choque de fotofissko
Junto aoc limiar da reaclo de fotoneutrons (4,48,82,83,143,173,178)e
o comportamento da variacEo da competigko ''n / ' £ entre 6 MeV e 9
MeV , qua =Eoc ainda polémicos , Nno sentido de que nlo existem
explicaces precizas e ssclarecedoras sobre eles , carecendo
portanto de muito mais dados experimentais e teéricos para se obter
conclueSes finais.

1I-1-2- CARACTERISTICAS DOS"TIPOS"DE RADIAGCZO GAMA

Experimentos de fotoabsorclo podem ser realizadog usando
diversose tipos de radiagko gamaexpressic esta usada para
diferenciar as diversas maneiras pelags quais a radiagEc gama pode
ser produzida,com resolucles variando desde alguns eV, até centenas
de keV ,dependendo da origem destas radiacSesNa tabela -II-1-2-
abaixo ,sE0 mostrados o= diferentes tipos de radiacgles gama
poesivelis de serem obtidos e usados por diverszos
asutores,relacionando-og em térmos de Iintensidade maéxima obtida,
faixa de energia compreendida e resolugiico em energia das linhasOs
dados mostrados expressam caracterigticas gerais e referem-se a
condicBes otimizadas para s obtenclo dos feixes,e que portanto
serve apenas para se ter uma comparacio qualitativa e geral entre
elas ¢ 84,118,110 ).

Uma ansdlige suscinta destes dados nos mostram que as
intensidadee gama que podem ser obtidag com todos o tipos de
radiacSes gama relacionadas sio suficientes para serem usadas nas
medidas das secgSes de choque de fotonucleares, que sko da ordem de
alguns milibarns, na regilio de baixa energia.

Quanto & energia, observa-se que a faixa de energia dos trés
primeiros tipos ¢ bem maior que nos ocutros casos, além de poder ser
variads continuamente,asc contrario dos outros,nos quais as energias
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TABELA—II—1—2

| - |
; TIPOS DE ENERGIA INTENS]1DADE RESOLUCAO |
f RADIACAO GAMA < MeV ) (v / _ems.s) ¢ kel) !
i (' 5-10 Mel) (5-18 MeV) !
.“” . & |
! . {
| * BREMSSTRAHMLUNG ™ 5 - 58 18° 15@ - 300 |
) '
! an:gu:Lacﬁo DE . |
' POSITRONS 'EN V0O 5 - 78 18° 5@ - 180 !
| |
]
! _MONOCROMADOR DE 5 - 30 18° 58 - 188 |
|__"BREMSSTRANLUNG™ !
)  REAGAO DO T1PO . [
i A e €6.13); (6.92)e [(183); (B8.5) e| 15 eV- 158 |
1__F'¥¢ p,ax r0t (7.12 ) 8.5 7 eV !
I RERCAC DO TI1PO i 44,8 s (1€73) 3 ¢ 158 ); ,
! Li~ C(p,v » t 17,64 ( 8.1) /7 eV ( 18 ) 5
! CAPTURA (n,v’ c - = |
! ¢ 8.1 - 11.4) 10 £ - ° ~ 2@ eV !
; DIRETA !
| CAPTURA (n . ¢ 8.5 - 9.8 18° se - 100 |
l/VAR1AVEL( EF . COMNPTON) ] ] f
CAPTURA <n,>’ - |
p < 4.9 - 7.6 ) 1@° - 28 eV |
VAR] AVELCESP.NUCLEAR) 5
TABELA-11-1-2- Diversos tipos de radiag8oc possiveis de serem

obtidas,sua faixa de energia.,intensidade maxima e resolucdo.

14



gama obtidas slo discretas.Observa=se porém.que a resoluclo dvssas
linhas discretas ¢ muito superior (com maior resolugiio > da ordem
de oV , quando comparadas com alguns keV das outras.

Conwiderando especificamente a radiaglc gama de captura
de néutrons ¢ oportunov citar gque a viabilidade de weu uwso foi
prinwiramente relatada por JARCZIK C 70 ), em 1901,

Neste trabalho,para © estudo daw weogBes de choque de
fotofissSio e de fotoneutrons dos nGcleos de U=333 o P339, na
regidio de Dbaixa energia » Blo usados fétons de alta
resolugio,produzidos pela captura de ndutrons térmicos em alvos
colocados junto a0 nicleo do reator .

. O trabalhos publicados na literatura a3 respeito deossas
socgbes de choque ,independente da fonte gama utilizada para suas
obtengltes, o relacionados abaixo :

e regifio de baixa energia :

=HUIZENGA ot al.C 62 XC 1962 )= fotofisslio do U=233 usando
radiaglio gama do tipo F=19 (p,00) 0~16 ,entre 6 = 7 MeV;

=SHAPIRO et al143)(1971 > = fotofissiio do Pu=2339 usando
radiagiio gama do tipo “BREMSSTRAHLUNG”, entre 7.3 = 11 MeV;

=OSTAPENKO et alC136)¢1981 > = fotofisséico do U~233 e Pu'z’39
usando radiagiio gama do tipo “BREMSSTRAHLUNG”, entre 4.3 = 7 MeV;

=DRAGNEV ot al.( 40 X 1973 ) = fotofisslio do V=333 ¢ Pu=239
usando radiagio gama do tipo captura de nédutrons, entre
6= 8 MoV ;

=b) incluindo a regidc da ressonancia gigante:

~KATZ ot al(81,82)C1957=58) = fotofissdio do U233 e Pu-239
usando radiagdio gama do tipo "BREMSSTRAHLUNG ,entre 3 = 20 MeV;

=GUREVICH et al.(37) (1976 = fotofisssic do Pu=239 , usando
radiagiio gama do tipo “BREMSSTRAHLUNG”, entre 7 = 20 MeV;

=BERMAN ot al € 13 >C 1986 > = fotofisedio do U=-233 ¢ Pu~239
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usando radiagko gama do tipo aniquilacko de poésitrons em véo,
antre 8 - 18 MeV;

E no que diz respeito a estudos ds distribuigko angular,
tem-se :

" -RABOTNOV et al ¢ 140 XC 1966 ) - distribuicko angular do
Pu-230 usando radiaglc gama do tipo “BREMSSTRAHLUNG”, entre 84 -
79 MeV;

_-SOLDATOV et al( 147 X 1972 > - distribuicBo angular do
Pu-299,usando radiagcko gama do tipo “BREMSSTRAHLUNG", entre 8.4 -
79 MeV;

-BAERG et alC 10 > (1050> -distribuickc angular do Pu-239,
usando radiacko gama do tipo "BREMSSTRAHLUNG”, entre 6 - 20 MeV

I1-2-ASPECTOS TEORICOS

_ Alguns aspectos teéricos fundamentais sKo discutidog neste
item com o intuito de evidenciar os principais parametros estudados
neste trabalho e com isto preparar a andlise e interpretagko dos
resultadog experimentais obtidos . Esses aspectoe s8Eo abordados
apenas de uma forma suscinta,cabendo 4 referéncias citadas no
decorrer desta exporigic, uma discusslo mais ampla e profunda a
respeito destes itens.

II-2-1-DESCRICAXO GERAL

Um grande numero de reacSes nucleares podem ser explicadas
fazendo uso do " modélo do nicleo composto *“,modélo este proposto
por NBOHR em 1936Na concepcglico deste modélo , uma reacgio nuclear
ocorre em duas etapas bem distintas , ou =seja , iniclalmente ¢
preciso ocorrer a formaglio do nucleo composto com um tempo de
existéncia bem definido, e posteriormente ocorrer a desintegragko
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deste nicleo nos produtos ds reagko. Quando se admite essas duas
fases distintas para uma reaglo nuclear fica ovldoml.do#_vt.unbbm que
os modos de desintegragko do nucleo composto dependem somente de
parAmetroe como a enargia disponivel , ¢ momento angular e a
paridade, mas nEko da forma como ¢ nicleo composto fol formado.

Essas hipotesmes estEco bDaseadas na idéia do nacleo
. constituido por w. wmistema de particulas interagindo fortemente
_ através de forgas de curto alcanceQuando uma particula incidente
" eantra no campo destas forcas,sua ehergia ¢ rapidamente distribuida
. entre todos os constituintes do nGcleo, antes que qualquer
degintegraclo ocorra, fazendo com que esta particula perca sua
identidade,formando entZo o nuclec composto, de tal forma que se
" torne independente do modo pelo qual foi formado ¢ 28 ).

Dentro desta conceituac®3’ uma reacko nuclear do tipo
Alx,y)P,onde A representa o nGcleo alve sendo bombardeado pela
_ particula xproduzindo o nGeleo produto P e & particula y ,é
descrita pela seguinte secclo de choque :

ol(x,ydmocdx)xPcCy) onde:

oc ¢ x ) = mecgBo de choque para a formacglio do nacleo

compogto cC ;
Pc(yd = probabilidade do niGcleo composto C decair pela
emissEo da particula y;

A largura total ou largura de nivel do estado composto C ,
numa dada energia de excitacfo Ec pode ser expressa por :

TCEed ® h 7/ 1 (Ec) sendo T (Ec) a vida média do estado C.
Pelo fato do nacleo composto poder decair por varios canais,

a largura de nivel deve =mer expressa como uma somatéria de larguras
parciais,ou seja @
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FCEc)s & !" CEc)

R SO
Assim, a probabilidade de decaimento do nucleo compoeto pode
ser relacionada com as larguras de niveiz de tal forma que Pcly) »
I'<y)s Tl,conduzindo & uma forma mais geral para a secglo de

choque:

a‘(Bc)-aC(Bc)xri(Ec)/l‘(Bc)

Considerando ainda que l“-(blzn)'l".-ondo:

- ‘l" s coeficientes de transmissgiko;

- D m & o espacamento de niveir ,com determinado spin J
e paridade n , do nicleo composto .

pode-ge chegar & seguinte expressio para a secgBo de choque :

g

A Ec,] " w o™ Ec,J > x TN CEc,J> / &T,<E¢»J>"

Para os nGcleos de elementos pesados y com Z >= 90
existem diversos canale de sailda competitivos , como a
fisefo,a emisgio de radiagio gama, emisgiio de particulas do tipo n,
p,ou, a.A probabilidade de ocorréncia para cada um dessesf processos
€ definida por I'f , I'm , I'p, Iy ,la

Analigando especificamente o caso dos doig ndcleos estudados
neste trabalho, o U-233 e o Pu-239, que apresentam o valor do
limiar de fissZo menor que o limiar para fotonsutrons,quando a
radiagko gama de excitagkco for superior ao limiar de fiasEo e de
emissko de néutrons , o canaie predominantes de saids serio o de
fotofigsEo e o de emissio de ndutrons,isto porque,na faixa de
energia em que se processou este estudo, entre 5S4 MeV e 9.72 MeV,a
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emissko gama pode mer oonsiderada desprezivel , préoxima ao lUmiar
de fissEo,e a emizzko de particulas carregadas ¢ inibida pela
barreira couloumbiana dos nacleozSaliente-gse .porém,que para
enargias supariores a 11 MeV, a -u.u..;lb" se¢ torna mais
complexa , iniciando-se a abertura de novos canaiz de reacSes como
por exemplo ax do tipo C( y , 2n ) e ( y , nf ).

11-2-2-PROCESSO DE FISSXO

A fiszXo nuclear ¢ um fenSmeno bastante complexo, que apesar
de ser bastante utilizado técnologicamente em todo o mundo, desde a
producBo de eletricidade até o fabrico de armas nucleares,esta
longe de ger totalmente compreendido (81,64,104,132,158,159,161,171)

Histéricamente pode-se dizer que o processo comegou a ser
observado a partir dog trabalhos de FERMI ( 1461 ,171 ),bombardeando
o NOcleos de U e Th com néutrons , na busca de elementos mais
pesados.Surgiram entBo complicacBes nas explicagSes dos dados
experimentais obtidos , cabendo a HAHN e STRASSMAN ( 69,151 )
em 1938 ,a identificacBo da quebra do nicleo de uranic em produtos
mais leves,cabendo ainda a outros pesquisadores , MEITNER e FRISCH
129), a nomenclatura do processo como sendo de fisslo,
relacionando-0 4 diviaEo celular. Praticamente alguns meses mais
tarde Jj& haviam projetog quanto a possibilidade do processo ser
usado para gerar energia nuclear (106), ¢ o grande numero de dados
acumulados fol de grande valia para a descricBo de muitos
aspectos desta complexa reacBo.Variog modélos foram criados para
explicar a figsio, bageados principalmente nos dados
experimentaig Pode-ge afirmar que o primeiro modélo concebido fol o
modélo da gota liquida (18,96) , capaz de explicar até o= dias de
hoje, quase que totalmente o processo de fisgsSo. Surgiu também o
modélo estatigtico ¢ 42 ),particularmente concebido de forma a
explicar o porque da nio ocorréncia da fissBo de um nicleo em dois
fragmentos de i{gual massa , previsto pelo modélo da gota
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liquida . Eswes modélos +tém portanto » caracteristicas
fenOmenologicas,em vez de werem fundamentados em  teoriss
nucleares.Apenas recentementes, muitos progreassos avonteceram no
intuito de se propor teorias mais formais, baseadas eom reacbes e
estruturas nucleares ¢ 104, 161,

A fissSo nuclear ¢ um fendmeno coletivo o qual © naaleo
sofre uma série de oscilagbes ate se tornar bastante deformado a
ponto de se quebrar em dois fragmentos primarios, de massas
comparaveis entre #i.0 nome dado a este estado do nicleo se
dividindo ¢ cissSoApesar de ser comparativamente invulgar,pode
ocorrer a formagiio do mais do dois fragmentos no ato da cissSo .
Logo apos a cissSio, oz fragmentos repelom=se matuamente sob efeito
da forga de repulsiio do tipo coulombiana, uma vez que niio me acham
mais sob o efeito de atragSo, proveniente das forgas de curto
alcance nucleares.Durante esta repulsio, estes fragmentos we
desexcitam rapidamente em véo ,através da omiszSo de radiagio gama
o\ou néutrons “prontos” ’ até que os fragmentos residuais
¢ fragmentos de fissdo ) permanecam em estados nucleares com meias
vidas longas.quer sejam imoméricos ou fundamentais.Geralmente estes
produtos deo fisslio estiio afastados da linha de estabilidade 3
;mesmo quando formados nos seus estados fundamentais.Por este
motivo emses produtos decasm para o8 nacleos estaveis via
decaimento 2 ,seguido muito provavelmente por emissdo gama ou até
emissdco neutronica, que sdo chamados de processos atrasados
€93,96),

A energia necessaria para que o nacleo se fissione pode ser
proveniente atraves de varios tipos de reagbes nucleares tais como
com fons pesados, com néutrons térmicos e rapidos, com radiagdio
gama ¢ fotofissiio ), além da existéncia da fissSo espontanea (161).

0 principal atrativo tecnolégico com relagiic a pesquisa
om fiswioc ¢ que a energia liberada ¢ muito alta, da ordem de 200
MoV para a fissio do U=233,induzida por néutrons térmicos ¢ 171 D,

Podemoms dividir ©o processo de fismio om quatro fases



distintas ’ considerando a emcala temporal , mostradas
esquematicamente na figura=]l=2-3-1 .

1~ formagiio do estado inicial;

2- spém a formag#io do estado inicial até a cissio ;

3= da cissio até a formagio dos produtos de fissio por
processos prontos ;

4= desexcitaglio dos produtos de fisadio por processos
atrasados

FASE 1

O nGcleo que wmofre a fiesio é explicitado pelos nameros
CA8,2Z). Conwiderando © caso da fissSo induzida por néutrons num
nacleo alvo ¢ A,Z) em seu estado fundamental , a fissSo dependera
entSio da energia da particula incidente. Em baixas energias o
nicleo quoe B8 fissionara ¢ o nicleo composto com As = A ¢ 1 , o oS
estados iniciaiz B30 08 estados do nucleo composto.Neste caso temos
o quo e chama de fissfio com primeira chancePara néutrons com
energias de excitagio maiores, podem ocorrer fissbes do megunda @
terceira chances ,cujos nacleos fissionantes siéo C A , Z2 ) e ( A-1
» & ) respectivamente , mas com uma grande variedade de estados
possiveis, j4 que o3 néutrons emitidos antes da fissdo, nestas
reactes, possuem um amplo espectro de energia C 106 D.

A energia deo excitagio Es de um estado inicial ¢
representada pela relagso :

E'=Snca® ,Zr2+EnxtA/ A+1])
sendo

-sncaA®, 2z a energia de separacgio do neutron ,com
valores entre 45 e 635 MeV .dependendo da caracteristica par~impar
do nGmero de néutrons do nacleo.

Considerando ainda que para os actinideos, A ~ A + 1 , o
que a energia de recuo do nacleo compomto é pequena, pode-me
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FIGURA-II-2-2-1- Egcala temporal do
esquematizada em 4 fases distintas.

processo de fissdo,

o = denmsidade do mtortd‘om g/c:m8

22



simplicar a expressEc anterior para :
' msn-A®,2Z>+mn
O spin J do estado do niclec composto & calculado por J = 1
+ L ¢+ S (vetorea), sendo L o momento angular, I o spin do naacleo

alvo ¢ S = 1/2, com a paridade definida por n-n'(-t)l'.

FASE 2

O movimento do sistema que se fissiona nesta fase 6
governado pela estatica e pela dindmica do processo.

A estatica do processo ¢ descrita pelo conhecimento da
enargia total ¢ energia potencial > do sistema, supondo este estar
estético, em funcko da deformaclo. Define-se a forma do sistema
como um conjunto [ d ] de parametros

({dlm d‘, d., d.,... dh

A escolha deste conjunto depende do tipo da parametrizagio
usada Usualmente assume-se que o nicleo possue uma superficie lisas,
definida por [ d ] ,dentro da qual a matéria nuclear ¢ suposta ser
incompressivel. Pelo fato do movimento de fissEo envolver muitas
formas diferentes, desde o estado inicial , que possue uma pequena
deformacRo, até a cisgio, quando o sistema nuclear & composto por
dois fragmentos gquase separados, diversos tipog de parametrizacio
podem ser necessarios para a descricglio do processo € 171 ).

Congiderando o estado definido por pequenas deformacles, a
forma do nlGcleo pode ser asdequadamente representada por uma
expansio de harménicos esféricos ( 106 , 161 D :

RCOd Ro % A Coy > <1+ L o Y“xte,.») <1



wondo:
- e ¢ os a&ngulos usuais do sistema de coordenadas
esféricas;
R C 8 ¢ ) o raio nuclear na diregiio definida por 6 @ ¢ ,
Ro © r&io do nacleo, quando esférico ;
- @,,, = coeficientes das harménicas esféricas Y ¥, <6, ¢

A (GNJ J = fator numérice , dependente dos coeficientes

da® harmOnicas esféricas,usado para normalizar
® manter constante o volume da matérias nuclear, gquando em
deformagio.

Para esta aproximagio podemos correlacionar o conjunto [ d ]
sos velores dos coeficientes das harmdnicas esféricas.

Para deformacbes maiores e mais complicadas, outras
expanstes s&o necessérias , como por exemplo na cisséo ,
quando o© wsistema é composto por dois fragmentos om
contato, cuja parametrizaciio ¢ baseada em dois centros € 106 ) .

A energia potencial na deformagd* [ d ] ¢ chamada deo V (d.
O grafico de V C d dem fungio das coordenadas n de deformaglo , nu~.
espago dimensional do tipo ( n + 1 > é a superficie de energia
potencial, conforme figura~lI=2-2-2 . O movimento do wsistema que
fispiona do estado inicial até a cissdo pode ser representado nesta
figura por uma linha ,chamada de trajetéria de fissio.Usualmente a
energia potencial é graficada em fungSo de uma das coordenadas de
deformagiio, & elongagiio. O grafico entéo obtido ¢ a representagio
unidimensional da barreira de fissfo, conforme figura~Il-2-2-3.

O conhecimento da barreira de fisslo ¢ das superficies
multidimensionais da energia potencial ¢ fundamental para a predigio
das propriedades de (fissdio, principalmente a probabilidade de
fiss@io.0 calculo de V C¢ d > em grandes deformagbes ¢ bastante
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FIGURA-II-2-2-2- Linhas de contérno de V ( d > e a trajetoria da
figsfio ¢ linha tracejada ) em fungBo das coordenadas de deformagdo
di e d2As duas regiSes de energia potencial baixa s3o0 conectadas

pela sela.
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FIGURA-II-2-2-8-VariacB> da energia potencial de um actinideo
tipico em funcfo da deformagio ao longo da trajetoria de fissdo.A
origem corresponde & soma das energias provenientes das massas dos
nucleons deste actinideo.A regi3c demarcada fol expandida para
mostrar com alguns detalhes as variacBSes de energias decorrentes da

existéncia da barreira, que no caso sSo da ordem de apenas 6 MeV
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complexvo , wendo que os procedimentos baseados em modélos
fenOmencologicos s#c o mais indicados para © célculo.Ewses modélos
podem sor r'sssificados om Lrés categorias :
macroscopico,microscépico e hibrido.

Modélos Macroscopicos

Nos modélos macroscopicos, © movimento detalhado dos
nicleons dentro do volumwe nuclear ¢ desconsideradoMelhor que isto,
© nGcleo & representado como uma matéria nuclear , tendo
propriedades especificadas por poucas variaveis macroscopicas, como
a forma e a densidade nuclear.0 modélo da gota liquida fol o
primeiro modélo surgido para descrever © mecanismo da fissio ,
LDM= liquid drop model) ,e¢ foi introduzido em 19329 por BOHR e
WHEELER ¢ 18 ) Basicamente o nicleo & visto como uma gota esférica
de fluideo incompressivel com um wvolume bem definido( denwidade
de matéria nuclear constante® ) @ com uma distribuigdo uniforme de
carga.A medida que uma energia de excitagiic externa ¢ adicionada a
osta gota, esta sofre vibragtes e se alonga .Durante esta slongaglo
a area superficial total aumenta , enquanto que a disténcia entre
am cargas aumenta também.diminuindo assim a energia coulombiana do
sistomaAssim a variaglio de V ¢ d ) com a deformaglio ¢ determinada
esgoncialmente pelas variagbos entre & tensdio superficial Es ¢ d )
® a energia coulombiana Ec ¢ d )FPode~se imaginar entretanto, que
existira uwm limite para © aumento da slongagiio, & partir do qual a
elongagiio da gota pode ser tal que permita a sua Beparagio em duas
partes na forma visual de um “ halter ", com o subsequente
rompimento da ligagdo, ocasionando a liberagdo dos dois fragmentos,
ou seja a fiswlio do naaleo € 43 , 138 ), Eswe modélo seguwe a mesma
fundamentagéio da expressiioc semi“empirica da equagiivc do massa de
WEISZACKER ¢ 113 ) ;



B =~a x A) M. Y A.’.rk s x 2'/ AYY «..,\ xCN-2> 74 A

sendo:
s, X A = a energia volumétrica;
2/9
s X A = a energia superficial;

s X Z'/ A‘/. ® a energia coulombiana;

s, X CN-Z)>3/4A8 a snhergia de simetria

De acordo com o LDM , o primeiro e o quarto térmos sBlo
independentes da diatorcglo.

Para pequenas deformaclSee as energiags coulombiana e
superficiais podem sger expressas em funglo dos parametros de
deformacio por :

E Cd>=E @x{1+ 18 xf C(A-Dr2>0a T),
= = " "

ECAdI>RE@ x(1-54n xL KA-1X 2 +DIta T >
c c A 7

Estas duas expressSes nos dico conta que quando a tensZo
superficial aumenta , a energia coulombiana diminui ,com o aumento
da deformacBo, conforme o esperado.

Considerando ainda que parsa nicleos esféricos tem-ge que :

E‘(O) ® T x area ( T s anergia superficial/seres > = .‘Ay’



E, €O = 3 2> /5 Rowa 2™
s sends
a_ e a o= coeficientes dos térmos de superficie e de
coulomb da expressiko semi-empirica de massa.
Pode-se expressar a variacko da energia potencial V ¢ 4 )

por
((d)-[E‘(d)-rEc(d)-B.(O)—Bc(O)l/E.(O)
Para pequenas deformacles , a forma nuclear é bem proxima a
uma esfera . Desta maneira podem sger considerados somente os
termos de quadrupolo na expressso (1 ) e entio :
2
1-X > -
{CadmzCay dm t/2n :‘J(qzyfni/zn(iioé

de tal forma que :

2 2 2
X-EG(O)/ZE.(O)-QCZ /Za-A eéntu (azyl

O paraAmetro X é chamado de parametro de fissibilidade (18)
de tal forma que :

- X <1 a deformagio é& estavel;
- X =1 a deformacgdo & critica,ponto de sela;
- X>1 a deformagi3oc ¢ instavel

BURNET (12> ,determinou o valor de Z2/ A para o caso da
deformacBo criticaobtendo o valor de 484De acordo com o LDM
of nucleos que apresentam o valor de 2* /A manor que 484 ,efo
estaveis contra a fiss3o espontanea e para valores maiores



dimplicando em nGcleos com Z ~ 120 , nfo eoxiste @ barreira de
fissgo.

Em grandes deformagbes, existe um valor na energia potenacial
superficial em que a energia ¢ estacionaria em funglio de todos om
parametros de deformagio.Este ¢ o ponto chamado de ponto de mela, e
& definido por :

2V Cd)> o8dU =0, 4= 1,2..n no ponto de
wela.

Na representaglic unidimensional da barreira de fissio , o
ponto de sela corresponde & um maximo em V (d ). A diferenga entre
o valores do V ¢ d relativo a0 ponto de sela @ a0 estado
fundamental ¢ chamado de altura da barreira de fiss@o Ef: V (4D =~ V
0> = Ef, conforme esquematizado na figura=ll=2-2-4=a,

Amwim, para que © nGcleo we fiwpione ¢ necessario que a
barreira de fissdio wseja ultrapassadaComo esta barreira ¢ da ordem
de alguns MeV ,a fimsio esmpontanea ¢ rara, exceto para os ndGcleos
mais pesados.

Na representaglio multidimensional de V € d > , a energia
potencial powsue um maximo como funglio do pardmetro principal de
deformaglio ¢ elongaglio ), mas um minimo em relagio aos outros
parametros, conforme esquematizado na figura=lI=2=2-3,

Modelos Microscodpicos

Nos modélos microscopicos as fungbes de onda detalhadas para
todos o nacleons wio consideradas.A principio, este tipo de modélo
soria apto a descrever perfeitamente o proceswo, mas a complexidade
da aplicaglic wos actinideos, que possuem um grande namero de
nGaleons,aliasdo a diffculdede do conhwocimento wsobre a interagio
eofetiva nGcleon=nucleon, fazem esses calculos wperem longos e
dificein.Cito=se ainda ,gquw a forga efetiva nacleon*nacleon usada
nos calculos ¢ ainda do tipo fentmenologica, ¢ niic pode mer obtida
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FIGURA-II-2-2-4-Ilustracic numa representacdco unidimensional dos
resgultados obtidose com o auxilio do modélo hibrido para a barreira
de fissBo:

a) energia potencial macroscépica Vm ¢ d > em fungBo da
deformacso;

b) correcioc para a energia de camadas AEsh ( d > em funglo
da deformagdo; ( do > = deformagio no estado fundamental
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V(d,,d.)

FIGURA-II-2-2-5-Superficies do potencial V (d1,d2>) em fungBo das
coordenadas de deformacdo di e d 2 proximas do ponto onde V
(d1,d2>apresenta um maximo como funcSo de di e um minimo em relagd3o
a d2.0 ponto & chamado de ponto de sgela pols nesta regifc a forma
de V (¢ d41,d2) & =similar a uma sela.
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de principios basicosMuitos progressos tem wsido alcangadow
recentemente pelo uso de mét.odos de campos nucleares
auto=consistentes , porém os cdlculos finais obtidos n¥io conseguem
prever barreiras de fiss$io reais C 44 ),

Modelo Hibrido

Alguns fatos experimentais surgiram a partir de 1962,que nfo
puderam wper explicados pelo uwo do modélo da gota liquida @ que
culminaram com a idealizago do modélo da barreira dupla de fissdo
ou © modélo hibrido. POLIKANOV et al. € 139 ) descobriu um isémero
do Am=242 que decaia preferencialmente por fissSo esponténea , com
meia vida calculada da ordem de milisegundos.Este surpreendente
resultado contraria o valor da nmeia vida uwual para a fissio
esponténea do Am=242 ,que ¢ de cérca de E12 anos.Realmente o modélo
da gota liquida nSo conmseguiu explicar © fato, ja que wsegundo este
modélo, a fismSio espontinva ¢ uma consequéncia do " efeito tanel

quintico . at.raveés de uma barreira de potencial
wimples.imposwibilitando a wexisténcia de wum naeleo com uma
meia*vida obwervada de 14 ms , t§o curta para a fisslio

esponténea. Este grupo de pesquisadores sugeriu entSo que o ndicleo
do Am=242 deveria apresentar um estado isomérico, nio precisando
portanto penetrar toda a barreira de fissdo.

