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NEUTRON CAPTURE CROSS SECTION MEASUREMENT
FOR “Co, *’Cs AND 2*'Am CONSIDERING THE ISOMER
STATES FORMATION

Nora Lia Maidana

ABSTRACT

The "*"Cs(n,y)'*®Cs thermal neutron reaction cross section, and the
Co(n,y)®Co and #*'Am(n,y)***°Am thermal neutron reaction cross section and
Resonance Integral have been experimentally measured. The irradiations were
performed in the 2 MW IPEN/CNEN IEA-R1m pool-type research reactor at a
pneumatic tube position and closed to the reactor core. Wires of Au-Al (0,1 % of
gold) and Co-Al (0,475 % of cobalt) were used to monitor the thermal and
epithermal neutron fluxes. The epithermal neutron spectrum shape parameter (o)
relative to the idealistic shape have been determined experimentally. The
determination of sample activities was performed in different detector systems,
according to the samples characteristics: High Purity semiconductor detector
HPGe (20 %) and 4=(PC)B-y coincidence system consisting of a proportional
counter, coupled to a pair of 3"x3" Nal(Tl) cristals. A theoretical calculation had
been performed in order to determine the influence of the isomeric state in the
activation of the reaction products. The contribution of the *'Am resonances near
the cadmium cut off energy has been estimated theoretically by the Monte Carlo
method. All the uncertainties involved were treated rigorously, by means of
covariance analysis. The results were compared with those reported by other
authors.



MEDIDA DE SECGCOES DE CHOQUE PARA REACOES DE
CAPTURA DE NEUTRONS NO ¥Co, ¥'Cs E *'Am
CONSIDERANDO A FORMAGCAO DE ESTADOS ISOMERICOS

Nora Lia Maidana

RESUMO

A secgdo de choque térmica para a reagdo ">'Cs(n,y)'**Cs e as secgées
de choque térmicas e integrais de Ressonancia para as reagées 57Co(n,y)"’SCo e
21Am(n,y)**®Am, foram determinadas experimentalmente. Os materiais foram
irradiados na Estacdo de Irradiagdo 3 e no nacleo do reator de pesquisas
IEA-R1m do IPEN/CNEN-SP, operando a 2 MW de poténcia. A densidade de
fluxo foi monitorada com fios de liga Au-Al (0,1 % de Au) e Co-Al (0,475 % de Co).
O parametro de afastamento (o) do fluxo epitérmico com relagdo ao
comportamento ideal foi determinado experimentalmente. A medida das
atividades das amostras foi realizada, dependendo das caracteristicas dos
radionuclideos envolvidos, nos seguintes sistemas: detector semiconductor tipo
HPGe (20 %) e sistema de coincidéncias 4x(PC)B-y constituido por um detector
proporcional, acoplado a dois cristais Nal(Tl) com 3"x3". Foi realizado um calculo
tedrico para determinar a influéncia dos estados isoméricos nas atividades dos
produtos das reagdes. A influéncia das ressonancias préoximas a energia de
cadmio foi avaliada pelo método de Monte Carlo para o 2¢'Am. Foi efetuado um
tratamento completo de todas as incertezas envolvidas nos dados experimentais,

por meio da analise de covaridncias. Os resultados obtidos foram comparados
com os de outros autores.
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1. INTRODUGAO
1.1 Consideragées gerais

Desde a descoberta do néutron, em 1932, tem havido um grande esforgo,
tanto sob o ponto de vista tedrico como experimental, com o objetivo de
determinar-se a secg¢do de choque para as reagdes nucleares induzidas por
néutrons, para um grande nimero de materiais € uma faixa extensa de energias
de néutrons!™®. Neste periodo, diversas técnicas experimentais e métodos
tedricos foram desenvolvidos com a finalidade de melhorar cada vez mais a
qualidade dos resultados obtidos. ‘Ultimamente, tem sido aplicadas metodologias
rigorosas de tratamento de dados, incluindo analise de covariéncias, tornando os
resultados mais confiaveis e exatos’®'?. Apesar deste esforgo, os resultados

obtidos em varios casos ainda s&o inexatos ou discrepantes'®'®",

A grande maioria das secgdes de choque induzidas por néutrons obtidas
experimentalmente referem-se a nucleos estaveis. As medidas para nlcleos
radioativos sdo escassas €, em varios casos, discrepantes. O conhecimento mais
exato da seccdo de choque induzida em nlcleos radioativos tem-se tornado
importante nos ultimos anos, principalmente na pesquisa e desenvolvimento de

[15,18]

meétodos de transmutagéo nucleares . Por esta razao, uma énfase maior tem

sido dada ao caso das reacOes de captura radioativa (n,y), induzidas por

néutrons térmicos.

Nestas reagdes, em diversos casos, sdo produzidos estados isoméricos,
com probabilidades de formagdo que podem ser determinadas tedrica!™®'® ou

experimentalmente!?*%,

Isto permite estabelecer um grau de informagao
quantitativa ou semiquantitativa da dependéncia da densidade de niveis para o
spin ou spins do estado inicial do nucleo composto formado na captura térmica
ou ressonante de néutrons'’®. Estes calculos tedricos sio baseados nas

propriedades dos nucleos e, em geral, ha consisténcia entre os dados obtidos



tanto tedrica como experimentalmente para uma grande quantidade nucleos.

Entretanto, ha casos onde ha discrepancias que precisam ser resolvidas.

O processo de captura radioativa de néutrons é de grande importancia
pelos aspectos associados ao projeto de reatores nucleares e ao ciclo de
combustivel, assim como aqueles referentes a pesquisa das estruturas internas
dos nucleos.

Em um reator nuclear, em razdo da alta densidade de néutrons , séo
produzidos novos elementos como conseqiiéncia da captura sucessiva de
néutrons nos elementos combustiveis e materiais estruturais. Desta maneira, uma
quantidade relativamente grande de isétopos de Americio e Curio, entre outros,
sdo formados especialmente em altas taxas de queima do combustivel e devem
ser consideradas nos calculos de reatividade. A presenga destes novos is6topos
ocasiona dificuldades no descarregamento e manuseio dos combustiveis
irradiados, assim como durante o reprocessamento e gerenciamento dos
residuos. Estes problemas surgem principalmente em razdo da altas doses
provocadas pela radiagao alfa e néutrons emitidos nos processos de fissédo
espontanea, assim como em reagdes (a,n). Para estimativas quantitativas desses
efeitos, devem ser efetuados calculos de ativagéo para determinar a quantidade
de nuclideos transuranicos produzidos no reator. A exatiddo desses calculos
depende da qualidade dos valores de seccdo de choque introduzidos como

dados de entrada.

Uma reagdo importante, relacionada a esses processos € a reacéo de
captura de néutrons no 2*'Am que popula dois estados, o isdmero **"Am e o
estado fundamental, #*?*Am. Este Gltimo decai em 82,7 % dos casos para *Cm,
principal nuclideo responsavel pela dose produzida por néutrons nos elementos
combustiveis, apdés o descarregamento e durante o transporte. O 28py ¢ o
produto de decaimento do 2*Cm, razio pela qual € importante estabelecer sua

taxa de producéo no reator’®.



