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RESUMO

ESTUDO DE REAGOES FOTONUCLEARES JUNTO AO LIMIAR PARA O Np-237, COM RADIA-
CAO GAMA DE CAPTURA DE NEUTRONS TERMICOS.' |
Luiz Paulo Geraldo

0 estudo da fotodesintegracao do Np~237 foi realizado utilizando
fotons monocromaticos produzidos pela captura de neutrons termicos no rea-
tor IEA-RL. As secgoes de chbque de fotofissao e de fotoneutrons bem como
a distribuigao angular dos fragmentos de fotofissao foram medidas junto ao
limiar, no intervalo de energia de 5-11 MeV.

Al gumas evidencias de estruturas foram observadas, nas seches de
choque de fotofissao, em 8,0 MeV e junto ao limiar de fotohéutron(6,62MeV).
As seches de choque- de fotoneutrons foram obtidas, a partir da secgao de
choque de emissao total de ngutrons, empregando a seguinte relaggo para a
dependgncia do numero medio de neutrons pronéos (Jp),emitidos na fotofis-
sao, com a energia: v (E ) = 0,4027 + 0,2505 E .

A fissionabilidade relativa do Np-237 Q; Np =230l U*238) cal-
culada empregando os dados da literatura para o wE do U—238‘Y;ostrou—se in
dependente da energia de excitacao e igual a 2 52 + 0,31. Analisando os da
dos com o auxilio do modelo da gota 1iquida, determinaram-se a altura (Ef)
e a curvatura (ﬁw) da barreira de fissao simples: Ef =(5,94+0,2 MeV ) e
fw = (0,8 +0,4 MeV).

A competiggo entre emissao de fotoneutrons e fissao (rn/rf),mante—
ve-se constante no intervalo de energia de 6,73 a 10,83 MeV e igual a
(1,28 + 0,15). Este resultado, analisado em termos de modelos teoricos |,
fornece as seguintes temperaturas nucleares para o Np-237: T=0,8440,06 MeV
(modelo de Fujimoto-~Yamaguchi) e T=0,6040,04 MeV (modelo da temperatura nu
clear constante).

No estudo da distribuigﬁo angular dos fragmentos de fotofissao,rea
lizado com fotons de 8,61 MeV, observou-se uma isotropia angular. Esse re
sultado esta de acordo com as previsoes do modelo de canais de fissao. En-
tretanto, em 6,61 MeV, foi possivel observar uma anisotropia angular em
torno de 8%. 0 ajuste polinomial por minimos quadrados da forma a + bsenze,
efetuado a este ultimo resultado, permitiu determinar a relacao b/a entre
os coeficientes da distribuiggo angular. Uma anisotropia de b/a=0,064+0,017
fol observada na fotoabsorgﬁo de dipolo eletrico pelo Np-237, nessa ener-

gia de excitaggo.



ABSTRACT

STUDY OF Np-237 PHOTONUCLEAR REACTIONS NEAR THRESHOLD, INDUCED BY GAMMA~-
RAYS FROM THERMAL NEUTRON CAPTURE.
Luiz Paulo Geraldo

The photodisintegration of Np-237 has been studied using mono-
energetic photons obtained from thermal neutron capture reactions at the
IEA-R1 reactor. The photofission and photoneutron cross sections and the
angular distributionh of photofission fragments were determined at energies
near threshold, in the range 5-11 MeV.

Some evidences for structures were observed at 8.0 MeV and near
the threshold for photoneutrons (6.62 MeV) in the photofission cross sec-
tion curve. The photoneutron cross sections were determined from the total
neutron-emission cross section using the following relation for the energy
dependence of the average number of prompt neutrons emitted per photo-
fission: Gp(EY) = 0.4027 + 0.2505 E,.

The relative fissionability of Np-237 (oY pr—237/dY fU238), cal-
’ N

culated using literature data for uranium-238 OY,f’ showed a behaviour in-
dependent of the excitation energy and the obtained value was 2.52 + 0.31.
Analyzing the data according to the liquid drop model, the height (Ef) and
curvature Chw) of the simple fission barrier were determined:

= (5.9 +0.2 MeV) e hw =(0.8 + 0.4 MeV).

For the competition between photoneutron emission and fission

Eg

(Fn/Ff) a constant value was found (1.28 + 0.15) in the energy range 6.73-
10.83 MeV. From this result the following nuclear temperatures for Np-237
were determined on bases of some models: T=0.84+40.06 MeV (Fujimoto - Yama-
guchi model) and T=0.60+0.04 MeV (constant nuclear temperature model).

An isotropic angular distribution of photofission fragments was
obtained when 8.61 MeV monochromatic photons were used. This result is in
agreement with the fission channel model. Therefore, an anisotropy of about
87 was observed at 6.61 MeV excitation energy. Fitting, by mean square me-
thod, a polynomial equation (a + bsinze) to the experimental results, the
relation b/a between the coefficients of the angular distribution was deter
mined. An anisotropy of b/a=0.0644+0.017 was observed in the Np-237 electric
dipole photoabsorption at this excitation energy.
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CAPITULO I - INTRODUCAO

A fissao nuclear de elementos pesados por absorggo de radiacgao ele
tromagnetica fol prevista por Bohr e Wheeler em 193918. A confirmagao expe
rimental deste efeito deu-se em 1941 quando Haxby e colaboradoresa6, uti-
lizando fotons monocromaticos de 6,1 MeV produzidos na reagao 19F(p,ay)160,

conseguiram detectar os fraguentos de fissao oriundos das reagaes (v:¥) nos
nucleos U-238 e Th-232, Estes éutores chegaram inclusive a estimar as sec

goes de choque do referido processo como send 3,5 e1,7 milibarns (mb),

respectivamente, para os dois nucleos, em\ot1Q\\acordo com as previsoes de
Bohr e Wheeler. Apos este importante acontecinento e com o desenvolvimento
e aperfeigoamento de novas fontes de radiagao,gama, comegaram a surgir di-
versos trabalhos e estudos sobre processos fotonucleares para varios nu-

cleos pesados. Entretanto, a generalizagao do interesse no fenomeno da fis

sao nuclear, particularmente na regiEo de energia limiar, aconteceu 80~
mente em 1967 com o desenvolvimento do modelo da barreira dupla de fissao
por S;rutinsky107’108. Isto & constatado pelo fato que a maloria dos tra-

balhos publicados neste campo ocorreram a partir daquela data, constituin-
do~se hoje huma das mails volumosas partes da bibliografia em Fisica Nu-
clear.

ReagSes fotonucleares junto ao limiar (5-11 MeV) representam um
meio excelente para o estudo da fisica de fissao em energias baixas, espe-
clialmente, por causa do numero restrito de momentos angulares disponiveis
no canal de entrada produzidos, principalmente, pela fotoabsorgao de dipo-
lo (E1) e quadrupolo (E2) eletricos e, ainda, pelos poucos modos de decai-
mento do nucled composto: (v,), (v,f) e (y,n).

Medidas das secgaes de choque para a reagao (y,f), juntamente com
a distribuiggo angular dos fragmentos de fotofissao, permitem deteminar as
contribuicoes relativas dos varios estados ou canais de fissao para dife-
rentes energias de excitaggo. Fotofissao e particularmente util no estudo
da forma da barreira de fissao, em energias abaixo do limiar de emissao de
nEutron, regiao esta que nao pode ser estudada por meio da fissao induzida
por esta particula. Este estudo, complementado com as medidas das secgses
de choque para reacoes (y,n), permite a obtengao de informacoes sobre a ta
xa de abertura dos canais de fissao, simplesmente comparando as probabili-
dades relativas para fotofissao e emissao de fotoneutrons, em funcao da

energia de excitaggo. De uma maneira geral, dados sobre fotofissao, foto -
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neutrons e distribuicao angular dos fragmentos de fissao, obtidos junto ao
limiar, sao importantes na determinagao e interpretagao de parametros fun-
damentados em modelos nucleares e, portanto, representam um aspecto de
real importgncia para a Fisica Basica.

'Adificuldade experimental principal no estudo de processos foto-
nucleares esta nas baixas secgoes de choque envolvidas, da ordem de mili-
barns, e na obtengEo de feixes gama monocromaticos com energlas e intensi-
dades altas. .

Entre as fontes gama utilizadas em experimentos fotonucleares des-
tacamse: r@ﬁigaza_aghégbfdréidEfqaﬁﬁf§n3”e de particulas carregadas,radia
gEo de aniquiiéggo déwpasitrons em voo e, ainda, radiagao produzida por
efeito de "bremsstrahlung" em betatrons, sincrotrons e aceleradores linea-
res. Na tabela I.l73s§o relacionadas as principais fontes de radiagﬁo ga-
ma, juntamente com suas caracteristicas maisyrelevantes ou seja, energias,
resolugoes das linhas e intensidades. As intensidades dos feixes gama obti
das com as diferentes fontes depende, e claro, da potancia das mﬁquinas ou
do reator e neste caso, tambem, das caracteristicas do alvo conversor(nm,y).
Contudo, pode-~se observar na tabela I.1 a ordem de grandeza dos fluxos
obtidos com as diferentes fontes. Ainda quanto a tabela 1.1, pode-se veri-
ficar que as resolugSes dos diversos tipos de fontes gama variam desde al-
guns eV ate, aproximadamente, 500 KeV. Em vista destas grandes diferengas
de resolugSes, e importante enfatizar que comparagaes entre resultados ex-
perimentais obtidos pelas diferentes técnicas, deve ser feita com algumas
reservas, representando apenas uma contribuiggo do ponto de vista qualita-

A maioria dos estudos fotonucleares realizados ate o presente mo-

mento, utilizaram o espectro de "bremsstrahlung" produzido pelo impacto de .

um feixe de™eletrons acelerados contra um alvo. Nestas fontes, apesar da

energia da radiaggo gama poder ser variada continuamente, o espectro para
cada energia tambem & continuo e estende-se ate a energia cinetica do ele-
tron incidente. A falta de um conhecimento preciso do espectro "bremsstrah

lung", torna a analise dos dados experimentais trabalhosa e complexa. Alem

- Lo d
disto, a ma resolugao das linhas gama, mesmo no caso do monocromador de |

"bremsstrahlung'" (100 KeV), nao & suficiente para resolver possiveis estru

turas nas secgaes de choque junto ao limiar. :
A viabilidade do uso de reatores como uma fonte alternativa de ra-

-~ 2 i
diagao gama intensa e discreta, foi apontada por Jarczyk em 19616 . Poste-

riormente, esta tecnica fol implantada em diversos laboratorios onde um

|



TABELA I.1

Comparagao entre as varia fontes de radiagao gama

Fonte E (MeV) AE (KeV) QSx[cmz.sz

19 : .

F(p,ay) 7,12 - 130 105
corrente 1 mA
7 4
Li(p,ay) 17,60 ‘ 12,2 10
corrente 1 mA
Betatron (31 MeV) continua 500 . 10°
"bremsstrahlung" B 19(en.maxima)
Aniquilacao de continua ‘- 500 10°
positrons em voo 19(en.maxima)
Monocromador de continua 100 105
"bremsstrahlung" 19(en.maxima)
Captura de neutrons ~ discreta Alguns eV 104--107
reatores com fluxo 11(en.maxima)

~1013n/cm2.s

reator de pesquisa era disponivel. Desde entao, inumeras aplicagoes e estu
dos foram desenvolvidos com este tipo de fonte gama; um levantamento com—
pleto destes trabalhos pode ser encontrado na referencia (89). Neste tipo
de fonte gama, a largura das linhas sao extremamente estreitas (alguns eV)
e portanto, capazes de excitar individuaiuente niveis nucleares compostos.
Contudo, a escolha de energla e restrita, nao se podendo medir as secgoes

ha

de choque variando continuamente a energia dos raios gama. I

-

Desta forma, pode-se classificar as diversas fontes gama existen -
tes, quanto a resoluggo conseguida, em tres categorias: fontes com resolu-
goes finas, intermediarias e grossas. A escolha de uma ou outra val depén-
der entre outros fatores, do tipo de fenomeno que se pretende observar em
um processo fotonuclear. Neste trabalho, utilizou-se uma fonte gama com re
soluggo fina face ao tipo de medidas que se pretendia realizar e a dispoﬁi
bilidade de um reator no Instituto de Pesquisas Energeticas e Nucleares
(IPEN).