Outro fato notavel foi a descobe: em 1968,por MIGNECO e
THEOBALD ¢ 117 > em experiéncias envolvendo medidas de alta
resolugSio de secgbes de choque de fissSo com néutrons , de grupos
de estruturas bum definidas nas wsecgiom deo chogqus para o
Pu=240Segundo © modélo da gota liquida, as wsoecgbes de choque
esperadas deveriam apresentar valores pequenos e um comportamento
crescente em fungiio da energia, em desacérdo com os dados
experimentais observados.

Ficou evidenciado, a partir deostas duas notaveis



descobertaz,que o LDM ¢ suficiente somente para fornecer um
comportamento suave e médio para a energia potencial nuclear, sendo
portanto necessarico a inclusko de efeitos de particulas aimples no
modélo,para conseguir esclarecer as= discrepAnciasz observadas.

O modélo hibrido, que combina o8 aspectos macroscopicos e
microscépicos do nucleo, foi introduzido em 1966 por STRUTINSKI
(148,149),baseando-se no modélo de camadas de NILSSON ( 133 , 188 )
,produzindo resultados interessantissimos Segundo o0 modélo de
NILSSON (133,185), & poseivel estender o modélo de particulas
zimples para os caszos de potenciaizs nXo esféricoz , ¢ entlo obter
algumas propriedades dos nucleos deformadosPara se fazer esta
adaptacko, o8 nucleons devem sepy considerados particulas
independentes, movendo-se num potencial do tipo osacilador harménico
deformado com simetria axial, incluindo termos proporcionais ao
acoplamento sgpin-orbita LxS e a0 quadrado do momento angular
orbital L _[Estes valorez devem =ser escolhidog para reproduzir a
ordem experimental dos niveie para o8 nicleos esféricos e
deformadog em seus respectivos estadosg fundamentaigeOs calculos
afetuados mostraram um crescimento continuo desta energia em
funcBEo da deformacko nuclear,com valores altos para as energias em
grandeg deformagles, valores estes da ordem de 7 MeV, demonstrando
serem importantes na incorporaci® nog célculog de barreiras de
fizaXo.

Segundo o modélo hibrido de STRUTINSKI (148,149) ,a energia
potencial V(d) do ndcleo ¢ composta por duas partes: 1- a energia
potencial macroscoépica Vm ¢ d ) ,obtida atraves do modélo da gota
liquida; 2- a correcidc de energia proveniente do modélo das
camadas,AE-h, que leva em conta o efeito da estrutura de camadas
do nucleo numa deformacBo [dl:

Vdd >s V (d)+ AE <d)d
m sh

STRUTINSKI(148,149) considerou além da densidade das camadas
dos nucleong, o efeito da forga de emparelhamento em fungho da
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deformacko :

AE‘h- tp,n(éu + 6P

sendo :
- 6 U = correclo para o efeito das camadas;
- 6 P = correglo pu-a-o efeito da forca de emparelhamento
- p , n m protong e néutrons.

‘A correclo de camadas 6 U oscila em funcBo do namero de
particulas e com a deformacko, engquanto que a corregBo de
emparelhamento 6P surge das interacSes de curto alcance entre os
pares de nuicleons correlacionados.Apesar do comportamento deles
serem antagdnicos em térmos gerais, em térmos absolutos, og valores
de & U prevalecem &obre og &6 P.

A correcgBo da energia de camadas ¢ fortemente correlacionada
com a densidade GfC d > de estados de particula Gnica na superficie
de FERMI (11850 eeu valor é maior ou menor sme a densidade Gfdcd
for grande ou pequenaregpectivamente.Como a estrutura de camadas
varia com a deformac®o, a correcBo de camadas apreszenta oscilacBes
a0 longo da trajetoria de fissSo , conforme {lustrado na
figura-ll-2-2-4-b.

Para os actinideos, o comportamento destas oscilacSes ,
em fung3o da deformagBo é Dbastante importantePara nGcleos
esféricos a densidade Gf é alta, e portanto a correcgBo de camadas ¢
major. A primeira corregio negativa ocorre na deformacko do estado
fundamental e & respongavel pela deformaciic permanente dos
actinideos no seu estado fundamentalA segunds correclc ocorre numa
deformacBo situada proxima ao ponto de cissZ macroscépica. Isto
gera um segundo pogo nha barreira de fissio,gituado entre o dois
picos,conforme mostrado esquematicamente na figura-Il-2-2-6.

Este novo modélo apesar de ainda sdlidamente baseado no



LDM. ,fornece explicagbes gqualitativas para os dois resultados
eoxperimentais contraditérios citados anteriormente:

= a fisslo isomérica ¢ entendida apenas levando em
vonsideragio o estado fundamental do segundo pogo,ou seja, © ewtado
imomérico e © aumento na probabilidade de fissSio ¢ atribuido a
diferenga de energia entre os estados fundamentais dos dois pogos
de potenciais, e asinda mais, para o isOmero se fimsionar ¢ preciso
que este atravesse -om;nu & barreira mais externa;

= as estruturas observadas nas secgUes de chogque o
consequéncia de uma mistura de niveis ontre os dois pogos de
potenciais ,segundo LYNN C 104 ).

Podem ser citados ainda outros fatos comprobatérios da
existéncia desta barreira dupla de fissSo, como a estrutura
observada por DICKEY € 39 ) ,na meogio de choque de fiwmSo do U=238
em 36 MoV , reproduzida pelos calculos de BHANDARI ¢ 16 )D.Esta
responanuia foi atribuida a um estado vibracional no segundo pogo.

A dindmica da fissfio por sua vez ., pode wser estudada levando
om conmiderago dois aspectos: a inércia ¢ a viscosidade.

A indrcia surge a0 e estudar o movimento do nacleo que
fismiona na trajetéria de fisslo, pois a massa efetiva do wiwtema
deve wer especificada ,» pode ser obtida atravées da expressio da
energia cinética do nucleo na deformagio C d ) ;

EKCd D)= 172 z:ij nij(d) DiD

J

sendo ;

= D am dorivadas dop parametros de deformagéo ;
- Bi = tonwor de¢ massa aoletiva do sistema em [ d 1}

J

0 coeficiente de transmioefio para fissfo, Tf , ¢é obtido na
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FIGURA-II-2-2-6- Esquema da barreira dupla de fisg@o obtida pela
combinac@o entre a energia macroscopica calculada pelo LDM e a
correclo para a energia das camadas A E‘h.Esbados classe~]
significam niveis do estado fundamental,enquanto que estados
classe-Il 880 os niveis do estado isomérico.
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teoria ectatistica de BOHR e WHEELER ( 18 ), junto com a estimativa
do tunelamento quAntico através da barreira,supostamente idealizada
como mendo de uma parébola invertida ¢ 60 ) ,de tal maneira que o
nGcleo permanece num anico estado especifico de excitacko
intrinsica ( canal de fissEo -ABOHR ( 17 ) , com energia de
excitacko E‘ :

Tr. 1/C1 +axpl2n €® - Bf - E>/ hw D

Para uma barreira simples desta esgpécie ,0 coeficiente de
tranemisse®0 total ¢ a soma das transmizstes individuaigr TI{),para
todos os estados de transicBo.A densidade desses canais & expressa
pela densidade de estados de excitagcBko em todos o= graus de
liberdade intrinsicos na deformac®o da barreira, o ( d ).Assim , :

el % [ 4E p B, 7 1+ exp 2 E*-EF-EDAWI Y D

Nestas duas expresseg ,0 parAmetro hwf ests assoclado 4
curvatura C do topo da barreira A curvatura ¢ importante para o
conhecimento das propriedades de transmigsEo e reflexZoc da barreira
que por sua vez determinam a taxa pela qual esta ¢ vencidaA
curvatura da barreira é definida em térmog de unidades de energia ,
MeV)> .0 médulo de hwf
particula com E ¢ Ef penetre a barreira e uma particula com E > Ef

determina entBo0 a facilidade com que uma

geja refletida pela mesmaValores pequenos de hw Py correspondem a
barreiras largas com penetrabilidades pequenas, enquanto valores
grandes representam Dbarreiras estreitas, com penetrabilidades
grandes.

A relagBc entre o paraietro hw‘. e o parametro inercial de
masea B & obtida pela seguinte expressso :



we=CQ /B p

Ow valores de hwf 8o da ordem de 085 = 1.0 MeV .

Considerando ainda a expressio que calcula a transmissio de
barreira, observa=se que esta varia muito rapidamente para energias
de excitagiio E¢ proximas de Ef, valor este chamado de limiar de
fimsSo ¢ 87 ).Observa=se também que a penetrabilidade da barreira,e
portanto a probabilidade de fissSo,apesar de diminuir
significativamente ,nao chega a wser zeromesmo quando Es (K Ef,
conforme pode mer apreciado na figura=Il=2=2-7,

Para © caso do calculo da transmissSo para uma barreira
dupla de fismdo,é necessario a obtenglio de um smaior namero de
parbmetros € 7, 9, 21, 22 J2Ao se¢ fazer um nameroc grande de
aproximagbes na expressiio geral que calcula esta transmissSo,
chega=se a mseguinte forma aproximada € 99 > :

T~ TAxTB /7 CTA ¢ TB)

wondo TA o TP os cosficientes do transmisslo total de cada
bparreira ,calculaios segundo a expressio ¢ 2 ).

A mistematica geral dos valores das barreiras pode wser
resumida da soeguinte forma : noe isdtopos com Z = 92 CURANIO), a
altura das duas barreiras séo aproximadamente iguais.existindo um
pogo entre elas bem definido.Com o aumento do namerc Z , a barreira
mais externa s torna cérca de 09 MeV mais baixa que a mais
interna,como ® o caso do Pu .Para nGuleos com Z menores , como & ©
camc dos isétopos do Th ,0 efeit.o oposto ocorre € 34 ) .

A transmizsdio de uma barreira dupla pode ser obtida também
com o emprégo da equacio deo SCHRODINGER ¢ 113 ),usando uma barreira
dupla retangular unidimensional,capaz de fornecer resultados
satisfatoriop.Os calculos desta barreira mostram a existéncia de
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FIGURA-1II-2-2-7- Coeficiente de transmizsSo Tf para o caso de uma
barreira de fiss8o simples do tipo parabols invertida, em funcio da
energis de excitagho E*.
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picos acentuados em certas energias de excitacko
sublimiares,fendtmeno este consequéncia dox estados ligadag no
segundo poco de potencial ¢ 48, 74, 98 ), em concordincia com
alguns resultados experimentaiz obtidos.Cramer ( 386 ) calculando as
penetrabilidades de wuma barreira dupla de figsko, usando trés
parabholas , observou que a energia da Unica barreira prevista pelo
modélo da gota liquida, & ligeiramente major que o malor doz dois
picoe da barreira dupla,concluindo assim 'que o LDM fornece, ao
menoe aproximadamente, a altura do maior pico da harreira dupla.

O efeitos de viscomidade no movimento do Eigtema que ira se
fissionar estBo relacionados ao acoplamento dos graus de lUberdade
coletivos(LDM) aos intrinsicos( particuls dnicadEste acoplamento
induz excitacEo no nicleo & portanto governa a divisic da energia
disponivel entre a energia cinética no modo de fissRo e a energia
de excitacBoDo ponto de vista macroscédpico, a viscosidade pode ser
introduzida pela seguinte férmula :

Fas 12 zu @ Dib

Ny 3

sendo

~ F = forga de dissipacBo de RAYLEIGH < 106 );

- N, (& = tensor da viscosidade na deformagio d

3

A importancia da viscogidade esta relacionada com a rapidez
da descida do sistema do ponto de =sels A cigslof durante esta
parte do processo que a forga de diasipagBoc ¢ importante, & que a
expressio para o calculo contém as primeiras derivadas doe
parametros de deformaclo.
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O balanco energeético nu cisslio pode wer esarito como :

* .

L ®
+
B(A.Z)#V(W)-V-c BIc c

svndo:

= Vi = a» energias potenciais no estado fundamental de
deformacglio e cissSio ,respectivamente;

- E* , EX = as energiss de excitagiic e cinética do

®c ®C
wistoma na cissSo.

Quando BK.c << E‘-c’ © wmistoma & muito viscoso, e em
acontecendo © contrario, o sistema ¢ dito fluido.

0 azpecto da viscosidade ¢ um dos assuntos menos conhecidos
no processo da fimsdo.

FASE=3

£ a fase caracterizada pela repulsiic cooulombiuna entre om
dois fragmentos ¢ suas desexcitagBes via emisslio de radiaglo gama
eNou néutrons prontos,

Na aissiio, © wistema nualear ¢ oomposto por dois fragmentos
que me tocam € A1,Z1 D) e ( A2,Z22 ) , que sliv os fragmentos
primarios.Eles wme apresentam fortemente alongados ,pois logo apds a
cissSo,eles w®e encontravam =sob o efeito da atragio matua
nuclear Assumo=se que nio ocorre a emissio de particulas na cissSo
do tal mancira que A1 + A2 = A® o Z1 ¢ 2Z2a= 2

Apés a cissdo os fragmentos e repelem,tornando=se de forma
mais esférica, semelhante a0 estado fundamental, ¢ a energia de
deformagio liberada , apresenta"se como uma energia de
excitagio , somada a energia de excitagic que Ja existia na
cisslio.Dependendo do valor desta energia de excitagiic disponivel,
ocorrera a desexcitagio através da emissio do néutrons prontos € se
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emisako de gamas prontos.

for maior que a energia de separagko do neutron ) ou através da

FASE-4

Apos a evaporacBo de néutrons prontos e\ou emizzXo de gamas
prontos ocorrida nha fase anterior, os produtos de fissko
remanescentes £Xo usualmente instaveis frente aoc decaimento 3 , a
menose que tenham atingido o fundo do " vale da estabilidade o7
¢ 113 ). Dezta forma ,essex produtos tendem a sofrer uma gérie de
decaimentos até atingirem s estabilidade, e como a interacko que
rege este decaimento é a interaclo fraca,é uma fase bem maix lenta
que a anterior.Apog o decaimento 2 ,0 nGcleo filho pode ser formado
num estado excitado ou num extado cuja energia ¢ maior que o limiar
para a emig=Eo de néutrons,podendo ent¥o decair ou por emigsBo de
radiacko gama ou de néutrons , ditos atrasados, respectivamente.

I1-2-3-PROCESSO DE EMISSZXO DE FOTONEUTRONS

Pode ocorrer a emiggio de um fétoneutron de um nGcleo se
este absorver um féton com energia superior ou igual a energia de
separacfo deste neutron no nucleo.

Como para os nicleog pesados of niveis de energia do nucleo
composto &8Bo pouco espagados , dependendo da energia de
excitacBo,podem ocorrer niveis eguperpostos quando da excitagBo, e
como esses €&foc em grande numerc , =20 necessAriose que sgejam
empregados métodos estatisticos para a descrigBo do fendSmeno.Apesar
dist.o,0 numero de particulag envolvidas.mesmo para o8 nicleos
pesados ainda estés muito aquém do ndmero necessario para o emprégo
de célculos estatisticosg, sendo portanto um calculo aproximado.

De acordo com a " teoria de evaporaglo "C( 23 ) sugerida por
BLATT-WEISSKOPF, baseada no modélo estatistico, associads com a
energia .az particulas emitidas pelo efeito fotonuclear e conceitos

43



termodinAmicos, a intensidade relativa dos fotoneutrons emitidos
com energia En é dada por

I CEn) s~ En x exp ¢ "En 7/ T ) , sendo o parAmetro
T determinado pela seguinte expressXo :

1/(1‘(&‘—Sn)h(dlogp(s)/delnn.so_sn

sendo:

-p(E) = densidade de niveis do nucleo residual;
-E* = energia de excitacgio;
-Sn = energia de separacko do neutron

O parametro T ,surgido, tem a dimens8 de energia, e pode
ser interpretado como uma temperatura nuclear, considerando log
PCE) a entropia do nicleo residual na regif de energia d E
(a menoz da constante de BOLTZMANN ),comparando a relacEo acima com
& relagkco entre a entropia e a temperatura ,dentro da 4area da
Termodinamica.

Uma forma mais realista de compreender a temperatura nuclear
com bases no conceito de reacles nucleares, € visualizar que quando
uma particula incidente & absgorvida pelo alvo formando um nucleo
composto excitado,ocorre um aquecimento do nucleo,provocando a
evaporacio de néutrons ou outras particulas, sendo a distribuicio
dos néutrons emitidos do tipo "maxwelliana" Degsta forma, o
parametro T cor.esponde a temperatura do nicleo residual, relativa
& energia residual maxima de excitagio, E* - Sn , de tal forma que
T & a temperatura do nicleo apés a emissfo de néutrons.
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11=2-4=-COMPETICAXO ENTRE EMISSXO DE FOTONEUTRONS E FOTOFISSZ0

Como pode wser deduzido das obser.. ;Oes anteriores,o processo
de fiswSio ¢ um processo coletivo que necessita de uma quantidade de
energia na forma de energia potencial de deformaglo, suficiente
para seccionar © nGcleo.Em contrapartida, a evaporagio de um
neutron do nGcleo composto ¢ um processo que envolve uma particula
Gnica ,necessitando de uma energia de excitagio >= que a energia de
weparagiio do neutron para ocgorrer,concentrada numa particula da
superficie.Conforme wse percebs , o estudo da ocompetiglio entre a
emispSio de ndutrons e fisslio para um nucleo pesado pode fornecer
informagBes esclarecedoras sobre a conmisténcia dos doisz modélos.

Conforme j& comentado e explicitade na expressio (1), deste
capitulo, apos a excitagio » dos nucleos de U=2332 o Pu=23 os
soguintes modos de decaimento 3o permitidos: fotofiesio, emissio
de fotonéutrons e emissSo y , com competicio entre elas,

Conmiderando especificamente a fotofimsSo o a emissSo de
fotoneutrons, megundo HYDE € 67 ) :

coCy ,FI)soCy ,fl)¢oc0Cy nfdesoCy h 2uf)d+. D
oCy,N )= oCyr,n) + 20(r,2n) +.% [v x 0(r,03]1 + ¢ 1% o(y.nf) (D

wendo v © numero médio de
nfutrons emitidos por fissSo,.

Considerandec somente a faixa de energia de excitagic usada
neste trabalho, compreendida entre 354 MeV e 9.7 MeV, ams expressbes
€1),€3)>, @ (4D ficam :

at(r)-a(r,n)*a(r,f) (¢ )]
oCy ,F)s=s o Cy» , ) ((. D)
oCy ,NI)msoCy , n)*lvxoCy,fd ] <
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onde foram consideradas somente a
fissko simples , & emigzlo de “w. 36 neutron ,e a emissko gama
como sendo desprezivel

Rearranjando as equaclies, tem-se que:

o(Cy ,fOm at(r)xtrt/(r‘f-rrn)l ou se jo
'm/7I'tes oCy And/70Cy , 1)

definindo assim a forma de se estudar a
competicBo entre a emiggB0 de néutrons e a fiesZ3o pela sgimples

comparacko da razlo entre as secgSes de choque respectivas
experimentais.

I1-2-3-DEPENDENCIA DA COMPETIGAO I'm/Tf COM A ENERGIA DE
EXCITAGAO

Baceado nos célculog de BLATT e WEISSKOPF (238),segundo o
modélo estatistico,a largura de nivel I'm para o decaimento por
emigeio de apenas um neutron é dada na sua forma final pela
expresgio (161):

E-Bn

rn-(b/znm(zma’;/mujo c pCE-Bn - ©) dc (B

sendo:
- D ®» espacamento de niveis com determinado spin e paridade
do ndcleo composto;
- R = guperficie nuclear com rdio R = ro x At? H
- £ ,m s energlia e masga do neutron;
- pC E -Bn-z )= niveis de energia do nucleo residual;
- ¢ = degenerescéncia de spin, intringica do neutron;
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- Bn = energia limiar do neutron;
- E = energia de excitacgko

R

Da mesma maneira, a largura de nivel para a fisa¥ I'f pode
ser obtida segundo os cdlculog estatisticoz de BOHR e WHEELER (18) :
E-Ef
rMred/s/72n) [ p-Ef-K > dK , sendo ()
0
- Ef = energia limiar para a fissko;
- K = a energia cinética na coordenada de figsZXo;

Desta forma, podemos obter ,pela relac8 entre as duas
expressdes (8) e (9, a competicBo 'n 7/ I" £ :
E-Bn E-Ef
FnTf = [ 2mrog AY® [ ex o(E-Bn-edde /[ p (E-Ef-K>)dK 1 <10)
0 (]

Conhecendo-se a forma funcional da densidade de niveis
pode-ge integrar a equacko (100 com a finalidade de obter a
expressio tedédrica para a competicho '/ I'f.

1I-2-6-MODELCS DE DENSIDADE DE NIVEIS

0= principais modélog de densidade de niveis £30:
a)- GAs de Fermi;

b)- G6ta Liquida;

¢)- Fujimoto-Yamaguchi;
d)>- Temperatura Nuclear Constante

a)GAS DE FERMI
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A denwidade de niveis calculada com © auxilio do modélo do
g¢4s deo Fermi ¢ dada por (161) .

173

PCE) s Cxoxpl 2 xCaE 21, wendo i €11

=C = gonstante;
3 = paréametro de densidade de niveis;
=E = energia do excitaglio

Apos a aplicaglo da expressdo (117 na equaglo (10),obtém=wse
apos uma soérie de aproximagtes ,que :

/3

rn/rr-(u""afcs-an) /K 8 [2a CE-ED' 1) x Q ¢ 13 )
seondo:
Q= oxpman"'cz-an)"'-zaf’"(z-En”‘l
onde ;

K, = 2 /2mro® ~ 10 MeV ;

~a, ¢ a-= correspondem aos parametros densidade de niveis

para o p:nt.o de »ela da fissfio e para o nicleo residual, apos a
emissio do neutron,

Ao considerarmos esta equagdo final ,recomenda=se © emprego
doz limiares efetivos para Ef e Bn(160)Estes diferem dos reais por
causa da dependéncia da doneidade de niveiz com o carater par=impar
do nucleo a mer estudadoDevido a energia de emparslhameonto e
outroz efeitos quanticos,03 nacleos par=par apresentam uma lacuna
entre o estado fundamental e o primeiro estado exucitadoEsta lacuna
diminui acentuadamente para os nacleos imparepar o ~ degaparece no
caxo dos nGcleos impar=impar.Neste caso, supbe*se quo © aumento ¢
mais ou menos uniforme a partir do estado fundamental.Tomando wum
nacleo de A impar como superficie de referénciali60)espera=se entdo
que © nGclec par=par tenha uma energia de excitagiio efetiva menor
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que a real por uma quantidade A ,enquanto que © nucleo impar-impar
aumenta pela mesma quantidade 4. Supondo que este A para o ponto de
sela seja difere...e daquele para a deformacko apropriada para a
emissko de néutrons, entlo a diferenca de limiares efetivos fica :

C Ef’- Bn) s ( Ef - Bn - Af ) ( nGcleo fissionando do tipo
par-par e impar-par )J;

CEf- Bn) @« CEf - Bn - An ) ( nucleo fissionando do tipo
par-impar e impar-impar ).

Por exemplo , no caso dos dois nicleox em estudo , o U-233
(Zm92;Nm141) e o Pu-239(Za94;N=145),que &80 portanto nucleos do tipo
par-impar, apés a emigs¥o de um fotoneutron passam a ser nGcleoe do
tipo par-par ,necessitando da correcio em Bn »ou ge ja
Bn’e ( Bn + An )Entretanto, para a figsBo eles continuam gendo
par-impar,nic havendo a necessidade do emprego da correglo pars o
limiar de fiss®0, e entio Ef’s Ef.

GLASS(53) em 1955 comprovou experimentalmente a necessidade
destas correcSes,pois observou que o nlcleos impar-impar estavam
em meédia, com energiag de 144 MeV acima dog nocleog do tipo
par—par.

O valor da correcBo mais empregada é considerar as duas
correces como sendo iguals ,ou seja, Af = An =07 MeV (161),embora
alguns autores j& utilizaram 04 MeV (160> e 10 MeV 108>, e
inclusive valores diferentes pars os dols casos ( 160 ).

Alguns calculos ¢ 108 , 161 > , realizados com a equacio
(12> indicam que ocorre uma variacio acentuada da raz3o I'n/Tf com a
energia de excitacBo entre 4 e 11 MeV, tendendo a valores
aseintéticos somente para energlas maiores ou iguais a 15 MeV.

bOMODELO DA GOTA LIQUIDA

A densidade de niveis deduzida & partir do modilo da gota
liquida & ¢ 108 > :
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; 8/7

‘B, aC uaxpl ?7/74 C & 7

> CE 31 13)

Com esta funclo aplicada na expresslo ( 10 ) as integrais =6
podem gmer resolvidag numéricamente. MAF<:® ( 108 ), mostrou que o
comportamento de I'n/Tf megundo este madélo segue aproximadamente o
somportamento do anterior.

COMODELO DE FUJIMOTO-YAMAGUCHI

E uma vers3oc simplificada da formulacBo deduzida s=megundo o
modélo do gas de FERMI . Esses autores ( 45 ) consideraram a
temperatura nuclear dada pela geguinte express3o :

T » 317 x ¢ E /A '
e apés uma série de aproximacBes chegaram a seguinte expressEo:
/Mt e A" xT /100 x exp [ CEf’-Bn’ > / T 1

Nesta express3o, observa-se uma dependéncia da competiclo
'n/Tf com a energia de excitacBo e com a temperatura nuclear Porém,
considerando o intervalo de energia entre 5 MeV e 10 MeV ,é
praticamente constante.

dOMODELO DA TEMPERATURA NUCLEAR CONSTANTE

Introduzido por HUIZENGA e VANDENBOSCH ( 161 > , este

modélo suple a temperatura nuclear como sendo constante e considera

a densidade de niveis expressa por

CRIISLAG MAGIN L Lo LhLE G- WOCLLAT, &5 Ep



*oKE> = C x oxp C E/T >, que substituindo na expressSo <10)
nos fornece .

rTf =C2T A*?

> X € - 1= [E*Bn'/T] + exp CE-Bn /T» ~ Q’
mondo :
Q = (=1 ¢ oxp ¢ E~Ef /T > )
Para energias de excitaglio superiores a 9 MeV a expressio
anterior pode wer simplificada, de tal forma que (€ 108 ) ;

M/7rf=t2TAY /101 x exp <[ Ef=Bn1 / T,

que ¢ praticamente igual a expressio desenvolvida pelo modélo
anterior, a menos de um fator 2 ,mostrando também,portanto,uma
independéncia com a energia de excitagSo.

As relagBes teodricas da competigio 'm/Tf ,deduzidas a partir
de hipdteowes estatisticas do nacleo compowto estlio limitadaw ww
enorgiay nas quais estes conceitos wio adequados, ou ®seja , para
energias de excitagico que excedem em 3 MeV aos limiares das
roagBes de fotofissSo e de fotoneutrons,

I1=2=7=DISTRIBUIGAO ANGULAR DOS FRAGMENTOS5 DE FISSA0

Ainda considerando © modélo da gota liquida para explicar ©
processo de fiwsdo, na década de B0 dois outros fatos experimentais
OCOrreram ¢ que B¢ mostraram estar fora do alcance de qualgquer
explicagdo por parte deste modélo:

= ap anisotropias angulares encontradas de forma acentuada
nos experimentos sobre distribuigso angular dos fragmentos de
fimsdio;

= variagBes bruscas notadas nas socgBes de choque de fissdo
em certas energias de excitagdo .