Alguns métodos de transmutacdo nuclear dos produtos de fissdo no
combustivel nuclear, dependem de uma fonte intensa de néutrons. Possiveis
fontes de néutrons sao:

a) reatores térmicos de fissao;
b) aceleradores de particulas;

c) reatores a fusao.

Os primeiros obrigatoriamente produzem novos residuos, ao mesmo

tempo que os alvos radioativos sdo eliminados.

Até o presente momento, os aceleradores de particulas possuem a
desvantagem de serem grandes consumidores de energia, quando efetuada uma

analise de custo beneficio.

Os ltimos, embora ndo estejam ainda totalmente desenvolvidos,
aparentam ser a melhor solugdo. Entretanto, para todos os casos € necessario
um conhecimento adequado de algumas sec¢gbes de choque que ainda
apresentam discrepancias acentuadas, como é o caso da reacdo de captura para

néutrons térmicos da reagdo "¥'Cs(n,y)'®Cs*.

Na literatura™®! & apresentado um método para minimizar a influéncia de
reagdes indesejaveis na produgao do *Co. Até o presente nao foram encontrados
dados referentes as seccdes de choque de captura do *’Co, uma das impurezas
detectadas. Torna-se importante determinar esta seccdo de choque, com o
objetivo de avaliar a magnitude da produgéo de **Co induzida por néutrons no
Co.

Ha diversos métodos que estudam a captura radioativa tais como:
transmissdo de néutrons, técnicas de tempo-de-véo, camaras de fissdo, método
de ativacdo, entre outros. Nestes métodos de medida & importante incluir os
efeitos das correlagbes entre os erros, com o objetivo de alcangar limites de

confianga mais realistas. A correlagdo entre os erros também é importante



quando sdo feitas avaliagdes considerando dados experimentais de diversos

autores!+?,

Em diversos casos, a determinagcdo da sec¢do de choque induzida em
nucleos radioativos torna-se especialmente complexa, em razéo da instabilidade
do nucleo-alvo e da pequena concentragdo dos radionuclideos de interesse na
amostra. Além disso, a presenca de radionuclideos interferentes pode também

dificultar a identificagao do radionuclideo em estudo.

1.2 Objetivo do trabalho

O objetivo deste trabalho & determinar experimentalmente as secgbes de
choque induzidas por néutrons para alguns nucleos radioativos de interesse em

tecnologia nuclear.

A relevancia do tema justifica-se pela necessidade de novos dados em
face a escassez de resultados divulgados na literatura e da discordancia de
resultados como no caso das reagdes abaixo:

1) reagdo no **'Am(n,y)****Am a qual, segundo HARBOUR® a secgao de
choque para néutrons térmicos (co) &€ 748+20 b, e segundo KALEBIN®,

oo = 624420 b, além disso a Integral de Ressonancia, I, segundo

SHINOHARAPY ¢ de 16641146 b, e segundo HARBOUR™® 14404117 b;

2) reagdo de captura radioativa (ny) no ''Cs a qual, segundo

HARADA et al.”® a seccdo de choque efetiva para néutrons térmicos (ce)

é 0,250+0,013 b e segundo STUPEGIA®? | 6¢ = 0,110+0,033 b;

3) reacdo de captura radioativa (n,y) para néutrons térmicos e epitérmicos
no *Co, para o qual at¢ o momento ndo ha dados apresentados na

literatura.

Estes trés radionuclideos possuem a particularidade de formar estados

isoméricos por captura de néutrons térmicos, os quais dependendo de sua



probabilidade de formacéo e de sua meia-vida interferem na determinacéo da
secc¢do de choque.

A principal contribuigdo deste trabalho estd associada ao
desenvolvimento de uma metodologia experimental e teérica para obtengéo do
valor de sec¢do de choque das reagdes estudadas. No desenvolvimento desta
metodologia foi incluido um estudo cuidadoso de todas as corregdes envolvidas
na obteng¢do dos dados experimentais, 0 que levou a necessidade de elaborar
calculos tedricos utilizando secgdes de choque diferenciais e aplicando o método
de Monte-Carlo.

Outros aspectos importantes do trabalho estdo associados a medida de
atividade dos radionuclideos envolvidos, com a utilizagdo de detectores
proporcionais de geometria 4xn, cintiladores inorgdnicos ou semiconductores,
onde a presenca de radionuclideos interferentes pode tornar o método

particularmente dificultoso.

Por dltimo, em razdo da variagcdo temporal da poténcia do reator e das
caracteristicas das fungdes de excitagdo dos radionuclideos envolvidos no
experimento, foi necessario o conhecimento do valor da densidade de fluxo com
boa exatiddo, o que levou a um tratamento de dados mais rigoroso e a

implementacao de diversas correcdes.

As amostras foram irradiadas na Estagado de Irradiagdo 3 e proximo ao
nlcleo do reator IEA-R1m do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares,
IPEN/CNEN-SP. Este é um reator de pesquisa de 5 MW de poténcia, operando a
2 MW.

As atividades das amostras irradiadas foram determinadas nas
instalagdes do Laboratério de Metrologia Nuclear, LMN, do Departamento de
Metrologia das Radiagcoes, IPEN-CNEN/SP.



O capitulo 2 apresenta uma revisdo geral dos fundamentos tedricos

utilizados no desenvolvimento deste trabalho.

A metodologia experimental esta apresentada no capitulo 3.

O capitulo 4 é destinado ao tratamento dos dados.

O capitulo 5 apresenta a analise dos resultados obtidos.

As conclusées e as recomendagdes para futuros trabalhos séo

apresentados no capitulo 6.



2. FUNDAMENTOS TEORICOS

2.1 Espectro e fluéncia de néutrons

Os feixes de néutrons podem abranger um intervalo amplo de energia, desde
fragbes de eV até dezenas de MeV. E conveniente classificar os néutrons em
categorias, de acordo com a energia cinética dos mesmos. Deve-se ressaltar que
esta classificacdo é arbitraria, e nos limites de cada uma delas ha uma superposicéo
de categorias adjacentes de acordo com este formalismo. Pode-se classificar os
néutrons em:

e néutrons lentos, com energias inferiores a 1 keV. Esta categoria de néutrons
inclui os néutrons térmicos, caracterizados pelo equilibrio energético dos
néutrons com os atomos do meio material. A distribuicdo de energia dos
néutrons térmicos, freqilentemente, pode ser aproximada por uma distribuicdo
de Maxwell, no intervalode 0 a 1 eV,

e néutrons epitérmicos, com energias entre 0,5 eV e 2x10° eV, cujas colisdes
elasticas com os atomos do moderador possibilitam o processo de
moderacéo; suas energias excedem as permitidas pela distribuicdo de
Maxwell para a temperatura do moderador;

e néutrons rapidos, com energias entre 500 keV e 20 MeV, sdo aqueles

emergentes de reagdes nucleares;



enéutrons ultra-rapidos, com energias superiores a 20 MeV, nao sao
encontrados em reatores nucleares, uma vez que s6 podem ser obtidos por

meio de reagdes nucleares utilizando aceleradores de particulas.