Resultados experimentais sobre as seccoes de choque de fotofissao

e fotoneutrons para nﬁcleos de A par, ao contrario daqueles com A impar,
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gao muitos e englobam praticamente todos os tipos de fontes gama. A justi-
ficativa pelo maior\interesse no estudo de nucleos com(?fgz\\pode ser dada
pelos seguintes fétdres. i) facilidade de obtengao das amostras e 1i) rela
tivamente,pela maior simplicidade de interpretagao e analise dos resulta-
dos emerimntais?ﬁesmo com esta quantidade grande de informagoes, certos
fatos observados experimentalmente para estes nucleos, tais como: estrutu-
raﬂnawseggagrgg*gbqgggASIAEZ junto ap limiar de emissao de fotonEutrons, a
ressonancia gigante em torno de 14 MeV e a variaggo da competiggo I'n/Tf com
a energiade excitagao no intervalo de 6-9 MeV, ainda nao tiveram uma expli
cagao clara e definitiva mostrando que os dados experimentais ainda nao fo
ram suficientes para esclarecer estes fatos.

- No caso dos,pucleos de A impar, a grande ressonancia em torno de
14 MeV nas secgoes de choque de fotofissao e fotoneutrons, em semelhanga
com o caso dos nucleos de A par, € uma das caracteristicas importantes dos
processos fotonucleares para estes nuclideos. Entretanto, a estrutura na
secgao de choque (v,f) junto ao limiar de neutron bem ‘como a variagao da
razao I'n/Tf com a energia de excitagao, sao fenomenos que ainda nao ‘fopgm

observados de maneira conclusiva para estes ‘nucleos. Desta maneira,medidas

destas seches de choque para um nucleo de A impar, junto ao limiar, pode
trazer alguns esclarécimentos sobre estes pontos, priﬁéipalmente quando
realizadas com linhas gama de otima resolucao como no caso do presente tra
balho, ~ oo .
o Pelo levantamento bibliografico efetuado, verifica-se que as sec-
goés de choque para as reagaes (vy,f) e (y,n), e a distribuiggo angular dos
fragmentos de fotofissao para o nucleo Np~237 ainda nao foram estudados
utilizando um arranjo com fonte gama de captura. Os poucos dados existen-
tes sobre estes parametros foram conseguidos com fontes gama do tipo
"bremsstrahlung". Os resultados indicam discrepancias acentuadas entre os
valores apresentados e uma escassez de informacoes experimentais, em diver
sas energias, para as secgaes de choque (y,n) e (y,f). Quanto a distribui-
gao angular dos fragmentos de fotofissao, nenhuma anisotropia angular . foi
observada ate entao para o nucleo de Np-237. Desta forma, e importante que
novos resultados experimentais sejam obtidos, inclusive com as mesmas tec-
nicas e nas mesmas energias, a fim de aprimorar o estudo do fenomeno da
fissao nuclear junto ao limiar, para esse nuclideo. Além disto, em se tra-
balhando com fontes gama de captura novas contribuigEes podem ser adiciona
das tais como: estruturas finas nestas secgoes de choque e informagaes ex-

periméntais em energlas ainda nao exploradas.
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As medidas destes parametros para o nucleo Np-237 foram motivadas,
também, por um pedido da Agéncia Internacional de Energia Atomica ( AIEA )
que mostra interesse, principalmente, nas seches de choque para as rea-~
qaes (y,n) e (y,f). Este interesse advem, como mencionado, da escassez de
dados experimentals na literatura e pelo crescente desenvolvimento dos rea
tores a plutanio, onde o conhecimento preciso destas secgaes de choque e
de_alguma relevancia. Isto pdrgue o Np-237, um niucleo sempre presente nes-
tes tipos de reatores, pode contribuir para o aumento populacional de neu-
trons em consequancia dos processos fotonucleares citados. Por outro lado,
em aplicagoes biomédicas do Pu-238 (marca passos, coragoes artificiais)l e
importante a obtenqgo deste isatopo com a minima contaminagﬁo de Pu-236,ja
que as radiagges gama produzidas na cadela radioativa deste contaminante,
sao inconvenientes aos pacientes. Uma das fontes de formagao de Pu-236
quando da produgao de Pu-238 a partir do Np-237, € a reagao (y,n) neste ul
timo nucleo. Desta forma, no projeto de reatores com a finalidade de produ
zir Pu-238, as secgoes de choque para a reagao 237Np(y,n) devem ser conhe-
cidas com uma certa exatidao, a fim de que se obtenha o Pu-238 com a pure-
za desejada. Estas consideragoes mostram a importancia destas medidas no
campo da FIsica Aplicada.

No que se refere a distribuigso angular dos fragmentos de fotofis-
530, 08 nucleos par-par tambem foram os mais intensivamente estudados. Os
resultados destes estudos indicam uma dependgncia da distribuigao angular
com a energia de excitaggo, fato que concorda plenamente com as hipoteses
de A.Bohrl7no modelo dos canais de fissao. Os nucleos com A par, por apre-
sentarem um spin no estado fundamental Io = 0+, na fotoabsorgao de dipolo
elétrico, formam apenas dois estados compostos: (1,¥1), (1,-1). Isto justi
fica as grandes anisotropia8121nas distribuigSes angulares observadas para
és;es nﬁcleqs*em baixas energias de excitagao, (5-6 MeV),

Para os nucleos com A impar, como no caso das secgaes de choque ,
poucos dados experimentais existem, na literatura, sobre a distribuiggo an
gular dos fragmentos de fotofissao. Isto e, principalmente, uma consequan-
cia da distribuiggo angular isotrapica esperada para estes nﬁcleos, em con
formidade com as previsces do modelo de canais de fissao.

As caracteristicas que distinguem um processo de fissao em um nu-
cleo de A impar sao:

i) a existencia de um spin Io ¥ 0 orientado ao acaso;
ii) disponibilidade de uma quantidade grande de momentos angulares J tal
que (|I-j{¢ J<I+j) e suas projegoes, no eixo de simetria nuclear, K s J.



(I e o momento angular introduzido no nucleo com spin 33

1ii)a densidade maior de canais de fissao proximo ao limiar.p efeito des-
tes fatores faz com que a anisotropia angular seja muito reduzida, de for-
ma que uma distribuigao angular isotropica e esperada para os nucleos impa

res. Os resultados experimentaisg'64’121

,dentro dos erros envolvidos, con-
firmaram estas previsoes. Entretanto, tanto Griffin42como o praprio Bohr17
apontaram que a melhor oportunidade de se detectar uma (@anisotropia angular
em alvos com massa.impar serla para o Pq;gggk Isto porque este nucleo, por

possulr o spin mais baixo possivel Io = 1/2, na fotoabsorggo de dipolo for

mam-se apenas tres estados compostos_degenerados. . (J,i@D:(B/Z,t3/2) , (3/2,

JS——

i1/2) e (1/2,t1/2).‘@stes autores afirmaram ainda que a probabilidade de

anisotroﬁia angular seria tanto malor quanto menor fosse a energia de exci
tacao. Isto realmente foi confirmado, recentemente, por Rabotnov96 e Solda

tov106

, utilizando fotons com energlas no int;rvalo de 5-6 MeV, obtidos em
aceleradores por "bremsstrahlung". Anisotropias angulares de ate 20% foram
observadas, neste intervalo de energia, para o nucleo Pu-239.

Para nucleos impares com spin Io # 1/2, o unico indicio de aniso -
tropia encontrado ate o presente momento, foi para o U-235 (Io = 7/2) em
medidas realizadas por'Ivanovsg, no intervalo de energia de 6-15 MeV. Con-
tudo, estas anisotropias nao foram confirmadas, posteriormente,por Zhuc%%g
utilizando a mesma fonte gama e o mesmo intervalo de energia de excitagao.
A explicagao dada por Zhuchkolzsé que, as anisotroplas observadas anterior
mente para o U-235, podem ser uma consequgncia da grande porcentagem de im
pureza (10% de U-238) presente na amostra empregada por Ivanovsg.

Tearicamente, podem ocorrer anisotropias angulares mensuraveis pa-
ra um nucleo de A impar, se um estado particular com um determinado K for
responsavel pela maior fragao da fissao e a probabilidade deste evento, co
mo foil comentado, sera tanto maior quanto menor for a energia do foton.As-
sim, medidas da distribuiggo angular para o Np-237 na regiao de energia
abaixo do limiar de ngutron, com precisaes, se poss{veis, superiores Eque-
las aprésentadas na literatura, podem mostrar resultados satisfatGrios.Agg
sar do Np-237 possuir um spin Io = 5/2 e formar pela fotoabsorggo de dipo-
lo nove estados compostos degenerados, existem os seguintes pontos favora-
veis nas medidas deste trabalho: o fato de se usar um feixe gama discreto
com resbluggo de alguns eV e de se empregar fotons com energias inferiores
aquelas utilizadas pelos outros autores.

Resumindo, esta tese objetivou, portanto, realizar medidas das sec
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goes de choque (y,n) e (y,f) junto ao limiar para o Np-237, com radiagio‘
gama proveniente da captura de neutrons térmicqs e o estudo da distribui -
950 angular dos fragmentos de fotofissao para o mesmo nuclideo, em ener-
glas abaixo do limiar de neutron.

As consideragoes teoricas sobre os parametros nucleares medidos
sao discutidas no capitulo II. Os topicos abordados nesta discussiao sao: a
fissao nuclear, a competicao I'n/Tf e a distribuigao angular dos fragmentos
de fissao. Os principais modelos nucleares pertinentes a cada caso sao tra
tados de forma sucinta, procurando darenfase sempre aos conceitos teoricos
relevantes para a interpretaggo e discussao dos resultados experimentais,

0 arranjo experimental utilizado neste trabalho e descrito detalha
damente no capitulo II1, juntamente com uma discussao sobre as limitagaes
e vantagens de cada componenté do arranjo. Ainda, neste capftulo, sao mos-
trados os metodos experimentais empregados na~medida da massa da
amostra de Np-237 e na determinacao das caracteristicas e avaliacao do de-
sempenho dos dlversos detectores utilizados no experimento.

No capitulo IV, sao apresentados os resultados experimentais obti-
dos para os parametros nucleares em estudo e sao descritos os procedimen -
tos adotados na analise dos dados.

0. capitulo V se refere a interpretagao, analise e discussao dos
resultados com base nas consideragoes teoricas abordadas no capituloII,deg
tacando-se a determinaggo de outros parametros nucleares, além das secgoes
de choque,

Finalmente, no cap{tulo VI, sao descritas as conclusses obtidas da
analise e discussao dos resultados, ressaltando-se as conttibuigSes deste
trabalho. Sao apresentadas, ainda, as sugestoes para futuros trabalhos a

serem realizados utilizando o mesmo arranjo experimental.

b 'Y



CAPITULO II - TEORIA

1I-1-INTRODUCAO

Com o intuito de analisar, interpretar e discutir os resultados ex
pefimentais obtidos no presente trabalho, neste capitulo sao apresentadas
as consideragaes teoricas pertinentes aos fenomenos em estudo.

Como citado no capitulo I, os objetivos desta tese sao a determina
950 das secgses de choque (y,f) e (y,n) e o estudo da distribuigao angular
dos fragmentos de fptofissao, para o nucleo Np~237. Estes parametros nucle
ares, usualmente, sao estudados dentro dos seguintes tapicos da teoria ge-
ral sobre reagoes nucleares: mecanismo da fissao nuclear, competigao entre
emissao de neutrons e fissao, e distribuiggo angular dos fragmentos de fis
580,

Desta forma, a teoria aqui apresentada se limitou a descrigao su-
cinta dos principais modelos sobre os fenomenos classificados nos topicos
citados acima, incluindo uma analise das consequencias de sua adogﬁo na in
terpretagao dos resultados obtidos experimentalmente e uma discussao das

-~ -~ -
concordancias e discrepancias entre os varios modelos.

11-2-FISSAO NUCLEAR

II-2-1-Generalidades

Fissao nuclear é o processo pelo qual um nucleo se divide em dois
ou, mais raramente, em tres nuclideos mais leves, espontaneamente ou apas
absorver uma partfcula ou radiagao gama. E uma reagao exotérmica e pode
ser acompanhada pela emissao de raios gama, néutrons e outras partfculas.
0 processo e chamado de fissao binaria se apenas dois nucleos ou fragmen-
tos de fissao sao produzidos e de fissao ternaria se tres fragmentos 530
formados. Ainda, se os dois fragmentos da fissao binaria possuirem aproxi-
madamente a mesma massa e carga, a reagao denominar-se-a fissao binaria si
metrica e no caso oposto, fissao binaria assimetrica.

A descoberta da fissao se originou dos experimentos de Fermi34 que

-~ - -
se caracterizavam pela produgao de novas especies radioativas quando ura-
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nio e torlo eram bombardeados com neutrons. Entretanto, foram Hahn e Stras
smannaa em 1939 que identificaram a quebra do nucleo de uranio em produtos.
mais leves. Este fenomeno, foi logo confirmado por Meitner e Frisch85

quenm se deve o nome Fissao, por analogia ao processo da divisao das celu-

las biolagicas. Meitner e Frisch, supondo uma fissao binaria e simétrica

para os nucleos pesados, concluiram que. da repulsao coulombiana entre os

fragmentos, resultaria uma liberagao de energia em torno de 200 MeV. Esta

previsEo foi 1dgo confirmada pelos experimentos de Frisch35, utilizando

uma camara de ionizagao.