BOHR (17 ) em 1955 propés o modélo doe canais de fissSo,
refinando a teoria de BOHR-WHEELER ( 18) wsobre o mecanismo de

fisp§io nuclear, supondo que para energias de excitagiio proximas ao
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limiar de fisslo, o0 nucleo na configuracko de ponto de sela ¢
termodinAmicamente frio,pois a grande parte da energia de excitacgko
recebida ¢ gasta na forma de enargia potencial de deformacgko.Assim
¢ de me esperar que os estados quanticos disponiveis a0 nicleo,
neste estado de transiglo,estejam muito separados.Portanto, esses
estados, oz canaizs de fissko,podem ser comparadoz aocs niveis do
nicleo normal, préximoe aoc seu estado fundamental Azgim,cada canal
de fizzX0 possul portanto momento angular e paridade bem
definidos,regultando numa anisotropia na distribuiclo angular dos
fragmen: os de fissBoAs variacSes bruscas nas gecgSes de choque de
fiae80 esti associadas a abertura de novose canais de fissko,
dentro deste modélo.

O esquema de acoplamento do momento angular para um nucleo
deformado,pode ser apreciado na figura-II-2-7-1, de acérdo com
WHEELER ¢ 168 ).

Considerando que oz fragmentos ge separam ao longo do eixo
de simetria nuclear do nucleo que =sme fissgiona, entEo os parAmetros
K,J ¢ M definem a distribuicBo angular dos fragmentos ( 68,
168 > . Desta maneira, o estudo de medidas experimentais =sobre as
distribuicSes angulares podem fornecer informacles =obre as
caracteristicas dos niveis ,na configuracBo do ponto de sgela.

Ainda segundo WHEELER (168), a distribuicic angular dos
fragmentos de fiss3o ¢ dada pela probabilidade de distribuicZo do
eixo de simetria nuclear com relac80 a direcZo do feixe incidente,
sendo expresgso por

W e (2J+11 /20D’ co>P > sendo
-D" (6) = func3es de ondas rotacionais de Lamphere (94),
A normalizac3o desta fung3o é dada por :

J,T W sen 8 do =1
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FIGURA-1I-2-7-1- Eesquema de acoplamento do momento angular.Os
simbolos significam :

J - e o momento angular total do nucleo ;

M - e a projec8o de J sobre o eixo fixo no espaco,que
usualmente e definido como o gentido da direcg8o do feixe ( Z ) ;

R - e o momento angular rotacional coletivo;

K - e a projegéio de J sobre o eixo de simetria nuclear
caractizante dos canals de fiss3o0 de ABOHR C 17 ).
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Calculos efetuados com © auxilio desta equagiio (63 indicam
que =& distribuigio angular dos fragmentos de fotofiwsio
provenientes da absorgiio gama do tipo de dipolo eletrico pode wer
descrita segundo a equagdo :

- W@ >= A+ B xwen €6)

sondo os coeficientes

A . B obtidos no ajuste desta curva aos pontos
experimeontais. Apwim » a anisotropia angular, definida como
V(90°)/V(Oo)podoaoroxpro”apor:

wcoo® D/ wCo® )= CB/A D+ 1
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III-1- DESCRIGLav -ERAL

A radiacdo gama utilizada neste trabalho foi produzida
pela captura de néutrons téermicos em alguns alvos criteriosamente
escolhidoe e colocados junto ao nliclieo do reator IEA-Ri,um reator
de pesquisas do tipo piscina,que opera a 2 MW durante 8 horas por
dia. Esta radiagio gama , discreta e praticamente monocromatica,na
faixa de energia entre 5 e 10 MeV, ap6s ser colimada e filtrada
dentro do canal radial n® 14 do referido reator,fol extraida para o
local onde esta montado o experimento,cobh a forma de um
feixe, incidindo sobre as amostras , provocando as reagles
fotonucleares de fotofissdo, o ( », ), e de fotoneutrons ,c ( ,n),
cujas seccles de choque s8¢ estéd interessado em determinar.As
amostras est8o localizadas a aproximadamente 550 cm do nucleo do
reator,colocadas no interior de um sistema detector de néutrons,
conforme esquematizado na figura III-1-1-.

Ags amostras de U-233 e Pu-239 foram produzidas e analisadas
pela AERE - HARWELL CHEMISTRY DIVISION ¢ 157 ) ,quanto ao conteudo
em massa, usando o método gravimétrico,e percentagem isotdépicaA
confirmacBo dos valores destas masesas fol feita neste laboratorio
¢ 121 JS,usando o método da espectrometria gama.

A analice e a determinagio dos fluxos gama incidentes nas
amostras fol feita por meio de um cristal cintilador de Nal ¢ TD
. @coplado a uma fotomultiplicadora.

A detecgio dos fragmentos de fotofissdo dus amostras fol
feita pela tecnica do "REGISTRO DE TRAGOS" ,empregande o filme
plagtico Makrofol KG, tanto para a obtengl@io das seccBSes de choque
como para a distribuic8o angular dos fragmentos de fotofissSo.

Os néutrons provenientes da fotofissio e o0 fotoneutrons
prépriamente ditos, foram detectados por um arranjo experimental
do tipo "LONG COUNTER ' .
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I11-2- MASSAS DAS AMOSTRAS

1II-2-1- INTRODUGZO

As amostras de U-233 e de Pu-239,fornecidas pela AIEA,contém
52,4 mg e 514 mg respectivamente ,na forma de U308 e Pudz
;eletrodepositadas em diecos de titanio com 50 mm de diametro
(4 discos para cada amostra). 0 diametro ativo de cada amostra &
de 40 mmCom o intulito de verificar possivele perdas de massas das
amostras ocorridas durante o© envio das mesmas, fato este Jja
observado por outros pesquisadores (48), utilizou-se o método da
espectrometria gama para a confirmagio dos valores das massas
enviadas pela AERE-HARWELL < 157 ).

I11-2-2- PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

Os nucleos dos elementos U-233 e Pu-239 decaem por emissio
alfa-gama ( 67 DJ.A técnica da espectrometria alfa ¢ a mais
comumente empregada para a determinagfo absoluta das massas desses
elementos, devido A maior =simplicidade do espectro de decaimento
alfa desses nucleos. Inicialmente houve a tentativa da medida das
massas desses nucleos por este método, porem a falta de um sistema
de contagem alfa adequado as altas atividades presentes nestas
amostras provocou resultados n3o satisfatorios. Devido a
disponibilidade de um detector de alta resolugd3oc em energia do tipo
ecermanio intrinsico,fol realizada & medida das massas por meio da
teéecnica da espectrometria gama. Apdés um estudo culdadoso a respeito

dos esgquemas de decaimento gama destes dois nucleos, escolheram-ge



as =seguintes energiac gama de 13 keV,16 keV,10 keV e 071 keV para
o U-233 e 888 leV , 516 keV e 084 keV para o Pu-239 , para que
fossem evitadas as sobreposicSes das linhas gama dos iso6topos e
nucleos filhos ¢ 102 , 121 ).

O arranjo experimental usado ¢ composto basicamente por um
detector semicondutor do tipo germanio intrinsico de alta
resolucdo em energia, (2 keV de FWHM - Co60), com janela de berilio
de espessura 0.127 mm ¢ 105 ) e um sgistema eletrénico de anslise de
pulsos compo&to por um amplificador, pré-amplificador e um
analisador multicanal acoplado a uma impressora0 detector e
alimentado por uma tens3oc negativa de 1100 V . 0O detector e
blindado contra a radiacBo de fundo por paredes de chumbo com 10 cm
de espessura, que o envolvem completamente, enquanto que o porta
amostra,confeccionado em lucite e fixado na base do detector,
permite que as fontes se afastem até uma distancia de 30 em do
mesmo.

Devido a n8o disponibilidade de padrS8es radicativos destas
espécies, fol necessaria a determinacic da curva de eficiéncia
total de detecgBo em fung@o da energia da radiagido,para o sistema
de contagem, no intervalo de energia de 18 keV a 135 keV. As
amostras padrdes usadas para a obtengBc desta curva de eficiéncia
foram @ Am-241 , Co-57 , Ba-133 , Cd-109 , Cs-137 e Eu-152 . As
caracteristicas relevantes destes padrSes e das amostras de U-233 e
Pu-239 se encontram na tabela III-2-2-1 .

A distancia fonte-detector fol determinada e fixada em 15
cm, levando-se em conta a baixa atividade de alguns dos padrdes.
Nestas condigBes, a variacgio na eficiéncia geométrica de deteccgdo
entre os padrSes,que &30 fontes puntiformes , e as amo=tras que
possuem ralo de 20 mm é pequena ,sendo aproximadamente 1% (121). O
intervalo de tempo de contagem para os padrSes variou entre 400 e
60000 &, enquanto que para as amostras variou entre 4000 e 40000
segundos.

A contagens lquidas registradasc, correspondentes a cada
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- ! CkeV) X~ THNOS . '1
. |
. M. N 14.4 €.09544-€,PCQK| 271,73+~ .
TO—3B (« 122.1 +- |E.8%6€+-E.042& £.14 .€
IPEN/CNEN/S}Y 136.5 24 |€.10c@+~-F. 053] tdras
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o &1.F€ 2% £.352%+-F.P17¢
. 13.¢ E.E249R+-€., €£3¢C
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radicativas e padrbes utilizados para & obtengdo da curva de

eficiéncia do detector de germanio.
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ramo gams de desintegracic de cada radionuclideo foram determinadas
considerando-ge a Area total de geus picos de contagem por canal
nos quais este pico esteja definido,subtraindo-se desta ,a aArea de
um trapezio (melhor sjuste) , que corresponde As contribuicSes
devidas a radiagio de fundo e ao espalhamento Compton,no mesmo

intervalo de canais.
O valor da eficiéncia total de detecgdo( eficiéncia

intrinsica x eficiéncia geométrica >, em funcBo da energia de cada
ramo gama das amostras padr8o fol calculado por meio da expressdo
{1) e =&eu erro correspondente , pela aplicagiio da teoria de
propagaciio de erros a esta expressidc ( ver apendice 04 ):

EP‘-A/(AOXIXC) (6]

sendo

A = area liquida do pico de contagem / tempo

A0 s atividade da amostra padrio na data de contagem;
Im intensidade gama absoluta;

Cs fator de correcdo

O fator de correcéc C leva em conta a atenuacio da radiagdo
devido a auto-absorgd@o, absorgio no ar e na janela de berilio do
detector.Este fator varia em funcdio da energia (153>, e introduziu
correcles entre 05% a 15 %X no calculo das eficiénclas.

Aos pontos experimentals de eficiéncia em funcio da energia
foi ajuatado, pelo método dos minimos quadrados, um polinédmio do 3°
grau, do qual se obteve a geguinte expressso :

EFgms 4.76E °xE® + 1.86E °xE' + 2.04E"xE® + 6.7E*xE®

A figura [III-2-2-1- mostra os pontos experimentais € a curva

ajustada segundo este polindmio.
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FIGURA-1II-2-2-1- Curva de eficiéncia total de detecgico em funcgdo

da energia gama.
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Os valores das massas de U-233 e Pu=-239 foram calculadas por

mei- da expressdo C 2 )

M(mg)-(MOLxAxE-a>/(NoxleF‘ xKxa)d €@

sendo;

MOL = masea molecular do U=233 ou Pu=239;

No = numero de AVOGADRO ;

E:F‘c = @ficiéncia obtida pelo ajuste polinomial;

A= constantes de desintegragao do U=233 ou Pu-239

K = corregdc para autoabsorgéc ¢ fator geométrico relativo a
n3o puntiformidade das amostras, que variou entre 15 X a 65 %
121D,

Oz valores das miossas das amostras obtidas sSo mostrados ¢
discutidos no capitulo seguinte e comparados aos valores enviados
pela AERE-HARWELL .

III=-3- FLUXOS GAMA
II1=3=1= INTRODICAO

Na reagdo de captura de néutrons térmicos, um nucleo de
massa A absorve um neutron, tornando=se um isét.opo de massa A+l
num estado excitado. A desexcitagdo deste isdtopo 6 , em geral,
realizada por uma cascata de raios gama prontos,correspondentes a
diversas transigbes, at¢ atingir o wseu estado fundamental
Geralmente obuserva~me neste processo, a emissdoco de uma linha gama
principal, de maior intensidade,e varias outras secundarias,com
intensidades menores. Quase todos o5 elementos apresentam esta

reagiic de capturs,porém para & escolha de alvos utilizéaveis, alguns
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criterios devem ger observados, tais como @) o elemento deve
apresentar uma linha principal mais intensa que as outras; b) o
elemento deve apresentar uma secgclo de choque de absorgBo de
néutrons alta e uma secglo de choque de espalhamento, baixa.

Pode-&e obter uma relagéo de alvos promissores que
apresentam linhas gama discretas com energias entre 354 MeV ate 11
MeV < 56 )>A resolugBo destas linhac ¢ devida ao efeito DOPPLER
yproduzido pela agitacglo térmica dog atomos do alvo, e expresss por
< 144 ):

SEw ExC2kT/MAC >»*?
sendo:

s constante de BOLTZMANN;

= temperatura em graus KELVIN ;
= massa do praéton;

= massa do alvo;

E = resolucio da energia E

s velocidade da luz

0 0 > X A Y

Para o calculo das seccBes de choque de fotofigsSo e de
fotoneutrons, o conhecimento precieoc da intensidade dos fluxos gama
incidentes na amostra ¢é de fundamental importancia.

I11-3-2~- PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

Os alvos que foram escolhidos , segundo os critérios ja
descritos anteriormente , se encontram ou na forma metdlica ,0ou na
forma de p6b. Os alvos escolhidos foram de enxofre ¢ S > ,
calcio ¢ Ca > , potassio ( K > , manganés (¢ Mn > , titanio ¢ T{ D> ,
cobre ( Cu ), aluminio ¢ Al J,ecromo Cr I, 0erro( Fe )J,chumboC( Pb ),
niquel (Ni> , zinco (Znd) e 1itrio (YY) . Os alvos metalicos szo

constituldos de placas espagadas por 1 mm Jormando um bloco de
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(128 x 137 x 65 > cm3 ( 48 )>0s alvose sob a forma de pé, foram
compactados até a sua densidade maxima,na forma de pastilhas e

empilhadas em caixas de aluminio de dimensSes ( 130 x 135 x 65 )
em® ¢ espessura do aluminio ®» 15 mm). Esta compactacglo fol feita
no centro de Metalurgia Nuclear do IPEN/CNEN/SP.Esses alvos foram
colocados de frente ao nucleo do reator,ocupando a posiclio de uma
eira dupla(nome dado & gula de aluminio correspondente a um elemento
combustivel ou refletor duplo ), &b um fluxo de néutrons da ordem
de BxE"™™ n /C em® x & ¢ 93 ) . Pelo fato de ter-se usado um canal
radial, a troca dos alvos fol feita pela superficie da piscina, com
o auxilio de cabos de aco.Cite-ge tambem que diversos trabalhos
foram realizados usando radiagBo gama de captura obtida em diversos
canais,tanto radiaise como tangenciais, do reator IEA-R1 ,conforme
podem ser apreciados nas referéncias ( 25,32,48,88,107,108,166 ) .

0 sistema de colimagio e filtragem da radiacio gama deste
canal fol construido baseando-ge no trabalho de YOUNG et al( 174 O
que determinou a melhor combinacBo dos filtros e colimadores, de
modo a se obter as mailores intensidades gama, com um minimo de
interferéncia de néutrons. Os flltros utilizados foram 755 cm de
ar ; 9 cm de Agua ; 8 cm de LiF e 405 cm de parafina

Maiores detalhes do arranjo experimental podem ser obtidos
no trabalho de GERALDO ¢ 48 ).

0 detector utilizado para as medidas das intensidades gama
foi um cristal de Nal (T1l> de dimensSes 8" x 3" (HARSHAW),acoplado
a uma fotomultiplicadora, alimentado por uma tensdo de 900 V. e
eletrdnica convencional para a analise de pulsosEste egistema fol
instalado dentro de uma blindagem de chumbo, além de ser colocado
defronte do mesmo,um colimador de chumbo de 380 cm de
comprimento,com uma abertura central de 51 mm de diAmetro,cuja
finalidade ¢ fazer com que o feixe gama atinja somente a parte
central do cristal, para melhor resolugso.

O alinhamento entre o cristal de Nal(TD) , a saitda do " BEAM
HOLE" e o detector "LONG COUNTER " fol feito com o sasuxilio de um



laser portatil.

Felo fato de we ter usade um canal radial, » radisgbo gama
proveniente da captura de néutrons tormicos no aluminio
estrutural do reator ¢ E = 7.72 MeV Jinterfere wignificativamente
tanto na determinagdo dax intensidades gama, como na escolha dos
alvos, No caso dos alvos com energia gama principal. superior a
7.72 MeV ’ oB fotopicos aspociados aparecem isolados, nio
necessitando descontar ou corrigir a parcela devida ao aluminio, no
célculo dos fluxos.Entretanto ,para alvos com energias inferiores a
7.72 MeV,esta contribuigdo precisou ser subtraida, ® © procedimento
adotado foi o seguinte :

» colocou"s® © alvo no local de irradiag§o durante 1000
sogundos, obtendo=se¢ assim um espectro devido agquele alve , mais a
contribuigéo do aluminio estruturalEm seguida, colocou=se uma
caixa vazia represzentando o alvo "branco” com as mesmas dimensbes
das dos alvos no local da irradiagdo, obtendo=se assim um segundo
eBpectro, correspondente agora somente ao aluminio estrutural. A
atenuagdo da linha gama do aluminio estrutural nos diferentes alvos
foi obtida na literatura ¢ 48 ), e esta foi uma corregdo que foi
feita no segundo espect.ro obtido , conforme o3 dados da tabela
III=3=2=1=Fara a obtengio desses valores. o referido autor usou os
diferentes alvos na saida do canal. quando da instalag&o do alve
branco no local de irradiagdo,medindo portanto experimentalmente
essas ateonuacbes.

O espectro liquido de cada alvo foi obtido pela subtragso
dos dois espectros acima mencionados,

As intensidades da radiagdo gama emitidas pelos diversos
alvoe foi calculada segundo a seguinte expressdio (3)

I1¢yy) ) = &rea do fotopico / ( p (B) x @ x € 1 -~ expl~u (E)x L 23

seondo;
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TABELA—IIXII—3—2—1

alwvo atenu;’g. Ed<MeU D » tcuz}:))
| ENXOFRE 22.6 5.43 8.829%4
TITAN1O 42.6 6£.73 8.8280
MANGANES 32.6 7.23 8.0288
CHUMBO 91.0 ?.38 8.84978
FERRO 72.8 ?.64 8.9299
V ZINCO 62.0 7.88 8.8319
i COBRE 73.8 7.91 9.8307
! NIOUVEL 84.0 9.98 8.8317
E CROMO 38.@ 9.72 @.8285
5 » = REFERENCIA ¢ 48 ) »» = REFERENCIA ¢ 153 )

TABELA-I11-3-2-1- Atenuacic da lnha do aluminio estrutural nos

diversos alvos usados neste trabalho.
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pPC(E> & & fotofracio , ou seja , a razio entre a 4res sob o
fotopico e a area do espectro total;

G = ¢ a eficiéncia geométrica, que ¢ igual a 1 para um feixe
paralelo;

€1 - exp (- u (B> xL >®» ¢& a eficiéncia intrinsica de um
cristal de comprimento L e coeficiente de absorcgio total wu( E ).

A Area msob o fotopico foi calculada como Eendo uma gaussiana
¢ 70 ), ajustada pelo método dos minimos quadrados.

O denominador da expresss&o (3),que corresponde & eficiéncia
total do detector,fol obtida da referéncia ( 76 ), pols este autor
publicou seus resultados baseado num arranjo muito similar a este
empregado neste trabalho , determinando a curva de eficiéncia para
varias energias e para diversos cristais, incluindo o Nal ¢ Tl ) de
3 " x 3 ", entre 5 e 10 MeV. Com o auxilio desta curva pode-ge
determinar a eficiéncia total do detector ,em cada energia gama
utilizada,com erros da ordem de 10 X .

Conforme indicado na figura III-1-1- , a posigBo da medida
do fluxo gama nBo coincide com a posicSo da irradiacBo das
amostras.Na verdade, a distancia entre elas & de ~ 350 cm. Estudos
anteriores ( 48 ) indicam que o fluxo na posigso de irradiaciio das
amostras ¢ ( 52 +/- 007 ) vezes malor que na posicBo de medida.
Este valor fol utilizado para o calculo final dos fluxos.

A flutuacdo da poténcia do reator , durante a sua operagdo ,
fol monitorada por um detector do tipo " self - powered " ( 84 ) de
cobalte , sensivel a néutrons (84), juntamente com a eletronica
asgociada ,posicionado lateralmente e bem Junto a eira dupla,

préoxima sao nucleo do reator.

II1-4- FRAGMENTOS DE FOTOFISSZO

I1I-4-1- INTRODUGAO
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Para & medida das wsecgbss de choque de fotofissiio foi
empregado um detector de tragos wucleares sensivel aos fragmentos
de fiss3o.Esses detectores B30 mnateriais isolantes especiais,nos
quais a3 trajetérias das particulas carregadas pesadas ficam
registradas sob a forma de bragos;labonbos,com dimenstes da ordem
de Angstrons € 46 > . Apos um ataqe quimico adequado. eesem tragos
paspam & apreszentar dimensties dro :-‘comprimenbo da luz viwsivel.msendo
portanto posziveis de perem observados em microscopio otico,

Apos a depaoboerta e desenvelvimento dos deteatores de tragoo
nucleares , conhecidos come SSNTD ¢ solid state nuclear track
detectors ) .houve uma grande preferéncia no uso destes detectores
frente ans tradicionais utilizados., como emulsbies ¢ 119 ),separagdo
quimica ¢ 100 ),camaras de fiss3o (¢ 108 )D.cintiladores ¢ 61 )
sdetectores de barreira de superficie C 173 ) , devido as inameras
vantagens que ofereciam na wsua utilizagdo, como por exemplo no
manuseio mais simples,alta eficiéncia,registro permanente do
processo sob a forma de tragos, e por apresentarem limiares
especificos de detecgio para cada tipo de particula ¢ 20,46,74 > .,

Neste trabalho, fez*3¢ v wuso do detector de plastico
wintético Makrofol =KG ¢ 8 miccra ), pelo fato de ja teor wsido usado
por este laboratdrio em diversas outras aplicaghes com sucessc
C 49,126,127,142,156 ). Outro fator que contribuiu para a escolha
deste detector foi a sBua sensibilidade especifica a fragmentos de
fissd0o, mesmo na presenca de altas atividades alfa, como foi o caso
das amostras de U-233 e Fu-239, além de possibilitar a contagem de
tracos pelo sistema de contagem automatic . ¢ 38 ), evitando=se a
contagem de t4ragos via microscopia optica, que é. sem davidamais

canzativa.

Il1=4=2= FROCEDIMENTO EXFERIMENTAL
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Ag folhas de Makrofol-KG foram cortadas, esticadas e coladas
em arandelac de aluminio e colocadas junto das amostras,que por
sua vez foram acomodacas na forma de “sanduiches” num porta-amostra
cilindrico de aluminio , de dimensdes 1 cm de alturs 6 cm de
diametro ; 0.2 mm de espessuUra.

As amostras de U-233 e Pu-239 foram também coladas em
arandelas de aluminio com espessura de 01 mm ,para sme evitar o
contato direto entre as folhas de Makrofol e o material
radioativo , o que poderia gerar contaminacgio.

O porta amostra foil posicionado perpendicularmente aoc feixe
gama e totalmente imerso no mesmo.

O fragmentos de fiesSo, altamente jonizantes, produzidos na
fotofigsd@o das amostras,ficam registrados no detector plastico eob
& forma de tracgos, com diametros da ordem de 50 A Apos essas
irradiagSes.durante 10000 s, as folhas de Makrofol foram reveladas
quimicamente em uma solugBo de KOH (¢ 35X em peso ), a uma
temperatura de 60°c,durant.e S0 minutos (48,142),condicBes estas que
foram otimizadas quando condicionadas a0 nosso experimento.Apos esse
ataque quimico,0s tracos de fiss3o foram ampliados até dimenzSes da
ordem de 4000 A, visiveis ent8 em microscépio 6éptico.Em seguida,os
tracos =80 contados em uma camara de descarga automatica
¢ 38 > , desenvolvida no IPEN/CNEN/SF (¢ 142 D)>Esta camara é
constituida por um circuito RC formador de pulsos,uma fonte de alta
tens@0 e um contador.As folhas de Makrofol &30 incluidas como
dieléetrico entre duas placas condutoras de mylar aluminizado ,entre
ag quals se aplica uma tens8o . A Area circular a ger contada &
delimitada por uma mascara de plastico Makrofol mals espéssa.

Quando a tens3o ¢ aplicada entre as placas,ocorre a passagem
de uma falsca através de cada trago , evaporando simultaneamente
uma Area maior no aluminic , quando comparada com a area produzida
pelo traco no mylar,inibindo assim a passagem de ums serunda failsca
pelo mesmo trago, preservando assim a relac@o linear entre o numero

de faiscas e o numero de tracos. Inicialmente foi aplicada uma
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tensZo de 1300 V. para o rompimento dos tracos originais através do
dielétrico..Esta operacBo fol repetida 5 vezes trocando sempre ¢
placas condutoras. A contagem dos tracgos ¢ feita no contador sob
uma tens8o de 550 V.,durante aproximadamente 20 segundos.Uma
pressdo de 013 L.:/cm' ¢ aplicads sobre o sistema mylar-filmes,para
assegurar um bom contato entre eles.

A eficiéncia total desta técnica fol determinada usando
uma fonte de CF-252, que em 05\19086 apresentava uma atividade de
(201 +/- 2X ) fiesBes por segundo,conforme calibraglo efetuada pelo
lahoratoerio de METROLOGIA NUCLEAR do IPEN/CNEN/ SP ¢ 93 .. Esta
fonte poseue uma area ative de b am” ymontade aobre um disco
niquelado com extremidades cerca de 01 mm mals elevada que na
parte ativa,permitindo e assegurando que as irradiacSes das folhas
de Makrofol fossem feitas sem o risco de eventuais contaminagles ,
preservando tambéem uma geometria bastante similar a da irradiagsdo
das amostras.

Durante todo o transcorrer das medidas das secgSes de choque
de fotofissdo fol feita a monitoragiio da eficiéncia do sistema,
fazendo-ge irradiacSes com a fonte de CF-252,e reveladas segundo o
procedimento j& descrito.

II1-5- DISTRIBUICXO ANGULAR DOS FRAGMENTOS
I11-5-1- INTRODUGCZO

Para complementar os estudos da reag@oc de fotofissdo hno
Pu-239,foi realizada a experiéncia da distribuigo angular dos
fragmentos de fotofissfo em algumas energias préoximas da barreira
de fissso. Para ieto fol montado um arranjo experimental especial
entre & salda do canal BH-14 e o detector "LONG COUNTER " . Devido
& baixa estatistica das contagens obtidas ,0 tempo de cada uma
descas medidas fol da ordem de 30 dias( considerando 8 horas de
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irradiagiio por dia ).

111=-83=2-=- FPROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

0 @arranjo wutilizade , e gque estéd mostrade na figura
II1I=3=2=1- ¢ compost.o por duas cémaras de aluminio independentes,
ligadas entre w®si apenas em termos de vacuo . Cada camara contém
doim discos de Pu=239 colados entre wi na parte traseira .formando
uma unica amostra, oentralizada por uma haste de latioc que ®Be
comunica externamente por m3io de wum retentor dinamico .Durante
toda a irradiagiio, os discos ficam girando nas duas camaras a uma
rotacio de 60 rpm.impulsionadas por um wsistema giratorio mecanico
ext.erno, composto de um motor de 3600 rpm acoplado a engrenagens
redutoras e um conjunto de polias interligadas por uma correia de
borracha.lsto para que as corregbes provenientes da geomsetria plana
das amostras possam ser desconsideradas.

Dentre de cada cémara ha wum tube cilindricoe de aluminio
centrado Neste tubo, a meia altura ,féz=se um certo namero de
furos, do modo a se obter um @ngulo sélido de 225° de resolugdo. 0
diametro doz furos @ de 2 cm e o didmetro do tubo ¢ de 30 com.com
altura de 10 cm (48 2.0 detector de Makrofol KG foi cortado em
tiras e colado na parte externa deste tubo .

0 alinhament.o das camaraz foi feito com o auxilio de um
laser.