Os néutrons possuem uma meia-vida de ~12 min, razao pela qual nao séo
facilmente encontrados na natureza. Entretanto podem ser obtidos em reagbes
nucleares utilizando:

a) fontes radioativas;
b) aceleradores de particula e

c) reatores nucleares.

Fontes de néutrons que utilizam radiocisétopos séo:

e fissd0 espontdnea; a maioria dos elementos transuranicos possuem uma
probabilidade de decaimento por fissdo espontanea significativa. O 2°2Cf é o
elemento mais comumente utilizado, em razdo do alto fator de multiplicagao:
3,757 néutronsffissao®! e por causa da distribuicdo em energia destes
néutrons, figura 2.1.a, é comparavel ao da fissdo do 2°U. O espectro de
néutrons do 2°2Cf apresenta um maximo entre 0,5 e 1 MeV®?, se estende até
~10 MeV, com uma energia média de 2,14 MeV®':

e reagbes (a,n), utifizando como emissores de particulas alfa 2°Pu, ?'°Po, %8pPu
ou 2*’Am, entre outros. A maxima produgao de néutrons & obtida quando o
alvo escolhido & Bel*?. A taxa de néutrons emitidos depende das propriedades
fisicas e quimicas da mistura dos elementos, em razdo da atenuagido das
particulas alfa no meio. A distribuicdo em energia dos néutrons destas fontes
se estende até ~10 MeV e apresenta varios picos e vales, como pode ser
observado na figura 2.1.b;

e reacbes (y,n), chamadas fontes de fotonéutrons. Alguns emissores gama
utilizados neste tipo de fontes sao ?*°Ra, '#*Sb, 7°Ga, entre outros. A fonte

deste tipo mais comumente utilizada é a de '**Sb-Be. Ela produz néutrons que



sd0 quase monoenergéticos, com energias de aproximadamente 23 keVt?,
cujo espectro em energias pode ser observado na figura 2.1.c.

2]

[&) a
z & F b
e &
v 4 = -
= )
D owl
ST Z =
Z v &

© w8
P~ D~Q
O‘Q W=
W = 8
oL 9,:&“—,
4 ® 3 «
a e S8
» o Zg
Z ® 0o
u o e 2
= c Z S
22 =2

1 1 | 1 1 1 | | | 1 1 1
01t 2 3 4 5 6 7 8 9 10 0 2 4 6 8 10 12
ENERGIA (MeV) ENERGIA (MeV)
w =
> c
@]
x
,_
) R
411
29
w.®
0.
oL
< ®
S8
9D g
pd
i
=c
z3
L . P

107? 10"
ENERGIA (MeV)

Figura 2.1: a) Espectro de néutrons da fissdo espontanea do 22Cf#*"l; b) Espectro
de néutrons de uma fonte de Am-Be®"!; ¢) Espectro de néutrons de uma fonte de
124Sb‘Be[33].

Os aceleradores de particulas foram desenvolvidos para fornecer aos
projéteis energias de até varios GeV. Assim, sdo possiveis reagdes geradoras de
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néutrons do tipo (p,n), (d,n), (y,n), etc. Dentre os varios tipos de aceleradores de
particulas, destacam-se:

eVan de Graaff;

elinear,

e ciclotron etc.

O principio de funcionamento de um reator nuclear baseia-se na fissdo de
determinados elementos pesados, denominados materiais fissionaveis. Estes
materiais produzem em média 2 ou 3 néutrons por cada reagéo do tipo (n.f). Tais
néutrons, por sua vez produzem novas fissées, possibilitando assim uma reacéo em

cadeia, que convenientemente controlada, permite a operagéo do reator.

As irradiagbes com néutrons em um reator sdo realizadas por meio de
dispositivos de irradiagdo, no interior do niucleo ou em sua vizinhanga. Esses
dispositivos podem ser de acesso vertical ou horizontal (canais de irradiagéo ). Outra
forma de irradiagcdo em reatores € realizada por meio de tubos pneumaticos, nos
quais o envio e retirada das amostras € realizada mediante a pressao por gas ou ar
comprimido, ou por sistemas de vacuo.

De acordo com a energia dos néutrons utilizados no processo da fissdo do
combustivel, os reatores nucleares podem ser classificados em térmicos ou rapidos
indicando a energia dos néutrons utilizados nos processos de fissao, relacionada ao
material combustivel utilizado. Conforme a sua utilizacdo, os reatores térmicos ou
rapidos podem ser sub-classificados em:

a) Reatores de poténcia, destinados a producéo de energia;

b) Reatores de pesquisa, utilizados para experimentos em fisica, quimica e
engenharia nuclear , assim como na produg¢ao de radioisétopos;

c) Reatores de teste de materiais, nos quais séo estudados diversos materiais
utilizados na construgado de reatores;

d) Reatores de ensino, utilizados com propésitos pedagodgicos;
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e) Reatores experimentais, dedicados a experimentagdo e comprovagcéo de
novos tipos de reatores, e
f) Reatores regeneradores, destinados a produgdo de materiais fissionaveis,

por meio de reagdes (n,y).

O espectro de néutrons em um reator térmico depende da distdncia aos
elementos combustiveis, do tipo de moderador empregado e de outros constituintes
do nucleo, que consistem em absorvedores ou refletores de néutrons.

Na figura 2.2 pode-se observar um esquema do espectro em energia dos
néutrons para um reator térmico, representado pela variacdo da taxa de fluéncia

(néutrons/cm?.s.eV) em fungao da energia do néutron.

107

TERMICO

1o

EPITERMICO

o' térmicos epitérmicos

Sub-cadmio epicadmio

10° |-

0 -

Taxa de fluéncia® ¢(E) (n.cm?®s.eV")

10 10 10"

ENERGIA DOS NEUTRONS, E (eV)

Figura 2.2: Espectro da taxa de fluéncia dos néutrons em um reator térmico!>*.
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De uma maneira geral, a distribuicdo de energia dos néutrons ndo moderados
produzidos no processo da fissdo, também chamada espectro de fissdo, esta
compreendida no intervalo de alguns eV até aproximadamente 10 MeV, com o pico
em torno de 2 MeV.

Varias representagbes semi-empiricas do espectro de fissdo séo citadas na
literatural®** das quais, a mais comumente usada é aquela de Watt, na qual a taxa de

fluéncia de néutrons ¢(E)" é dada pela expressiao:

¢(E)= 0,484 ¢ F sinh [ 2E (2.1)

onde: E = energia do néutron em MeV.

No caso dos néutrons moderados o equilibrio térmico é encontrado em
situacdes onde o meio material ndo é absorvedor de néutrons e em pontos distantes
das fontes de néutrons. Em tais casos, o espectro de néutrons térmicos é o mesmo
que aquele dos atomos do meio moderador, ou seja, é representado por uma fungao
Maxwelliana com a temperatura T do meio. Na maioria dos casos, 0 meio que contém
os néutrons é também absorvedor e o equilibrio energético nao é alcangado na
totalidade.