A fissao nuclear, desde a sua descoberta em 1939, representa um fe
nomeno de muito interesse no meio cientifico. Embora tenha sido possivel
comprovar, tanto experimentalmente como teoricamente, a liberagao de ener-
gia em torno de 200 MeV na fissao de um ﬁnicQ nucleo de U-238, o entendi-
mento completo do processo ainda pode ser considerado como uma utopia. A
razao disto esta na grande complexidade envolvida nesta transformagao com-
pleta de um sistema com muitos constituintes. Os mais sofisticados modelos

do fenomeno da fissao ainda fazem drasticas simplificagoes, com a finali-
dade de torna-los compreensiveis e acessiveis aos calculos. '

A teorla da fissao ainda e um t5pico da Fisica Nuclear que nao fol
unificado. Um grande numero de estudos sobre os varios aspectos da fissao
pode ser encontrado nas referencias 33,54,115,119,120. Além destas, as pu-
blicagoes de diversas conferencias e simposios internacionais(55,58,111 e
112) podem dar uma visao geral dos desenvolvimentos recentes efetuados no
estudo deste fenomeno.

No estudo da estrutura do nﬁcleo, durante o processo da fissao, de
senvolveram-se varios modelos que foram surgindo na medida em que apare--
ciam novos fenomenos, os quais nao encontravam explicagao nos modelos ante
riores. Para Facilitar o entendimento dos resultados experimentais obtidos
neste trabalho, serao abordados a seguir, de uma forma sucinta, os princi-

pais modelos desenvolvidos ate o presente momento.

I11-2-2~-Modelo da Gota quuida

0 primeiro modelo que surgiu para descrever teoricamente o mecanis
mo da fissao foil o modelo da gota lfquida (LDM-Liquid Drop Model), introdu
zido por Bohr e Wheeler em 193918. Este modelo, apesar de sua simplicidade,

explica muito bem grande parte dos dados experimentais ate entao existen-
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tes.

0 LDM descreve o nucleo como uma gota esférica, com uma’distribui—‘
¢ao uniforme de carga. A explicagao da fissdo segundo este modelo, baseia-
se na ideia que quando se adiciona energia a gota esta pode atingir um mo-
do de vibragao ne qual o nucleo (gota) se alonga. Durante a elongacao, a
area superficial total cresce enquanto o volume permanece aproximadamente
constante. Portanto, a energia'volumétricavnSO muda apreciavelmente enquan
to a energia superficial aumenta. Ainda, durante a elongagao a distancia

entre as cargas aumenta, diminuindo assim a energia coulombiana do sistema.

Quando a deformagao e pequena, o aumento na energia superficial e maior
que a diminuigao na energia coulombiana. Consequentemente, ha um aumento
na energia potencial total do sistema. Contudo, existe um limite para este
aumento visto que, com o crescimento da elongagao a gota pode tomar a for
ma de um "haltere', separando-se em duas metades e nesta condigao, a liga-
¢ao entre as duas partes nao aumenta sensivelmente a area superficial. Por
outro lado, como estas duas partes do "haltere' se movem separadamente, a
energia coulombiana continua a diminuir, diminuindo, portanto, a energia
potencial do sistema. Com uma elongagao adicional, a ligacao eventualmente
se rompe, produzindo dois fragmentos. Em uma forma mais realista, a distﬁg
cla entre as duas partes se torna maior que o alcance das forgas nucleares.
A repulsao coulombiana eletrostatica continua atuando sobre os dois frag-
mentos, de forma que a energia cinetica final pode atingir valores tao al-
tos como 100-200 MeV, dependendo da distribuigao de cargas entre os frag-
mentos.

E interessante descrever o fenomeno de uma maneira mais quantitati
va, O LDM segue, em principio, a mesma fundamentagéo da equagao‘de massa

semi - empirica de Weizsacker:

Y

2/3

B=-aA+4+aA 1/3
v s

z /A a_y lN—zlz/AA onde B (1)

A = numero de neutrons (N) mais numero de protons (Z),
avA = energia volumétrica, proporcional a A (que por sua vez e proporcio-

1/3

nal ao volume nuclear j5 que Ra A7'7)

aSAZ/3 = energia superficial, proporcional a Az/3 (ou a area  superficial
nuclear)
Z /Al/3 = energia coulombiana, proporcional ao quadrado de Z.

IN Z[ /4A = energia de simetria, inversamente proporcional a A (ou vo-

Jume nuclear).
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De acordo com o LDM, o primeiro termo da equagao(l) e dominante e
expressa o fato de que a energia de ligaggo (B) e proporcional ao numero
de nucleons. Na discussao sobre deformagao nuclear, considera-se a conser-
vagao de volume como uma consequencia das propriedades de conservagao da
densidade nuclear. Desta maneira, tanto o primeiro como o quarto termo da
equagao(l) independem da distorgao e nao aparecem no LDM. O segundo termo
leva em conta a redugao na energia de ligagép associada com os nucleons so
bre a superficie nuclear. Este termo e menor para uma esfera; a qualquer
distorggo desta esfera, assocla-se um aumento da energia potencial. Com as
distorgses, a energia coulombiana, representada pelo terceiro termo, tende
a diminuir por causa do aumento na separaggo média entre as cargas.

Portanto, o LD& em sua forma mais simples, descreve as variagSes
da energia potencial, associadas com as distorgSes de forma, em termos das
efeitos de superficie e coulombianos. *

Basicamente, o esforgo que tem sido despendido no entendimento do
processo da fissao, resume-se no estudo detalhado da energia potencial do
nucleo em funggo de alguns parametros que descrevem a forma nuclear. Nesta
versao, considera-se como ponto de partida que a fissao se processa de for
ma a sempre minimizar a energia potencial.

Considere-se inicialmente, as mudangas da energia potencial asso-
ciadas com pequenas distorgges, axialmente simétricas, de uma esfera., Nes-
tas condigaes, o raio nuclear pode ser escrito como uma expansao de Legen-

dre de primeira ordem:
R(8) = Rb{l + asz(cose )} onde (2)

§ = angulo do vetor raio em relagao a uma certa diregao.
a2 = descreve a_quantidade de distorggo quadrupolar, e

Rb = raio da esfera nao distorcida.

%wpondo, agora, estas distorgaes como sendo do tipo esferoidal,as

energlas coulombiana e superfial sao dadas respectivamente por:

o 2 o 2
E . =E_ (1- u2/5 ) 3) e E, = E_ (1+ 2a2/5)(4)
onde Ez e EZ referem-se as energias coulombiana e superficial para uma es-
fera nao distorcida.

A fim de que a gota seja estavel contra pequenas distorgaes, a di-
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nﬁnuiggo da energia coulombiana, AEc = - EZug/S, deve ser menor que o au-
mento da energla superficial, AES = 2E:a§/5. A gota torna-se instavel quan
do IAEC|/AES = 1, ou quando EE/ZE: =1,

De acordo com Bohr e Wheeler 8, define-se x = EZ/ZE: como o paramg
tro de fissionabilidade, de forma que quando:
x < 1, o nucleo e estavel v
x = 1, temse a deformacao critica ou o "ponto de sela"
x > 1, o nucleo e instavel

A energia coulombiana para.um nucleo esferico, segundo a eletrosqé

tica, € dada por:

Eq =-§—$§212 " (5)
[o}

A energia superficial da gota esfériéa e definida como o produto

da area desta esfera pela tensao superficial , ou seja:
o 2
E éanT , (6)

Para o caso onde se tem a deformagao critica ( EZ = ZEZ ) obtem-se,
combinando as equagSes (5) e (6),:

( 22/8) = ( 1401rr2'r ) /32 e

critico

21

Burnet”” em 1964, determinou ( ZZ/A ) como sendo 48,4i0,5 .

critico
Desta forma, o parﬁmetro de fissionabilidade, x, fica agora representado

por:
x= (22 ) / (~48,4A ) | (8)

Deste calculo simples do LDM, considerando apenas pequenas distor-
gSes axialnente simétricas, pode-se concluir: se ( ZZ/A ) for menor que
48,4, o nucleo nao atinge a deformagao critica ou o "ponto de sela" sem an
tes absorver energia e portanto, é estavel contra a fissao espontﬁnea. Se
um nucleo possuir ( ZZ/A ) igual a 48,4 entao, pode ocorrer a deformagio
critica e consequentemente a fissao espontﬁnea. Para ( 22/A ) msior ~ que
48,4, implicando em valores de Z superiores a aproximadamente 120, o LDM
nao preve barreira de fissao. Nestas condigoes, espera-se que estes nu-

cleos se fissionem em um tempo comparﬁvel ao periodo de vibragio nuclear.
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A fim de que se tenha uma descricao mais realista das distorgoes,
tao grandes como as encontradas no topo da barreira de fissao ou no "ponto
de sela", deve-se incluir na equagao(2) polinomios de ordem superior.E con
veniente portanto, descrever a forma da gota por meio de uma expansao em

polinsmios de Legendre da forma:

= ]_-l-‘f a = = a
R(Q) Ro{ n'=2¢JznPn(cos 8 )} onde os parametros ay = @ 0 sao (9
devidos as condigoes de volume constante e de repouso do centro de massa.
Os coeficientes @, e a, representam uma boa forma de parametriza-
cao da deformagao nuclear segundo Bohr e Wheelerls.'A energia de deforma-
950 do nﬁcleo, calculada por estes autores considerando termos ate quarta

-
ordem em a,, € expressa por:

A2

2/3

2 2 3 4 2 4,
AE = lmro'tA {2u2/5 + 116a2/105 + 101a2/35 + 2(1:2014/35 + al’} -

3(Ze)2/5roA } (10)

1/3,a3/5 + 6403/105 + 58a7/35 + Buda, /35 + Sa’ /27

A energia de deformagao, dada pela equagao(10), pode ser colocada
em um grafico de superffcies equipotenciais em funggo de ey Xa, . Um tal g:é
fico associado a uma distorgao arbitraria e mostrado na figura II.1 . Neg
ta figura, observa-se um pogo na origem correspondente a energia potencial
minima de deformaggo e um maximo nas superficies equipotenciais, referente

ao "ponto de sela", Os parametros de deformagao associados a este "

ponto
de sela", definem a forma critica da gota, e a energia potencial necessa-
ria para esta deformagao e denominada energia critica ou limiar para a fis
sEo(Ef).

A figura II.2 representa a linha tracejada da figura II.l e corres
ponde portanto, a variagao da energia potencial em fungao da deformagao
3(02'°4)' Esta curva, usualmente conhecida como barreira de fissao, cons-
titui-se numa das caracteristicas mais importantes do fenomeno da fissao.A
altura desta barreira(Ef) bem como o “"ponto de sela" estao assinalados na
mesma figura.

Para que o nucleo se fissione, & necessario que a barreira de fis-
sao seja ultrapassada. Como esta barreira € normalmente de algunsWeV,a fis
sao eSpontgnea e muito rara, exceto nos casos dos elementos muito pesados.

0 método de acelerar ou induzir o processo da fissao é adicionar

energia ao sistema. Isto pode ser feito de varias maneiras tais como: rea-



Fig.II.1 - Superficies Equipotenciais de Deformaggo, em fungao de B(a

*

2°%4)

EN, POT.

PONTO DE SELA

\ B (ot oy)

Fig.II1.2 - Energia Potencial de Deformag?m Segundo o Modelo da Gota Liquida
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gaes com ngutrons, ralos gama etc. Em qualquer aituagao, a fissao pode ser
simbolizada por uma particula no fundo do pogo de potencial que, ao rece-
ber um impulso, executa um movimento complicado em torno da posigao de
equilibrio(figura II1.1)., Eventualmente, a particula pode passar pelo "pon-
to de sela" ocorrendo entao a fissao. Entretanto, mesmo na ausencia de ex-
citagao externa, quanticamente a particula pode atravessar (efeito tumel)
| a barreira e consequentemente ocasionar a fissao espontﬁnea. Obviamente, a
probabilidade para fissdao neste caso € muito menor que aquela para a fis-
sao induzida.
Aleém da altura Ef, outra propriedade da barreira de interesse no
estudo da fissao, e a sua curvatura no "ponto de sela", A curvatura & im-
portante para o conhécimento das propriedades de transmissao e reflexao da
barreira que por sua vez, determinam a taxa pela qual esta e vencida em
fungao da emergia de excitagao. A curvatura da barreira e definida em ter-
mos de unidades de energia como his (MeV)., O modulo de hw determina entgo,a

facilidade com que um nucleo, possuindo uma energia menor que E penetre

f,

a barreira e um nﬁcleo, com energlia maior que E_, seja refletido pela mes-

ma. Valores pequenos‘de‘hw‘correspondem a barreiras relativamente largas,
com penetrabilidades pequenas enquanto, os valores grandes, representam bar
reiras estreitas com penetrabilidades grandes. Analises de resultados expe-
rimentais sobre secgoes de choque de fissao podem fornecer informagoes so-
bre a curvatura da barreira.