0 wvacun foi feito simutaneamente nas duas camaras
obtendo=ze um valor de 90 mtorr .,suficiente para assegurar que 05
fragmentos de fissido atinjam e wsensibilizem os filmes detectores,
uma vez que o alcance dos fragmentozm de fimsSo nesta pressio é da

ordem de dezenas de metros ¢ 88 ),
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FIGURA-III-5-2~-1- Esquema do arranjo experimental usado para as
medidas da distribuigiéo angular do Pu-239 .
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1I11-6- DETECGZXO DE NEUTRONS

111-6-1- INTRODUGCXO

Os néutrons emitidos nos processos fotonucleares,junto ao
limiar, &30 oriundos das reaclSes de fotofissso , na qual pode-se
considerar um numero medio de néutrons emitidos , o nimédio ¢ v ) ,
por fiss8o, valores esses obtidos experimentalmente e de acérdo com
teorias estatisticas aplicadas ao processo, e os fotoneutrons
propriamente ditos. Egses néutrons, quando detectados, 830
indistinguiveis entre siNa fissdo nuclear os néutrons podem ger
emitidos com energias entre 75 keV & 15 MeV,portanto sob um amplo
espectro de energia, porém os valores maximos se situam entre 1 e 2
MeV. Por outro lado, a distribuicdo dos fotoneutrons emitidos
esperada,de acbrdo com a teoria estatistica,é do tipo "maxwelllann”
€23) :

In (e En xexp (- En~/T)

sendo:

En s energia do neutron emitido;

T s temperatura do nucleo residual.

Observa-se ent@o que INn(E) gera maximo quando En ® T . Para
nucleos pesados, a temperatura do nucleo residual, segundo o modelo
da Evaporacg@o , &€ de 135 MeV ( 160 ). Portanto espera-se que a
maior fracio dos néutrons ocorra nesta energia.

Empregou-ge neste trabalho um detector de néutrons do tipo
"LONG COUNTER "( 58 ), um sistema que usa detectores prorporcionais

colocados em um meio moderador , sengivelis a néutrons ,pois este
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tipo de arranjo fornece uma alta eficiéncia de detecglio para
néutrons rapidos € uma reEposBta aproximss-- e independente da
onergia dos néutrons incidentes,motivo este que originou o nome de
LONG COUNTER “.0 conhecimento do valor preciszo da eficiéncia total
do pistema detector tambem ¢ de importancia capital para o calculo
das secgler de¢ choque de fotoneutrons .Cite=se também que diversos
tipos de diferentes detectores ja foram empregados por outros
autores,como cintilador liquido ¢ 164 ), metodo de ativagSo ¢ 110 )
> o8 "long counter” € 13, 26 ,27, 28, 30, 49,),

Em termos gerais, o5 detectores do tipo “LONG COUNTER
conmistemn na montagem de wum grande numero de detectores
proporcionais do tipo He=3 ou BF" Bensiveis & néutrons , num meio
moderador como parafina ,polietileno ou ©dleos especiais (28,41),
Beguindo uma geometria proéxima de 4n radianos (97) . A escolha dos
detectores proporcionais a serem usados no sistema vai doepender das
caracteristicas peculiares de cada arranje £ interessante se fazer
uma comparagdo rapida entre o= dois tipoms de detectores
mencionados. bamsando=mse nos dados das referéncias ¢ 84.113,120 >:

BF, -a reag@o nuclear usada neste detector ¢ do tipo
B=10 ¢ n , & ) Li=7 ,cuja mecgio de chogus para néutrons térmicos &
de 3840 b,apresentando um valor do "Q" da reagSc igual a 2.78
MeV . 0 mniclec filho desta reagéic @ formade num estado
excitado,havendo a omissSo de raios gama de 478 keV .

He=3= a reagdc nuclear usada neste detector é do tipo He=3
¢ n, p ) H*3 ,cuja secgdo de choque para néutrons térmicos ¢ de
85400 b ,apresentando um valor do "Q” da reagdo igual & 0.77 MoV,

Observa=se ent.io ,que por spPreseNLarem a mMAOr secgic de
choque para a reagio com néutrons térmicos, os detectores de He=3
B30 o3 mais eficientes.além de nio apresentarem produtos da reagdo
excitados,porém os detectores de BF=3 apresentam um maior valor do
"Q"da reacgSo, possibilitando uma discriminacSo muito maior entre os
pulsos dos néutrons e dos eventuaisz pulsos de radiagdie gama.

Comente=se ainda que & Beccéo de choque para o© espalhament.o
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elastico de néutrons no detector He-3 chega a ser até duas vezes
maior ue a smecgBo de choque para & re~ " ( n , p J,comprometendo

a sua eficiéncia.

111-6-2- PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

O esquema do “LONG COUNTER " wusado neste trabalho é
semelhante ao usado por Caldwell et. ald 26,27 ), e ¢é constituido
por 60 detectores de He-3 (HARSHAW) de dimensBes : comprimento = 60
cm; diametros 25 cm e pressdSes internas de 3 , 4 e 6 atmosferasOs
detectores =3c digpostos em um bloco de polietileno puro com ¢ 60 x
60 x 60 > cm3 ,contendo 60 furos distribuildos em a anéis
concéntricoe de ralos : 64 cm; 108 cm;, 146 cm e 178 cm. Os
detectores foram alojados da seguinte forma : 12 detectores de 6
atmoaferas no anel male interncii2 detectores de 4 atmoaferas no 2Z°
anel;12 detectores de 4 atmosferas no 3° anel e 24 detectores de 3
atmosferas no anel mais externo.0 sistema fol montado numa caixa
de ferro de dimensSes (1.3 x 1.0 x 1.0)m3,revestida por cadmio.Pelo
centro da caixa passa um tubo de cobre com 2 mm de espessura e 76
mm de diametro, cuja finalidade & permitir a passagem do feixe e o
posicionamento das amostras( 166 J>Na figura III-6-2-1- pode cer
vista uma fotografia da estrutursa do "LON3G -COUNTER".

Os detectores de cada anel foram ldgados em paralelo
formando uma unica saida, de tal forma que para os 4 anéis tém-se 4
saidas de pulsos independentes.A cada =saida esta assoclada a
eletrénica convencional para & analice de pulsos:
pré-amplificador, amplificador, discriminadores e fonte de alta
tensso.

Os pulsos produzidos foram enviadoe a um misturador de
pulgos que faz a soma dos 4 anéls em um unico,preservando a
informacd@o sobre o numero total de pulsos. Un contador registra o
numero total de pulsos produzidos. As tensdes de operacles dos 4
aneis foram 1° anel-1580 V. 2° e 3° aneis- 1420 V.4° anel- 1320

V., valores esses obtidos experimentalmente através de estudo de
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FIGURA-III-6-2-1- fotografia do detector "LONG COUNTER” mostrando
com detalheg o detectores de He-3 encaixados no polietileno.



curvas caracteristicas.

A medida da eficiéneciz - " LONG COUNTER " foi feita
utilizando a mesma fonte de Cf-252 empregada na calibragdo dos
detectores de tragos. Determinou=se & atividade neutrénica nesta
fonte wusando o© numero médio de néutrons emitidos na fissde

esponténsa do Cf=232, indicado na literatura ¢ 24 > como sendo
NIMEDIO C v ) € Cf=232> = € 3,745 + / = 0,010 ?

Est.as medidas de eficiénciar foram realizadas durante todo o
transcorrer das medidas das secgbexs de choque de fotoneutrons,
Foram levada= em conta ainda. quande da medida da eficiéncia,a
posigiic de colocagdc das amostraz .Observou=se que © maior valor da
eficiéncia ocorre numa posicidc central do “LONG=COUNTER".levando=me
em conta , tambem , variaghes verticaiz e longitudinaisz ,quando do
posicionamento dasz amostras.

Para minimizar oz néutrons provindos de outros experimentos
presentes nos outros canais do reator , € que oconstituem wuma
indese javel radiagdo de fundo.foram colocadas para efeito de

blindagem » caixas adicionais de parafina,envolvendo t.odo ©

arran jo.
I1I1=-6=3=-CUIDADOQS ESPECIAIS

Felo fato do =232 e do FPu=239 serem  altamente
toxicos , tanto do ponte de vieta radioativo como quimico,
claszificados como sendo de radiotoxidade muito alta ¢ Grupo I 2,
de acorde com & tabela de Protegio Radioldgica ¢ 31 ), todo o
trabalho de manuseio daz amoztrasz foi feito com o auxilio de luvas

descart.aveis,
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IV=1=MASSAS DAS AMOSTRAS

O valores daz messas da= amostres de U=-233 e Pu=239 obtidas
pela técnica de espectrometria gama encontram-se na tabels
IV=1=1=, junt.amente com os valores enviados pela AERE-HARVELL
CHEMISTRY DIVISION C 137 J.

Nesta tabela podemn ®ser observados os valores das massas
obtidas para cada uma das amostras em correspondéncia as energias
g¢ama usadas para a sua determinagdc . Em seguida, ¢ apresentada a
média desses valores em comparagac com os valores enviados pelo
fabricante,valores essexs ja corrigidos ,conmiderando a percentagem
imotdpica. Na ultima Llinha desta tabela tem=se o0s valores totais
das massas das amostras determinadas pelos dois métodos.

Os erros nos valores das massas calculados pelo método da
espectrometria gama 530 originarios do estudo da propagagio dos
orros de cada um dos parametros da expressio ( 2 ) ,apresentada no
capitulo=IIl=,e tiveram como principal componente ,O5 ®rros
referent.os ao parametro ° intensidade absoluta gama, 1y “,valores
o588 Obtidos na referéncia ¢ 141 > com cérca de 10 X a 15 X de
incerteza.

Fazendo wuma comparacdo entre os dois resultados, pode=se
afirmar que elex estio de pleno acérdo entre si .dentro dos erros
experimentais envolvidos.Os eorrosm totais cometidos ao ®\Be usar a
técnica de eszspectrometria gama foram calculados em 4%. maiores
portanto que os valores indicados psl: fornecedor , que foram
estimados em 2% na massa total das amostras.

Para © calculo das Bsecgbes de choque de fotofissso e de
fotoneutrons,foram considerados os valores das massas enviados pelo
fornecedor,uma vez Qque apresentam um ©erro mMeNor na SsSua
determinagdo. Frise=-se porém , que o esférco empregado para a
medida demsas massas usando a tecnica da espectrometria gama

ndo foi em v&o , j& que possibilitou a verificagdo da nio perda de
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TABELA—IUVU—1-—-21

amostras de

U-233 e Pu-239

usadas neste trabalho.

81

" MASSAS DE U—-233 dC<Cmg) ;
“m! . ¥ ] _‘
AMOSTAS :
IENERGI RS (MeV) e1 a2 ez 04 g
1 '
) 1z.8 | 13.9% +- 2.8 13.2 +- 2.0 13.6 +- 2.8 | 13.49 +- 2.8
i
W 16.8 | 14.2 +- 2.2 | 13.5 +- 2.@ 13.1 +- 2.0 | 13.9 +- 2.1
Y B e R R ST
! 19.0 12.4 +- 1.8 12.3 +- 1.8 11.5 +- 1.7 | 12.8 +- 1.8 |
(i D Rl (il Attt |
" 97.1 » » » 11.8 +- 2.0 !
H MEDIAR 13.5 +- 1.2 13.8 +- 1.1 12.7 +- 1.1 12.8 +- 1.8 |
I YALORES ' | l |
W RERE_C wx ) 13.9 13.8 12.8 12.7
" MASSA TOTAL = { 52,2 +- 1.8 ) | MASSA TOTAL = ¢ 52.0 +- 2.2 )
[ ¢ AERE ) ¢ e ) ¢ ESPECTROMETRIA GAMA) ¢ )
IPERCENTAGENS U-233 U-234 U-235 U-238
1807T0P] CAS
[1¢ZATOMOS )y ¢ 3) 99.782 8.236 8.812 8.85@ ‘
y ® = VALORES NRO CALCULADOS : PICOS MAL AJUSTADOS '
” » !
jl_* = REFERENCIA ¢ 157 ) sxex = REFERENCIA ¢ 121 ) g
il MASSAS DE Pu—239d4mg?>
..’ ;N s £}
.. %:MOSTRAS !
{ TNERGIAS(MeV) 81 82 83 e4q ;
I i
ﬁ 38.8 11.9 +- 1.6 12.4 +- 1.8 | » »
b s1.6 » 11.7 +- 1.8 6 +- 1.8 *
R e R e |
’ 98.4 12.9 +- 1.5 13.2 +- 1.5 » 12.8 +- 1.8 |
: i
i MEDIA 12.2 +- 0.9 12.4 +- 0.7 11.6 +- 1.8 | 12.8 +- 1.0 !
' UALORES
y—RERE _C3%) | 12.8 | 13.2 12.8 | s2.¢ f
. MASSA TOTAL = ¢ 58.9 +- 1.0 ) I MASSA TOTAL = ( 49.8 +- 1.8 ) !
i < AERE ) (»%) CESPECTROMETRIA GAMA) ¢ 3% ) !
PERCENTAGENS Pu-23€& ! Pu-239 Pu-240 ;
" TSOTOPICAS | -
% ATOMOS(36) 8.61 99.01 8.96 |
Y ®* = UGLORES NACG CALCULADOS : PICOS MAL AJUSTADOS :
s #% = REFERENCIA ¢ 157 ) mex = REFERENCIA ¢ 121 ) |
(‘.
(-
¢  TABELA-IV-1-1- Valores das massas e percentagens Iisotopicas das



massa das amostras durante o seu envio.

IV-2-FLUXOS GAMA

A lsta dos dez alvos aproveitados neste trabalho,juntamente
com o& 8eus respectivoe fluxos gama da linha principal medidos,se
encontram na tabela IV-2-1- Est8o incluidos também nesta tabela ,a
energia da linha gama principal de cada alvo, assim como o is6topo
do elemento responsavel por esta lnha ( 101 ).

O erro total apresentado em cada um dos fluxos gama foi
obtido pela aplicagBo da teoria de propagacd> dos erros ( apéndice
4 3 aos termos da expressio (3), apresentada no capitulo III

Conforme pode ser observado nesta referida tabela, os erros
totais atribuidos aos fluxos esté@o entre 10-18 X do valor
mensurado. A principal componente deste erro origina-se do erro das
eficiéncias do detector,valores estes obtidose na literatura ¢ 76 ),
que 880 da ordem de 10 X . Os valores considerados para as
eficiéncias do detector Nal (TI>D , 3 " x 38 ",usados neste trabalho
est8o no apéndice 03 .Para uma visualizac@o mais completa dos erros
congideradose no calculo dos fluxos gama,deve-ge consultar o
apéndice 02 ,onde =se encontra uma listagem completa dos erros
estatisticos e sistematicos considerados neste trabalhoNo apéndice
04 s8o discutidos suscintamente os principals tépicos referentes a
teoria de propagacdo de erros.

Todos os alvoscom excessdo do alvo de enxofre .foram
aproveitados do trabalho de GERALDO (48).Ac se fazer uma comparacdo
entre os fluxos gama obtidos por es=se autor, com relacSo aos fluxos
gama obtidos neste trabalho,usando os mesmos alvos, observa-se que
o8 nossos valores estiSo esistematicamente mails baixos,quadro este
que pode ser explicado pela diminuig8c do fluxo neutsdnico ocorrido
entre essas duas medidas,alem do use de diferentes espessuras

de absorvedores de néutrons, e portanto de sestenuadores gama .,na
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TABELA—-IV—-—2—21

captura de néutrons e respectivos fluxos medidos,utilizados neste

trabalho.

a3

} ALVLVOS ECMeU)> FLUXO <(»~”cm<.s)D

! PE'S) C ») S —————

5 s—32 5.3 €6 .9+—B.7>.108"

E Ti—a8 6 .73 C2.9+—0@.3>.10°

' Mn—595 ? .23 <1 .1+—B.1>.10°%
Ph—2Q%7 2?2 .38 1 .5+—0B.2>.10°
Fe—56 ?-64 €1 .9+—-GB.2> .10°
Al—2%7 ? .72 <1 .6+—@.2>.18°
2nNn—63 ? .88 <1 .2+—-0B.1>.10°
Cu—64 ? .91 <1 .9+—-0B.2>>.18°
Ni—8a 9 .00 C1 .?7+—@.2>.10°
Cxr—52 9 .72 <8 .49+—1.1>.10"

» = REFERENCIA ¢ 181 )
TABELA=IV=2=1= Alvos usados para a produgio de radiagdo gama de




saida do " beam -hole " . Os alvos construidos com ctlcio ( E =
642 MeV > ; itrio C( E s 608 MeV )d,potassio (¢ E ® 570 MeV > o
digprésic 7 T = 558 M2V ) infelizmente ni#o foram aproveitados para
este trabaltho ,poic o0& respectivos fotopicos nio puderam ser
separados frente ao espectro da radiagio de fundo,proveniente do
aluminio estrutural.

IV-3-EFICIENCIA DA "TECNICA DO REGISTRO DE TRACOS*

A eficiéncia total medida para a teécnica de detecgBo de
fragmentos de fiss3o0 em Makrofol KG com contagem na camara de
descarga.descrita no capitulo-Ill-foli dedEF s ( 0432 +/- 31 X% ).
Conforme comentado no capitulo anterior , o valor apresentado desta
eficiéncia e uma media geral de dez medidas,cada uma delas
composta por 20 irradiagSes .feitas no decorrer de toda a obtengdo
dose dados experimentais deste trabalhoDesta forma, o erros
experimentais decorrentes da revelagdo quimica, como variagBo da
temperatura e con:entracgBo das solugSes ,foram todos levados em
conta. Além disto,algumas dessas medidas foram efetuadas
irradiando-se as folhas de Makrofol jJa irradiadas com fragmentos
de fiesd3oc provenientes da fonte de CF-252,no feixe gama do canal
de irradiacdco ( BH-14),para a verificagio da influéncia deste feixe
na velocidade de ataque dos reagentes quimicos nos filmes ¢ 46 ).

Outros autores ¢ 48 , 142 )> , trabalhando com © mesmo
detector ., empregando as mesmas condigSes de revelacdo e contagem,
obtiveram valores um pouco diferentes para esta e ciéncia,
conforme pode ser apreciado na tabela IV-3-1- .

O fato de se ter obtido neste trabalho um valor para a
eficiéncia de detecgiio dos fragmentos de fias8oc pela técnica do
registro de tracos em Makrofol KOG ,cérca de 5 X% malor, quando
comparado com os valores medidos por outros autores , pode ser
explicado quando se comparam os diferentes tempos de revelacdo

empregados,o unicoe parametro diversificado entre os diversos
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TABELA—IVU—3—1

N CONDICOES DE REVELACAO R
EFICIENCIA . 0 v REFERENC] A
SOLUCAO  'TEMPERATURA + TEMPO
... _‘\x&¥ . s} ]
[] ]
| ©.432 +- ©.813 |KOH (35%/M): 68°C v 38 MIN. |ESTE TRAB.
[} ]
8.371 +- 8.811 [KOH (354/W): 68° C 1 28 MIN. ¢ 48 )
] ]
9.37@ +- - KOH (35%/H) 608°C ' 28 MIN. ¢ 142 )

- TABELA-IV-3-1- Valores

da eficiéncia da

tracos " de fragmentos de fissio em Makrofol Kg

diversos autores.

“"técnica do

registro de
,obtidos por




ou £eja;

oG ,IXEBE)e Cf /7 (Nx¢ C(E)x EF) 1

Cada um dos térmos da expressic (1) significa :

-¢ ¢ E )dm fluxo gama da linhs principal incidente nas
amostras com energia E ;

=0 € » M > C E > gecgles de choque de fotofiss@o do U-233
ou do Pu-~-239;

-N = numero de atomos de U-233 ou de Pu-239 presentes nas
amostras;

-EF = eficiéncia da técnica de detecg@io de fragmentos de
fotofisslo por registro de tragos em Makrofol;

-Cf< E )= contagem de tragos liguidas ,obtidas por unidade
de tempo em cada energia gama de excitagdo;

-F (E> s numero de fiasSaes por unidade de tempo, corrigidos
pela eficiéncia do detector.

Para uma utilizac3o correta e direta da expressSc ( 1) e

necessario que sejam feitas quatro correcgliee basicas , a saber :

A ) na contagem de tracos obtida por unidade de tempo.

Pelo motivo ja exposto no capitulo-Ill-, o numero de tragos
obtidos no detector Makrofol KG teve que ser corrigido para
eliminar a contribuicidc devida & radiagado gama proveniente do
aluminio estrutural,para cada alvo utilizado. O critério adotsado
para efetuar esta corregido fol o =eguinte @ com o alvo brance
colocado na posico de irradiag8o,a8 amostras de U-233 e Pu-239
foram irradiadas em contacto com o Makrofol ,durante 10000 & por
diversas vézes, obtendo-se ,no final,uma quantidade média de
tragos. que foram corrigidos, considerando a atenuagico da
intensidade da lnhs do aluminie estrutural para cada alvo
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,conforme procedimento Jja explicado no capitulo anterior.Este valor
corrigido para cada alvo, corresponde ao degconto efetuado na
contagem total das fiesdes,quando da irradiacdoc das amostras com
aquele alvo.;

B> no fluxo gama incidente sobre as amostras.

As amostras,quando est8o sendo {rradiadas com cada um dos
alvos empregados estio sgujeitas também acs linhas gama secundarias
peculiares de cada alvo, que apesar de estarem presentes com
menorese Intensidades, &80 geralmente em grande numero ¢ 101 )>Na
maioria dos alvos utilizadoge neste trabalho,as intensidades das
Inhas seéecundarias sfio da ordem ou menores do que 10 X da linha
principal (<101>. Assim ,para o calculo efetivo das secgles de
choque o efeito de todas as linhas gama secundarias.acima dos
Umiares de fotofiessdo,devem ser levadas em contaFelizmente.as
intensidades das linhas gama secundarias relativas & linha gama
principal s&o conhecidas com grande precisfio (101) ,permitindo que
& corregdio seja feita de ums forma simples. Dessa forma,conclui-se
ent8c que,0 que se esta medindo, com cada alvo colocado no reator,
ndo ¢ uma secgdo de choque em uma unica energia ( linha gama
principal > ,mas sim,uma composic@o de secgles de choque em varias

energlas. Considerando esta nova argumentagBo, tem-se entdo que :

L, 0,7 £ > ED> xR ®Cf (B> [EFCE> x N x ¢pCEd] >

i

Nesta expressio (2) .o térmos novose significam :

-0, € » £ XE) ®» gecgSes de choque de fotofissic nas
diversas energias 1 ;

-R‘ = intensidades relativas das linhas secundarias frente a
linha principal;

-¢p(Edsfiluxo da linhs gama principal.
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Os valores das intensidades relativas das linhas gama
usados neste trabalho €101) foram ainda corrigidas pelo efeito de
atenuacdio causado pelos filtros usados nos colimadores ¢ 133 ).

Para os dez alvos empregados neste trabalho, o numero de
linhas secundarias ¢ grande .Contudo, fazendo-se aproximagBes de
até 60 keV na resclugidc das energias verifice*se que uma grande
quantidade dessas linhas ficam comuns & todom os alvos,reduzindo
aszim o0 sistema para 10 equaches a 40 incOgnitas ¢ wseccbes de
chogue).

A solugdoc deste sistema de equagbes foi alcangada por meio
de um programa de computador chamado SISEQ ,que faz parte dos
arquivos do Centro de Processamento de Dados do IPEN/CNEN/SP.Este
programa resolve sistemas de equagbles empregando o© método de
interpolagac linear. Especificamente para © nosso caso, ©® de uma
maneira suscinta, © programa faz o seguinte : inicialmente supbe
que © segundo membro da expressio (2) meja realmente o valor medido
para cada ®Becgdo de choque na energia correspondente a linha
principal de cada alvo. Assim, a contribuigado das linhas
secundarias ¢ desprezivel. Em seguida, por interpolagdo linear, o
programa encontra as secgbes de choque equivalentes as linhas
secundarias, Com o835 resultados $30 interpolados os valores das
secgbes de choque das linhas principais, e assim
sucessivamente , até que a diferenga entre o valor calculado
zi o O LfE) x Ri ® o valor experimental CfC(EI/C EF x N x ¢pCE> )
seja igual ao desvie préviamente imposto a0 programa, que neste
trabalho foi de 01 %,

© programa considera ;, port.anto , que entre duas linhas gama
principais o comportamento das secgbes de chogue em fungdo da
energia ¢ linear, Além disso, nic perde o carater de estrutura, e
existente, nas energias das linhas principais © nem despreza o
efeito de qualquer linha secundaria acima dos limiares das reagbes

em questdo.
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Cicorregho de autoabsorgdc dos fragmentos de (fissi0 nas
amostras.

O alcance dos fragmentos de fissdo e bastante pequenoc em
meios solidos ,cérca de 10 mg/cm’ (106> Devido as nosSEas amostras
possuirem uma densidade superficial da ordem de¢e 10 mg/ cm? de
material eletrodepositado, a corregéc para o efeito da autoabsorgdo
dos fragmentos de T{issdo nas proprias amostras ndo poie smer
considerado desprezivel e precisou ser levado em conta Empregou-se
os valores dos alcances desses fragmentos obtidos na literaturas
C 167 > ,nas expressdes do calculo desta correc@io . indicada na

referéncia (128 >,como sendo :

LF. e ([T /Z72R]1+LRC /72T 1- ) ™1/ C1+ DA”3) <1 )

onde : » ~ [ En /CMF xEK )1l e l"-;f2

Cada térmo desta expressdo significa :
- LF. = frac8o dos fragmentos absorvida nas amostras;

-7 w espessura do deporito das amostras em mg/cmz ;

- MF ®» massa do nucleo em u. m a;

- EK = energia cinetica dos fragmentos de fiss8o;

- DA e razioc entre as distribuigdes angulares dos
fragmentos de fises8oc em o° e 90° y ou seja, W 0® >/ w ¢ 90° b

- En e energia do neutron incidente;

- R s o alcance dos fragmentos de fisgs@oc em mg/c::m2

0= valores empregados para a espessura dos depositos de cada
amostra de U-233 ¢ Pu-230 fof de 1 mg/c:mz (157> Considerou-se
também o valor da energia cinética média dos fragmentos de fisssSo
como sgendo 1706 MeV (1832)Conforme explicitada na referéncia 128>
a8 expressio (1) fol estabelecida para calcular o fator de correcgdo
em amostras fisseis via bombardeamento com néutrons de diversas

energlas cinetjcas A sadaptacldo desta formula paras este trabalho,
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que emprega radiaghko gama para produzir a fiselo , foi a de
considerar a energia de excitacho gama igual a soma da energia de
separacio do neutron noe nucleos de U-234 ¢ Pu-240, valores esses
que se encontram na tabela-II-1-1 , somada a energia cinetica do
neutron. Com esses valores para a energia de excitacdo
considerados, obteve-se ha referéncia 154> +OE valores
correspondentes aos fatores DA .0 valor do alcance dos fragmentos
de fies@o usado para o U-233 foi de € 7.6 + 08 > mg/cm’ ¢ 167 >.
Esse valor para o alcance empregado fol calculado para massas de
U308 .0 valor do alcance usado para o Pu-239 foi considerado igual
ao alcance dos fragmentos de fies&o em U02 , ¢ 81 +— 00 ) m‘/clna.
obtido na referéncia < 167 ).

Os valores dos fatores DA em funcdo da energia de
excitacdo e respectivas corregSes sdo mostradas na tabela-IV-4-1-.