Nos casos em que a taxa de reagdes de absor¢gdo no meio € pequena
comparada com a taxa de reag¢des de espalhamento, costuma-se aproximar o espectro

térmico de néutrons por uma Maxwelliana com temperatura T, >T%38],

Desta maneira:

o) E_ol ) @2

* Por simplicidade, a express&o correta “taxa de fluéncia de néutrons™”

sera substituida por “fluxo” ao
longo do texto.
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Por ultimo, a forma geral da distribuicdo de energia dos néutrons epitérmicos
em fung¢ao da energia, também chamado espectro epitérmico, é representada pela
seguinte equacao:

¢(E)dE = o 3E (2.3)
E
onde: ¢ = densidade de fluxo epitérmico por unidade de letargia, com a letargia u
definida pela relagdo u = In(Eo/E), Eq = 2x10° eV e E= 0,55 eV*¥ e
© & uma constante.

As aproximagdes com as quais pode-se deduzir que os néutrons epitérmicos
tem uma distribuicdo da forma 1/E sdo as seguintes®™:

a) o meio de moderacgdo dos néutrons rapidos € homogéneo e infinito;

b)as fontes de néutrons rapidos estdao homogeneamente distribuidas no
espaco;

¢) o poder de moderagéo néo depende da energia;

d) ndo existe absorgédo durante o processo de moderagao;

e) os atomos do moderador sao particulas livres que possuem a mesma massa
do néutron.

Obviamente essas condi¢des nao sao atingidas na pratica e portanto &
conveniente introduzir uma representagcao que resulta em uma melhor aproximagéo
para o espectro de néutrons epitérmicos representada pela seguinte e equagaol***!:

dE

E1+0L

¢(E)dE =0 (2.4)

O parametro o caracteriza a inclinagdo na distribuicdo de néutrons nessa

regiéo de energias e depende da posig¢ao no reator.
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No presente trabalho este parametro foi determinado experimentalmente
(vide item 4.2).

2.2 Interagdo de néutrons com a matéria

Os néutrons sdo particulas desprovidas de carga e portanto ndao podem
interagir por meio da for¢ga coulombiana, a qual é dominante nos mecanismos de
perda de energia dos elétrons e de outras particulas carregadas. Sua interagéo se da
por meio de reagdes nucleares.

A probabilidade para uma dada reagéo é fungéo da energia do néutron e das .
caracteristicas do nucleo alvo. Desta forma, torna-se conveniente classificar os
nucleos em:

¢ leves, com numero de massa, A< 25;
e intermediarios, com 25<A<80; e

e pesados, com A>80.

As reagdes nucleares com néutrons podem ser classificadas em dois tipos:
diretas ou com formagéo de nuicleo composto.

No caso de interagdes diretas, o processo ocorre sem a formagao de um
estado intermediario. A reagdo mais importante deste tipo & o espalhamento elastico
direto ou espalhamento potencial, (n,n).

Quando o néutron une-se ao nucleo alvo formando um ndcleo composto, a
energia de excitacdo deste nucleo é igual 4 soma da energia cinética e a de ligacao
do néutron. Este processo pode ser separado em duas etapas:

1. formagao do nlcleo composto;

2. separagéo do nucleo composto nos produtos da reagao.

14



Ha varios modos de decaimento, chamados canais de saida, para este tipo
de reagao:

a) espalhamento elastico composto, algumas vezes denominado espalhamento
ressonante (n,n);

b) espalhamento inelastico composto, (n,n");

c) captura radioativa, (n,y);

d) emisséo de particulas carregadas ou de mais de um néutron, (n,a), (n,p),
(n,np), (n,2n), etc;

e) fissao, (n,f).

A energia de excitagao (=~ 6 MeV) do nicleo composto ndo aparece como um
continuo, em outras palavras, o nucleo composto ndo pode existir com qualquer
energia arbitraria, apenas com estados ou niveis de energia definidos. Por esta
razéo, a probabilidade de formagdo do nucleo composto depende da energia do
néutron incidente de modo a formar o nucleo composto em um desses estados de

energia.

Cada nivel de energia é caracterizado por determinados parametros, tais
como:
eenergia de excitagdo acima do nivel fundamental, Eo;
e sSpin;
e paridade, e

e larguras parciais de decaimento, I'x.
A energia introduzida pela particula incidente é distribuida entre todos os
componentes do nucleo composto até que um ou mais dos seus constituintes

adquirem energia suficiente para escapar dele.

Quando o nivel de energia do nicleo composto ¢ insuficiente para ejetar uma
particula, este nivel ou estado € denominado nivel ligado. O excesso de energia de
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um nivel ligado é dissipado pela emissdo de um féton. Por outro lado, os niveis do
ndcleo composto com energias de excitacao suficiente para permitir a emissédo de

uma particula, sdo chamados niveis ndo-ligados.

O estado de um nucleo composto possui uma vida média finita. O nlcleo
composto existe enquanto a energia de excitacdo adquirida é distribuida entre os
seus componentes até a desexcitagdo, que acontece com a emissdo de uma
particula ou um féton. O principio de incerteza de Heisenberg, que é baseado na
natureza quéantica da matéria, introduz o conceito da incerteza AE na energia E de
um determinado nivel, dado por 1%

h

AE ="
At

onde: At = vida média do estado, usualmente denominado r,
h = constante de Planck/2x,

AE = largura do nivel, normalmente representado porT".

Desta maneira!*': r==

Ha uma probabilidade de desintegragdo para cada canal de saida
denominado largura parcial, I'x. A largura total, I', que fornece a probabilidade total

de desintegracao, & a soma das larguras individuais dos canais de saida:
r =ry +ra+ rn+. - .
A probabilidade de ocorréncia do processo (n,x) é: onx = oc (I'/I'), onde o,

representa a probabilidade de formagédo do nlcleo composto e (I'W/I') representa a

probabilidade de decaimento para o canal de saida x.
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Em geral, todos os nicleos leves possuem estados excitados largamente
espacados e é por esta razdo que suas secgdes de choque apresentam
ressonancias simples e isoladas, para néutrons com altas energias. Os nucleos
intermediarios, apresentam ressonancias separadas num intervalo de energias para
néutron da ordem de keV. Por ultimo, as ressonancias dos nticleos pesados ocorrem
para energias de néutron baixas, da ordem de eV, e a separagdo das ressonancias €

uma fun¢éo da diferenga entre os niveis de excitagédo do nticleo.

2.2.1 Formula de Breit-Wigner

A formula de Breit-Wigner®4'3  fornece uma boa descricio do
comportamento da sec¢do de choque em fungdo da energia de excitagdo, para

reacdes de espalhamento e de captura, nas imediagdes de uma ressonancia simples
e isolada.

Uma vez formado, o nucleo composto pode decair através de um dos canais
de saida permitidos, I'i. Assim, a fragdo das transi¢gbes que acompanham qualquer
canal ou alternativa & simplesmente I/T" . Desta maneira a secgdo de choque para

uma reac¢do (a,b), considerando uma ressonancia simples pode ser escrita da
formal*!:

onde: ¢ = numero quantico do movimento angular orbital;
E = energia do néutron incidente;
Er = energia da ressonancia;

A = comprimento de onda de Broglie, associada a velocidade do néutron.
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Esta expressdo pode ser aplicada a todas as secgdes de choque
ressonantes com exce¢ao da re-emissdo da paticula incidente, isto &, do
espalhamento ressonante.