Outra propriedade importante da barreira é a sua transmissao ou pe-
netrabilidade. Em 1953, Hill e Wheeler48 calcularam a transmissao para uma
barreira de fissEo, da forma prevista pelo LDM, em fungio da energia de ex-
citagao. Considerando a barreira como sendo descrita por uma parabola sim-

ples invertida, de altura E_ e curvatura hub Hill e Wheeler chegaram a se-

f
guinte expressgo:

T,(8) ={ 1+ exp(2n(E, - E)/hw) 371 (11)

Na figura I11.3 e mostrado o comportamento da transmissao de barrei
ra, dada pela equagao(1l1l), em fungao da energia de excitagao., Como pode-se
ver, a funggo Tf(E) cresce répida e suavemente com a energila, nao apresen-
tando qualquer sinal de possiveis ressonancias. Observa-se ainda que quan-
do E = Ef a probabilidade para atravessar a barreira e 0,5 e para uma ener
gia de excitagao, aproximadamente 0,5 MeV acima de Ef, esta probabilidade

atinge o seu valor maximo, um.
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Fig.II.3 - Trangmissao de Barreira de Fissao de Acordo com o Modelo da Go-
ta Liquida.

&

Apesar do LDM explicar relativamente bem um grande numero de feno-
menos nucleares, comegaram a surglr resultados experimentals que nao se
ajustavam ao modelo. Em 1962{»2@»SEEPQN$QYié§iC°95: fazendo experimentos
com fons pesados, descoE;I;#um isomero do Am-242 que decaia preferencial-
mente por fissSo espontanea, com uma meia vida da ordem de milisegundos.Es
te resultado estava em completo desacordo com a meia vida usual para a fis
sao espontanea.do nucleo Am-242 que é cerca de 1012 anos. Esta fol uma des
coberta surpreendente e varias especulagaes teoricas surgirém com o objeti
vo de explicar o grande aumento na probabllidade de fissao. A fissao espon
tanea, segundo o LDM, & essencialmente uma consequéncia do "efeito tumel "
quantico atraves de uma barreira potencial simples e desta forma, a meia
vida muito curta observada (~14 ms), nao pode ser explicada por este mode-
lo. O grupo sovietico sugeriu que a espécie encontrada devid ser um estado
isomeérico, nao precisando assim penetrar toda a barreira de fissao.

Em 1968, Migneco e Theobald87 fazendo medidas, com alta resoluggo,
para as seches de choque de fissao induzida por nautrons, conseguiram no-

vos resultados experimentais ing;gl}géyg;g pelo LDM. Estes pesquisadores,
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trabalhando em energias de excitagao abaixo da barreira de fissao, observa
ram grupos bem definidos de estruturas nestas secgaes de choque para o
Pu-240. Novamente, de acordo com o LDM, nesta regliao de energia, a fissao
80 ocorre quﬁnticamente, por efeito tunel. Em termos da barreira simples
de fissao isto significa que as secgoes de choque para o referido processo
seriam consideravelmente pequenas e ainda, teriam um comportamento suave e
crescente com a energia. Portanto, em pleno desacordo com os resultados ex
perimentais observados.

Entre outros, os fatos experimentais discutidos acima indicavam
claramente que algo essencial estava faltando na teoria da gota liquida Pa
ra o fenomeno da fissao. Reconheceu-se logo que o LDM era suficiente ape-
nas para fornecer um\conportauento medio e suave para a energia potencial
nuclear. Entretanto, reconhecia-se também que, a inclusao dos efeitos de
particula sfmples, nesta energia potencial de deformagao deveria, pelo me-

nos, ajudar a entender as discrepancias observadas.

~

JI-2-3~-Modelo da Barreira Dupla de Fissao

0 modelo de partfcula simples ou modelo de camadas que supoe o nu-
cleo como sendo esférico, conseguiu explicar com razoavel sucesso um gran-
de numero de propriedades da estrutura nuclear. Entretanto, sabe-se que os
nucleos cujas distxibuigSes de niveis estao afastadas das camadas fechadas,
exibem um espectro rotacional e sao permanentemente deformados. Estendendo
se o modelo de partIcula simples para o caso de potenciais nao esfericos ,
em principio, seria possivel determinar algumas propriedades dos nucleos
deformados. EEta foi a ideia basica que deu origem ao hoje conhecido como

modelo de Nilssongz, de grande utilidade na elaboraggo de um outro modelo,

107,108 ou da barreira dupla de fissao.

o de Strutinsky
No modelo de Nilsson, considera-se os nﬁcleops como sendo particu-
las independentes, movendo-se num potencial nuclear deformado com simetria
axial. O potencial escolhido fol um oscilador harmonico deformado que in-
cluia termos proporcilonais ao acoplamento spin—srbita (T.;) e ao quadrado
do momento angular orbital (12). 0 termo I.g leva em conta o acoplamento
forte dos nucleons enquanto o 12 corrige a tendencia do potencial oscila-
dor harmonico subestimar a energia de 1iga§§o das particulas com grandes
valores de 1. Os coeficientes dos termos ise 12 sao escolhidos de forma

- - -
a reproduzir a ordem experimental dos niveis para os nucleos esfericos e
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deformados em seus respectivos estados fundamentais.

Com esta descrigao, as previsoces quanto ao valor do momento de qua
drupolo em nucleos deformados sao muito boas. Contudo, a caracteristica
mais importante do modelo de Nilsson é a previsao de camadas em deforma-
gaes pequenas, caracteristica esta que tende a desaparecer com o aumento
da deformagao nuclear. , .

Em 1969, Nilsson e colaboradores91 calcularam a energia de deforma
¢ao de acordo com a descrigao efetuada anteriormente. O resultado dos cal-
culos, apesar de mostrar um crescimento continuo desta energia com a defor
magZo nuclear, indica valores surpreendentemente altos para as energias em
grandes deformagoes.

Pelo fato do ‘modelo de particula simples prever energias de defor-
magoes razoaveis ( ~7 MeV )91 em grandes deformagaes, tornou-se importante
entao, encontrar uma forma para incorporar n&é calculos de barreiras de

107,108 propos um método onde a

fissao os efeitos de camadas. Strutinsky
densidade de camadas dos nucleons e outros efeitos quanticos foram conside
rados como um pequeno desvio da distribuiggo uniforme do LDM. Este desvio
e entao tratado como uma corregio na energia potencial do LDM, cujos ter-
mos dominantes sao os efeitos coulombianos e os de superficie, A dependen~
cia da forga de emparelhamento com a deformagao também pode ser tratada co
'mo uma corregao em uma forma analoga.
A energia potencial total fica agora representada pela soma da
energia do LDM (Eldu) com as corregoes de camadas (6U) e de emparelhamento

(6P):

E = Eldm +p§n(6U + &P) onde E1dm e dada pela equacgao(10) . (12)

0s simbolos p & n na somatoria indicam que as correqSes para neutrons e
protons sao calculadas separadamente.

A correcao de camadas (8U), conforme os calculos de Strutinsky,os-
cila tanto com o numero de particulas como com a deformaggo. Isto por cau-
sa da variaggo da densidade de niveis com a deformagzo nuclear. As oscila-
goes em 8U exprimem as mudangas periodicas das densidades de niveis de ca-
madas na energla de Fermi (Aﬁhwo). Desde que protons e neutrons preenchem
‘as camadas independentemente entao, a corregao de camadas total se consti-
itui da soma das corrggaes calculadas individualmente para estas particulas.

A corregao de emparelhamento (§P) surge das interagoes de curto al

- - 108
cance entre pares de nucleons correlacionados. De acordo com os calculos ,,
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observa-se que 8P apresenta também um comportamento oscilatorio com a de- -

formagzo, contudo defasado em relagao a 8U. A razao disto éwgggmgwwggg;gia

de emparelhamento também & determinada pela densidade de_estados proxims
a superficie de Fermi. No caso de &P entretanto, a energia total diminui
quando ha uma densidade alta de niveis uma vez que quanto major a densida-

de de”Eiygigimp§1gnwémgmuﬁmgggwégwnixgis&nasuquaismpanes_dewpﬁglgons podem
‘;ﬁzg;égir entre si, _ -
o Desta maheira, ao ée adicionar as corregoes 86U e &P, a fim de pro-
duzir os efeitos totals de part{cula:simples, ter-se-a um cahcelamento des
tas corregoes voltando, portanto, a situagao inicial do LDM. Contudo, 8U &
malor que 6P e desta forma, o comportamento geral dos efeitos de particula
sfmples fica determinado, basicamente, por &U.

Considerando o potencial nuclar previsto pelo LDM (ffgura I1.2) e
os efeitos de particula simples dados por GU: poder-se-ia entao de acordo

com a equagao (12), soma-los, pelo menos qualitativamente, a fim de se ter

uma ideia da energia potencial total do nicleo (figura II.4). /

Conforme ilustra a figura I1.4, com a soma das contribuigaes para
'a energia potencial nuclear, obtém-se uma barreira de fissao dupla. Este
comportamento foi realmente confirmado pelos calculos de Strutinsky para
diversos actinideos e outros nucleos pesados. ggEEEEEQJ_SﬁgundQWQSte,dee—

(1] pon_

lo, o nucleo para se fissionar deve passar por dois maximos ou dois
tos de sela". O primeiro minimo da curva resultante para a energia poten-
cial oéorre, aproximadamente, na deformagﬁo correspondente ao estado funda
mental nuclear. O segundo minimo aparece em uma deformagao maior, proxima
aquela do "ponto de sela", e & causado pela segunda inversao de 6U.

Uma das consequencias mais importantes desta barreira dupla de fis
sao € a explicaggo, pelo menos qualitativamente, dos resultados experimen-

107, a fissao

tais contraditorios citados anteriormente. Segundo Strutinsky
isomérica pode ser entendida apenas com consideragaes sobre o estado funda
mental do segundo pogo, conhecido como estado isomérico. O.aumento na pro-
babilidade de fissao e atribuido a dois fatos: primeiro, pela diferenga de
energlia entre os estados fundamentais dos dois pogos de potenciais e segun
do, que o isomero para se fissionar precisa atravessar apenas a  barreira
mais externa.

Quanto aos grupos de estruturas observadas nas secg5es de choque
(n,f) do Pu-240, uma explicagao foi sugerida por Lynn7l como sendo causa-

das pela mistura de niveis entre os dois pogos de potenciais.

A estrutura encontrada por Dickey30 em 5,6 MeV, na secgﬁo de cho-



EN. POT.{LDOM}

&v

'20f

EN. POT. TOTAL

DEFORMACAO

Fig.Il.4 - Soma qualitativa da energia potencial do modelo da gota 1iquida

com a correggo de camadas (S8U) de StruEinsky, produzindo a bar-
reira dupla de potencial final em fungao da deformagao.
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que (y,f) para o U-238 fol plenamente reproduzida pelos calculos de Bhan-
dar113, utilizando o modelo da barreira dupla de fissao. Esta ressonancia
de fissao fol associada a um estado vibracional no segundo pogo.

Varios autores6»13,26,93

, recentemente, tem empregado o modelo de
Strutinsky nos calculos das barreiras de fissao para nucleos pesados e
superpesados. Os resultados destes cﬁlculos; aliados Equeles obtidos  por
Back7’8 pela analise de dados experimentais, levam ao seguinte consenso pa
ra os nucleos na regiao dos actinideos: as alturas dos dois picos sao apro
ximadameﬁte iguais, se os nucleos possuem numeros atomicos (Z) em torno de
92, Quando Z aumenta a barreira externa diminui em relaggo a interna e, se
z diminuir; o inverso ocorre. Portanto, o Th-232 deve possuir uma barreira
externa maior que a interna, o U-238 barreiras com alturas aproximadamente
iguais enquanto o Pu-240, deve apresentar una barreira externa menor que a
intemna.

A figura II.5 mostra esquematicamente a barreira de fissao espera-
da para um nucleo do tipo do Np-237, juntamente com os parametros usualmen
te adotados em sua descrigao. Para couparagso é mostrado tambem, em linha

tracejada, a barreira de fissao simples prevista pelo LDM.