D) correg@o para a percentagem isotopica das amostras

Conforme mostrado no item IV-1 deste capitulo,as amostras
estudadas possuem na sua composicgio outros isétopos,além do U-233 e
Pu-239,em proporcdes bem menores. Com a finalidade de considerar

esta corregdo, foi usado o seguinte criterio :

- no caso dos is6topos de uranio verifica-ge que as secgdes
de choque de fotofisssSo do U-238 (30),do U-235 (30> e do U-234 13D
&80 sistematicamente menores que as indicadas na lteratura para o
U-233. Sendo assim, desprezou-se o efeito da existencia dos outros
iedtopos ,considerando—-se que & masss total de U-233 ¢ 997 % da

masea total da amostra;
- para o caso dos iso6topos de pluténio, verificou-se nsa

lteratura que a secgido de choque de fotofissiio do PU-298 ¢
cgistematicamente maior que a do Pu-239 em cérca de 35 % ( 145 > , e
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TABELA—IU—ag—1

l vu— 233

] !
! Ex (Mel) DPA L.F. CORRECAO !
: 7.3 | 1.11 +- .82 | 8.839 ! 1.0839 |

f 7.8 | 1.89 +- @.8z | 8.839 r 1.839
! 8.3 1.14 +- 8.8z | 8.839 ! 1.839 ‘

ﬁ 8.8 1.17 +- 8.82 ©.838 1.838

! 9.3 1.14 +- 8.83 8.837 1.037

9.8 1.13 +- 8.01 ©.838 1.038

18.3 1.14 +- 8.81 8.837 ’ 1.837

10.8 1.13 +- 8.02 8.037 1.037
PU—239 “

7.0 | 1.87 +- ©.83 | 0.037 | 1.037

?.5 | 1.8 +- 8.82 | ©.037? ! 1.837

8.0 | 1.9 +- 0.681 | 8.836 | 1.836

8.5 | 1.10 +- 8.82 | 8.0836 ! 1.836

9.0 | 1.11 +- @.81 | 8.0835 ! 1.835

9.5 | 1.13 +- 8.82 | 8.835 ) 1.35
10.0 | 1.89 +- 8.81 | 8.835 ! 1.835 ;
10.5 | 1.18 +- 8.81 | 8.0835 | 1.835 !

TABELA=1V=4~-1~ Valores das corregbes da auto-absorgdo dos
fragmentos de fissdo nas amostras de U=233 ¢ Pu-239 empregadas
neste trabalho.
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do Pu-240 ( 07 > ¢ aproximadamente equivalente . Levando em conta
esses valores das secglSes de choque , considerou-ge mesmo assim ,
desprezivel o efeit. . presenca dos outros isétopos.considerando a
massa de Pu-23¢ como sendo 991 X da massa total da amostra.

IV-4-2- 0 C y , £ > C E ) DO U-233 E Pu-239

As seccles de choque de fotofissio do U-233 e do Pu-239
estio relacionadas na tabela IV-4-2-1- e graficos V-4-2-0-A ,
IV-4-2-0-B, em funcic da energia de cada um dos alvos utilizados,
secgles de choque estas calculadas apos serem corrigidas de acdrdo
com os procedimentos descritos anteriormente.

Inicialmente, © que pode ser observado nos dados desta
tabela,e que as secgbes de choque de fotofissiio do Pu-239 s3o
sistematicamente malores que as do U-233,excessio feita ao valor
obtido na energia de excitacio de 723 MeVObserva-se também,que os
valores das =seccles de choque para o doie nucleos segue um
comportament.o crescente em fungBo do aumento da
energia,comportamento este ja esperado.

Os erros totais apresentados para os valores das secclSes de
choque de fotofissg8o do U-233 e Pu-239 na tabela IV-4-2-1- foram
obtidos pelo uso da teoria da propagacdo dos erros a expressdo (1).
Os erros que mais contribuiram para este calculo foram : 11- 13 %
na medidas dos fluxos gama ; 31 X na eficiéncia do detector de
fragmentos de fissdo; 2% na determinagio das massas das
amostras; 35-4 % na corregic de autoabsorgdc dos fragmentos nas
amostras;2-5 X nas contagens de tragos de fiss@o relativos as
incertezas estatisticas e reprodutibilidades.Os valores das
contagens de tracos obtidas para cada amostra em cada energia de
excitagio podem =ger consultados no apéndice 05. No apéndice 02
podem &ser observados também todos o8 erros sistematicos e
estatisticos considerados para o calculo dos erros finais.

Conforme Jja mencionado no inicico deste item,com referéncis
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TABELA—IU—a—2—1

A — -

!egel-:or;a v—233 ru—239 j’
1“<med> CC 7. £ > Cmb> | c € x, £ > Coald> |
s—5.4a43 8.3+—a._.1 8.9+—a.9 '
Ti—-6.73| 14a.0+—2_.@ 2@.8+—2 .1
Mn—72.23 29 .8+—3 .8 26 .8+—6 .2
Ph—7.38 2@ .9+—2 _.a 3a.5+—a_@
‘Fe~7-64 21 .8+—3 .2 37 .6+—5 .3
ln1—2.72 26 .84+—3 .72 aqa.2+—6 .2
Zn—7.88 26 -.1+—3 .7 az.a+—72 .5
Cu—72.91 29 .1+—a .3 36 .2+—a.9
Ni—9.@@| ?2.8+—11 .6 92.7+—14_9
lcr—9 .72 98._.5+—172_3 131 .9+—25.@ |

" TABELA-IV-4-2-1-Valores das secgGes de choque de fotofiss3o para os
nacleos de U-233 e Pu-239 ,em func@Bo da energla de excitagdo.
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ao efeitc ¢ , terior correcoc das linhas gamas secundarias,no
calculo das secclSes de choque ,este mesmo tipo de correcglo precisou
ser considerada nos calculog dos erros finaig,obtidos para as
seccles de choque. Baseado nos critérios da propagacgiéo dos erros,
comentadose no apéndice 04,2 expressio que deve sger usada para o
caélculo do& erros totais referentes as seccgles de choque de
fotofiseedo,de acoérdo com a expressido ( 2 ) e

sendo :
- & = erros correspondentes as secgSes de choque das
linhas secundarias, inclusive da linha principal;
- R‘ = erros correspondentes as intensidades das linhas gama
secundarias;
- AE ® erros correspondentes a0 segundo membro da
expressdo ( 2 ) ,medidos experimentalmente;

Como anteriormente,obtém-se também um sistema de 10 equacdes
e 40 incognitas que fol também resolvido com o auwdlio do programsa
SISEQ. Os valores finaie obtidos.mostradose na tabela IV-4-2-1-
representam, portanto, o8 erros finalse nas referidas secgles de
choque, que foram da ordem de 15 % tanto para o U-233 como para o
Pu-239.

Com o intuito de fazer uma comparac3o entre os dados obtidos
neste trabalho para as secgles de choque de fotofissdo do U-233 e
Pu-239 usando fétons de captura de néutrons e o dados obtidog por
outros autores ,empregando outras fontes gama,pars esses mMesmos
nucleos,os graficos IV-4-2-1- e IV-4-2-2- devem ger considerados.
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Observa-se nestes dois graficos que existe um acérdo muito
satisfatorio entre os nossos dadog ¢ of obtidos com fontes gama do
tipo “bi... "'STRAHLUNG” , publicados pcr KATZ(61), OSTAPENKO (137),e
SHAPIRO (145 )D,para o6& nucleos de U-233 e Pu-239.Quando &e comparam
o6& noesos dados com os obtidos empregando foétons nucleares de
maior resolucio, observa-se que existe acordo em alguns casos.mas
nio em todos.As secc3es dechoque publicadas por BERMAN ¢ 13 ),para
o U-233,tem uma tendéncia de serem majores que as nhossas em cérca
de 30 %X na regléo de energia mais baixa, atée aproximadamente 8
MeV.Para energias maise altas.oe dados concordam melhor entre &i.
Para o nucleo do Pu-239 existe uma concordancia muito melhor em
toda s falxa de energila.

Para o U-233,uma possivel estrutura fol observada nos Nossos
dados,proxima a energia de 723 MeV ( alvo de manganés).fatc esse
que pode ser endossado pelos dados publicados nas energias de 6.13
MeV e 692 MeV por HUIZENGA (62).Apesar deste trabalho apresentar
dados das secgles de choque em duas energias somente,fica claro a
possivel existéncia de ums estrutura nesta regilio,porque nio =se
esperaria que os valores das secgSes de chogue medidas por esse
autor continuassem a crescer na mesma raz@o ( observar o grafico
IV-4-2-1) Pela grande caréncia de dados nesta regifo de energia, ja
que o8 mais proximos estSo em 675 MeV e 7.368 MeV,nfio e pode obter
nenhuma conclus8o definitiva e categorica & respeito deste
fatoEsta estrutura nioc foi observada pelos outres autores(cite-se
porém,que a0 ser feita uma observacio visual nos dados publicados
80b a forma de graficoe n:. referéncia (13) ,eobre & referida
secccdo de choque,nota-se uma suave variagdéo no comportamento da
secgido de chogue nesta regido,porém isto ndo foi comentado pelo
autor ).

Podemos obsrervar tambem,que existem sérias discrepancias
entre nio 86 o8 noesos dadose .mas o conjunto de dados apresentados
em outros trabalhos , com relagSo aos dados publicados por DRAGNEV

( 40 ), que tamoém usou radiscio gama de captura de néutronc para o
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estudo do Pu=239.0s resultados apresentados por este autor estio
sistomaticamente bem majores que os domais.

O fetco mais notavel demsas medidas de wecgbes de choque de
fotofissdo foi sem duvida a possivel existéncia de um pico
localizado proximo & energia de 7.23 MeV,produzindo uma esBtrutura
na secgao de chogque do U=233.fato este corroborado pelos dados
publicados na referéncia (62).FPelo motivo de ter wmido utilizada uma
fonte com resolugéo em energia da ordem de 20 eV (118), e ainda
considerando que © espagamento entre os niveis do nicleo composto ¢
desta ordem de grandeza ou maior € 106 J,pode ter ocorrido spenas
uma ressondncia na estrutura {ina dewta mecgio de chogue.

Alguns autores,usando radiac;io gama de alta rosolu(;so
€48,108> , tem observado estruturas nas mecgBes de choque de
fotofissSo,principalmente localizadas em energias proximas R0
limiar da reagSo de fotoneutrons ( 39 )As explicagbes dadas sobre
a razdo da existéncia dessas estruturas ,por esses autores,ndo tem
um carater categorico,porém eles B30 unénimes em acreditar que
epsas estruturas devam ser outra caracteriptica peculiar das
secgbes de choque fotonucleares.0s alvos usados neste trabalho néo
fornecem linhas gama principais com energias proximas a regi&o do
Limiar da reagao de fotoneutrons para os dois
nucleos , impossibilitando uma contribuigdo significativa para o

esclarecimento desta controveérsia.

Iv-4-3-BARREIRAS SIMPLES DE FISSA0O

A altura da barreira simples ,prevista pelo modélo da gota
liquida representa aproximadament® a altura da maior das duas
barreiras ¢ 161 ) ,levando em conta © modélo da barreira dupla

de fissio.De acérdo com © modéle da gota liquida,a barsreira simples
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de fisslo pode =mer representada por uma parsbola simples,invertida,
de altura Ef e curvatura hw‘. A transmigsRo Tf atraves desta
barreira pode ser descrita por meio da seguinte expressi&o (60):

'rr<l:>-<1+exp(znxcer-;:)/hwf»" 4>

sendo E a energia de excitacgso.

Por outro lado, a largura de fissao ou de decaimento gama de
um nivel nuclear composto.em uma energia de excitacdo E ,esta
relacionada com a penetrabilidade quantica ,0u transmiss8oc de

barreira, segundo a seguinte expressao ( 23 ) :

ri(J.E)- D(J.E)xTi(J,E)/zn [ ¢<P)

Os térmos desta express3oc significam :

l“ CJ, ED> = largura de figsBo ou gama;

1" < J ,E > = transmiss®0 de fissfo ou gama;

D ¢ J,E >® espacamento de niveis com spin J e energia E ;

Considerando ainda & regifio de energia compreendida abaixo
do limiar para a reagdc de fotoneutrons,podemos escrever a equagdo
relacionando as secgSes de choque de absorgdo total e a de
fotofiesdo da seguinte forma ( 161 ) :

cCy ., £IOCEY>mo (y ADJXCEYYX (T /Z7ILT 4+ » DB

Relacionado as expresefes (8) e (6) obtém-se a seguinte

expressio, que explicita a transmiesdo da barreira em funcgéo das
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seccles de choque de fotofisslio e de fotoabsorgko total :

TE (ED m Ty (E) % 0 (3, (B> 7/ C o (,A) CE> - o &0 (B (D
'ndo!

Ty (E) = a trancmissiao gama na energia E.

A expressdo (7) fol usada para a obtenglo dos valores da
trancsmisesiio de barreira TIf (E) para o nuclecog de U-233 o
Pu-239 Considerando as Unhas principais dos diversos alvos
empregados neste trabalho, somente a energia de 5.43 MeV,referente
ac alvo de enxdfre,esta abaixo do limiar da reac8o de fotoneutrons
para esses hicleos, conforme tabela [I-1-1- . Por este motivo , as
transmissdes de barreiras para o U-233 e Pu-239 foram calculadas
usando as secgBez de choque medidas nesta energia . Os valores das
secgles de choque de absorgéo total para esses nacleos ,para esta
faixa de energia ,foram obtidas do trabalho de BERMAN (13>, A
expressi0c usada para o cAlculo da transmissS gama ,Ty,fof
aproveitada do trabalho de VANDENBOSCH E AUIZENGA
¢ 161 ).GERALDO(48B) ajustou os dados experimentais publicados nesta
referéncia ¢ 161 Jd,chegando A seguinte expressio semi-empirica paras
o calculo da transmissio gama,valida somente na faixa de energia

entre 45 MeV e 65 MeV e para nucleos com spin 12 ,

Ty ¢172 ,ED>® 01 x exp C CE - 602 > 7 0.41 > ) (¢}

A expressido (B) e diretamente aplicavel a0 nucleo do
Pu-239,que possue spin igual a 1/2. Para nucleos com diferentes

spins,como & o presente caso do U-233, que possue spin igual a 52
. & expressio que relaciona & tranesmissio gama & ( 161 ) :

T) ¢(5/2 E>m 268 xT) 172, ED >
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Para o caélculo final da altura da barreira, de acérdo com a
expressio (4), foi necessério ainda considerar o5 valores
adequados das curvaturas hwr
referéncia (161) .0s valores das curvaturas de barreiras citadas

das mesmas,valores esSses obtidos na

nesta referéncia foram baseados em calculos efetuados wsegundo o
modélo da gota liquida.

O= valores das barreiras simples de fiesdo determinadas para
o U=233 e Pu-239 estéo relacionadas e comparadas com os dados
publicados por outros autores na tabela IV=4=3=1=-,

Como pode=so observar nesta tabela ,08 dados referentes as
barreiras simples de fissSo sdo bastante escassos. Dentro dos erros
experimentais,a altura de barreira simples de fissio para o U=233
medida neste trabalho esta em o6timo ac6rdo com os resultados
publicados nas referéncias(2z,161>.Para o nicleo do Pu-239 as mesmas
consideragbes podem ser feitas,porém ao se comparar com os dados
publicados nas referéncias ¢ 9,22,89 > , dados esses referentes as
barreiras duplas de fissio, ocorre um razoavel desacérdo.

As alturas das barreiras simples de fissdo obtidas, ¢ 5.6 +/-
0.2 > MeV para o U=-233 e ( 57 +/-02 > MeV para o Pu-239
representam ,em principio.a energia na qual a penetragio ¢ igual a

172, para o estado mais baixo da transigdo,ou seja :

J=372 e K= 172 para o U=232 ;
J=1/2 e K= 172 para o Pu=239.

Os erros totais apresentados para as alturas das barreiras,
explicittados na tabela IV-4-3-1=, representam apenas o0 calculo da
propagagdo dos erros referent.es as secgbes de choque de fotofissso
do U=233 e Pu=239 medidas neste trabalho.,s a= secghies de choque de
absorgio total tiradas da referéncia ¢ 13 ).Nio foram considerados

oF erros dos outros parametros presentex nas expressbes (42 e (7)) .,

104



TABELA—IVU—4q—-—3-—-21

l v—233
Ef ¢ MeV ) - huf ¢ MeV ) REFERENCI
5.6 +- 0.2 8.56 *+- ESTE TRABALHO (122)
t! 5.7 +- 9.3 - 161
5.97 - -
6.20 +- ) - 89
5.3+ :
.65 +- <) - 90
S.6 +- -
5.5 +- ) - 22
¢s.8 - 22

# = PARARMETROS DE BARREIRA DUPLR DE FISSA0
L e e

ru—239
! Ef ( Mel ) hwf < Mel ) REFERENCIA
5.7 +- 8.2 8.57 +- ESTE TRABALWO (122)
5.8 +- 8.3 - 161
.43 +- B. .8 +- 0.1
6-‘8 L S
S9.65 +- (») 89
.‘8 + - .82 +-~ Bn B
g.ls +- 0.20 (¥ g.g3 s 3.66 21
g.;a +- 8.89 +-
.78 +- {») o2 +- 22
9.82 +-
d.26 +- ) - %0
5'6 *-
5.1 +- {») - 22
4 *-
! g.5 +- (®) - 91
: 6.1 +-
: Sk 4- (® - 91

- TABELA-IV-4-3-1-Valores das barreiras simples e duplas de fiss@o
,jJuntamente com as respectivas curvaturas de barreiras calculadas

« por diversos autores, para os nucleos de U-233 e Pu~-23¢9.
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IV-4-4-FISSIONABILIDADE RELATIVA

O parametro fissionabilidade relativa fol definide por
HUIZENGA ¢ 62 ) ,como sendo a razio entre o valor da mecclo de
choque de¢ fissdo obtide para um certo nucleo relativa a secgiio de
choque de fisesdo obtida para o nucleo de U-238, na mesma energia de
excitacio, e e&urgiu nos trabalhos publicados por varios autores
devide as dificuldades na determinaclc de secgles de choque
absolutas, quando do uso de fontes gama do tipo “BREMSSTRAHLUNG”
¢ 62,73,80 )J.

Com o intuito de estudar este parametro, as secgldes de
choque de fotofissdo do U-238 foram aproveitadas das referéncias
€(108,100,118)pelo fato desses autores terem usado nas determinacles
destas seccSes de choque, radiacio gama de captura de néeutrons
térmicose em arranjos multo semelhantes Aaquele utilizado neste
trabalho.

Na tabela JV-4-4-1- est3oc relacionados o8 valores das
secgBes de choque do U-238,juntamente com os valores obtidos para a
figsionabilidade relativa do U-233 e do Pu-239,nas energias
coincidentes com aquelas estudadas para esses alvos

Apos uma andlise dos valores obtidos para as
fissionabilidades relativas do U-233 e do Pu-239,em funglo da
energia de excitacdo,pode-se afirmar que eles s8o aproximadamente
constantes , dentro dos erros experimentaiz , nesta faixa de
energia.excluindo o resultado em 7.23 MeV para o U-233, onde uma
possivel estrutura na secgdo de choque fol observada, o mesmo ndo
tendo sido observado para o U-238.

O valores médios obtidos foram ¢ 212 +/- 025 > para o
U-233 @ (¢ 325 +/- 030 > para o Pu-230,indicando que esses nucleos
£80 mais fotofisseis que o U-238 ,nesta faixa de energia,por esses
fatoree .= Os erros apresentados para esges valores da
fiesionabilidade relativa destes dols nucleos s30 referentes a

106



TABELA—IUVU—q99—aq-—1

i CRLVOS U—=238 ¢+ aC v, £ >CU-233) | ¢ < »,f I (PU-23D) ‘L
o € Wet > c €Cr, £ mb cC . £ >CU-238) | = <, £ >(U-238) |
b 13 - 6.23 1.4 +- 1.7 1.35 +- 9.30 2.88 +- ©.38 i
t: Mn - 7.23 ?.17 +- 1.58 » a.15 +- 1.82 3.74 +- 1.16 l
h Pp - 7.38 18.2 +- 1.1 2.85 +- 8.32 3.38 +- 0.53 .
%: Fe - 7.64 19.0 +- 4.3 2.18 +- 9.99 3.76 +- 1.78
%. Al - 7.22 9.2 +- 2.6 2.91 +- 0.99 4.81 +- 1.51
! 2n - 7.88 11.1 +- 3.4 2.35 +- 0.79 3.82 +- 1.35
: Cu - 7.91 14.3 +- 1.5 2.93 +- 8.37 2.53 +- 8.42
I Ni - 9.88 37.0 +- 11.0 1.97 +- 9.66 2.58 +- 8.85
! media 2.12 +- 0.25 wx 3.32 +- 8.39 !

# = valor da secc,:?no de chogue obtida na referéncia ( 116 ).

+ = valores das secqaes de chogue obtidas na referéncia ( 108 ).

#n = média obtida sem levar em conta o dado da fissionabilidade
relativa obtida na energia de 7.23 MeV.

TABELA-1IV-4-4-1-Valores das seccSese de choque de fotofissdo do
U-238 e valores das fissionsbilidades »relativas do U-233 e Pu-239
yem funciio da energia de excitagdo.
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propagacaoc dos erros aplicado #s expresstes pertinentes ,quando do
célculo das razbes dax secqlex de chogue.

Com & finalidade de se fazer uma comparagéoc entre os dados
publicados por outros autores wsobre esse par8metro para os dois
nucleos em questao, a tabela IV-4-4=2- foi construida .

Conforme pode ser apreciado, os nossos dados estio de bom
acOrdo com o= result.ados apresent.ados por outros autores,
levando=s® em conta OS erros experimentais apresentados.Os dados
publicados por outros autores foram todos obtidos com fontes gama
do tipo “BREMSSTRAHLUNG” abrangendo um intervalo muito maior de
energia.

Alguns autores ( 48, 62 ) tém correlacionado o© parametro
fissionabilidade relativa com o parametro 2 7/ A sprovenient.e da
aplicagao do modélo da gota liquida ao processo de fissdo. O
grafico 1V=4=4-1=- reune os dados referentes aos valores desta
fissionabilidade relativa publicados em outras referéncias para
diversos nucleos ,assim como os dados obtidos neste trabalhoFoi
tragada a " melhor reta” 205 pontos experimentais ,pelo método dos
minimos quadrados, conforme esbogada no referido grafico , e o que
B® observa @ um bom acérdo dos nossos dados com relagido a esta
tendéncia.
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TABELA—IVU—q—q--2

= (v, £I)(U~-233)

¢ (v, £(PU-239) Tng INTERVALO - k

: RADIACRO Gﬂﬂﬁ DE ENERG1A |REFERENCIA:

,1 a (x , £I(U-238) a (r, £)U-238) EMPREG ¢ Mel) !

A — --------|----- '

! CAPTURA DE ESTE !

| 2.12 +- 8.25 3.32 +- 8.41 NEUTRONS 6.73-9.88 ITRABALHO

-4 i

i 2.-99 +- 2.51 +- BREMSSTRAHLUNG [12.0 -28.0 < 112 > |

5‘ *- (4 - 280 %) - <5 - gﬂ Z ) BREMSSTRAHLUNG |12.90 -28.8 ( 62 ) 1

| 1

“ 2.30 +- 3.55 +- BREMSSTRAHLUNG 5.0 -20.0 « 81) !

i I
} - 3.0 +- BREMSSTRAHLUNG 5.8 -12.80 ( 73 )

y

TABELA-IV-4-4-2-
do Pu-239 determinados por

tecnicas.
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GRAFICO 1V-4-4-1- correlagcio entre o parametro fissionabilidade
relativa ¢ o parametro 22/ A do modelo da gota lhiquida. O=s simbolos
significam

o s peferéncia (62 . Dados obtidos com
“"BREMSSTRALUNG "  ,representando uma media de diversos valores
obtidos por diversos autores;

m ®» referéncia (48> . Dado obtido com captura de
néutrons térmicos para o nucleo de Np-237;

A = referéncia (108> . Dado obtido com captura de
néutrons térmicos para o nucleo de Th-232 ;

X = este trabalho
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1V=-4=5=DISTRIBUIGZO DOS FRAGMENTOS DE FISSX0O DO Fu-239

O estudo da distribuigio angular dos fragmentos de
fotofissao para © Pu-239 foi feito em dums energias. Uma bem
proxima ao limiar da reacd#o de fotofiss3o, em 3543 MeV,empregando o
alvo de enxofre,onde pode=pe esperar obter alguma anisotropia,e
outra numa energia mais alta,7.35 MeV, utilizando o© alvo de chumbo.
Os tempos de irradiacbDes empregados foram de 30 dias e 20 dias
respectivamente , correspondende a um fijuxo integrado de ¢ = 179
o y 7 cm? para © alvo de enxofre e ¢ = 257 ! r 7 cm?® para o
alvo de chumbe (considerande 8 horas de tempo de irradiagde por
dia),

Como os fragmentos de fissio emitidos est&o separados por um
angulo de lﬂoo,devido as propriedades de conservag3do de gquantidade
de movimento,e a distribuigdc angular depende do fator do sen’ €
65> , os &ngulos , por exemplo , de 45° , 135° ,225° , o 315° s30
equivalentes neste tipo de estudo e correspondem apenas a emissao
dos fragmentos formando um angulo de 45° com a diregdo do
feixe.Dovido a baixa estatistica de eventos de fotofissd , o
namero total final de tragos para cada angulo foi obtido como uma
somatéria do numero de tragos em cada angulo correspondente 2a
primeira camara,somado entdc com o valor correspondente da segunda
camaraPara a corregao devida a influéncia da linha gama do
aluminio estrutural foi adotado o seguinte mét.odo ;

- inicialmente foram obtidas as distribuigbes angulares
referentes a linha gama do aluminio estrutural , nos mesmos tempos
empregados para as medidas da distribuigio dos dois alvos
utilizados; em seguida »OBBaAS distribuigbes angulares foram
corrigidaz pela atenuagdc da linha do aluminio estrutural em cada
um dos dois alvos usados, conforme TABELA 1II=23=2-1 , e entdo
subtrajdos das distribuigbes devidas a cada alvo,

Os resultados finais das contagens de tracos obtidas ,em
cada angulc .empregando os alvos de enxofre e chumbo,podem ser
vistos na tabela IV=4=5~-1 .,
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TAPELA—-—IUVU—g-—-5—1

DISTRIBUIGAO ANGULAR

HMC<e D> ALUO ENXOFRE ALVO CHUMBO

=] 2352 +— S52 1840 +— 54
22 .9 2253 +— 62 1843 +— 595
95 .00 2261 +— 69 1864 +— 359
67 .5 225957 +— 649 1794 +— 57
900.06 2148 +— 39 184949 +— 353

TABELA IV-4-5-1- DistribuicSes angulares nas energlias de 543
MeV e 7.35 MeV..
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Nestes dados ja foi descontada a contribuicio da linha gama
do aluminio estruturalOs valores apresentados representam a sona
do numero de tracos obtidos em cada Angulo ,nas duag cAmaras.

O erros respectivos a contagem de tracos em cada angulo
repre&sentam somente of erros estatisticos de contagem.

Analigando a tabela IV-4-5-1 , observa-se uma anisotropia
da distribuicio obtida com o alvo de enxofre e praticamente uma
isotropia da distribuigic obtida com o alvo de chumbo. Comente-se
ainda que esses comportamentos foram obtidos em cada camara
separadamente.

Uma outra corregio importante que precisou ser feita fol a
da presenca das linhas secundarias dos dois alvos empregadosNa
tabela-Vi-4--5-3- estio relacionadas as linhas gama maie intensas
de cada um o0os alvos empregados ,assim como o valores das secgles
de chogque de fotofissséo para o Pu-230.calculadas no ttem IV-4-2-
pertinentes a cada uma destas energiac gams.

Para realizar a correcgio das linhas secundarias, diversos
autores (33,50,114> tem usado o método de se considerar ums energia
média resultante para a energia gama de excitagd3o,ponderada com a
intensidade relativa dacs mesmas Este método ¢ valido somente se as
energias consideradas estiverem préoximas,ou geja, as secgdes de
choque de fotofiassdo possam ser consideradas iguais. O critério
usado neste trabalho fol o de considerar umas energis media de
excitacdo pars cada alvomédia ests calculada pels ponderagio das
intensidades relativas de cada linha egecundaria e dos valores das
seccSes de choque de fotofissio calculades neste trabalho para o
Pu-239.

Para o caso do alvo de chumbo , o efeito da linha secundaria
em 674 MeV ¢ praticamente dJdesprezivel ,resultando umse energia
media para o alvo de 7.35 MeV.

Para o caso do alvo de enxofre, fol observado um outro

critériec : as linhas secundarias foram reunidas em dois grupos:
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TABELA—IUVU—@-5—-3

M
M
1

~' ENERGIAS INTENSIDADE C~v, £ >(Pu-239)
I aLvos GAMA ¢er- v
o < MeV ) RELATIVA » ¢ mb ) »en ‘
' s.gg se.gg g.sg !
ENXOFRE ?Zea .91 43!30
8.649 2.61 68.80
6.74 5 .84 30.80
[ CHUMBO ?.37 93.86 34.52
» = UALORES OBTI1DOS M@ REFERENCIA ¢ 181 ).
m» = UALORES OBTIDOS MESTE TRABALHO ¢ 122 ) .