No caso da captura ressonante de néutrons térmicos com ¢ = 0, seguida da
desintegragdo radioativa do nucleo composto, a secgdo de choque, considerando
uma ressonancia simples e isolada, obedece a formal*¢+3:

T
O'(E) = ’nng oy 2 2 5
(E‘ER)z"‘(E) @3)
2
onde: g= i‘1+—1— com |, spin do nucleo alvo e J, spin do nticleo composto;
2(21+1)

I'n, Ty, T' = largura dos niveis, denominados também parametros de

ressonancia para os canais de saida de néutrons, gama e total, respectivamente.

A férmula 2.5 é denominada formula de Breit-Wigner®*3 para um anico
nivel. Ela pode ser utilizada para calcular a probabilidade de ocorréncia de outros
tipos de reagbes, bastando para isso substituir o parametro de ressonéancia I, pelo
correspondente a reagdo em estudo. Porém, esta formula ndo € muito precisa para
alguns tipos de reagoes*’! e torna-se necessario levar em conta a influéncia mitua
das outras ressonancias.

O calculo da probabilidade para uma dada reagdo que considera a
contribuicdo de todas as ressonancias para néutrons com um determinado valor de
energia E, é realizado através de uma expressao conhecida como férmula de Breit-
Wigner de multiniveis. Neste caso, a probabilidade de ocorréncia de uma
determinada reagdo € calculada como uma soma das probabilidades parciais

correspondentes a cada ressonancia, para o valor de energia considerado:

18

—



n r.r.
oE)=nx’g}’ i

i=1 (E _E, )2 . (%—J (2.6)

2.2.2 Formacao de isémeros

2.2.2.1 Introdugao

A energia de excitacdo de um nucleo composto formado pela captura de um
néutron térmico é igual a energia de ligagdo do ultimo néutron. O nucleo assim
excitado decai para o nivel fundamental apés um certo tempo (~10" s),
normalmente pela emissdo de raios gama, quando outros canais de saida nao estao
habilitados. O espectro desses raios gama € bastante complexo.

No caso de elementos que possuem dois niveis de excitagcao (o fundamental
e o0 metaestavel) com diferentes valores de spin, cada um deles tem uma certa
probabilidade de ser populado por meio da cascata de raios gama de desexcitacéo
do nutcleo composto precursor. Define-se o parametro denominado secg¢do de
choque relativa de formagédo do isémero como o quociente entre a probabilidade de

formacgéao do nivel fundamental e a do isdmero para um determinado radionuclideo.

Em 1960, Huizenga e Vandenbosch!'® interpretaram a probabilidade de
formagdo de um estado e seu isbmero como sendo governado em principio pela
d'iferenga de spins entre os diferentes niveis finais e 0 do nucleo composto formado
pela reagdo nuclear. Este estudo considerou a dependéncia da densidade de niveis
do nucleo, a multiplicidade e caracteristicas de multipolo da cascata de raios gama
de decaimento.
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Segundo estes autores, os fatores que determinam a taxa de producéo do
isdmero sdo, em principio:

1) o spin do nucleo composto. Para néutrons com energia térmica ou
ressonante, o valor de ¢ = 0, portanto o spin do nucleo composto & dado por
J=(I £ %) ondelé o spin do nlcleo alvo;

2)o numero e tipo de degraus na desexcitagdo do nlcleo composto
(multiplicidade de raios gama);

3) a mudanga do momento angular apés a desexcitagio. Esta foi considerada
em geral como radiagéo de dipolo elétrico (E1, cujo ¢ = 1 e produz mudancga
na paridade do ntcleo)*>*:

4) a probabilidade de formagdo de estados com diferentes spins, como
conseqiiéncia de cada degrau na cascata, considera-se como dependente
do modelo utilizado;

5) os spins dos estados isoméricos.

Desta maneira, a distribuicdo de spin é calculada teoricamente de acordo

[
o(0) < o0) 23+ e 2 “0

onde: p(J) = densidade dos niveis com spin J;

com a expressao:.

p(0) = densidade dos niveis com spin 0;
o = parametro que caracteriza a distribuicao de spin“:
0® =0,0888(aUf° A"3,
onde:
A = numero de nucleons;
U = energia de ligagdo efetiva, que considera os efeitos de emparelhamento
dos respectivos nucleons.
U = E-P(N)-P(Z2), com E = - B, energia de ligagédo do Gltimo néutron,
P(N) = energia de emparelhamento®! dos néutrons;
P(Z) = energia de emparelhamento™® dos prétons;
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a = parametro de densidade de niveis que considera as corregées de
camadas de néutrons e prétons, S = S(N) + S(Z), respectivamente.
a= A(0,00917 S +0,142) ou
a = A (0,00917 S + 0,120), de acordo as condigdes sugeridas na

literaturat*®.

Considerando a multipolaridade ¢ = 1, a multiplicidade gama, N, ¢

determinada pela expressao’!:

N Jau (2.8)

! 2

Os célculos efetuados para determinar a taxa de producdo do isémero
consideram que a probabilidade que o nucleo composto com spin J decaia a estados
com spin (J + 1), J e (J — 1) s@o determinados pela expressdo 2.7 , para um spin
particular.

Existe na literatura uma ampla variedade de artigos que tratam do aspecto

da formagao do isémero?'23!,

2.2.2.2 Aplicagao aos casos de interesse
Todos os nuclideos estudados no presente trabalho possuem a caracteristica
de formar estados isoméricos. A seguir & apresentado o esquema de ativacdo e

decaimento dos mesmos.

a) Reagdo *Co(n,y)*®Co. A formagao do isémero, assim como os respectivos

esquemas de decaimentos s&o apresentados na figura 2.3.
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O *“Co, cuja meia vida & de 271,79(9) d decai por captura eletronica, e
emissao de raios gama. As principais transicdes sao de 122,0614(3) keV e
136,4743(5) keV, com probabilidades de emissdo gama por decaimento,
l, = 85,60(17) % e 10,68(8) %, respectivamente.

Apés a captura de um néutron, o nuclideo pode assumir dois estados: o
isomérico **™Co e o fundamental >*Co. O primeiro deles, com 9,15(10) h de meia-
vida, decai para o nivel fundamental por conversdo interna com intensidade de
100 %, emitindo um raio X de 24,889(21) keV. O segundo decai por captura
eletrénica e B* com uma meia-vida de 70,82(3) d, emitindo raios gama de

810,775(9) keV, com probabilidades de emissao gama por decaimento,
[, = 99,448(8) %.

712 00 n JJ=3 ou4d
CE 271799 % v
% Co N 8me
a S z 9,15 h
_ 0,18 % ,
5/2 % 1-x
IT 9
99,8 % 580 100 /0
| 2t 57 CO l
32 || 70,82 d
o 1,25 %
52 | , 4
CE 83%
_ . BT 15 %
32 vy & W122.0614 keV 2 v
12 % v v 1364743 keV |
57 ESTAVEL 810,775 keV
xFe .
o ]
58 A
> Fe ESTAVEL

Figura 2.3 : Esquemas de decaimento™®® simplificados dos radionuclideos

envolvidos na reagdo *’Co(n,y)*®Co.
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a) Reagdo "Cs(n,y) *'Cs. Os esquemas de decaimento dos nuclideos

envolvidos sao apresentados na figura 2.4.