POTENCIAL

ERERGIA

Y - N p‘ By oeronwacko

Fig.I1.5 - Barreira de fissao esperada para um nucleo do_tipo do Np-=237. A
linha tracejada representa a barreira de fissao prevista pelo
modelo da gota liquida.
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No caso dos nucleos pesados, as alturas das barreiras (VA e VB)SEO'
tipicamente da ordem de 5-6 MeV, a profundiddde do segundo pogo (VZ) fica.
ao redor de 2-4 MeV enquanto, as curvaturas das barreiras (hw) variam em
torno de 0,5-1 MeV,

M esquema da figura II1.5 também foram assinalados os niveis per-
tencentes ao estado fundamental do nucleo, bem como aqueles existentes no
segundo pogo de potencial, Estes ultimos correspondem aos estados ligados
e sa0 interpretados‘como oscilagaes na coordenada de deformagio B3 estas
oscilagoes sao conhecidas como vibragces B ao longo da direcao da fissao.
Os mais balxos destes estados ligados por sua vez foram interpretados, con
forme discutiu-se anperiormente, como estados isoméricos e responsaveis pe
la fissao isomerica éspontanea de nucleos com o Am-242,

O problema principal para descrever a»consequancia desta barreira
dupla no processo da fissao se baseia no calculo quantitativo da probabili
dade do nucleo penetrar esta forma de barreira (transmissao). Este parame-
tro, como sera visto na préxima secggo, ésti intimamente ligado com a sec-
gEo de choque para o referido proceéso. '

\Q{_ A formulagao de Hill-Wheeler (equagao(ll)) para a penetragao de
uma barreira simples, na forma de uma’parébola invertida, nao e adequada
para este caso. Um calculo detalhado da transmissac utilizando uma barrei-
ra dupla retangular unidimensional foi desenvolvido no Apendice A. Embora
esta idealizagao de potencial esteja longe de apresentar as caracterisqi
cas inerentes a um potencial variando continua e suavemente, dois fatos
neste tipo de calculo merecem destaque: primelro, a equagio de Schrodinger
“para estes potencials retangulares pode ser resolvida exatamente em uma
forma simples e classica. Segundo, este estudo, de uma forma geral, e sufi
ciente para ggstacar as caracteristicas essencials da transmissao atraves
de uma barreira dupla, conforme pode-se ver na figura A.3 db Apandice A.

Para calculos mais elaborados da probabilidade de fissao ( trans-
missao), utilizando a versao da barreira dupla, existem varios metodos al-

6’13’26’93. Estes calculos, de uma maneira geral,

ternativos na literatura
chegam sempre ao resultado esquematizado na figura II.6. A linha tracejada
nesta figura representa a penetrabilidade de barreira esperada pelo LDM.

De acordo com a figura I1.6, picos acentuados podem ser observados
na penetrabilidade da barreira dupla de fissao em certas energias de exci-
taéao sublimiares. Este fenomeno € uma consequencia da existencia de esta-
dos ligados no segundo pogo de potencial como foi discutido na figura IIL.5.
As ressonancias provenientes dos estados mals baixos sao muito estreitas

(~10 eV). Conforme vai-se aproximando do topo deste pogo de potencial, a
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largura dos picos se torna cada vez malor chegando a atingir valores da or
dem de 10 KeV. Para energias de excitagao praximas da altura da barreira,
a transmissao passa a ser uma fungao continua e crescente ate atingir o
seu valor maximo. Como pode-se ver, a concordancia entre as caracteristi-
cas, desta figura e as da figura A.3 do apendice A, parece ser bastante ra
zoavel, , _

Ainda, quanto a figura II.6, observa—-se que as previsoces do LDM
alem de nao indicar -qualquer transmissao ressonante, mostram um crescimen-
to muito mais répido da penetrabilidade com a energila de excita;go. Isto
também esta em desacordo com os resultados experimentais obtidos junto ao
limiar de fissao,

Como foi visto, segundo o LDM (equagao (11)) a energia de excita-

cao ( E ) na qual a transmissao e igual a 0,5, corresponde a altura da

barreiri/Ze fissao simples. Crauer26, calculando a penetrabilidade atraves
de uma barreira dupla, representada por tres parabolas suavemente acopla-
das, observou que essa energia E1/2 e ligeiramente superior que o malor
dos dois picos de potenciais. Disto conclui-se que os calculos do LDM so-
bre alturas de barreiras de fissao sao suficientes para fornecer, pelo me-

nos aproximadamente, a altura do pico maior.

1I-3~-COMPETICAO ENTRE EMISSAO DE NEUTRONS E FISSAO

1I1-3-1-Generalidades

Um grande passo para o entendimento das reagSes nucleares foi dado
por N,Bohr em 1936, com a formulagao do modelo do nucleo composto. Segundo
este modelo, ima reagEo nuclear nao se inicia antes que as duas particulas
reagentes, a e X, estejam dentro do alcance das forgas nucleares. Ainda ,
este processo so termina quando os produtos da reagao estiverem separados
por uma distancia maiar que o alcance destas forgas nucleares. Durante o
tempo de interaggo, forma~-se um sistema composto cujas propriedades deter-
minam o comportamento do sistema durante o transcorrer da reagao nuclear.

De acordo com o modelo de N.Bohr, a reagao nuclear e dividida em
duas etapas: a) a formagao do sistema composto C e b) a desintegragao de C
nos produtos da reagao. Estas etapas podem ser tfatadas como processos in-
dependentes no sentido em que o modo de desintegracao de C depende somente

da sua energia, momento angular e paridade, mas nao da forma espec{fica co
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wo foi formado. Estas hipoteses se basearam na ideia do nucleo como sendo
constituido por um sistema de particulas que interagem fortemente por meio
de forgas de curto alcance. Quando a particula incidente, a, estiver den-
tro do alcance destas forgas, sua energia e rapidamente distribuida entre
todos os constituintes do nucleo, antes que qualquer desintegragao possa
ocorrer. Nestas condigges, a, perde sua identlidade e o estado do sistema
composto entao, passa a independer do caminho pelo qual foi formado. Um es
tudo detalhado das condigoes de validades e limitagoes destas hipoteses de
N.Bohr pode ser visto na referencia (16).

Seguindo as hipateses de N.Bohr, escreve-se a secggo de choque pa-

ra a reagao nuclear X(a,b)Y na seguinte forma:

og(a,b) = oc(a)P (b) onde (13)
c .

oc(a) é a secgao de choque para a formagao de C e

Pc(b) ¢ a probabilidade de C decair emitindo uma particula b.

A largura total do estado C, com uma energia de excitagao Ec’ e de

finida como:

rE) =haE) =h/t(E)  onde (14)
c c c

A(EC) e a constante de desintegracao de C e

T1(E) & a vida média de C.

0 parametro F(EC) por ser dado em unidades de energia, é normalmen

te denominado largura de nivel. Como C pode decair por varios canals,entao

T(Ec) € expresso por uma somatoria de larguras de niveis parciais referin-
do-se a cada canal especifico:

= 15
ME) =3 T (E) (15)

Com isto, a probabilidade Pc(b) passa a ser representada, em termos de lar

gura de n{veis, pela relagao:
Pc(b) = Pb/F (16)

e a equa§50(13),vem sua forma mais geral, e dada por:
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°1(Ec) = cC(EC)Fi(EC)/r(EC) (17)

Quando o nucleo composto formado for de um elemento pesado (Z290),
existem muitos canais de saida, tals como: fissao, emissao de radiagao ga-
ma, emissao de part{culas n,p etc. A probabilidade de ocorrencia para ca-
da um destes processos e determinada pelos valores relativos de suas res-

ectivas larguras: T r r T' etc.
P g .Y» a’ P

f’

Se um nﬁcled‘pesado é excitado por radiagao elettromagnética, com
energla superior ao limlar de fissao e de emissao de particulas, os canais
de saida predominantes égo fissao e emissao de neutrons. Isto porque, nes-
ta regiao de energia, a probabilidade de emissao gama e desprezivel frente
a fotofissao; por ouﬁro lado, a emissao de particulas carregadas predomi-
nante no caso de nucleos leves (Ag40), e eni?ida pela barreira coulombiana.
Desta maneira, no intervalo de energia 5-11 MeV, os modos mais importantes
de decaimento do nicleo composto sao fotofissao e emissao de um neutron.Pa
ra energlas superiores a 11 MeV, a situagao se torna mais complexa devido
a ocorrencia também das reagSes (v,2n), (y,nf) etc. Em energias inferiores
a 5 MeV, nas quails nao ha emissao de nautrons, o espalhamento gama fica
mais significativo, competindo acentuadamente com a fotofissao.

A fotofissao e os principals modelos desenvolvidos para a descri-
gao deste fenomeno foram abordados na secgao anterior.

A emissao de fotoneutron e classificada como um dos tipos de efei
to fotonuclear. Este efeito e descrito da seguinte forma: quando um nucleo
absorve um foton com energia superior que aquela necessaria para a separa-
gEo de um dos constituintes deste nucleo, podem ocorrer os processos deno-
minados de fotoemissao: (y,p), (y,n) ou (y,a). No caso dos nucleos leves
ou intermediarios, € normal utilizar o modelo do nucleo composto para ex-
plicar este f;hameno. Entretanto, no caso dos nucleos pesados, os niveis
de energia do nucleo composto sao relativamente pouco espagados e se a
energia de excitacao for suficientemente alta, niveis superpostos serao ex
citados. Nestas condigoes, o numero de niveis excitados e muito grande pa-
ra qué possam ser analisados isoladamente, exigindo, deste modo, metodos
estatisticos para estudar o fenomeno. Contudo, e de se salientar que o na-
mero de particulas, mesmo nos nucleos mais pesados, e muito inferior que
aquele necessario para a utilizacao de conceitos estatisticos. Desta forma,
a teoria estatistica pode descrever o processo de uma maneira apenas apro-
ximada,

Seguindo o modelo estatistico, Blatt e Weisskopf16 calcularam a
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distribuigao em energia das particulas emitidas pelo efeito fotonuclear, e
com o auxilio da termodinamica, propuzeram a chamada teoria da evaporagao.
De acordo com os calculos de Blatt e Weisskopf, a intensidade relativa dos

fotoneutrons emitidos com energia €. e dada por:
I(en) ~ e“exp{-en/T} , (18)

sendo T determinado pela seguinte relaggo:

1/T(E-Sn) = {d(logp(e)/dé)}ecE_Sn onde (19)
p(e) = densidade de niveis do nucleo residual,
E = energia de excitaggo,

~ Lol
Sn = energia de separagao do neutron.

0 parametro T tem dimensao de energia e & interpretado como uma
temperatura nuclear com o seguinte argumento: supondo que log p(e) seja, a
menos da constante de Boltzmann k, a entropia do nucleo residual na regiao
de energia de, entao a equagao(l9) passa a ser a conhecida relagao da ter-
modinamica entre entropia e temperatura. A omlssao da constante de Boltz-
mann k no log p(e), faz com que T(E—Sn) seja k vezes a temperatura conven-
cional e portanto, tenha dimensao de energia.

0 conceito de temperatura aplicado as reagges nucleares pode  ser
entendido da seguinte forma: a particula incidente, a, e absorvida pelo al

vo formando um nucleo composto altamente excitado. Considere a energia de

excitaggo como sendo eneérgia calorifica, proveniente do impacto de "a¥ so-
bre o alvo. 0 aquecimento do nucleo composto provoca a evaporagao de neu-
trons ou outras-particulas e a distribuigao em energia dos neutrons emiti-
dos, de acordo com a equag50(18), e do tipo maxwelliana.

Portanto na equagao(18), o parametro T éorresponde a temperatura
do nucleo residual rélativa a energia residual maxima de excitagao (E~Sn),
ou seja, T e a temperatura do nucleo apas a emissao do neutron.

0 processo da fissao € um fenomeno coletivo que requer uma quanti-
dade de energia, na forma de energia potencial de defonmaggo, suficlente
para ocasionar a divisao de um nucleo. A evaporagao de um neutron do nu-
cleo composto e, por outro lado, um processo onde uma tnica particula esta

envolvida. Portanto, este fenomeno para que possa ocorrer, precisa de uma

quantidade de energia ao menos igual a energia de ligagao do neutron, con-
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centrada em uma particula da superffcie. Desta forma, o estudo da competi-
ggo entre emissao de neutron e fissao para um nucleo pesado pode fornecer
informagaes interessantes sobre a consistencia dos dois modelos.