TABELA~1V=4-8+3=Principais linhas secundarias dos alvos de enxdfre
e chumbo ,suas intensidades relativas e as secgPes de choque de
fotofissio correspondentes.usadas para o© calculo das energias
médias dos alvos.
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obtendo-se uma energia media entre as linhas de 542 MeV ¢ 558 MeV
e uma meédia nas energias entre 78 MeV e 8.64 MeV.Pelo fato delas
estarem muito separadas, o© qus fol feito fol subtrair da
distribuiclo angular total obtidsa , & fraglo correspondente a
energia média de 82 MeV |, &« que fol considerada isotropica
¢ baseando-se principalmente na isotropis encontrada para o alvo de
chumbo em 7386 MeV ) Desta forma, a distribuicBo angular
resultante foi considerada como sendo representante da energia
média de 543 MeV.

Foram efetuados ajustes polinomiais pelo método dos minimos
quadrados ,ao0s valores experimentais das distribuicBes angulares
usando o programa "LSOLVER",um “software"” dos microcomputadores PC
A curva que melhor se ajustou aos dados experimentaie fol do tipo
W@ )>amA+ B x @enc’” 6, correapondendoc a abeorgic de dipolo
eletrico. Esses valores podem ser observados nos graficos IV-4-5-1-
e IV-4-5-2- .

Os valores dos coeficientes A e B obtidos deste ajuste esto
explicitadoe na tabela-IV-4-5-3-Desta forma, os »resultados finais

pars a razdo entre esses coeficientes s&o :

B /A ( enxofre > m - ( 0122 + 0.036 )>- correspondendo a
uma anigotropia de 12 %

B /A (chumbo > = - ¢ 0.010 + 0020 )- correspondendo & uma
isotrc.ia.

Conforme j& discutido na parte introdutéria da teoria,vide
capitulo-II , & de se esperar que ocorram anisotroplas acentuadas
somente em energlas de excitacio proximas a  barreira de
fissBo.Aseim a isotropia obtida em 735 MeV ija era esperadaO fato
notavel encontrado fol a anigotropla obtida em 5.43 MeV.

O Pu-2390 possue spin = 1/2 e na fotoabsorg@io de dipolo
elétrico sdo formados apenas os seguintes estados compostos (J.M: )
< 872 ,383s/2 * > , ¢ 872 , /2 ¢ d e ¢ /2 , /72 * ) com
probabilidades de formagiao de 172 , 176 e 1172 (¢ 55 ).

115
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GRAFICO IV-4-5-1- Diatribuilgio angular W ( 6 ) do Pu-230 na energia
media de excitagio de 5.43 MeV.
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E=7.35 MeV
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GRAFICO 1V=4=5-2- Distribuigio angular W ¢ & > do Pu=239 na

energia média de excit.agdo de 7.35 MeV,
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TABELA—IU—a4—35—4

COEF]CIENTES 5.493 Mel 7.35 MeV
A 8.980 +- 8.822 8.9950 +- 8.0610
B - 8.120 +- 8.835 - ©8.810 +- 8.028
B~”A - @8.122 +- 8.836 - ©9.018 +- 9.620

TABELA-1V-4-5-4- Coeficientes da distribuicdo angular W ¢ 6 > s A +
B x ¢ senc® 6 J.,obtidos pelo ajuste polinomial
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De acordo com RABOTNOV ( 140 ) ,a distribuigio angular do
Pu-239 pode ser expressa pels seguinte féormula :

W(O))m1/8 xC2-XD>+1/4 xC2X - 1) x geno’ ¢ 8 )

onde
- X ¢ & probabilidade para a fissgBo para um dado valor do
parametro K.

Para o csso do Pu-239 , exiatem somente doise valores
possiveis de K '1/2 e 3/2Considerando ainda que a probabilidade de
fisgd@o para o canal Ke 1/2 deva ger diferente da do canal Ks 8,/2,
para que se Justifiqgue uma anisotropia na distribuica@o
angular,.cendo estas probabilidades ¢ X > e ¢ 1 - X

respectivamente , tém-se entio que :
B/A®C1/4 » {2X ~-1)32>/7{(1/3 xC2 - X))

Pare reproduzir a anigotropia de B/A = - (0122 +/- 0036 >
encontrada experimentalmente neste trabalho, tém-ge que X =
63%,indicando esta e&er a probabilidade de ocorrer a fissfo via
canal K ®» 89/2 ,e por conseguinte a probabilidade da fiss&o ocorrer
via canal Kei/2 ¢ 87 % .

Nossos dados experimentais estsSo comparados com o outros
dados experimentais publicados por outros autores no grafico
IV-4-5-3-.

A analise destes dados indicam que o nosso valor encontradco
na energia de 735 MeV esta de pleno acordo com o dados
encontrados em 75 MeV nas referédncias ( 10 , 147 ),todos eles
indicande isotropia na distribuigico angular0 dado encontrado em
543 MeV nio estd em total acérdo com os dados obtidos na
referéncia ¢ 147 JEste autor obteve valores entre 20 X e 16 X para

a anisotropia,considerando & faixa de energia entyre 52 e 5.6 MeV.
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GRAFICO IV=4=5-=3= Anisotropias B-7/A ¢ ¥ 2 encontradas para o nicleo

de Pu-239 , por diversos autores , em fungac da energia de

excitagao

. O8 simbolos significam :
o = referéncia ( 10 J;

® = referéncia ( 147 J;

0o = este trabalho ¢ 125 >
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Desta maneira, o nosso dado ,indicando uma anisotropia da
ordem de 12 X na energia de 543 MeV esta um nruco inferior, guando
comparado.

IV-5-EFICIENCIA DO DETECTOR "LONG COUNTER "

A eficiéncia total do sistema detector "LONG COUNTER"” cujo
procedimento experimental para a sua obtencio fol descrito no
capitulo-III, foi de B{'n = ( 038 + 81 X D> Este valor fol
comparado com os resultados de outros sasutores que trabalharam com
arranjos similares, conforme correlacionados ns tabela -IV-5-1-.

O que se pode observar ¢ que o valor da eficiéncia obtida
neste trabalho esta de acdodrdo com os valores obtidos por outros
autores.Entretanto, deve-se observar também ¢ que uma comparacdo
direta com o valor da referéncia ( 48 D>, que usou um sistema
idéntico,mostra que o nosso valor esta cérca de 5X mais baixo. A
explicacBc para tal fato & que a medida que esses detectores so
usados, as suas eficiéncias diminuem.

Conforme digcutido no capitulo anterior,o0 valor desta
eficiéncia apresentada e uma média de mals de 30 medidas realizadas
durante todo o transcorrer da obtencido dos dados
experimentais;portante o erro da medida apresentado ¢ o desvio
padrao da media desses valores. Foram realizadas ,tambéem, medidas
complementares para a verificagio da variacéo da eficiéncia em
fungéo do posicionamento da amostra.ne direcgio longitudinal,dentro
do detector. Observou-se que mesmo para variacdes da ordem de 75
cm,parea frente ou para tras da pogigcio central,a eficiéncia
permaneceu praticamente constante,apresentando variacSes da ordem
de 0.1 X VariagBes de posicionamento vertical foram
realizadas,concluindo-g¢ também que as flutuacBes da eficiéncia
eram despreziveis..

Diversos autores tem demonstrado & necessidade de se

corrigir a eficiéncia destes detectores em funcio da energia do
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TABELA—IUV-—-35—1

! EFICIENCIA FAIXA DE ENERGIA ¢ MeU) REFERENCI A

+ | R | R | S

j ESTE

| 9.380 +- 8.811 FONTE DE Cf-252 TRABALHO

| 8.4331 +- ©.8014 FONTE DE Cf-252 < 48 )

!

L 8.40 8.5 - 4.0 < 97 )
TABELA-IV-5-1-Valores das eficiéncias do sistema detector * LONG

COUNTER "medidas por diversos autores.



neutron incidente ¢ 13,26,27 )>A técnic> ~omumente empregada por
eswers autores consiste em =e calibrar o© wistema detector ocom
diversas fontes de néutrons com energias e fluxos conhecidos, em
funcde da razdc das cont.agens entre o© anel de detectores mais
sxterno ® © mais interno C 13, 27, 30 ),

Pela falta deo fontes de néutrons calibradas e com diferentes
energias , ndo foi possivel que fosse feita esta corregéo de
energia,e entao, este valor encontrado para a eficiéncia de 38X foi
considerado constante em todos os calculos efetuados.Apesar disto,
deve ser levada em conta também a seguinte argumentagdo: conforme
ja mencionado no capitulo~ll- ,na fissdo nuclear , os néutrons
emitidos apresentam=se mob um amplo espectro de energia.porém os
valores de maximos OCOrrem nas energias entre 1 e 2 MeV. Por outro
lado, a distribuicdo de fotoneutrons emitidos é do tipo
“maxwelliana’”,cujo maximo ocorre em 1,35 MeV. A fonte utilizada na
obtengido da oficiéncia foi a de Cf-252 (fissdo espontanead,que
apresenta néutrons com um amplo espectro de energia,porém com valor
maximo localizado em 2.1 MeV (84).Conforme consta na tabela VI-5-1,

a eoficiéncia desses det.ectores , segundo alguns autores ¢ 48,97 ),
dentro da faixa de energia entre 1 o 2 MV , & realmente constante.
Ampliando esta faixa de energia. podem ocorrer variacbhes na
eficiénecia de ate 5 % ¢ 97 > ., Desta forma.justifica=se a ndo
necessidade do uso da corregéo do valor da eficiéncia em fungdo da
energia,uma wvez que © érro cometido pode ser considerado

desprezivel frent.e aos outros é6rros .,
1v=6=SECCOES DE CHOQUE DE FOTONEUTRONS

1Iv=6-1- DESCRICAO GERAL

Conforme j& abordado em itens anteriores ,a detecgdo de
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néutrons provindos da fiss&o nuclear nido pode ser distinguida da
deteccglo dos fotoneutrons oriundor “e reacloC » , n ). Portanto ,o
numero total de néutrons detectados no detector "LONG COUNTER *
refere-8¢ 4 soma dos nedutrons emitidose nos dois processos

fotonucleares em estudo,de tal forma que :

0 C, NIDXCEd)>8 0y nd)C>+ v B x o )y ,f D B D

sendo:

-0 Cy , N) (E) = gecgBes de choque de néutrons totais ;
- v (B s ¢ o numero médio de néutronse emitidos na

figsdo.

0 calculo das secgbes de choque de néutrons totais ,0(,N),

pode ser feito atravées da seguinte expressio

NCEd>s CN CED / Efn s o C» ,NXEDXNxXGCE)> (2)

sendo ¢

- CN ( E > = a contagem total do numero de néutrons
obtidos na energia E por unidade de tempo ;

- Efn m eficiéncia do sistema detector "LONG COUNTER *;

- N s numero de atomos presentes nas amostras de U-233 ou
Pu-239;

- ¢CE> ® fluxo gama de energla E ,incidente nas amostras;

= NCE> ® numero total de néutrons detectados corrigidos pelo
fator de eficiédncia.

De uma maneira analoga aquela ja discutida em relagio a

obtencio das seccdes de choque de fotofissiic ,a expressioc anterior,

deve ser usada para o calculo das secgbee de choque de néutrons
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totais apos sofrerem duas corregles :

A> Correclko na contagem do numero total de néutrons.

Pelo fato de existirem diversose arranjos experimentais
proximos & nosEsa montagem experimental,relacionados & outros
estudose em Fimica Nuclear,a radiag@oc de fundo ¢ ‘'background ‘> ,é
razoavelmente grandePode-se citar, alem disgo, que a populagso
desses néutrons de " background " também aumenta pela presenca de
diversos materiais que possuem o limiar da reacglo do tipe ¢ , nd
abaixo dos valores das energias gama dos alvos por nos utilizados A
correcdo efetuada neste caso fol a seguinte: para cada alvo foram
feitas diversas irradiacSes com as amostras de U-233 e
Pu-239,colocadas na posicéo das medidas, durante 1000
segundos,obtendo-se desss forma ,uma média desses valores. Em
segulda,intercalaram-se irradiacSes apenas com o porta-amostra de
aluminio mais um disco de titanio , que fol construido para levar
em conta o efeito de espalhamento dose néutrons no substrato das
amostras. O lMmiar da reagdo ( »» ,n ) para o titanio & de 11 MeV
(144>, portanto nio interferindo nas medidas Para a corregéc final
fol feito o desconto das contagens devidas ao aluminico estrutural
com o alvo branco colocado na posig@io de irradiag@o obteve-se uma
contagem média liquida de néutrons . O efeito da atenuacio da
radiacdc gama do aluminic estrutural nos diferentes alvos fol
levada em conta considerando-se¢ os valores presentes na tabela III-

3-2~-1- e usando o mesmo procedimento descritc no item IV-2

B> Correcéo para s linhas secundarias.

Pelos mesmos argumentos demcritose quando do calculo das
seccSes de choque de fotofissdc, capitulo-1IV, item IV- 4 y B
expres&eio que descreve o calculo das sgeccSes de choque de
fotoneutrons total, levando-se em conta as linhas gama secundarias

de cada alvo €



[;ia(r,N)i(E)Ri-CN/(EfanxW(B)) C3)>

Os smignificados dexmses térmox sic o5 mesmos da expressio
(2> anterior.

Considerando os alvos usados neste trabalho e s
sproximacgBes em energias j& comentadas , obtever-se um sistema de
dez equaghes a 40 incognitas que foi resolvido pelo programa
SISEQ.E necessario comentar também que, apesar dos limiares da
reagdo de fotoneutrons para os dois nucleos aqui estudados serem
superiores (169> =so valor de 543 MeV ,energia esta proveniente do
alvo de enxéfre , para o calculo das secgDes de choque, este alvo
foi levado em conta considerando=se o valor da expressio ( v X

o Cy ,f ) para esta energia.
IV=6=2= ¢ € » . N D> CE> PARA O U=232 E Pu-239

Os valores das secgbes de choque de néutrons totais em fungdo
das energias de excitagdc ,para o0s doisz nuacleos estudados
encontram=se na tabelalV-6-2-1- e graficos~IV=6=-2~0~A-,I1V-6~2-0-B
;valores es5es calculados= apois Zerem feitas as devidas
correcghbes,citadas no it.em anterior.

Observa~se que orF valores das secgiies de choque do Pu-239
s8¢0 sistematicament.e maiores que as do U-233 . Verifica=se também
que o valor encontradc para a s5ecgdo de choque do Pu=239.na energia
de 7.81 MeVY <(alvo de cobre ),contraria o comportamento geral dos
resultados Apesar disto,se considerarmos a barra de érro deste dado,
permanece o comportamento crescente do valor das secgles de choque
em fungdo do aumento da energia de excitagaoc.

Os erros das secgles de choque calculados e apresentados na
tabela 1V=6-2-1~ esi8c relacionados com a aplicagdo da propagagso
dos erros relativos a cada um dos parametros da expressdo ¢ 3 ).As
principais fontes de erros consideradas foram : na determinagdr do
fluxo gama de 1013 % ; no valor da eficiéncia do "LONG COUNTER ™

126



TABELA—-IU—6—2—1

SECC(SES DE CHOQUE DE NEUTRONS TOTAL }
5 !

ENERGTA¢MeU) 6C v, NIC U-233 3> ¢ mb ) | o €¢¥, N D¢ PU-239) ¢ mb )
Ti - 6.73 44.9 +- 11.0 74.6 +- 13.4
Mnh - 7.23 B2.8 +- 14.6 96.4 +- 28.8
Pb - 7.38 68.5 +- 9.3 117.8 +- 19.9
Fe - 7.64 64.3 +- 18.7 137.4 +- 23.5
Al - 7.72 84.8 +- 13.1 153.5 +- 23.6 !
Zn - 7.88 1.3 +- 16.8 158.7 +- 28.2
Cu - 7.91 98.2 +- 12.51 126.5 +- 24.4
Ni - 9.80 221.6 +- 35.7 344.8 +- 53.1
Cr - 9.72 339.8 +- 71.9 543.1 +- 117.5

TABELA-IV-6-2-1- Seccdes de choque de néutrons total o ¢ N XE)

em fungiio das energias gama de excitacio.
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81 X; no numerc ' contagens no detector que variou entre 2 a 13%
que resultaram em erros totais finaie nas referidas secgles de
choque de 20 & 25 X.

Na pesquisa bibliografica efetuada , somente um autor ¢ BO )
publicou dados referentes & essa secgiio de choque para esses
nuclideog.A comparacéco entre o nosso dados e o de KATZ et al
(80),publicadas em 1958,pode ser apreciada através dos ¢graficos
IV-6-2-1- e IV-6-2-2-.

Observa-se neates graficose que néo existe uma boa

concordancia entre os dados comparados.

IV-6-3- NUMERO MEDIO DE NEUTRONS v EMITIDOS NA
FOTOFISSXO

De acorde com & expressdo ( 1 ) ,as secgles de choque de
fotoneutrons podem &er obtidas das gecgSes de choque de néutrons
totaie, desde que se¢ conheca o numero médio de néutrons emitidos na
fotofissdo. A pesquisa bibllografica efetuada nos mostrou que
existem ORCAsS0s dados deste par&metro publicados na
literatura,( 13,26,28 ), e ainda mais, n8o foi encontradc nenhuma
publicacdc deste parametro para os nucleos do U-233 e Pu-239,usando
fotons de captura de néutrons.

Alguns autores,calcula as secgles de choque de
fotoneutrons para outros nucleos ( 81,108 > ,chegaram a usar um
valor para 1 constante,independente da energia de excitagd@o,ou
entdo, calcularam o equivalente relativo aos 1 obtidos em estudos
de fissio ocasionada por néutrons ( 164 )Dd,levando em conta a
argumentacdo que a dependéncia deste parametro com a energia nio é
muito grande entre 5 ¢ 11 MeV.

Neate trabalhe ni@io foram feitas as medidas dos valores
de V(E> .Foram utilizados os dados de (E)> publicados recentemente
por BERMAN ¢ 13 > , que realizou estudos sisteméticos em varios

130



800.00

[ U I I B

600.00

400.00

200.00

U-235—s1igma ('goma,N ) mb

| O N NN OO NN VA VOO WY S O (Y NG TN N VAN YOO YOO AN U N A Y N NS U OO U OO NN O OO MR N

0.00
S.

YT TTI T I IT I v T I T AT I T ATy i T T I Iy I T I T I I I T I TT 7T I T

0 6.00 7.00 8.00 9.00 10,00 11.00
energia ( MeV )

o

- GRAFICO-IV-6-2-1- Comparagio entre o8 dados experimentais
referentes as secgbes de choque de néutrons totais obtidas para o
U-233 neste trabalho ,em relagic aos dados de outros autores.

— = referéncia ¢ 80 > ® = este trabalho.

131



P

800.00

. '.o : -"
£ i |
— i
' Z 600.00
- O .
£ . .
O -
o -
I -
- v n ,'.
© ©.400.00 - .
£ )
? = 'y
L B
O :
o i
™ ;
N . .
7} 200.00 A
3 i rd
OOO : 1ITr eI I TTI T T T I T T AT T VI TTIT VT I i I I I e a v
5.0 6.00 7.00 8.00 9.00 1000 11.00
energia { MeV )
GRAFICO=1V=6=2=2=Comparacdo entre oS dados experiment.ais

referentes as socgbes de choque de néutrons totais obtidas para o
nacleo de Pu-239 neste trabalho em relacdo aos dados de outros
autores

— = referéncia ( 80 > ; * = oste trabalho

132



actinideocs: . > 86 na regilo limiar, mas também além da ressonaAncia
gligante obtendo valores para diversos parametros nucleares.
Esse autor mediu os valores de » (E> em funcéo da energia de
excitagso, ¢ apos um ajuste linear doe dados, obteve as seguintes

eXpressies:

- v CE> CU-233) w ([ (01693 x E > + 1194 3}
= v (E> CPu-239> m [ € 01803 x E > + 1.760 ]

sendo E ,expresso em MeV.

Considerando essas expressdSes € & faixa de energia por nos
utilizada,oe valores do uv(E) para o U-233 wvariam entre 233 a
284,e para o Pu-239 , de 298 a 351 ,ou seja,variacSes da ordem
de 10% em relacdo & um valor médio, se este fomse considerado
constante.

A tabela IV-6-3-1- mostra os valores de v(E) usados neste
trabalho para o calculo dacs feccles de choque de fotoneutrons.

Os erros considerados para esse paradmetro n3oc foram
explicitados pelo aut.or na referéncia {13)>.Dessa maneira,
considerou-se o erro como relativo ao altimo algarismo

=ignificativo dos valores obtidos na expressfes anteriores.

IV-6-4-SECCOES DE CHOQUE DE FOTONEUTRONS PARA O U-233 E
Pu-23¢9

Os resultados das seccBes de choque de fotoneutrons para os
nucleos de U-233 e Pu-239 »em fungiio da energia de
excitac3o,obtidos pelo uso da expressdo ( 1 > ,de acordo com os
procedimentos & corregdes descritos nos itens IV-2- , estao
mostrados nha tabela IV-6-4-1- e graficos-1V-6-4-0-A- & IV-6-4-0-B.
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TABELA—IVU—-6—-—-3—1

T MEDIO C )
ENERGI A
Mel v-233 PU-239
5.43 2.1133 2.7398
6.73 2.3333 2.9734
7.23 2.4180 3.8635 !
?7.38 2.4434 3.8906 |
7.64 2.4874 3.1374
7.72 2.5809 3.1519
7.88 2.5280 3.1807
7.91 2.5334 3.1861
9.88 2.7177 3.3827
9.72 2.8395 3.5125

# = REFERENCIA 13

L

TABELA-1V-6-3-1-~

fotofigsdo do U-233 e Pu-239 em funglo da energia de excitagdo.

Valores do numero meédio de néutrons emitidos por
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TABELA—IV—6—a—1

SECCOES DE CHOOUE DE FOTONEUTRONS

ENERa%goﬁﬂeU) cl v, n ) U-233 ) ( mb ) ¢ {r, n ) Pu-239) ¢ mb )
T - 6.73 12.2 +- 6.2 12.7 +- 6.8
Mn - 7.23 10.7?7 +- 5.3 14.2 +- 1.8
Pb - 7.38 9.9 +- 3.4 11.1 +- 6.8
Fe - ?7.69 18.8 +- 2.7 19.5 +- 6.9
A} - 7.72 17.8 +- 3.8 149.2 +- 4.1
Zn - 7.88 15.2 +- 7.5 15.7 +- 4.4
Cu - 7.91 16.5 +- 1.6 11.1 +- 8.9
N: - 9.00 23.6 +- 4.3 31.3 +- 2.9
Cr - 9.72 68.1 +- 22.8 79.9 +- 29.6

TABELA 1V=6~4-~i-Valores das s®secgbes de choque de fotoneutrons
<€, 3 CE) ,para os nucleos de U=233 e Pu-23%,em fungdc da

energia de excitagdo.
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Jbserva-me nesta tabela que os valores das wsecgbes de
choque de fotoneutrons para © Pu-239 sso sistematicamente maiores
que as do U-233,comportamento este ja observado nas wmecgBex de
choque de fotofigsido e de néutrons totais, além dos valores de v
CE>.0 comportamento dos valores das secgles de chogque € crescente
em relagic a0 aumento de energia. nio tendo side observada nenhuma
est.rutura.

Os érros presentes nestas medidas ®sdo relativamente
grandes.e s&c oriundos da aplicagdo da teoria de propagagac dos
érros a expresssoc ( 1 ). Pelo fate desta secgde de choque ser
obtida atraves de uma diferenga de secgBes de choque,os érros sdo
somados,produzindo érros altos, da ordem de até S50%X nas secgles de
choque.Em decorréncia das secgbDes de choquz de fotofissao e de
néutrons totais estarem correlacionadas entre si pelo wvalor do fluxo
gama,a met.odologia do calculo do érro final foi feita levando =se
em conta esse fato, conforme explicado no apéndice 04.

A pesquisa bibliografica efetuada indicou a escasséds desses
dados na literatura.Somente uma publicagio foi encontrada ¢ 13 ).
Nossos dados e os dados dessa publicagdo foram colocadas nos
graficos IV-6-4-1- e [V=6-4~2-, permitindo uma comparagdo visual
entre elas.Cite=se também a existéncia da referéncia (01> que
publicou o valor da sBecgdo de chogque de fotoneutrons para o nucleo
de U-2323 na energia de 7.72 MeV,usando fotons de captura de
néutrons ¢ alvoe de aluminio J ;

cCyrn )= C141 4+~ 1.7 > mb
resultado est.e em razocavel acérdo com oxs nossos dados e o5 da
referéncia < 13 ),

Pode~se afirmar ,que dentro dos érros experimentais, os dois
conjuntos de valores das secches de chogque de fotoneutrons estdo em

boa concordancia entre si.
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GRAFICO-1IV-6-4-1- SecgBes de choque de fotoneutrons para o U-233
em fungBo da energia de excitagio. Os simbolos significam:

o = referéncia ¢ 13 O

X = este trabalho
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Iv=6=3=-COMPETICAO I'm 7 I'f CE D

Conforme foi de=critc e demonstrado no capitulo II deste
trabalho,a sBeccdo de chogue para um determinado evento pode ser
relacionado as larguras de niveis por meio da seguint.e

expressac ( 4 )

GQ(E)-a(T)x[Fe/FT](E) 4>

Considerando que , na regido de energia de excitagdo
usada neste trabalho,0 espalhamento gama c C y , ¥y’ ) possa ser
considerado desprezivel ( acima dos valores limiares de reagso de
fiss3o e de fotoneutrons ) , podemos reescrever a expressio (40 na

seguinte forma :

[T=lf+I'm eoentdoac Cy ,T) =cCy ,fI)%0Cy ,nD

ou ainda.
g€ r . I [ €y . £I)2%cCy n2)lx IFf7CTf + MM >
de tal forma que:
e €Cry . nI2CEY €y ,fIXCCEY= ITn/7T T B €5

Esta expressac ( § > nos da conta que a competicgdo entre a
emissio de néutrons e a fotofissdo pode ser avaliada e estudada
pela simples comparacdc entre a razdo de suas respectivas secgbes

de choque.
Uma justificativa bastante forte para a realizagdc do estudo

dest.a competicado reside no fato de que fornece meios de sBe comparar

© processo de emissio neutrénica , gque ¢ um processo envolvendo
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particula unica.,.e o processo de fisslo, que ¢ um processo coletivo
do nucleo.

O valores obtidos destas razdes para o€ nicleos de U-233 e
Pu-239 pars cada energia de excitacéo se encontram eepecificedos na
tabela IV-6-1- .

Como pode ser observado nesta tabela, a razo entre a
emiss@o de fotoneutrons & a fotofisado entre as energias de 6.7 MeV
a 97 MeV para os dois nucleos em estudo ¢ praticamente
constante,congiderando-se os erros experimentais. A conclusao
obtida deste fato ¢ gque & taxa de abertura de canaise para os dois
modoe de decaimento se mantéem aproximadamente iguais , neste
intervalo de energia de excitacidoObteve-se entio,uma média destes
valores,correspondendo o valor de ( 054 +/-006 > para o U-233 , e
¢ 044 +,- 005 > para o Pu-2390s erros apresentados para ecsses
valores referem-se somente & propagacgio de erros relativos a cada
uma das secgBes de choque da razo o (> ,nd> 70 Cy , £ D

Considerando estudos desta competic@o feitas com radiaci@o
gams similar a esta empregada neste trabalho, para outros nucleos
como & o caso do U-238, Th-232 e Np-237 ( 48 , 108 ),alguns autores
<48> encontraram tambem valores congtantes para estsa
competicd@o.nesta faixa de energia,porém outros nio < 108 ).

Na tabela IV-6-2- seguinte s83io apresentados os resultados
obtidos por outros autores, empregande diversas técnicas para o
estudo da competicio I''n / T f CE) do U-233 e do Pu-239.

0 fato de se ter encontrado um valor constante para esta
competicdo nesta faixa de energia pode ser endossado pelas
conclusSes tiradas por VANDENBOSCH (161), apos a andlise de dados
obtidos por diversos tipogs de experimentos, de que a competigio 'n
/7T entre 8 e 40 MeV , para os nhucleos pesados , é constante.