O "Cs decai para o "*'Ba por emissao p , acompanhada pela emiss&o de

um raio gama de 661,660(3) keV, cuja probabilidade de emissao por decaimento é
de 85,1(2) %.

Como conseqiiéncia da absorgdo de um néutron por parte do "*’Cs, podem
ser formados dois estados: o isomérico ('**™Cs) e o fundamental ('*Cs).

O "MCs, possui uma meia-vida de 2,91(18) min, decaindo para '**Ba por
emissao [3_ com 19 % de probabilidade acompanhada de um raio gama de

desexcitacao de 1435,86(9) keV, cuja probabilidade de emissdo gama é 100 % e por
transicao interna, para '**Cs com uma probabilidade de 81(3) % para.

O ™Cs possui uma meia-vida de 33,41(18) min, decaindo para '**Ba
também por emissdo p acompanhada de um raio gama de desexcitacdo de

1435,86(9) keV, com probabilidade de emissao por decaimento de 76,3(1,6) %.
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Figura 2.4: Esquemas de decaimento!*! simplificados dos radionuclideos envolvidos

na reacdo ">'Cs(n,y)"*Cs.

b) Reagdo *'Am(n,y)***Am. A figura 2.5 apresenta os radionuclideos

participantes na reagio e seus respectivos esquemas de decaimento.

O ?'Am decai pela emissao de uma particula alfa, acompanhada da emiss&o
de raios gama caracteristicos de 26,345(1) keV e 5§9,537(1) keV cujas probabilidades

de emisséo por decaimento sao: I, = 2,4(1) % e 36,0(4) %, respectivamente.

Como conseqiiéncia da absor¢ao de néutrons por parte do *'Am, podem ser
formados dois estados: o isomérico 2*™Am e o fundamental 2*9Am.

O #?™Am decai pela emissdo de uma particula alfa para **Np com uma
probabilidade de 0,459(12) % e com 99,541(12) %, por conversado interna para
2929Am, emitindo um raio gama de 48,63(5) keV.

O ?*29Am cuja meia-vida é de 141 a decai com 17,3 % de probabilidade por

captura eletronica e 82,7 % por B’. As transigdes de 44,52(2) keV e 42,13(1) keV
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possuem elevados coeficientes de conversdo interna®l. Por esta razdo, a

probabilidade de emissdo gama por decaimento é praticamente desprezivel para os

dois modos de desintegragédo do 2*2%Am.

Estas caracteristicas de decaimento levaram a necessidade de se utilizar um

detector do tipo 4np-y para a determinagéo da atividade deste radionuclideo, por meio
do Método do Tragador!*®>,

- 241
512 o5 AM n ) J'=2"0u3"
4322 a X | puom
1 95An:«
Tla 0450% o
1-X
) o Tl 99,5 %
9/2 48,63 keV
] 5 2429 Am
712 16,02 h
5/2* i '85,2 %
l 0,20 % i
72" ¥ 0,34 % CE B\ L.
52" v 17.3% 82,7 %\0 |
2" 42,13 keV
6 237 . ’
2,14x10°a “giNp n
44,52 keV : 242
o ¥ v 162,8d 06 Cm

3,733x10°a 2Pu

Figura 2.5: Esquemas de decaimento!*®*”>"! dos radionuclideos envolvidos na

reagdo *'Am(n,y)*Am.
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2.3 Secgédo de choque

A probabilidade de ocorréncia de reagao entre um néutron € um nucleo é
expressa por meio do conceito de sec¢do de choque. Consideremos uma grande
quantidade de néutrons de uma determinada energia, em cuja trajetéria é
posicionado um material de espessura t. Alguns néutrons atravessarao o material
sem interagir, outros interagirdo com os atomos do material podendo mudar a

direcao e energia, enquanto que outros ndo emergiréo da amostra.

A taxa de reagdes produzidas por um feixe colimado de néutrons, sobre um
material € dada por:

R=N,¢o (2.9)
Onde: 4 = numero de néutrons que atravessa perpendicularmente a direcdo do
feixe, por cm? e por unidade de tempo;
No = ndmero de atomos alvo, por unidade de volume, e

o = constante de proporcionalidade denominada secg¢do de choque.

A seccado de choque possui dimensdes de area e representa a probabilidade
de interagdo do néutron com um nucleo. Também é conhecida como secg¢ao de
choque microscopica.

Em funcéo de cada tipo de reacédo, as secgdes de choque de espalhamento
e absor¢do sao distinguidas pelos simbolos 6 e o, respectivamente. Cada uma
delas € composta por secgdes de choque parciais como espalhamento elastico e
inelastico, no primeiro caso e captura radioativa, fissdo etc., no segundo. A soma de
todas as secgdes de choque parciais € denominada secg¢éo de choque total:

Oot= 05 t O3
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Existem varios métodos para determinar a sec¢ao de choque induzida por
néutrons. Alguns deles sao:

a) transmissdo de néutrons, aplicavel a medida da sec¢ao de choque total de
uma substancia;

b) técnica de tempo-de-véo, aplicavel a feixes pulsantes de néutrons, com a
qual é possivel determinar-se a sec¢do de choque diferencial em energia;

¢) detectores de tragos, aplicavel quando a rea¢do induzida por néutrons
produz particulas carregadas pesadas (alfa, p, fragmentos de fissao, etc.)
com energia suficiente para produzir um dano no detector, o qual da origem
a um traco;

d) cdmaras de fissdo, que utilizam a energia cinética dos produtos da fissdo
para ionizar o gas (normalmente argénio), obtendo um pulso elétrico
proporcional a quantidade de eventos;

e) método de ativagdo, aplicavel aos casos em que o nucleo residual é
radioativo e é possivel determinar sua atividade. Uma extensdo deste
método pode também ser aplicada para os casos onde o nlcleo-alvo é
radioativo, porém o nucleo residual é estavel, medindo-se a diferenga entre
as atividades do nuclideo alvo antes e apés a irradiagao.

Este ultimo foi o método utilizado no presente trabalho.

Em geral, a secgdo de choque possui um comportamento proximo a 1/v. Este
fato pode ser analisado de forma intuitiva, associando a probabilidade de captura do
néutron com o tempo no qual este se encontra nas imediagdes do nucleo, que é uma
fungao inversa da velocidade.

Geralmente, o valor da secgdao de choque decresce com o aumento da
energia e aumenta com o nimero de massa®™. Porém, ha nuclideos que apresentam
picos caracteristicos de ressonancia em determinadas energias, os quais podem
estar isolados ou muito préoximos.
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O caso particular das secgdes de choque de interesse neste trabalho, pode
ser observado nas figuras 2.6, 2.7 e 2.8.

Na literatura ndo foram encontrados dados experimentais da seccgdo de
choque para a reagdo *’Co(n,y)*®Co, porém existe um calculo tedricol™ que é
apresentado na Figura 2.6. Nesta figura, pode ser observado que a secgcdo de
choque de captura apresenta um comportamento da forma 1/v na regiao de néutrons

térmicos com um degrau ascendente em torno de 100 eV. A curva nio apresenta
ressonancias.