Como foi visto, a fotoabsorggo por um nucleo pesado como o Np-237,
leva aos seguintes modos de decaimento: fissao, emissao de neutrons e emis
sao de radiagao gama, com possibilidades de competigao entre eles. Sendo

assim, a secggo de choque total GJC(Y)) pode ser escrita na forma:

-

UC(Y) =g . (20)

+ (o + 0 +...) + (o +
vt Oy )+ (

s Y,2n v,£ 7 %y ,nf * %, onf ool

As secgoes de choque para fotofissao (OY F) e fotoneutrons (oY N)
’ ’

sao escritas segundoVHydeS3, como:

o = g + e (21)

F " % T % ne T Oy ong oo

o =0 + 2 + vo + (1+v )oY + (2 +4+v)o (22)

+..- +..
Y,N Y,n %y,2n Y,f ,nf Y,2nf

Para fotons com energias junto ao limiar (5-11 MeV) as tres equa-

coes anteriores ficam resumidas a:

= + 0 23
OC(Y) UY n v, £ (23)

= 0 e (24)
oy, F Y,f

= v 25
OY ,N OY I + UGY 9f ( )

Isto porque, neste intervalo de energia, ocorrem somente a fissao simples

e a emissao déhapenas um néutron, enquanto o espalhamento gama (GY ?) pode

]
ser considerado como sendo desprezivel.

Pelas equacoes (23) e (17) obtemse:

o, £ = oc(y)Ff/(Ff + Fn) e portanto (26)
?

= (27
rn/rf OY.U/OY,f )
eu seja, a conpetigao entre a emissao de neutron e a fissao nada mais e

que a razao entre as respectivas seccoes de choque experimentais.
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1I-3-2-Dependencia da Competigao I‘n/I‘f com a Energia de Excitagao

Segundo os calculos de Blatt e Weisskopfls, baseados no modelo estatis-
co, para o decaimento por emissao de apenas um ngutron, a largura de nivel

(Fn) ¢ dada por:

—
it

( D/2n )Tn onde (28)

-

coeficiente de transmissao de barreira para o neutron e

L]

espagamento de niveis com determinado spin e paridade do nacleo com-

posto.

Quando mais que um estado final pode ser alcangado, torna-se neces
sario utilizar na equagao(28), ao invez de apenas um T, a somatoria sobre
os diversos coeficientes de transmissao que levam aos varios estados fi-

nais, ou seja:
Iy = ( D/2n ) ZT% (29)

A expressao(29) so e valida em encrgias baixas onde ocorrem apenas
emissao de ondas s(£=0). Para energias mais elevadas, existe a contribui-
950 de outras ondas parcialis de forma que a somatoria sobre os niveis fi -
nais deve ser estendida a fim de incluir os diversos momentos angulares
possiveis ou seja E(ZQ + 1)TR. Esta somatoria em "2", em altas energias de
excitagao, pode ser substituida por uma integral f(22 + 1)Tg dR. Supondo
gue T¢ vale um para o momento angular maximo (Zm) que © neutron emitido po

de ter e zero para 2>2m entao:

%
I ’c‘)‘ (2 + 1)Te dg = ern = (Rp/h)z = (ZmRZE)/h2

No calculo anterior, supas—se a emlssao de um ngutron, com energia
¢ € massa m, de uma superffcie nuclear com raio R=roAl/3, em uma diregao
tangente 3 esta superficie. A somatoria sobre os estados finais pode  ser
substituida115 por uma integral sobre os niveis de energia do nacleo resi-
dual, p(E—Bn—e). Fazendo as devidas substituigoes e levando em conta a de-
generescancia de spin intrinsica do neutron (g), a equag50(29) fica:

2wR2 E—Bn
r_ = ( D/2n )(—-‘?ﬂ) s, Tep(E-B ) de (30)
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onde, Bn = energia limiar do neutron e E = energia de excitaggo.

A largura de nivel para fissao (Ff), de acordo com os calculos es-

tatisticos de Bohr e WheelerlB, e dada por:

Ff = ( D/2n )ZTf ' (31)

Como antes, pode-se substitulr a somatoria sobre os coeficientes
de transmissao de barreira (Tf), por uma integral sobre os niveis de ener

gia no "ponto de sela". Assim, a equagao(3l) se transforma em:

E-E_ .
Pf = (D/2n ) S f p(E—Ef—K) dK onde (32)
' (o]
Ef = energia limiar da fissao e
K = energia cinética na coordenada de fissao.

Relacionando as equagoes (30) e (32), obtem-se para a competigao

Fn/Ff, a seguinte expressao:

2mr A1/3 IE—Bn (E-B _-€) de
T /r.) = 08 o P n (33)
n f _hz E~E

f
fo p(E Ef K) dK

Conhecendo a forma funcional da densidade de niveis, em principio,
e possivel integrar a equag50(33) a fim de se obter uma expressao teorica

para a competigao Fn/Ff.

1I-3-3-Expressoes teoricas para a razao I‘n/I‘f

Nos calculos das fungoes densidades de niveis, adotaram-se certos
modelos nucleares e, desta forma, associou-se a cada uma destas fungoes o
modelo que lhe deuvorigem.

Os principais modelos de densidade de niveis sao:
a) do Gas de Fermi,
b) da Gota Liquida,
c) de Fujimoto-Yamaguchi e
d) da Temperatura Nuclear Constante.

Nesta discussao, serao apenas apresentadas as fungSes densidade de
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niveis segundo cada modelo e os resultados dos calculos para a competigao
Fn/Ff. 0 calculo detalhado desta razao Fn/Pf, para cada fungao densidade

de niveis, pode ser encontrado na referencia (74).

II—3—3-—1—I‘n/I‘f Segundo o Modelo do Gas de Fermi

A densidade de 2;veis calculada com © auxilio do modelo do gas de
Mo Vo ef to Ly enih o ?‘i“’ VL e
Fermi € dada por 115 -5 , v

p(E) = C exp{2(aE)

1/2} onde (34)

C=e um constante,
a= parametro densidade de niveis e

E = energia de excitagao.

Substituindo esta densidade de niveis na expressao(33), obtem-se

- ~ 115
apos algumas aproximacgoes :

2/3
s 4 A" a (E-B ) exp{2an1/2(E-Bn)

n f 1/2
K a [2a (E-E)[ "“-1

1/2
1/2_ Zafl/z(E-Ef)}onde (35)

Ko =‘h2/(2mr§) < 10 MeV; ag e a correspondem aos parametros densidade de
demniveis para o "ponto de sela " da fissao e para o nucleo residual apos

~ "~
a emissao do neutron.

Ao fazer-se uso da equagao(35), recomenda—sella o emprego dos 1li-

miares efetivos-para E_ e Bn' Estes limiares diferem dos reais por causa

da dependéncia da densfdade de niveis com o caracter par-impar do nucleo

a ser estudado. Devido a energia de emparelhamento e outros efeitos quﬁn-
ticos, os nucleos par-par apresentam uma "lacuna' (gap) entre o estado
fundamental e o primeiro estado excitado. Esta 'lacuna" diminui acentuada
mente para os nucleos impar-par e praticamente desaparece no caso dos
impar-impar. Neste ultimo caso, supoe-se que a densidade de niveis aumen
ta mais ou menos uniformemente a partir do estado fundamental do nucleo.
Tomando um nucleo de A impar como uma superficie de referénciall4,espera-

se, entao que o nucleo par-par tenha uma energia de excitagao efetiva me—

nor que a real por uma quantidade A enquanto o nucleo impar-impar, aumen-
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tada pela mesma quantidade A. Supondo que este A para o "ponto de sela' se,
ja diferente daquele para a deformagao apropriada para a emissao de neu-

trons entao, a diferenca entre os limiares efetivos fica:
E% - B; = Ef - Bn + Af (ntcleo fissionando par—par ou impar-par)

E% - B; = Ef - B - A (nucleo fissionando par-impar ou impar-impar)
. = N
Por exemplo, no caso do nucleo em estudo o Np-237 que e impar-par,
apos a emissao de um fotoneutrons passa a ser um nucleo impar-impar, nao
necessitando assim de corregao em B ou seja{ B' = B : Entretanto, para a
fissao ele continua 1mpar-par e, comparando com o nucleo residual ] inpar—

Para

impar, o limiar de fissao precisa ser corrigido tal que | E' E_+ A &
J

)

o nucleo Np-238 que e impar-impar, o inverso ocorreria.gifw~;~ff“*tf-;
A necessidade destas corregoes fol comprovada experimentalmente

por Glas;s['l e colaboradores em 1955, Estes autores, com os resultados obti

dos para as massas nucleares de diversos nucleos pesados, construiram su-

perffcies de energia em um gréfico da forma ZxAxE. Com este estudo, obser-

varam que as superficies de energla para os nucleos impar-impar estavam,

em media, 1,44 MeV acima das superficies correspondentes aos nucleos par-

par.
A corregzo mais usualmente empregada para estes limiares e A.=b_=
15,115 p 114 f o
0,7 MeV™™? embora alguns autores ja tenham usado 0,4 MeV™ "', 1,0 MeV 're

ferencia (74) e inclusive corregoes diferentes para os dois casoslla.

Levando em conta estas corregoes, daqui para frente, mesmo no caso

da equaggo(BS), sera utilizada a diferenga (E% - B;) no lugar de (E_. - Bn).

Os calculos teoricosefetuados por Mafra ‘e Vandenboschlls, iom o
auxilio da eqd5950(35), indicam uma variaggo acentuada da razao I‘n/I‘f com
a energia de excitagao, no intervalo de 4-11 MeV. Contudo, para energias
superiores a ~15 MeV, a variaggo se torna mais suave e tende a um valor as

sintotico.

II—3—-3—2—I‘n/I‘f Segundo o Modelo da Gota Liquida

A densidade de niveis deduzida a partir do modelo da gota 1iquida

-
7
e ex¥pressa por

3/7, ,.4/7,

p(E) = Cexp{7/4(a”" H(E ")} (36)



~33~

onde os simbolos possuem o mesmo significado daqueles na equaggo(Sﬁ).

Com esta fungao para a densidade de niveis, as integralis na expres
sao geral(33) so podem ser resolvidas numéricamente74. Entretanto, os cal-
culos desenvolvidos por Mafra74 mostram que a conpetigso I‘n/I‘f segue, apro
ximadamente, o mesmo comportamento daquele obtido com o modelo do gés de

Fermi.

II—3—3-3—I‘n/I‘f Segundo o Modelo de Fujimoto-Yamaguchi

A expressgo teorica da razao Tn/F fornecida pelo modelo de Fuji-

moto-Yamaguchi, se constitui numa versao :implificada daquela deduzida a
partir do modelo do gas de Fermi. .

Fujimoto e Yamaguchi36, empregando a densidade de niveis do modelo
do gas de Fermi e supondo a temperatura nuclear (T) sendo dada por:

/2

T :3,17(E/A)1 , chegaram, apos algumas aproximacoes, na seguinte expres

sao para a competigao Fn/Ff:
A2/3T
= 1 _nt
rn/rf =5 exp{(Ef Bn)/T} 37

Como pode-se ver, a equag50(37) aliada a definigio adotada para a
temperatura nuclear, indicam que a relaggo Fn/Pf, como nos casos anterio-

res, apresenta uma dependéncia com a energia de excitagao. Esta dependéu -

cia contudo, e muito suave e pode-se dizer que, no intervalo de 5-11 MeV,

rn/rf e praticamente constante,

II—3—3—4—Fn/Ff Segundo o Modelo da temperatura Nuclear Constante

i 3
Este modelo fol introduzido por Huizenga e Vandenbosch em 1962 3 s

supondo a temperatura nuclear (T) como sendo constante e considerando a

densidade de niveis expressa por:

o(E) = C exp(E/T) - (38)

~ - 74
Substituindo a equagao(38) na (33) obtem-se, de acordo com Mafra ,
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a seguinte expressao para a razao Fn/P :

£ °
(E-B') (E-B')
2/3 {-1- —_i?ll- + exp( —-—751— )}
r /T, = 2TA (39)
n'f 10 ‘ . (E—E%) '
{-1 + exp( ——)}

T

Para energias de excitaggo superiores a ~9 MeV, a equagao(39) pode

ser simplificada para: IARY
SN /‘% : \ \\\
‘Ae N
2/3 (E! - B") - -
2TA f n
rn/rf 10 GXP{“ T } ‘ (%0)

Esta expressao e praticamente a mesma expresqﬁo(37) de Fujimoto-Yamaguchi,
a menos do fator 2 e mostra uma independgncia com a energia de excitaggo
para a competigao r/re .

Como foi visto, a expressao geral(33) para a relagao I‘n/I‘f foi de-
duzida a partir de hipateses estatisticas do nucleo composto. Desta manei-
ra, uma das grandes limitagaes das expreSSSes teoricas para a razao rn/rf,
obtidas pelos modelos descritos anteriormente, e obviamente a de gerem a-
plicévéis apenas em energias oﬁde os conceitos estatisficos sao adequados.
Isto 50 acontece em energias de excitaggo superiores a aﬁroximadanehte
3 MeV, aos limiares das reagaes (¥,£) e (y,n).

Estudos da competigao I‘n/I‘f em energias pr5ximas aos limlares dos
respectivos processos, pode contribuilr portanto, para esclarecer o tipo de
comportamento seguido pof esta razao com a energia de excitagao, nesta re-

giao.