MAFRA (¢ 108 ) obteve um valor assintético para o nucleo do
Th-232, somente apos a energia de 9 MeV.



TABELA—1I1U—-6—1

COMPETlgﬁo rm ~ T fF

e e R R T —r—E———..

o nucleos de U-233 & Pu-239
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EHER2%20§H90) u—233 Pu—239 .
T3 - 6.73 @.8B7 +- 8.31 @.61 +- 8.27
& Mn - 7.23 2.36 +- 0.13 8.53 +- 0.85
Pb - 7.38 .45 +- 8.11 8.32 +- 8.15
Fe - 7.64 .46 +- 0.06 8.52 +- @86.11 ,l
Al - 7.72 8.64 +- 8.85 8.32 +- 0.85
Zn - 7.88 8.58 +- 8.20 8.37 +- @6.86
; Cu -~ 7.91 .57 +- 0.03 8.31 +- @.21 i
? N: - 9.00 .32 +- @0.01 .29 +- @.e2
Cr - 9.72 8.61 +- 0.12 8.61 +- 0.11 ;
' media 8.54 +- ©.85 8.49 +- 8.85 E!
TABELA-1IV-6-1- Valores obtidos para & competiciio I' m / I'f (B> paura



TABELA—IV—-—6-—2

comyyeticao 'n.Tf f

In 7/ Tf ENERGIA (MeU) TIPO DE RADIACAO GAMA REFERENCI A
0.59 +- 8.85 6.73 - 9.72 CAPTURA DE NEUTRONS ESTE TRABALHO '
9.49 11 CAPT.POSITRONS EM V0O ¢ 13 ) |
0.50 - REAC.SPALLATION ¢ 168 ) =
1.00 8.0 - 12.8 BREMSSTRAHLUNG < 161 ) f
0.44 « = 2) REAGGES ¢ n,f) C 2 ) :
8.67 (= 2) REACOES ¢ n,f) ( 98 ) !
8.66 - TRABALHO TEORICO < 98 ) }
8.61 - TRABALHO TEORICO ¢ 82 ) :
e.72 - TRABALHO TEORICO ¢ 89 ;
Pu—239 5
Tn /Tf ENERGIA (MeV) TIPO DE RADIAGAO GAMA REFERENCIA
8.51 - REAGOES ¢ n,f ) < 72) §
8.69 - TRABALHO TEORICO ¢ 92 ) !
8.74 - TRABALHO TEORICO < 98 ) i
8.67 - REAGOES ¢ n.f ) < 98 ) ;
‘ 0.48 8.8 - 12.8 » BREMSSTRAHLUNG ¢ 161 ) ;
|_@-38 - @.34 - REAC. T1PO SPALLATION ¢ 168 ) |
| 8.62 11 CAPT .POSITRONS EM V0O ¢ 13) ;
| 8.49 +- @.85 6.73 - 9.72 CAPTURAR DE NEUTRONS ESTE TRABALHO '
| @.29 - 1.82 18 - 12 ” BREMSSTRAHLUNG < 28 ) !
! 0.67 11 CAPT.POSITRONS EM V30 ¢ 29 ) f
1 ___e.81 - TEGRICO < 89 ) i

TABELA~IV=6-2- Valores da competicao ' n / I'f obtidos por diversos

autores para os nucleos de U-233 e Pu-239.
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Com a finalidade de fazer uma comparagic entre os dados
obtidos para alguns dos actinideos ,do valor de I'm ~/ Tf(E> .em gu.
foram usados fotons de captura de néutrons , foram aproveitados os
dados referentes ao nucleo de Np-237 (referéncia 48 > e aos nucleos
de Th-232 e U-238 ( referéncis 108 DJdNuma tentativa de¢ normalizar
o8 dados,principalmente no que 8¢ refere ao valor dos v (BE)
empregados por outros autores,o0 método utilizado foi o de
recalcular todas as wsecgles de choque de fotoneutrons para os
nucleos de Np-237,U-238 e Th-232,empregando as gecgles de choque
de fotofisssdo obtidos pelos referidos autores, e usar os valores de
v(E) obtidos na referéncia (13). Os dados obtidos desta maneira
para eeses referidos nucleos se encontram no apéndice 01, foram
utilizados para as comparactes seguintes..

Diversose autores ( 13,30,47,164 ) tém correlacionado o wvalor
da competigdo '™m ~/ I'f (BE) com alguns parametros nucleares , na
tentativa de obgervar correspondéncias com alguns modélos
nucleares.Dentro desta correlagBo, s88o levados em conta medidas dos
valoreg das =ecgSes de choque obtidas de diversas maneiras
diferentes »Como ‘gpallation",particulas carregadas,fotofigsdo e
fotoneutrons. Uma das correlacSes feitas leva em conta o parametro
da fissionabilidade 22/A ,Sundamentado pelo modélo da gota
liquida No grafico 1IV-46-1- abaixo s&c mostrados os dados obtidos
por diversos autores,empregando diferentes técnicas, desta
correlaca&oc.

Observa-se que os nossos dados experimentais estio em bom
acérdo com a tendéncia apresentada pela totalidade dos
dados.Conforme tambem pode ser observado no resultado de BERMAN
(13> , existe um desvio do comportamento dos valores da competigdo
'm » TI'f na regiiéo préxima d= Ze 04 (Pud.Os valores medidos da
competicdo ™m ~ If £80 malorées que os previstos, indicando que
estes nucleos né&o 3o tao fissionaveis, quanto o modélo da gota

Liquida prevé.
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GRAFICO-1V-6-1- Correlagic entre o valor da competicido I'm / I'f e o
parametro de fissionabilidade 2°/A fundamentado pelo modélo da gota
Ligquida Os simbolos significam :

PY = referéncia C 13 );

[ = referéncia ¢ 47 ),

o,+ = referénciae ¢ 30 J;

A e referéncia ( 48 );

s,0 = referéncia ( 164 >5;

X s este trabalho.
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No gréfico 1IV=6=1=-A= podem mer vistox os dados referentes ao
parametro I'n/Tf dos nucleos de U-238,Th-232,Np=237,U-233 e Pu=239
em fungso do parémetro Z'/A , todos eles obtidos com fétons de
captura de néutrons.

Observa=-se que ha uma razoavel concordéancia entre os dados.

Uma das outra= correlaghes consideradas ¢ com o numero de
massa A.Segundo pode smer visto na referéncia (161).exist.e uma forte
tendéncia dos elementos de mesmo numero atdOmico £ estarem
correlacionados linearmente. quando relacionados & competigao I'n/Tf
® 0o numero de massa A, Isto porque, para um mesmo valor de 2, a
energia de ligagdo do neutron tende a diminuir a medida que ocorre
um aument.o do numero de massa.

No grafico IV=6-2- estdc mostrados o©os nossos resultados da
competigdo I'n/ I'f para o U-233 e Pu-239 em fungdc do numero de
massa A dos diferentes isot.opos,juntamente com os dados obtidos por
out.ros aut.ores,

Os nossos resultados estdc de bom acéorde com a tendéncia
apresentada, principalmente para © caso do Pu-239,considerando a
melhor reta que passa pelos pontos ‘obtida pelo método dos minimos
quadrados) ,conforme indicada no grafico IV=6-2-,

Outra importante correlag3c considerada por diversos autores
€(160,161) ¢ feita entre a competigdo 'm / I'f e a diferenca entre os
limiares efetivos de fiss3o de de néutrons ¢ Ef- = Bn- ).A razio da
escolha da correlagdc entre esses dois parametros sera esclarecida
® apreciada no proximo item , quande smera comentado o© calculo da
t.emperatura nuclear.Conforme introduzido no capitulo-ll.exizte a
necessidade de correghes a serem aplicadas ao=m limiares de
fot.oneut.rons para o U=232 e Pu-239 ,e os valores (161) usados neste
trabalho foram de An = 0.7 MeV.Alguns autores <108,160), wutilizaram
out.ros valores para essas correqgies, ® mesme valores diferentes
para cada uma delas (160)2.0s valores limiares para a secgio de

choque de fotofissam para os dois nucleos foram obtidos nas
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GRAFICO-1V-6-1-A-Valorese do parametro I'n /Tf de diversos actinideos
" obtidos atraves de fétons de captura de mnéutrons em funcido do
parametro de fissionabilidade Z2/A da gota lhiquida.

X s este trabalho H o = referéncia ¢ 48 )

ma = referéncia ¢ 108 D
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233 239

nimero demassa

. ORAFICO-IV-6-2- Resultados da competigdio 'm ~ I'f em fungdo do
numero de massa A para o nUcleos de Z & 902 ¢ 2 m 94 obtidos por
diversos autoresOs simbolos significam :

o = referéncia ( 160 > - secgbes de choque de fotofissao;
+ » referéncia ¢ 160 > - geccBes de choque de fiss83o com neutrons,
X = ¢ste trabalho.
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referéncias ¢ 150,161 ) ,enquanto que os limiares para a emissac de
fotoneutrons foram obtidos na referéncia ( 169 > . Dessa forma, os
valore= calculados para ¢ Ef’ = Bn’ ) para o U=-233 e Pu=-2329 foram
respectivamente { = 075 1 e [ - 055 ] ., Essex valores estdc
relacionados com o= valores obtidos por diversos AULOTeSs,
empregande diferentes métodos, para diferent.es nucleos , no grafico
IV=-6=3=A.

Observa-se neste grafico, que existe uma grande dispersao
dos dados apresentados pelos diversos autores.Uma explicagao direta
para esse fato.reside na observagio de que para nucleos que
apresentam valores de A diversos,podem apresentar um unico valor de
C Ef’= Bn’ ) ,gerando portanto esta grande dispcrsdo.

Ainda explorande os dados deste grafico , foi tragada.
considerando todos os dados experimentais,a melhor reta,pelo método
dos minimos quadrados. Conforme sera melhor esmiugado no préximo
item, a inclinag3o desta reta representa o valor da temperatura
nuclear, e o valor obtido foi de 0.60.

Seguindo o mesmo método de comparagbes, no grafico IV-6-3-B-
foram correlacionados os valores de 'n/ I'f para o3 cinco micleos
estudados por meio de fotons de captura de néutrons.em fungao dos
respectivos limiares efetivos.

Observa=se que ¢ necessario desprezar o valor de 'm /7 I'f
obt.ido para o Th=232 para se obter um bom ajuste linear para os
dados. Em se fazendo isto, obtém-se um valor para a inclinagac da
reta idgual a 062,gue e o valor da temperatura nuclear.muito
proexime ac wvalor obtido no estudo ant.erior.Nota-sme entretanto,que a
correlagido entre os dados obtidos com fotons de captura de neutrons
est.30 muito melhor correlacionados entre m\i do que com osoutros

dados,conforme evidenciado no grafico=lvV=6=-3=4,
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GRAFICO-IV-6-3-A- Correlaciio entre & competig@o 'm ~/ ' em fungao

do parametro ¢ Ef- - Bn - J,que simboliza a diferenga entre os

limiares efetivos de fissdo e de néutrons.Os simbolos significam:

A ® referéncia (160>-0 C y ,n > e o C p ,£ D = 8 ¢ E < 12 MeV

o = referéncia (160>-0 ( n £ ) - 10 < E < 12 MeV

e referéncia <160)-secgdes dé choque tipo "aspallation'- E®~ 13MaV

o
V @ peferéncia (160>-seccbes de chogque tipo "apallation'- E”~ 18MeV
0 ®» peferéncia (48> -0 C » ,n > & o C p I >y - B<KE €< 11 MeV

+ ® referéncia (108>-c¢ ( » n > e ¢ C p £ 7 = § < E < 11 MeV

X = este trabalho.
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IV=6=-6=- TEMPERATURAS NUCLEARES

0 estudo da competicdo I'n/ TI'f(E> .em térmos de modélos
nucleares teoédricos existentes, estad restrito e condicionado a forma
funcional da densidade de niveis ,segundo cada wum dos modélos
apresentados no capitulo~ll. Os principais modélos s3o .

= modélo da Gota Liquida;

= modélo do Gas de Fermi;

= modélo de Fujimoto=Yamaguchi,

= modélo da Temperatura Nuclear Constante

Verificou=se que o5 valores da competicin I'n/Tf para o=
niacleos do U=233 e Pu=239 obtidos neste trabalhe podem ser
considerados const.ant.es nesta faixa de energia estudada (¢ entre 6.7
MeV e 97 MeV )J.,dentro dos erros experimentais envolvidos,conforme
discutido no item anterior.Dentre ess6s quatro modélos apresentados
,05 que mais estaoc de acérdo com este comportamento s3o os modélos
de Fujimoto-Yamaguchi e o© da Temperatura Nuclear Constante.Os
outros deois modélos apresent.am no intervalo de energia entre 6 MeV
e 11 MeV uma variagdc bem acentuada desta competicio, tornando-se
assint.ot.ica apenas em energias de excitagdo superiores a 15 MeV,

O= valores da competicio 'n / I'f segundo esses modélos B30

rn ./ If=4¢Tx A”°/10 » x exp (KEf-=Bn->/ T ] ¢ 1 > MODELO
FUJIMOTO-YAMAGUCHI

frn /ML =C2xTx A¥”2.,10 3 x oxp (CEf-=Bn->/T 1 ¢ 2 > MODELO
TEMP.NUCLEAR CONST

Conforme Be observa. a diferenca basica ent.re os dois

modélos est.a npum fator 2 multiplicativo & mais.segunde o modélo da

Temperatura Nuclear Const.ante,
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Nestas equacles, & temperatura nuclear ¢ supostamente
expressa por T s 317 x ( E 7 A ) e eegundo seus autores (45 ,
sendo E & energia de excitagido.Assim sendo,para os nucleos de U-233
e Pu-23¢0 a variaciéo da temperatura nuclearr esperada para as
energiac de excitacio entre 673 MeV e 972 MeV varia de 054 MeV
& 065 MeV . Podemos , dentro de limites razoavels, considerarmos
uma temperaturs nuclear média de Te06 MeV, dé¢e modo & definir uma
invariancia da competiglo I'n/ I'f com & energia.

Nas expressstes ( 1 ) e ( 2 ) anteriores ,deve-se empregar os
valores dos limiares efetivos (Ef/- Bn/)> ao inves dos valores reais
de ¢ Ef -Bn > . Para os nucle 3 do U-233 ¢ Pu-239 , que &80 nucleos

do tipo par-impar , tem-sée ent&o que

CEr'- Ef D>m 0O e (B - BnD>Da A n

Conforme ja citado anteriormente, o valor de A4An empregado

fol de 0.7 MeV .Assim ,tem-s£¢ que:

CEf- Bn- D)L U-2331 =s[ - 0751
CEf'- Bn’ DL Pu-230 1= [ - (0551

Usando esses valores calculados para os limlares efetivos
nas expressdes 1) e (2), foram obtidas as seguintes temperaturas
nucleares para os doise nucleos, de modo & reproduzir os valores das
competictes I'm ~ TIf medidas experimentalmente,valores esses
indicados na tabela IV~-6-6-1-.

Paras o calculo dos erros totals das referidas temperaturas
nucleares,apresentadas na tabela anterior, foram considerados
apenas os erros relativos aos valores das competigBes '™ ~/ If

respectivas.



TABELA—IV—6—6—1—A

TEMPFPERATURAS MNUCLEARES <MeU) !
u—233 Pu—239 MODELO %
8.7¢ +- 8.87 .62 +- ©.86 FUJINOTO - YAMAGUCHI

| .65 +- @.06 8.49 +- 8.85 TEMPERATURG CONSTANTE |

L4

TABELA IV-6-6-1-A-Valores das tempersturas nucleares obtidas para
os nucleos de U-233 e Pu-239 segundo o8 modélos de

Fujimoto-Yamaguchl ¢ o da Temperatura Nuclear Constante.




Na tabela IV=6-6-1 e=ti&c relacionadas o= valores das
temperaturas nucleares calculadas para o Pu-239 e U-233 por
diverscs autores e empregando diversos modélos e em diversas faixas
de energia de excitagao.

A analise dos valores obtidos npesta tabela mostra que nao
existe uma boa concordancia entre os diferentes dados obtidosMesmo
uma comparagaco feita entre as temperaturas nucleares calculadas
para diferentes nucleos.empregando diversos modélos e calculadas
por diversos autores., conforme mostradas na tabela~lv=6-6-2
demonstram que as informacgbes obt.idas provenientes de experimentos

e modélos diferent.es empregados nao est.io em concordancia.
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TABELA—IVU—-—6—6—1

temperaturas
L i —————

Nnuc leares

i v—2a233 :
) T ( BeV ) ENERGIA (Mel) MODELO DENSIDADE NIVEIS REFERENCI® é
i e.40 DIVERSAS TEMPERATURA CONSTANTE < 161 ) §
9.60 DIVERSAS FUJINOTO- YAMAGUCHI ¢ 168 ) g

1] 1.35 DPIVERSAS EFUVAPORACRO DE NEUTRONS < 49 ) :
i) .76 +- 8.08 6.?73 - 9.72 FUJIMOTO - YAMAGUCH! ESTE TRABALHO !
L 8.68 +- 8.086 6.73 - 9.72 TEMPERATURA CONSTANTE ESTE TRABALHO !
Pee—239 j

' T ¢ MelD) ENERGIA (MeV> |MODELO DENSIDPADE NIVEIS REFERENCIA {
8.4e DI1VERSAS TEMPERATURA CONSTANTE { 161 ) A

! e.i8 DIVEREAS | FUJIMOTO- YAMAGUCHI { 168 ) '
| 1.35 DIVERSAS EUnPORQCSO DE NEUTRONS < 49 ) é
d .62 +- 0.06 6.73 - 9.72 FUJINOTO- YAMAGUCHI ESTE TRABALHO %
. 9.49 +- 8.85 6.73 - 9.72 TEMPERATURA CONSTANTE ESTE TRABALHO l

TABELA-IV-6-6-1
do U-233 e

Pu-239

Valores das temperaturas nucleares para os hnucleos

calculados

por diversos

autores

empregando

modélos nucleares € falxas de energia de excitacio diferentes.



TABELA—IV—6—/6—-2

TemMmPpreraturas nucleares

DIVERSOS NUCLIDEOS

MODELO DENSIDADE NIVEIS

T¢ MeV ) ENERGIA (MeV) HUCLIDEOS |REFER.
8.68 +- .10 9.5 - 11.5 ESTATISTICO v-237 <164)
8.9@ 6.8 - 9.0 TEMPERATURA CONSTANTE u-238 189>
1.40 6.8 - 9.0 TEMPERATURA CONSTANTE Th-232 | €189>
8.4 D1VERSAS TEMPERATURA CONSTANTE | DIVERSOS | (161) '
8.68 +- .82 | 6.7 -10.88 TEMPERATURA CONSTANTE Np-237 | (49>
.60 D1VERSOS FUJIMOTO -YAMAGUCH] DIVERSOS | (168) '
8.84 +- ©.86 | 6.7 -18.80 FUJIMOTO -¥AMAGUCHI Np-237 | <49 |
1.35 PIVERS0S EVAPORACAO DE NEUTRONS | DIVERSOS | <(49) |
8.76 +- B.B8 | 6.73 - 9.72 FUJIMOTO-YAMAGUCH] U-233 (129>
8.62 +- 8.86 | 6.73 - 9.72 FUJIMOTO-YAMAGUCH] Pu-239 | (123) |
@.68 +- 0.86 | 6.73 - 9.72 TEMPERATURA CONSTANTE u-233 (129)
€.49 +- 8.85 | 6.73 - 9.72 TEMPERATURA CONSTANTE Pu-239 | ¢123>

.

TABELA-IV-6-6-2-

diversos

autores

empregando

modéloe e falxas de

excitaciao diferentes,para diversos actinideos.
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Iv-7 SECGCOES DE CHOQUE DE FOTOABSORGAO TOTAL

IV-7=1-DESCRICAO GERAL

Az secgbes de choque de fot.oabsorgde total. ¢ C y,A XEY ,em
funcdo da energia. para o5 bnucleos estudados foram calculadas |,
somando=se oOs valores daxs seccbBes de chogque de fotofissSo,
c € »y , §f XE), © a de fotoneutrons. ¢ € » , n YE)> . obtidas
experimentalmente.Frise~s® ,novamente,que com este procedimento
adotado,esta sendo desprezada a seccac de choque de espalhamento
gama ,0o€ 7, 7D , argumento que torna-se cada vez mais valido, a

medida em que s aumenta a energia de excitagﬁo.
Iv=7=2= o C y , A D> CE) PARA O U-233 E Pu=239

Os valores das secgbes de choque de absorgae total
,@(r,AXCE), para os nucleos do U=233 e Pu-239% encontram-se na
tabela 1V=7=2-1- & nos graficos [V=7=2=0-A ,IV=7=2-0-B-,

Observa=se nesta tabela ¢ graficos correlacionados.que os
valores das seccbBes de chogque de fotoabsorgde total do Pu-239 sao
Fist.ematicament.e maiorez que az do U1=222.em decorréncia do fato das
seccbes de chogque de fotofiss&8o e de fotoneutrons o© serem
separadament.e.

0= erros totais apresentados para a referida secgio de
choque para os dois nucleos.apre entadaxz npesta tabela [V=7=2=1-
represent.am o resultade da aplicagidc da propagagdo dos erros a
expressao ( 2 ), apresentada no capitulo-Il,,

Nos graficos 1V=7=2=1= g 1V=7=2-2 subsequentes s3c mostrados
oz nossos dado=s experimentais juntamente com os dados obtidos por
outros autores , a respeit.o das referidas secgles de choque. em

fungdo da energia de excitagdo.Conforme pode ser wverificado nas
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TABELA—IU—7—-2—1

-~ ~ }

“l

ALUOS :
,_ENERGIA_CHeV) o¢ v, A )C U-233) ¢ wb ) | 7 Cr, B )¢ Pu-239) ¢ wh)!
;u Ti - 6.73 26.2 +- 8.3 33.5 +- 4.7 5
—n - 7.22 48.5 +- 9.2 41.8 +- 8.8
__Pb - 7.38 30.3 +- 5.9 45.6 +- 18.7
" Fe - 7.64 31.8 +- 5.9 57.1 +- 12.2
: Al - 7.72 43.8 +- 7.5 58.4 +- 108.3
i 2Zn - 7.88 q1.49 +- 11.2 58.1 +- 11.9
x Cu - 7.91 45.6 +- 5.9 47.3 +- 13.8
t Ni - 9.90 96.5 +- 15.8 124.8 +- 17.7
" e - 9.72 158.6 +- 40.1 211.8 +- 54.8

TABELA-1IV-7-2-1~ Valores das secgBes de choque de fotoabsorgso
total ¢ ¢ », A > ¢ E ) ,em funcgao da energia, calculadas paras os
nucleos de U-233 ¢ Pu-239.
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referéncias (13,57) ,os dados decsses autores a respeitc das secgles
de choque dé absorgdo total, se referem & energias de excitacio
muito aléem da regidao do limiar, extendendo-se ate alem da regiido da
ressonancia gigante, além de terem sido consideradas as secgles de
choque de espalhamento gama . Para esses dols graficos foram
aproveitadas apenas as seccbes de choque obtidas préximas aoc limiar.
Nose graficos IV-7-2-3 e [IV-T-2-4 &80 comparados o0& nossos
dados das secgSes de chogque de absorgao total dos nucleos de U-233
e Pu-239 com relag3oc as previstes dadas por Axell ¢ 02 > a respeito
das mesmas. Como resultado de suas observacdes.este autor admite
que as respectivas gecgles de choque dos actinideos devem seguiyr um

comportamento de acordo com s seguinte expressao
o Cy Adm KxCE/7)x¢€001x A >»?*

sendo K uma constante igual @ 52 , E ¢ MeV > a energia de
excitacd3c e A o numero de massa do actinideo. ZHUCHKO (¢ 165 > em
estudos posteriores admitiu um comportamento idéntico para as
secgles de choque,apenas considerando um valor diferente de K =
3508 nossos resultados mostraram estar mails de acérdo com cs
valores previstos por ZUHCHKO (¢ 165 )J,entre as energias de 65 a
8.0 MeVPara energias superiores o desacoOérdo entre os dados &
notavel.

FPodemos afirmar ,ac analisarmos esses dois graficos que os
noesos valores obtidos estdo em boa concordincis com os obtidos por
outros autores,levando-se em conta o8 erros experimentals de
medidas envolvidosPode-se dizer ainda que, no caso do nucleo do
U-233,houve um bom acérdo com relag8o aos dados da referéncia (13)
(grafico-IV-7-2-1-) , enquanto que para o caso do FPu-239 ,houve um
acorde muite bom com os dados das referéncias 13 ,57) (grafico-IV

-T-2-2-).
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IVe7=2=-COMPETICAO " f / " A (D

A obtencdo da smecgdc de  chogque de  fotoabsorgdo
total. ¢ O ,AXE).estudada ne item anterior.fornece a possibilidade
de se obter outro parametro muito importante, a competigao I'f/TACE)
chamada tambem de probabilidade de fissdo Pf (E), definida como a
razdo da largura de fiss3c e a largura de absorgdo totalPelos
mesmos motivoxs descritos no capitulo~ll ,chega=se a uma conclusio
que o estudo desta prebabilidade Pf (E) pode ser feita pela simples
comparagao entre a razio das seccles de choque de
fotofissSo . @ ¢ » . f XE), e a smecgac de choque de absorgic total
0 Cr , A DB,

Os valores obtidos desta competigaoc Pf para os nucleos de
U-233 e Pu-239,em cada energia de excitagao .,encontram=se na
tabela~1V=7-3-1,

Os erros totais apresentados para os valores obtidos nesta
tabela me referem a aplicagdo da propagagac dos erros a razdo das
secgBes de chogque de fotofissdo e absorgdo total

A analise dos dados Sque constituem a tabela ora
referida,Jevam a conclusic que podemos associar também wum valor
constante da competicidn Pf .nesta faixa ds energia. para os nucleos
de 11=232 e Pu-23%.considerando=ze o5 erros experiment.ais. .0
valorez meédios constantes obtidoxs foram de ;| ¢ 0,66 +/-0.02) para o
11233 e (0.70 +/=002 ) para o Pu~239Desses resultados ,podemos
concluir que quando bombardeade com fétons,66 ¥ das reagbes
fotonucleares ocorrem via fotofissao para © nucleo de U=232 o 70 %
para o Pu~23%.entre 67 MeV e 97 MeV , desde que desprezadas as
seocgbes de choque de espalhament.o gama.

Os valores da competigac Pf obtido= neste trabalho ,para os
dois nucleos em est.udo estio colocados Junto com oS

outros dados publicados na literatura. na tabela=lV=7-3-2-,
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TABELA—IVU—7—3—1

o~
COMPETICAO

r’# »~ I A

ENERGTH ¢ MeU) uU—=233 Pu—239
Ti - 6.73 8.53 +- ©.88 0.62 +- 8.8¢
Mn - 7.23 8.7 +- ©.@7 9.65 +- ©.@3
Pb - 7.38 .69 +- ©.85 8.76 +- ©.89
Fe - 7.64 8.69 +- ©.82 8.66 +- .85
Al - 7.72 9.61 +- ©.82 8.76 +- 8.853
Zn - 7.88 .63 +- B.08 8.73 +— ©.86
Cu - 7.91 £.64 +- ©.01 8.76 +- 8.87
Ni - 9.80 8.76 +- ©.81 8.75 +- B.8C
cr - 9.72 @.62 +- 8.04 8.62 +- ©.84
media | 9.66 +- 8.82 8.78 +- ©.82

TABELA-1IV-7-3-1- Valorese da competigiio Pf ( E Jem func@o da energia

de excitacéo para os nucleos de U-233 e Pu-239.
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1]

TABELA—IUVU—°7—3—2

conpet-ic;éo r£f T = P£f i

rf 7 TA ENERGIA (MeV) TIPO DE RADIACAO GAMA REFERENCIA |

8.66 +- 8.02 6.?3 -9.72 CAPTURA DE NEUTRONS ESTE TRABALHO {

8.7 11<UALOR ASSINT)| CAPT.POSITRONS EM U0O ¢ 13 ) !

0.49 8 - 12 » BREMSSTRAHLUNG ~ < 63 ) !