Na figura 2.7 pode-se observar que a secgdo de choque para a reacio
¥7Cs(n,y)"*Cs, apresenta um comportamento proximo & lei 1/v na regido de

néutrons térmicos, com uma ressonancia na regido de energia de ~10° eV.

Por Gltimo, na figura 2.8 pode-se observar que a secgdo de choque de
captura do 2*'Am apresenta um comportamento 1/v na regido térmica, afastando-se
desse comportamento na regido de energia proxima ao corte de cadmio, devido a
influéncia de duas ressonancias, cujas energias se localizam em 0,308 e 0,573 eV,
respectivamente. Em energias mais altas pode ser observada a regido de
ressonancias nao resolvidas, que € uma caracteristica das sec¢bdes de choque para
0s nucleos pesados.
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2.3.1 Secgdo de choque para a reagao de captura (n,y)

A seccéo de choque de captura (n,y) possui, para uma grande quantidade de
nuclideos uma dependéncia de acordo com a lei 1/v, e portanto, € conveniente
padroniza-la com referéncia a uma velocidade particular. E devido a isto que nas
tabelas correspondentes, as secgbes de choque sio referidas a velocidade dos

néutrons de 2200 m/s, que correspondem a temperatura absoluta T = 293 Kelvins.

A expressao 2.9 pode ser substituida por:

R =N, J?(E)q)(E)dE (2.10)

Esta integral normalmente é substituida pela soma de duas integrais
independentes, que obedecem a ativagdo correspondente a regidao de néutrons

térmicos e epitérmicos, respectivamente.

Levando em consideragédo as sec¢bes de choque médias em cada regido, a
expressao 2.10, se tornal**®!:

R =R +Repi =(¢th Oth + Depi Io)No (2.11)
onde: ¢ = fluxo térmico médio;
om = sec¢ao de choque térmica;
depi = fluxo epitérmico por unidade de letargia, isto & fluxo epitérmico/In E.

Io = Integral de Ressonancia.

O limite inferior da integral da componente epitérmica esta associada as
caracteristicas do reator e é obtido como uma fungdo de pkT (onde p ~ 5 para
reatores moderados a agua e p ~ 3 para aqueles cujo moderador é grafite). Este
limite inferior é fungdo também da energia de corte do filtro utilizado para absorver os

néutrons térmicos.
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2.3.2 Secgéo de choque térmica

Para um feixe de néutrons térmicos o espectro de energias segue a
distribuicdo de Maxwell. Neste caso, a taxa de reacio pode ser escrita como o

produto de fluxo total de néutrons ¢ pela secgdo de choque média o . Este ultimo

termo é obtido como uma média da distribuigdo de energia dos néutrons, isto &*3:

Er

R=c¢ e c—Nr E)( ) e G (2.12)

No caso especial de um absorvedor 1/v, 6s(E) = ca(ET)waéT— , portanto:

o, = iz—’ica(ET) (2.13)

onde: 8: = secgao de choque média de ativagao;
oa (ET) = secgdo de choque média de ativagéo para a energia térmica Er.

A secgdo de choque média de ativagdo é igual & secgéo de choque a

, . . - 2 ~
velocidade media de néutrons v = — v, entéo:

Jr
R=0,0=0,\)nv (2.14)

Na convengcdo de Westcott, a taxa de reagdo para um absorvedor 1/v é

(54].
— ~Nn [T,
o, =" wf—T c,(V,) (2.15)

onde: To € a temperatura absoluta, também denominada temperatura de referéncia,

NVo 6a(Vo), portanto

e T é atemperatura do néutron.

Quando a seccdo de choque nao obedece a lei 1/v utiliza-se um fator g(T)

(apéndice A, expressdo A.20), de modo que a expresséo 2.15 resulta,
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c, = g(T)%\/T;" c.(Vo) (2.16)

Assim, a secgéo de choque pode ser obtida através da seguinte expressao:

R

O'B(Vc:)= nv, g(T)

2.17)

Para nucleos que ndo seguem a lei 1/v, o fator g(T) pode ser obtido em
funcdo da temperatura. No presente trabalho este fator foi calculado para ser
aplicado nas corregdes efetuadas na determinagdo da secgao de choque térmica do
241Am pela seguinte expressao®™:

011573 . 065544 _, 166108 . 0,39024

7e_ 999024 o,
1000 (1000F T (2.18)

=101247 sl il
J ¥ (1000} (1000y

2.3.3 Integral de Ressonancia

A seccdo de choque microscépica média sobre um fluxo puro 1/E €&
denominada /Integral de Ressonéncia:

I= E(E)dE (2.19)

onde E1 e E; s@o os limites inferior e superior respectivamente.
A convencédo normalmente utilizada é que o limite inferior dessa integral seja
a energia de corte para um filtro de cadmio de 1 mm de espessura, o que

corresponde a 0,55 eV, Considerando que no reator existe um fator de moderagéo

continuo e que as perdas de néutrons por absorgéo sao despreziveis, o espectro de
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néutrons obedece a forma dE/E, isto é [¢(E) = 6 JE/E]. A ativagdo devida aos

néutrons epitérmicos é dada pela expressaol®:
1MeV O'(E)
Ry =N, 6 fec, —& dE (2.20)

Para alguns casos, deve-se considerar que ¢(E) ndo € o fluxo epitérmico
ideal e & dado por*®:

wmev dE 1x10°
$[E)=0 IEQ, £ =0In— =145, (2.21)

nesses casos, deve ser feita a corregao correspondente.

A Integral de Ressondncia para um certo nuclideo é determinada
experimentalmente pela irradiagdo do material no espectro de um reator. Este
espectro pode ser composto pela soma das duas componentes: a distribuicdo
Maxwelliana para uma temperatura T e a distribuicdo epitérmica 1/E, com o limite
inferior ukT, onde k € a constante de Boltzmann e . varia de acordo ao tipo de reator.
Estes dois espectros sdo continuos e superpéem-se em aproximadamente 0,5 eV.
Quando uma amostra é irradiada num espectro deste tipo, a ativagado correspondente
a Integral de Ressonancia deve ser separada daquela relacionada com a
componente Maxwelliana. Desse modo, a expressao 2.19 resulta:

2 T, dE
I'= E)-oT 0L |— 2.22
j:[c()g()cq/A]E 222)
onde: g(T) € um parametro que depende da temperatura do néutron,

Na integral, o(E) & considerada como a secg¢édo de choque total de ativagéo,

a qual inclui a contribuicdo 1/v. No caso de considerar-se a Integral de Ressonancia
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sem esta contribuicdo, denominada Integral de Ressonéancia reduzida, I’, a taxa de

ativacéo é dada por:

R=¢,0,+0,(+Co,) (2.23)
onde a constante C é fun¢do do limite inferior de integracdo escolhido, variando de
0,43 a 0,90, conforme o caso™.