II-3-4~ Correlagao da Competicao r /T; com Parametros Nucleares

Com o aprimoramento e diversificagao das tecnicas empregadas ,houve
um crescimento acentuado tanto no numero de informagoes experimentais so-
para um certo nuclideo como na quantidade de nucleos pe-
50,114,115 de

estudos sobre a sistematica do comportamento de I‘n/I‘f em funcao de certos

bre a razao I‘n/I‘f

-
sados estudados. Com isto, comegou-se a desenvolver uma serie

pargmetros nucleares, intimamente relacionados com esta razao, tais como:
a 2/a, 2203 e (2p - B,
A n

Vandenbosch e Huizenga em 1958114

, observaram que quando os valo-
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res experiméntais de I‘n/I'f para diversos nucleos pesados sao analisados
graficamente em fungao do numero de massa A, algumas caracteristicas impor
tantes sao salientadas. Os pontos neste gréfico podem ser agrupados, em
termos do numero atomico (Z) do nucleo composto, formando linhas retas
aproximadamente paralelas e crescentes com A, Para uma linha em particular
(ou um certo Z), I'n/l‘f cresce acentuadamente com A. A dependancia desta
razao com Z & grande quando 90<Z<93 diminuindo sensivelmente para nimeros
atamicés superiores a.93.

As observagaes anteriores, aliadas ao fato que I‘n/I'f € uma medida
da taxa de abertura dos canais de fissao, levaram Vandenbosch e Huizenga a
correlacionar a relagao F /F com o pargmetro de fissionabilidade da gota
1iquida z /A. Num grafico P /F p 4 Z /A , os dados experimentals sao razoa-
velmente ajustados por uma reta decrescente, em bom acordo com as previ-
soes do LDM. Entretanto, para Z2/A maior que 37 ocorre uma dispersao acen-
tuada dos pontos, motivando os autores a concluirem que os nucleos com Z
maiores que 94 nao sao tao fissionaveis como o LDM preve.

A correlagao de I‘n/I‘f com o parametro gfi? melhora ligeiramente o
resultado anterior, particularmente na regiEo dés nucleos pesados com z
maior que 94, Embora o pargmetro 24/3 nao esteja associado a qualquer mode
lo teorico, este melhor correlacighamento com F /T £ pode ser atribuido ao

aumento da dependencia com A de 24/3

/A, em relagao az /A. Principalmente,
se os limiares para as reagoes de fissao e emissao de neutrons forem real-
mente importantes para a competicao I‘n/I‘f .

As expressoes teoricas para Fn/Ff, discutidas na secggo precedente,
além dos comentarios do parﬁgrafo anterior, enfatizam a existencia de uma
forte dependencia de I‘n/Ff com a diferenga entre os 1;Tiares para os dois
processos. Estes fatos levaram Vandenbosch e Huizenga a acreditarem que,
talvez, o paramétro mais fundamental para correlacionar os dados experimen
tais para Fn/Pf, seja a diferenca entre os limlares efetivos destes dois
modos de decaimento. Estes valores efetivos, como fol visto na seccao ante
rior, diferem dos reails por causa da dependgncia da densidade de niveis
com o caracter par-impar do nucleo em estudo. No gréfico I‘n/I‘f X (E%_- BA)
apesar dos pontos apresentarem uma dispersgo maior que nos casos anterios=
res, o melhor ajuste continuou sendo uma reta crescente. A dispersao rela-
tivamente malor dos resultados fol justificada pelos autores da = seguinte
forma: Para um determinado valor de (E' - B') ¢ possivel fazer correspon-

2/3

der diferentes valores de A“'~, E de se esperar, portanto que em um grﬁfi—
co deste tipo os pontos nao sejam rigorosamente ajustados por uma tmica e

ta.



1I-4~DISTRIBUICAO ANGULAR DOS FRAGMENTOS DE FISSAQ

I1-4~-1-Generalidades

Na decada de 50, dois outros fatos experimentals importantes foram
observados que nao se enquadravam dentro das previsaes do LDM;

i ) as anisotropias angulares acentuadas encontradas nos experimentos so-
bre distribuigao angular dos fragmentos de fissao; e

ii) as variagaes bruscas notadas experimentalmente nas seches de choque
de fissao em certas energias de excitacao.

Com o intuito de solucionar estas discrepancias, A.Bohr17 introdu~
ziu em 1955, o modelo'de canais de fissao. Este modelo consiste basicamen-
te em um refinamento da teoria de Bohr—Wheelerlgsobre o mecanismo da fis-
sao nuclear. As ideias introduzidas por A.Boﬁr podem ser resumidas na se-
guinte forma: para energias de excitagﬁo praximas do limiar de fissao, o
nucleo na configuragao de "ponto de sela", & termodinamicamente "frio". Is
to porque a maior parte da energia recebida e gasta na forma de energia po
tencial de deformaggo; Assim, espera-se que os estados quanticos disponi-
vels ao nucleo, neste estado de transigao, estejam muito separados. Portan
to, estes estados, denominados por A.Bohr como canais de fissao, podem ser
comparados aos niveis do nucleo normal, praximo ao seu estado fundamental.
Nestas condigaes, cada canal de fissao possui, portanto momento angular e
paridade bem definidos, resultando numa anisotropia na distribuigao angu-
lar dos fragmentos de fissao. A.Bohr chegou mesmo a estimar a anisotropia
W (0% /m(90°)) na distribuicdo angular dos fragmentos de fissao com neu-
trons para o nucleo U-238., As variagoes bruscas nas secgoes de choque de
fissao tambem encontraram uma explicagao neste modelo, como sendo associa-
das a abertura™de novos canais de fissao.

De acordo com Wheelerllg, o esquema de acoplamento de momento angu
lar para um nucleo deformado & mostrado na figura II.7. Neste esquema,o ve
tor J representa o momento angular total do nﬁcleo; a projegao Me a compo
nente de J sobre o eixo fixo no espago que usualmente e definida como sen-
do a direggo do feixe; R representa o momento angular rotacional coletivo;
Kea projecao de J sobre o eixo de simetria nuclear; este parametro € que
caracteriza os canais de fissao de A.Bohr.

Considerando que os fragmentos se separam ao longo do eixo de sime
tria nuclear do nucleo que se fissiona, entao os pargmetros K, J e M defi-

119

nem a distribuigao angular dos fragmentos (Wheeler ~ 7). Desta maneira, o



Fig.II.7 - Esquema de acoplamento de momento angular para um nucleo defor-
mado.

estudo de medidas experimentais sobre distribuigaes angulares,pode dar in-
formagSes sobre as caracteristicas dos niveis na configuragSo de '"ponto de
sela",

Ainda, segundo Wheelerllg, a distribuigao angular dos fragmentos
de fissao e dada pela probabilidade de distribuiggo do eixo de simetria nu

clear com relagao a diregao do feixe incidente e e expressa por:

wi K(e) = {( gg%i_; )ldg K(G)IZ} onde (41)

d% K(6) sao as fungSes de onda rotacionais cuja definiggo, segundo Lamphe-
3

re(68), pode ser vista no Apendice B.

A normalizacao da fungao definida na equagao(4l) € tal que:

8 Wy ((8) sen(6) do = 1 (42)

Cﬁlculos51 efetuados com o auxilio da equagao(4l) indicam que a
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distribuigﬁo angular total dos fragmentos de fotofissao, provenientes da

absorgao gama de dipolo, pode ser descrita por:

2
W(e ) =a + b sen (8) onde (43)
os coeficlentes a e b sao obtidos no ajuste desta curva aos pontos experi-
mentais.

Portanto, a anisotropia angular, definida como W(90°)/W(O°), pode

ser expressa pOI':
W(90%) /W% =b/a + 1 (44)

0 numero de fissoces observado experimentalmente, N(8), por unidade

de Engulo solido, & proporcional a distribuigZo angular ou seja:
N(8) = C W(8) = Ca + Cb sen”(6) onde (45)

o valor da constante C & determido pela condigao de normalizagao imposta

na equagao(QZ):

fg N(8) sen(®) d6 = C fz W(8) sen(8) d6 = C f: (a + b sen2(8))sen(8)do = 1
.

portanto,
K(2a + 4b/3) =1 (46)
1I-4-2-Estimativa Teorica da Distribuicao Angular Para um Nucleo de A

impar, com spin 5/2.

As fungoes Wl (8), definidas na equagao(4l), representam a distri

buigao angular para S%i certa combinagao entre os parametros J, M e K. Ao
somar-se estas funcoes a fim de obter a distribuigao angular total, como
aquela dada pela equacao(43), & preciso levar em conta as probabilidades
intrinsicas de cada evento ou seja:

i ) probabilidade relativa para formacao de um estado composto (J,fM), da-
da em termos dos coeficientes de Clebsch~-Gordan (ApEndice B);

ii) probabilldade relativa de fissao para um estado composto com um deter-

minado J, obtida de acordo com a equagao(17):
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111) probabilidade de fissao para um estado composto com um certo K,a qual
50 pode ser determinada pela analise dos resultados experimentais. Desta
forma, e sempre interessante representar a distribuiggo angular somente em
termos do parﬁmetro K.

Portanto, na fotoabsorgao de dipolo com energia abaixo do limiar
de ngutrons, por um nucleo de paridade positiva, a distribuigao angular e

expressa por:

PR h(K) T (J,=,K,E) } Wy e
: I (J,-,E) + h(K)T(J,-,K,E) == (47)
WK(e) = > ondes
+, _h(K) T _(J,-,K,E)
J)’:MP(J,_M) T

FY(J,_’E) + h(K)rf(J:_QK)E)

+

P(J,tM) - & a probabilidade de formacao de um estado composto (J,tM);
h(K) - vale um para K=0 e dois para K#0, devido a dupla degenerescencia
deste pargmetro quanto aos valores positivos e negativos;

Ff e PY - sao respectivamente as larguras de fissao e do decaimento gama.

Na situagao onde a emissao gama e considerada como sendo desprezi-

vel frente a fotofissao, a equagao(47) pode ser aproximada por:

+ J
W, (8) =1ty P(J,-M) wiM»tK (48)
No caso da fotoabsorggo de dipolo eletrico por alvos com spin

5/2 tals como: U123§, Np~237, Am-241, Am-243, os estados compostos forma-
dos sdo: (3,7 = (3/2,%1/2), 372,332y, (5/2,%172y; (5/2,%3/2,(5/2,75/2)
a2, 512y, 2, 32y, 72,5512), (7/2,%7/2). 0s valores possiveis de J
sobre o eixo de simetria nuclear sao: K = 11/2, f3/2, tS/Z, t7/2 ( KgJ ).

As probabilidades relativas de formagao de cada um dos estados com
postos citados anteriormente, para um nucleo com spin 5/2, sao dadas no
Apéndice B. Tabem encontram-se neste Apendice, as distribuigaes angulares
correspondentes, WiM,+K(6), para os estados de transigso com K = 1/2, 3/2,
5/2, e 7/2, calculadas de acordo com a equagao(4l).

As distribuigoes angulares resultantes, em conformidade com a equa

¢ao(48) sao:
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Wga1/2(8) = 0,485 + 0,021 senz(e), b/a = 0,044 (49)

WK=3/2(9) = 0,483 + 0,026 senz(e), b/a = 0,054 (50)
2

WK=5/2(6) = 0,309 + 0,119 sen (6), b/a = 0,385 (51)

WK=7/2(6) = 0,333 -~ 0,166 senz(e), b/a =-0,500 (52)

-

Do resultado dos calculos (equagoes 49-52), na aproximagao da equa
gao(48), conclui-se que na fotofissao de um alvo com spin 5/2, por absor-
gao de dipolo elétrico, pode-se prever anisotropias dos fragmentos de fis-
sao em torno de:

i ) 4% para um estado de transigao com K=1/?,

i1 ) 5% para um estado de transigao com K=3/2,

ii1) 38% para um estado de transicao com K=5/2 e

iv ) 50% para um estado de transigao com K=7/2, na direcao oposta das an-
teriores. -

Portanto para estes nﬁcleos, teoricamente, anisotropias mensuraveis
podem ocorrer caso um estado particular K seja responsavel pela malor fra-
cao da fissao. Nestas condicoes, a fotofissao em energias baixas se torna
un método sensivel para deteminar os numeros quanticos dos mais baixos es
tados de transiggo de nucleos como: U-233, Np-237, Am-24]1 e Am-243.

Se existir um numero igual de estados com K = 1/2,3/2,5/2 e 7/2 ,
conforme preve a teoria estatistica, ou se estes eétad&s apresentarem pro-
babilidades iguais de fissao, entao na aproximaggo das equagaes (49)-(52),
espera—-se uma distribuigao angular isotropica para os fragmentos de fissao.