Pu—239 1

re 7 rA ENERGIA (Mel) TIPO DE RADIACARO GAMA REFERENCIR :

9.78 +- .86 6.73 - 9.72 CAPTURA DE NEUTRONS ESTE TRABALHO '
8.6 11C(UALOR ASSINT)| CAPT.POSITRONS EM VOO < 13 )

8.7@ 8 - 12  BREMSSTRAHLUNG * ¢ 63 ) |

TABELA-IV-7T-3-2-Valores da probabilidade de fiss3o dos nucleos de
Pu-239 e U-233 calculados neste trabalho em comparacio com os dados

publicados por outros autores,usando metodos diferentes.
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A anali=r - tre ors dados permite dizer que ha uma boa
concordancia entre eles.

Nos graficos [V=7T=3=1- e ]V=-7-3-2- encontram-se comparados
com os dadox de outros autores., os dados experimentais de Ff
medidos para o U-233 e Pu-239 ,em fung3o da energia de excitaglo.

Conforme pode-se observar nestes dois graficos referidos,
existe uma concordancia satisfatoéoria entre os nossos dados em
relagdo aos dados experimentais da referéncia (132.0s nossos dados,
referentes ac Pu-239 mostram=se sistematicamente® maiores, apesar
dos valores médios  calculados smerem  aproximadamente iguais.
considerando-s=e os érros experimentais.

O aut.or HUIZENGA ¢ 63 > ,de posse de uma série de medidas
experimentais. correlacionou © valor da competigac I'f ~/ TA
linearmente ac parametro AR considerande diversos mnmucleos
submetidos a fissic causada por néutrons e“wu “BREMSSTRAHLUNG.Os
resultados obtidos mostraram estar de bom acérdo.Os valores obtidos
neste trabalho desta competigao para os nucleos de U=233 e
Pu=239.junt.amente com os valores recalculados para os nicleos de
U=238 e Th=232 ¢ 108 ), Np=237 (¢ 48 )D.conforme apéndice O01.foram
acrescent.ados a essexs dados ( 63 De =30 apresentados na
figura=lv=7=-3-3. A analire destes result.ados sSugere que os dados
obtidos por radiagdc gama de captura de néutrons ¢ 48 , 108 , este
trabalho ? parecem estar correlacionados entre =i, muito mais do
que com os outros dados ( 63 ).

Na referéncia ¢ 03 > o autor ALESANDROYV obteve como
resultado da Pf do U=238 o valor de ¢ 022 +/-0.02 ). Podemos, a
partir deste dado, chegar aos valores encontrados no ftem Iv-3 para
© parametro fisxionabilidade relativa »Om cada energia de
excitagdo,pela comparacdo da razSo das Pf do U-233 e do Pu-239 com
os dados publicados na referéncia (03> para o U=-238.0btém=se ,dost.a

forma:
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GRAFICO-IV-T-3-1- Valores da competigao Pf (E> em fungé&o da energia
T de excitacéo para o nucleo do U-233 medidos neste trabalho e por
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o = peferéncia ¢ 13 )

X = egte trabalho
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€ por outros autores.Os simbolos significam
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GRAFICO=1V-7-3=3= Valores da competigdc I'f ~/ TA obtidos por
diversos aut.ores para diversos nicleos sempregando mét.odos
diferentes.em funcio do parametre Z° / A.

o = referéncia ¢ 63 d-energia de excitagdo tipo “"BREMSSTRAHLUNG™

° = referéncia ( 63 d-energia de excitagdc tipo com neutrons;

4,0.X = este trabalho.
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FR (U-233> = ( S00 +/- 031 );

’ FR (Pu-239)= ( 318 +/- 041 )
Comparando com o valores obtidos anteriormente, somente
para o caso do nucleo do Pu-239 existe um bom acérdo entre as

figsionabilidades relativas obtidas pelos doie meétodos.




CAPITULO-V-CONCLUSOES FINAIS

V-1- SUMARIO

V-2- SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS



V-1-SUMARIO

Neste trabalho foram realizadas as medidas das seccles de
chogue de fotofissao e de fotoneutrons para os hucleos de U-233 e
Pu-239, no intervale de cnergia entre 543 MeV e 9.72 MeV, proximas
portanto das energias limiares destas duas reacdes, uitilizando
fotons discretos e praticamente monocromaticos.obtidos pela captura
de mneutrons teéermicos em 10 alvos colocados junto ao nucleo do
Ireatorr de pesquisas IEA-R1, pertencente ao IPEN/CNEN/SP  L,alem da
distribuicdo angular dos fragmentos de fotofissdo do Pu-239 em duas
energlas, de 543 Mel e T35 MeV |, satisfazendo plenamente os
objetivos delineados no primeiro capitulo desta tese . Conforme Ja
comentado, o argumento fundamental que Jjustifica estas medidas ¢ a
ausencia quase gque total desses dados na lteratura, empregando
esta fonte gama de alta resolucio, aléem da existéncia de poucos
dados na lteratura , mesemo obtidos com outras fontes de excitac@o
gama.

Os valores das medidas das seccles de choque de fotofissdo
do U-233 e do Pu-239,0btidas mneste trabalho, estdc de bom acoérdo
com as obtidas por outros autores que empregaram diferentes fontes
gama. A observacsdo de uma provavel estrutura na seccio de choque do
U-233 ,que pode inclusive ser corroborada pelo trabalho de HUIZENGA
€625, fol o fato mals iInteressarte observado nestasz medidas. Fora
este fato,pode-ge dizer que os dados relacionados com os de outros
autores corzordam entre si, dentro dos erros experimentais.

A partir destes dados féz-se o0 estudo dos valores das
barreiras simples de [fissdo para esseés nucleos € os resultados
obtidoge,¢ 86 +— 02 > MeV e (¢ BT + 02 5 MeV respectivamente,
mostraram estar de bom acérdo com o resultados publicados por
outrose autores. Nao fol possivel se¢ fazer o estudo da barreira
dupla de fissdo,pela falta de um malor numero de dados

disponivels.



Estudou-se tambem o© parametro fissionabilidade relativa.
comparando os valores das seccbes de choque do U=-233 e do Pu=229
com os resultados das seccbesr de chogue do U-238. também obtidos
com gama de captura de néutrons. 0 resultade final obtido mostrou
que est.e parametro ¢ independente da energia.nesta faixa estudada.e
que ambos o0s nucleos sao mais fotofisseis que o U-238 pelos fatores
de € 212 + 025 D> e € 3.32 + 041 ) respectivamente..

A distribuicao angular do Pu=239 forneceu-nos uma
snisotropia de C 122 + 3.6 > ¥ , encontrada na energia media de
excitacac de 5.43 MeV,muitc proxima portanto ao limiar da reacadc de
fotofiss3o . @ o estudo desta distribuicdc nos permite indicar
quais os canais de fiss3o s50 OS mMais Pprovaveis responsaveis por
esta anisotropia.

Os valorexs dax medidas das secgbes de choque de fotoneutrons
foram obtida= indiretamente » atraves dos valores medidos
experimentalment.e para as seccbes de choque de fotofissdo e a de
néutrons total .em cada energia de excitacdo. Os valores do numero
medio de neutrons emitidos na fiss3o, NIMEDIO v , que foram
ut.ilizados nos calculos das secgbes de choque de fotoneutrons foram
obtidos na literaturaFoi usado um NIMEDIO » dependente da energia.
Conforme ja comentado.um wunico valor destas secghbes de chogue foi
encontrado na literatura.A comparacac dos nossos dados com este
unico dado encontrado. de.nonstrou uma boa concordancia entre eles,

A compet.icio entre a emissdc de fotoneutrons e fotofissdo
' » I'f ,em funcado da energia de excitacdo , pode ser estudada
nos dois nucleos pela simples comparacao das razbes entre
as w®eccBes de choque de fotoneutrons e de fotofissSo.tendo-se
obtido também wum valor constante para os dois nucleos , ¢ 0.54
= 005 D> para o U=222 , @ ¢ 044 4+ 005 > para o Pu=239 . Esses
valores foram correlacionados com o5 parametros ;| = numoro de massa
A ; parametro de (fissionabilidade da gota liquida Z'/A ; com a
diferenca entre ox limiares efetivos Bn' <=Ef' . tendo=se obtido

resultados de acérd> com os apresent.ados em »utros trabalhos.Ainda.



& partir desse parametro. e usande doie modéloe tLeoricos qgue
prevéem uma invariabilidade deste parametro nesta faixa de
energia , conforme fot obtido experimentalmente, o de
FUJIMOTO-YAMAGUCHI e o da TEMPERATURA NUCLEAR CONSTANTE,obteve-se
o8 valores das temperaturas nucleares para os dois hnhucleos.Esses
valores foram respectivamente : ¢ 076 + 007 D> MeV e ( 0460
+— 006> Mel para o U-233 e C 0062 + 006 > MeV € ( 049 + 005 >
MeV para o Pu-239.

Foram obtidas ainda as seccbes de choque de fotoabsorcgéo
total em funcao da energis, como sendo & soma das secgles de choque
de fotofiss&o e de fotoneutrons, tendo &ido considerada desprezivel
a secciéc de choque de espalhamente gama. Os resultados obtidos
mostraram tambem estar de acordo com os publicados por outros
autores.De posse desta seccho de choque, féz-se o estudo de outro
parametro nuclear importante, & probabilidade de fissd@o Pf definida
como & razio rfr - A, que mostrou ser também independente da
energia ,para os dois nucleos estudados.Os valores finals obtidos
foram ( 0.66 +— 002 > para o U-233 e U770 + 002> para o Pu-23¢.

E claro que, apesar deste trabalha ter sido completado
gegundo o objetivos inicials ,comentados no capitulo 1 ,ele esta
longe de ter esgotado todas as possibilidades de estudos. No
proxmo  item serdo discutidas algumas sugestdes que permitem

enriquecer e complementar estas medidas reallzadas.

V-2-SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

Conforme ficou evidente no transcorrer desta tese ,existe
uma caréncia de dados na regifio de energla de excitacdo entre 5F
MeV e 675 MeV impossibilitando o calcule das secgdes de chogue
nests falxa de energia E Jjustamente nesta faixa de energia que se
encontram os limiares de fisséo e Jde fotoneutrons.Um malor numero

de dados, proximos ao limlar da reacdoco de fotoneutrons ,poderis dar
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umse contribuicioc significativa aoc esclarecimento da exigténcia ou
néo de uma estrutura, atribuida por outros sasutores como uma outra
caracterigtica das secgbes de choque fotonucleares ,além da
ressonancia gigante.

Frige-se novamente que houve a tentativa da utilizacdo de
alvos de calcio ¢ E m 647 MeV ), de potassio ( E = 570 MeVl )6 de
itrio ¢ E = 607 MeV Jd,porém nio fol possivel & obtencdo de fluxos
razoavels, mesmo colocando-sé¢ um alvo de bismuto com 1 cm de
esSpessura .entre o nucleo do reator e os alvos, tentando minimizar
a contribuiciic da radiagio de captura gamsa ,proveniente do aluminio
estruturalPelo fato de se ter usado & malor densidade possivel
desses materiais,no malor volume disponivel,conclui-se que para
esse tipo de arranjo radial, esses alvos dificilmente podem ser
aproveitados. Um outro alvo importante que fol tentado fol o de
disprosio ¢ E w» 558 MeV )J,que pela pouca massa de material
dispomivel, também ndio pode ser aproveitado .

A possivel existéncia da estruturs na secgdo de chogque de
fotofiesdo do U-233 em 7.23 MeV observada neste trabalho ,endossada
tambéem por um dos trabalhos da lteratura,nic fica inteiramente
comprovada,precisando de um maior numero de dados para se chegar a
uma  concluziao definitiva A utilizagfio de alvos com  energias
proximas a esta energila,como por exemple o alvo de berilio (E =683
MeV ) poderiam auxiliar em muito neste esclarecimento. Esta regido
deve pois ser mals intensamente explorada.

O alvo de nitrogénio ¢ E » 1083 MeV > gue fc! feito porem
que também nio deu bons resultados pela falta de massa
digsponivel,poderia fornecer um dado & male nas seccles de
choque,completando os dados poesivels a serem obtidos com este tipo
de radiagéo gama.

Medidas da distribuicio angular em energias abaixo de pelo
menos 7.35 MeV seriam necessarias para o elucidamento completoe do
processo de fotofigsdc do nuclecs de Pu-239 .Novamente .medidas com

alvos como © de calcio e disprosio poderiam fornecer sanisotropias
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angulares de modo & esclarecer os canais de fiss3o mais
provéaveis.além de fornecer parametros sobre a barreira de
fissao0.Apesar do U-233 possuir um spin 572 ,tendo portanto chances
remotas de serem observadas anisotropias na sua distribuigao
angular.estudos deste tipo devem acontecer com energias gama de
alta resolugio, principalment.e préximas a barreira.

Um estudo completo das wsecgbes de choque fotonuclieares.
usando este tipo de arranjo 50 Seoria possivel se houvesse tambem
uma determinacdc simultanea do valor do numero médio de néutrons
emit.idos na fotofiss5o.NIMEPIO i.,em fungdo da energia .Esforgos
devem ser concentrados neste sentido.

QO wumo de um canal tangencial do reator traria enormes
beneficio=s ,pois = evitaria quase que totalmente a influéncia da
radiacao gama de alumnio estrutural do reator, o que
possibilitaria © usec de menor quantidade de massa para a confecgao
dos diversos alvos,alem de simplificar as correcbes necessarias aos
calculos finais dos parametros.Apenas, que maiores cuidados devem
seor empregados quando da troca dos alvos.

A troca do detector de Nal(TDD por um de maior resolugdo do
tipo GeolLi,Ge=Hp,permitiria um aproveitamento maior das linhas gama
utilizdveis de cada alvo.,aumentande bastante © numero de energias
de excitacdo consideradas. produzindo quase que um espectro
continuo de energias.Esta mudanca exigiria uma cuidadosa calibracgao
em eficiéncia deste detector,

Fara s¢ ter um estudo complet.o das reacbes fotonucleares em
nucleos com A 1mpar ,usando fotons de captawra ae néutrons. out.ros
nicleos devem ser estudados ,como @ © caso do U-235 ,Am=241 ,Am=243
para S tentar fazer um estudo sistomatico dos parametros

nucleares envolvidos,
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APENDICE 01

Neste apéndice 30 mostrados nas tabelas-1-1 ,1-2 e 1-3
subsequentes ., o€ \'alox;ee das seccSes de choque dée fotoneutrons,
¢ € 3 . de da competicio 'm ~ T em fungéo das energis de
excitacsio,paras os nucleos de Np-237 , U-238 e Th-232Esses valores
foram recalculados nestée trabalho em fung@o dos parAmetro v ( E D
obtidos na referéncia ( 13 ),para possibilitar gque fossem feitas
comparacSes entre &1 e correlagdes com outros parametros,conforme
pode ser observado no capitulo-IV.

Na tabela-1-4 sdo mostrados os valores dos parametros 'm /T¢
e I't  TA calculado como sendo [ 1 ~/ ( 1 + I'm ~ I'f)], destes
mesmos nucleos,correlacionados com os parametros 2°/A e CEf’- Bn’.

Na tabels-1-5 sio mostrados os valores da fissionabilidade
relativa do Th-232 , em funcéo da energia de excitacao.
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APENDICE @1

TABELA—-1—1

NP—-23%7 ¢ »)

<

v _ ' ) ; ¢ )
_H Z<7 h = 36.49 Bn = 6.628 IEf =(3.6 +- 8.3)

)
.
i
¢

¢ 336 )
v E)=z 8.2266 E +8.977

ENERGIA (Mel) » (E) = v o Ln) (B) 'nm /7Tf (E)
6.73 2.5828 19.39 +- 3.84 9.68 +- 9.082
?.23 2.6153 12.380 +- 3.34 1.18 +- 8.91
7.38 2.6493 18.89 +- 2.78 @.849 +- 8.83
7.64 2.7882 16.78 +- 2.98 8.85 +- 0.62
7.72 2.7264 21.31 +- 2.68 8.77 +- 0.081
7.88 2.7626 32.89 +- g.88 8.98 +- B8.08¢
7.91 2.7694 37.492 +- 5.88 9.87 +- 0.02
9.08 3.8164 42.53 +- 5.67 1.849 +- 0.86
9.72 3.1796 61.82 +- 16.65 0.9 +- 9.81

MESDI L B.89 +- 9.01
» = REFERENCIA ¢ 4R ) % = REFERENCIA ( 169 )
 haied = REFERENCIA ¢ 161 ) e = REFERENCIA ¢ 13 )




APENDICE @1

TABELA—1—2

- ¢
Z</ B = 35.56 ' Bn

U—238 ( =)

) ' ¢ wun ) ' ¢ Medn )
= 6.153 Ef =(5.8 +- 8.2)Iv'E)= 0.1230 F +1.8620

—

ENERG1A(Mel) r (E) c (v ,n) (E) 'm /Tf (E)
6.73 2.6898 28.79 +- 2.74 1.96 +- 0.06
7.23 2.7513 85.35 +- 2.92 1.41 +- 0.23
7.38 2.769? 19.42 +- 1.75 1.85 +- 9.82
7.64 2.8017 19.449 +- 4.88 1.89 +- 8.08
7.72 2.8116 16.57 +- 2.41 1.76 +- 8.16
7.88 2.8312 22.52 +- 1.16 1.98 +- 0.25
7.91 2.8349 - -

9.88 2.9698 ?5.87 +- 9.74 2.01 +- 9.82
ME’DIG 1.849 +- 8.086

» = REFERENC]Q < 108 ) x = REFERENC]& < 169 )
mx = REFERENCIA ( 161 ) s = REFERENCIA ( 1R )

T R e e Uiy S SO S p—
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APENDICE @1

TABELA—1—-—3

Th—a232 ( »)

—————— o232 x>
| 22/ a = 38.91 | Bn 2762436 | Er =<6 8 +- .20 10 E)Z 6:175Ee0. 455 iE>8 5
ENERGIR(MeV) v CE) & ¢y ,n) (D) I'n /Tf (E)

6.73 1.8636 38.78 +- 2.81 3.99 +- 8.12

7.23 1.7921 86.57 +- 1.58 3.65 +- 8.87

7.38 1.7707 18.26 +- 1.97 6.38 +- 8.86

7.64 1.7335 25.99 +- 4.33 4.69 +- 8.37

7.72 1.7228 22.86 +- 3.38 5.81 +- @.41

?.88 1.6992 26.98 +- 3.15 5.87 +- 8.86

7.91 1.6949 - -

9.080 2.8288 72.46 +-14.47 8.75 +- 8.79
MEDIA 5.56 +- 0.14 :
» = REFERENCIA ( 188 ) #» - REFERENCIA ( 169 ) |
swex = REFERENCIA ¢ 161 ) e = REFERENCIR ¢ 12 ) L
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APENDICE @1

TABELA—1—a

NUCL1DEOS Ef’-Bn” I'n 7/ Tf z: s rfs/ ra !
Np-237 - 8.33 8.89 +- 8.01 36.49 8.53 i
u-238 0.35 1.84 +- @.86 35.56 8.35
Th-232 8.26 5.56 +- ©.14 34.91 8.15 5
U-232 -8.75 B.54 +- @.85 36.33 8.66+-8.82"
Pu-239 -8.55 8.4 +- ©.85 36.97 o.7s+-e.ozﬂ
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APENDICE 81

TABELA—1—95

ENERGIA ¢ MeV) 6 Cr £3CTh-232) 7 a €, 6)(U-238 )

6.73 8.75 +- B.11

?.23 9.47 +- 8.21

7.38 @.28 +- .84

7.64 8.43 +- 8.12

?.72 8.40 +- 8.04

7.88 8.40 +- 8.88

2.91 0.34 +- 0.85

9.08 8.22 +- 8.84
MEDIaA 8.41 +- 8.84

( # ) - SECCOES DE CHO
NA REFERENCIA

?U

E_DE FOTOFISSA0 OBTIDAS

188 ).

!
i
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APENDICE 02

Neste apéndice 02 sSo mostrados nas tabelas=2-1 e 2-2
respectivamente . os erros estalisLicox e sistematicos considerados
para oE calculos finais das mocches de chogque de
fotofissdo.neutrons totais ® fluxos gamaConforme expost.o no
decorrer deste trabalho, os erros finais destas medidas foram
obtidos pela aplicagio da teoria de propagacic de erros as
expreossbex adequadaxs para os calculos, indicadas ne  apéndice
04.Estas tabelas que constituem o apéndice 02 fornecem wsubsidios
para que sejam feitos calculos mais refinados com relagido aos erros
totais dos parametros medidos neste trabalho,de acdérdo com as novas

t.eoriaz =obre erros=.conforme pode ser apreciade na referéncia 146D
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APENDICE @2

TABELA—2—1

‘ ; " ’ - |
1- ERROS ESTATISTICOS c ¢ » ,£) C E ) ¢ »,N ) (B> £ (rv/cmcs) !

r __ —— . _____Jr ¥ &

§

"""TEMPO DE_]1 RRAD1AGAO
. DAS AMOSTRAS e.1 % 8.1 x« 8.1 x

REPRODUT!B]LIDQDE CON-
ﬂTﬁG M GAMAR/AJ.GRUSSIAN. - - 2.1 - 7.6 7

PR R TARLIHPES8™
1
R

RO 1.9 - 5.1 % - -

S
I1DADE _CON-
NS TOTAIS - 2 - 13 ¥ -

- REPRODUT]
" TAGEM NEU

ACoO
BIL
TRO
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APENDICE 03

Neste apéndice 03 sac mostrados na tabela-3-1 o€ vaiores
das eficiéncias do detector cintilador Nal (Tl > (3 x 8)".em funcao
ds energia.empregados neste trabalho pare o calculo dos fluxos gama
incidentes naus amostiras . Esses valores foram obtidos na referéncia

76 ).
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APENDICE @3

TABELA—-3—1

ENERGIA {Mel) EFITIENCIA ( )
— e
5.43 8.163 +- 0.010
6.76 8.885 +- 9.808
?7.23 8.882 +- 0.888
7.38 8.ee1 +- p.888
7.64 8.080 +- 9.88E
7.72 8.879 +- 9.88¢
7.88 8.87& +- 9.888
7.91 8.078 +- 8.8868
9.00 e.874 +- 8.087
9.72 8.871 +- 8.807

( » ) - REFERENCIA ( 76 )




APENDICE 04

PROPAGACAO DE ERROS

Em todos os calculos, envolvendo os valores das secgdes de
choque de fotofisséo.neutrons totais,fotoneutrons.fotoabsorcidc total

e parametros relacionados como as competictes m ~ T'f , ' »
'A ., altura de barreirs simplee de fisssio . fissionabilidade
relativa,temperaturas nucleares,efetuados neste trabalho fol

empregado o metodo das propagacdo dos €rros as exXpresstes
pertinentes . Neste apéndice sera descrita de forma bastante
suscints & metodologisa da propagacao de erros.enfatizando
principalmente a obtencido das expressdes praticas usadas quando dos
referidos calculose das secgbes de choqueEste resumo fol baseado
principalmente nas referéncias 6 , 11 ).

Quando se estés trabalhando com ciéncia experimental,ndo se
conhece com preciefc os erros reals envolvidose na determinacio de
um parametro qualquer y ( {1 > ,mas tem-se apenas uma idéia
asproximada , por meio do erro estimado ., tal como o desvio padriao
o Cy >, obtido através de um certo numero de determinacte¢s deste
parametro Este desvio padrado e calculado por melo da seguinte
expressac, por definicio:

A Cydm um G 7 N L Ly Cci1d>-Y2¥ 1)

N-a

sendo

02 (y )= é a variancie de distribuicio

Y & ¢ a média de um numero grande de medidas, N

Considerando ainda que a medida y se¢ja dependente do valor
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medido de xX. € que este valor s8e¢ja obtido com um erro Ax.igto ira
repercutir num erro A4v ao parametro yPartindo do pressuposto que
o erros envolvidos A4ax e Ay 8&0 na pratica pequencs, quando
comparados & vV € X ,entdo aproxima-se o valor da razso Ay / 4Ax 8
derivads da funcéo num ponto genérico qualquer ¢ x, vy J,de tal modo
que

Ay 7 A x = dy / dx

Este conceito, quando espandido para uma funcao de diversas

variaveis independentes.fornece a seguinte expressao
se ysaf (u,v, . > , entéo :
dy s [ 8 f / duldu+(dFf /dv 1dv + < 2)

Nests expressido foram desprezados o8 termos de ordem
superior, tals como as derivadas de segunda ordem e as derivadas
cruzadas: 2 2 2

df /7 2 u & £ /9udv
quando da expansi@io da fungiio f em seérie de TAYLOR,seob a hipotese de
que o erros conelderados s&aoc pequencs.

Fodemos entzio correlacionar as expressSes ( 1 ) e € 2 ) ,
tendo em vista que , por aproximacdc , podemos supor que !

dv ~{ vy ¢1 D> - Y hdu~{udid=-U)dv ~[wv<Cid- VI

Y ,U, V.. saoc os valores medios das variaveis ), e entio
az( y 3 ~ um(i/N)Z‘d u i) - U3 8ywdu + [ v 1) - V Joy/dv +..
N-a

~ Hm N L ud> - U % avsou P4 vctd - v P avsov BPe

N-a
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¢ 2 0 wii) = U X vGd = V 3 8y sdudv ..
ou Be)HA :

o Cy )~ o2C u dayrduw+ altv Ny /avi+ 25 (uvddy /audvl +..
C3)

Simplificande a expressao ¢ 3 ) para una situacd> onde a
fungdo y = f ¢ u ., v ) somente.explicitadas em termos das
constantes € e K reais e positivas. as formulas praticas para a
propagacac de erros podem wer obtidas a partir do uso das seguintes
expressbes

ADICAO E SUBTRAGAO

vy=[Ku+/ =Cv]

FCyI)=KoCud+CoCv)I*+ /= 2kC 6%C uv > <4

MULTIPLICAGAO
y=[ % /= Kuv ]

o°¢ y > = szzoz( ud+ k’zuz az( v )+ 2 szu az( uv > .0u

Cy >y lle CudX uf+ o Cv I vis 2 o¥uvdzuy 2

« 5)
DIVISAO
ys+ /[ Ku/v]
az( vy )= Kzaz(u)/ vz + K’uz az(v)/ v‘ + Zl\’Zu az(uv)/ va
o Be ja;

ACydeyitacudxul¥etocy dv P2 v
)



Normalmente qQuando as variaveis u e v néo &0
correlacionadas, o terceiros termos das expressdes finaile ( 4 )
C 5 ) e C 6 ) 880 déesprezados. Porém , noe calculos efetuados neste
trabalho esses termos foram levados €m conta, uma vez que as
secctes de choque de fotofisséc € de neutrons total estao
correlacionadas em termos da medida do fluxo gama.
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APENDICE 05

Neste apéndice 05 sao mostrados ns tabels-5-1- o©= dades
referentes &c numero de tracos de fotofiesiio e o numeroc de neutrons
detectados para as amostras de U-233 e Pu-239 ,usados para o

calculo das secgles de choque de fotofissio e de neutrons totais.
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APENDICE @G5

TABELA—S—1

; g ¢ v, f) Lcont.liquidas]) a ¢ r, N) {cont.ligquidas)
Eurnclntneu>|
u-z33 I Pu-239 v-233 | Pu-239
' 5.43 |2185 +- 112 | 4085 +- 162 | - -
| 6.73 14852 +- 199 | 6431 +- 1332 | 1149 +- 74 | 1914 +- 165
?.23 | 4553 +- 62 | 4975 +- 325 | 959 +- 123 | 1425 +- 1807
' 7.38 | 21@1 +- 30 | 3226 +-24 | 524 +- 36 | 979 +- 121
7.64 13824 +- 141 | S71?7 ¢- 171 | 941 +- 77 | 1823 +- 129
‘ 7.72 | 2595 +- 21 | 3655 +- 131 | 722 +- 8@ | 1238 +- 75
| 7.88 | 3729 +-34 | 5172 +- 48 | 897 +- 47 | 1578 +- 116
| ?.91 14317 +- 287 | 5227 +- 44 | 1585 +- 174 | 1895 +- 34
! 9.00 19913 +- 419 | 12186 +- 597 | 2657 +- 148 | 4829 +- 255
[ 9.72 18747 +- 227 | 11832 +- 557 | 2841 +- 218 | 3?89 +- 387
NAL.ESTRUTURAL 3574 +- 124 | 4593 +- 79 | 576 ¢+- 48 | 1252 +- 181
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