A metodologia experimental utilizada para separar a sec¢do de choque
correspondente ao espectro de Maxwell e a devida a componente 1/E consiste na
irradiagéo do material em estudo com e sem um filtro de cadmio. Este filtro absorvera
os néutrons com energias até a energia efetiva do corte de cadmio, Ecq. O espectro
abaixo desta energia de corte pode ser calculado, e a atividade da amostra nessas
condigbes de irradiagcdo pode ser dividida em duas partes: uma entre pkT e Ecq € a

outra entre Ecq4 € . Assim, a expressao 2.19 torna-se:

I= J:( :_d[c(E)—g(T)co\/T_-o_/-; ]dE+ _Ed [o(E)—g(T)co T% }: 020
=[Al - AI(1/ V)] + I -1(1/ V)] = AT + T
onde: ' = Integral de Ressonancia reduzida;

Al' = fragdo filtrada pelo cadmio, dependente da temperatura do néutron. E
considerada desprezivel para nuclideos que obedecem a lei 1/v na regiao
de néutrons térmicos. Entretanto, para nuclideos cujos picos de
ressonancia aparecem proximos a energia de corte de cadmio, este valor
nao pode ser ignorado.
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2.4 Determinacgao do fluxo

O fluxo de néutrons em cada regido do espectro € determinado pela ativagéo
de materiais que apresentam uma secgéo de choque cujo comportamento favorece a
ativagdo, pelos néutrons da regido de interesse. Em qualquer caso, relacionam-se
materiais cujas secgdes de choque sejam conhecidas com grande exatiddo. A
determinacgdo do fluxo térmico torna-se bastante simplificada, quando s&o utilizados

materiais cuja sec¢ao de choque possui um comportamento 1/v.

Na regido de néutrons intermediarios, em geral, predomina a reagao de
captura radioativa (n,y), porém o comportamento das secgdes de choque é
caracterizado por picos de ressonéncia. Para determinar o fluxo nesta regido, sdo

escolhidos materiais que tenham um pico de ressonancia predominante.

Na regido de néutrons rapidos predominam as reagdes do tipo (n,p), (n,a)
etc., muitas delas do tipo reag¢des de limiar pois s ocorrem com néutrons acima de
uma energia minima. Para a determinagéo do fluxo rapido sédo escolhidos materiais
que apresentam reagdes de limiar de ativagao nessa regido de energias.

Na pratica, os materiais nao apresentam sec¢bes de chogque com
comportamento 1/v e nessas condicdes a expressao 2.23 nao corresponde a uma
aproximagéo do caso real, tornando-se necessaria a aplicagdo de corre¢ées para o
desvio de 1/v.

Essas corre¢des sdo obtidas de uma maneira adequada pela utilizagdo do
formalismo de Westcott apresentado no Apéndice A.

Quando a secgdo de choque efetiva 6=c,(g+rs)>****" para os néutrons

no ponto de irradiacdo € interpretada pela convengado de Westcott (sendo r a fragdo
de néutrons epitérmicos e s o afastamento da seccédo de choque a lei 1/v na regiao
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epitérmica, este pardmetro depende da temperatura), o fluxo de néutrons é obtido
através da expressao:

A

*=Natr

(2.25)

onde: A = atividade do elemento ativado durante a irradiagao;
No = numero de atomos alvo;
¢ = secc¢éao de choque efetiva, detalhada no apéndice A;
fi e f,, fatores de corregdo que levam em consideragéo o tempo de irradiagcéo
e o de espera.

2.4.1 Determinacgéao da fragdo de néutrons epitérmicos no fluxo térmico (r)

O corte efetivo de cadmio € a energia Ecqy associada ao conceito de um filtro
perfeito (absorgéo infinita abaixo da energia de corte e zero absorgéo acima dessa
energia) sob o qual um material deveria ter a mesma taxa de reacdo que sob a
cobertura de cadmio.

O cadmio natural € composto por uma série de is6topos, dos quais o '3Cd &
o principal contribuinte na absorgdo de néutrons ja que apresenta uma secgdo de
choque de absor¢do de aproximadamente 2500 b na energia térmica, com uma
ressonancia préoxima em 0,178 eV. Acima dessa energia a sec¢do de choque é
bastante baixa, caindo para 70 b®®®. Deste modo o cadmio atua como um filtro de
néutrons, absorvendo os néutrons abaixo de uma certa energia de corte Ecq €
deixando passar néutrons acima dessa energia. A energia Ecq se localiza préoxima a
energia do pico da ressonéncia e varia ligeiramente com a espessura de cadmio a
ser utilizada.

Por calculos tedéricos pode-se determinar uma energia de corte efetiva que
esta em torno de 0,5 eV, para uma espessura de cadmio de 0,5 mm. Quando o

cadmio possui pouca espessura, a transmissao dos néutrons térmicos é significativa.
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Na literatura®®! é apresentada uma tabela dos valores tipicos da energia efetiva do

corte de cadmio para varias geometrias.

Para a determinagdo da fracdo de néutrons com energia intermediaria r
utiliza-se o Método da Diferenca de Cadmio'®?. O método consiste em irradiar dois
detectores idénticos, um envolvido em cadmio e outro sem cadmio. A razédo entre a
atividade da folha sem e a atividade da folha com o cadmio dara a razéo de cadmio
definida por:

Re = (2.26)

onde: As = atividade da folha sem cadmio ;
Acq = atividade da folha com cadmio.

Considerando o caso mais simples em que um detector obedece a lei 1/v,
supondo-se que o cadmio seja um filtro perfeito, e que a energia de corte do cadmio
seja maior que a energia de corte da fungdo de jung¢do E. = kT, de modo que a

fungdo de jungao A seja igual a 1, sobre o intervalo de integragéo, tem-se:

-1 y

1 2

Reg =[fvrn2 [ Sav| = A imEc (2.27)
LV ar | kT

onde: f € a fragdo de néutrons epitérmicos na densidade total n.

Nos calculos que avaliam a resposta dos detectores, diferentes condigcbes
devem ser consideradas®®!:
a) Para um filtro perfeito de cadmio, com uma energia de corte Ecqg € um

detector 1/v,

39




T 1 nT
M |—= 0 2.28
\T, " 4E., | Eq (2.28)

b) Para o caso de um filtro perfeito de cadmio e um detector com resposta 1/v

até a energia de corte de Ecq, mas com estrutura de ressonéancia acima de
desta energia,

_ g

Reg {so -4

)4

kT, :|_So (2.29)

TEey

1
onde so & relacionada com s pela expressao™®: g - S(T% )A e

s = fator de Westcott integrado apenas entre pkT e Ecq, que da a corregao

para a densidade de fluxo epitérmica neste intervalo;

4T T
s= —;
nT, o,

c¢) Para o caso do corte do cadmio real onde sua resposta é calculada através

da verdadeira secgéo de choque, obtém-se uma expresséo similar a anterior,

substituindo 4 kT pelo coeficiente ks°"..
ey

No caso real a energia de corte de cadmio E¢q deve ser calculada levando-se
em conta a espessura do cadmio, a dependéncia da sec¢ao de choque do cadmio

com a energia e o angulo de incidéncia dos néutrons (normal ou isotropico).
Westcott!®” calculou teoricamente os valores dessas energias e tabelou um

coeficiente ks que relaciona a razdo de cadmio Rcqy com a fragdo de néutrons

intermediarios r por meio da relagéo:
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