Ainda que os resultados teoricos previstos para as anisotropias
nao se alterem,hho comparar entre si as equaqaes (49)-(52), deve-se multi-
plicar as duas ultimas equagoes por seus respectivos pesos de 9/7 e 9/4.
Isto porque, conforme mostra as tabelas A.1l, A.2, A.3 do ApEndice B, a con
diggo Kg¢J impse que nove estados compostos decaem com K=1/2 e K=3/2, sete
estados com K=5/2 e apenas quatro estados com K=7/2,

A fim de se fazer um estudo comparativo, calculou-se, utilizando o
nesﬁo procedimento e as mesmas aproximagoes anteriores, as distribuigoes
angulares previstas para um nucleo com spin 1/2, como é o caso do Pu-239.
Na fotoabsorggo de dipolo por um alvo deste tipo, formam-se apenas os se-
guintes estados compostos: (3/2,t3/2), (3/2,t1/2) e (1/2,t1/2). As distri

buigaes angulares resultantes, para os estados de transiggo com um deter-
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minado K<J sao, de acordo com o ApEndice B:
) ‘
wK_l/z(e) = 0,33 + 0,25 sen“(8), b/a = 0,75 (53)
2 .
WK-3/2(6) = 0,50 - 0,25 sen" (8), b/a =-0,50 (54)

Como pode-se ver, na aproximagao das equagses (53)-(54), as aniso-
troplas previstas para um nucleo com spin 1/2 sao muito malores que as cor
respondentes no ‘caso de alvos com spin 5/2. Para os estados mais baixos
(K=1/2) que normalmente sao os principais responsﬁveis pela fissao nesta
regiao de energla, a diferenga chega a ser da ordem de vinte vezes  supe-
rior para os nucleos com spin 1/2, Este resultado esta em pleno acordo com
o modelo de canais de fissao introduzido por A.Bohr,

Ainda quanto as equagoes(53)-(54) verifica-se tambem que, se hou-
ver um mesmo numero de estados com K=1/2 e K=3/2 ou se estes estados pos-
suirem a mesma probabilidade de fissao, entac uma distribuicao angular i-
sotropica e prevista para os fragmentos de fissao. '

A-fim de reproduzir as anisotropias angulares observadas por Sol-
datov106, para o Pu-239, é necessario portanto que as probabilidades de
fissao para os estados com K=1/2 e K=3/2 sejam diferentes,Considerando que
a probabilidade de fissao para os estados com K=1/2 e K=3/2 sejam respecti
vamente x e y, tal que x + y = 1, entao de acordo com as equagoes(53)~(54)

tem—-se:

0,33x + 0,50y
0,25 - 0,25y = b ou seja, a distribuiggo angular total W(8) seria dada

a

por:
W(B) = (0,33x + 0,50y) + (0,25x - 0,25y) sen>(8)

e a anisotropia angular (b/a) ficaria:

o 9,25% - 0,25y
0,33x + 0,50y

b/a

Em conformidade com a equagao anterior, a tabela II.1 mostra as
probabilidades de fissao x e y necessarias para reproduzirem as anisotro-

pilas angulares encontradas por Soldatov106,entre 5-6 MeV,para o Pu-239.
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Anisotropias Angulares do Pu-~239, Provenientes da Fotoabsorcao de Dipolo

Energia
MeV

5,15
5,38
5,52
5,70

b/a - experimental(106) x
. 0,103 ¥ 0,028 0,60
-0,192 ¥ 0,010 0,32
-0,161 0,012 0,36
-0,016 ¥ 0,025 0,48

—_—

0,40
0,68
0,64
0,52

b/a - tedrico

0,125
-0,202
-0,159
-0,024

Como

pode-se ver na tabela II.1, no caso de nucleos compostos com

dols estados de transigao foi possfvel reproduzir a dependéncia de b/a com

a energla de excitagao, ate 5,7 MeV.
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CAPITULO III - ARRANJO EXPERIMENTAL

III-1-INTRODUCAQ

Este capitulo e dedicado a descriggo e discussao das principais
caracteristicas do arranjo experimental e dos metodos experimentals empre-
gados na obtengzo’das informagoes pertinentes ao seu desempenho. Contudo,
antes de prosseguir, e conveniente dar uma descriggo sucinta dos experimen
tos realizados, a fim de especificar as etapas a serem seguidas nas pagi-
nas subsequentes.

Um feixe de radiagao gama monocromético, com resolugio de alguns
eletron-volts (eV),Hé produzido pela captura de neutrons termicos em deter
minados alvos. Este feixe, apas ser colimado e filtrado em um canal radial
do reator IEA - Rl, e extraido para o local do experimento. Esta radiaggo
‘gama incide sobre a amostra em estudo provocando as seguintes reagaes nu-
cleares: (y,f), (y,n) e (y,Y) cujos parametros tais como secgoes de choque
e distribuigzo angular dos fragmentos de fissao, desejam-se determinar.
No intervalo de enefgia considerado ( 5-11 MeV), as duas primeiras reagoes
sao as mais importantes e constituem-se na meta do presente trabalho.

Os fragmentos de fotofissao foram detectados pela tecnica do regis
tro de tragos em Makrofol, permitindo assim o estudo da reagao (v,f). Os
neutrons de fissao e os fotoneutrons foram detectados por um detector do
tipo "long counter". As informagoes sobre a reagao (y,n) foram obtidas uti
lizando-se uma expressao encontrada na literatura para a variagao do mume-
ro medio de neutrons emitidos por fotofissao em fungEo da energia da radia
950 gama.

Utilizou-se um detector do tipo NaI(Tl) para a determinagao e ana-
lise do fluxo gama incidente na amostra.

Finalizando, fe-se o estudo da distribuigﬁo angular dos fragmentos
emltidos na fotofissao, em varios Engulos relativos a diregao do feixe ga-
ma Incidente utillizando, neste caso também, na detecggo a tecnica do regis

tro de tragos em Makpofol.

111-2-FONTE DE RADIACAQO GAMA

A radia;go gama é produzida por meio de reagSes de captura de neu~
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trons termicos em alvos criteriosamente escolhidos. De maneira a aumentar
o fluxo de radiaggo gama, estes alvos sao colocados o mais proximo possivel
do nucleo do reator, onde o fluxo de neutrons térmicos & malor.

Com este tipo de fonte de radiaggo gama, dois tipos de arranjos po
dem ser construidos em um reator de pesquisa, dependendo da escolha de um
" canal de irradiacao radial ou tangencialﬁz.

No caso da utilizégﬁo do canal radial, os alvos sao instalados jun
to ao nucleo do reator e a troca destes alvos e feita pela superficie da
piscina do reator. Desta maneira, evita-se perturbar os sistemas de colima
gEo e detecggo. Pelo caracter radial do arranjo, a intensidade da radlacao
de fundo, causada por raios gama e neutrons de fissao, e relativamente al-
ta. Contudo, neste caso tem-se o mais alto”fluxo,deinéutrons posafvel inci
dindo sobre o alvo. ‘

No emprego do canal tangencial, o alvo e colocado dentro deste, pa
ralelamente ao nacleo do reator e sua troca pode ser efetuada pelo lado
oposto ao do sistema de(colimagag e de’dete;;ﬁo, evitando-se perturbar
qualquer um dos sistemas. Contﬁdo, o perigo existente das altas doses de
radiagao durantes estas trocas se constitui em uma desvantagem para este
tipo de arranjo. Devido ao caracter tangencial do canal, o fluxo de qéu*

trons termicos incidindo sobre o alvo e muito menor que no caso anterior.

¢80 sensivel na intensidade da radia-

gao de fundo. _

T Desta maneira, a escolha de um ou outro dos arranjos discutidos pa
ra o estudo de processos fotonucleares val depender entre outros fatores
de um compromisso entre as intensidades desejadas do_fluxo gama e da radia
gaoﬂdg,fundo. Ambos os arranjos jﬁ foram montados no Instituto de Pesqui—‘
sas Energeéticas e Nucleares (IPEN)14’67’73.

Pﬁfa este trabalho escolheu-se um arranjo do tipo radial, devido a
necessidade de se conseguir o mais alto fluxo gama possivel em consequen-
cia da pequena quantidade de amostra de Np-237 disponivel (36,6 mg). Este
arranjo, mostrado na figura III.1, esta instalado em um canal radial (BH14)
do reator IEA - Rl. Este reator de pesquisa e do tipo piscina, refrigerado

e moderado a agua leve, operando a 2 Mi durante oito horas por dia.
i

I1I11-2-1-Alvos Produtores de Ralos Gama

0 alvo produtor da radiagao gama e posicionado frontalmente ao ca~ -
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nal de irradiagao, junto ao nucleo do reator. Neste local, o fluxo de neu-
trons térmicos determinado pela tecnica da ativagzo de folhas de ouro e
¢n = (5,1 A O,S)xlOan/cmZ.sla. A colocagao ou extragao destes alvos e fei
ta visual e manualwente pela superficie da piscina do reator, com o auxi-
lio de um cabo de ago inox e uma guia de aluminio. Esta gula, cujas dimen-
soes correspondem a de um elemento combustivel( ou refletor) duplo,além de
facilitar o posicionamento do alvo, evita o contacto direto deste com os
elementos combustiyeis.

No processo de reaqaes por captura de neutrons, um nucleo de massa
A absorve um neutron produzindo um isotopo vizinho (A + 1) excitado. A des
excitaggo deste nucleo em geral e feita por uma particular cascata de rai-
0s gama prontos correspondentes as diversas transigSes, ate atingir o seu
estado fundamental. Nestes tipos de reagoes observa-se normalmente a emis-
sao de uma linha gama principal de maior intensidade e diversas outras li-
nhas secundarias com intensidades menores.

0s criterios adotados na escolha dos possiveis materiais a serem
empregados como alvos foram: devem apresentar uma linha gama principal com
intensidade malor que as demais secundétias; a separagao entre a linha
principal e as maié proximas linhas secundarias deve ser no minimo de al-
gumas centenas de‘Kéﬁ; devem possuir ainda uma secgao de choque de espalha
mento de neutrons (08)«baixa. Satisfazendo estes criterios e possivel obter
fotons monocromaticos com energlas discretas variando no intervalo de 3,54
MeV a 10,83 MeV. A tabela III.1 mostra os materials mais comumente emprega
dos como alvos com suas respectivas caracteriaticasé3.

Como mostra a tabela I11.1, as energlas discretas obtidas com este
tipo de fonte gama 83ao em numero limitado, nao sendo possivel a utilizagﬁo
de fotons com energilas varliando continuamente. Contudo, ¢ de se salientar
que a resokgggo destas linhas gama € de alguns eV e isto constitui uma das
principals vantagens destas fontes. Este pequeno alargamento das linhas
(AEY) e causado pelo efeito Dopler devido aos movimentos térmicos dos ato-

- ~ 102
mos do alvo e e expresso pela seguinte equagao H

o =g (B2 onde 1)
MAc

k € a constante de Boltzman,

T e a tepperatura em graus Kelvin,

M e a massa do proton,

A & o numero de massa do elemento alvo e

c € a velocidade da luz.
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Caracteristicas dos Principals Alvos Produtores de Radiacﬁo Gama.

ALVOS ENERGIAS (MeV) UaI (barns) oaI/os
st1icio 3,54 9,6x10"° 6,9%10">
4,93 12 8,4
Magneésio 3,92 3,2 2,7
Carbono 4,95 0,26 0,43
Enxofre 5,43 31 19
Disprosio 5,58 5580 55,8
ftrio. - 6,07 59 15
leilcto/ 6,42 ) 17,5 8
Titanio - 6,75 238 100
Berilio /- 6,83 0,75 1,9
Manganes . 7,23 158 68,5
Chumbo 7,38 15,8 19
Ferro : 7,64 76 29
Aluminio - 7,72 4,8 3,7
Zinco = 7,88 10,6 2,9
Cobre 7,91 73,8 B 10,2
Cromo DI HEZ;EW.»”MM.W i MMWIi;S - 6,7
Nitrogenlo /< 10,83 0,88 1,3

I = numero de fotons correspondentes a 100 neutrons capturados

A intenslidade da radiagao gama emitida (IY) por um alvo,quando sub
metido a irradiaggo com neutrons, pode ser estimada de acordo com a expres
S 50 H < \

.01 TN

. a  ‘
:IY = ¢ 105 NO(M/A) : onde | (2)
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- fluxo de neutrons incidindo sobre o alvo,
o_ - secgao de choque de absorgao de neutrons,

I - nﬁmero de fotons correspondentes a 100 neutrons capturados,
No - numero de Avogadro,

M ~ massa do alvo e

A - massa atomica do alvo.

De acordo com a equagao(Z), a intensidade da radiagao gama para um
determinado alvo & diretamente proporcional a sua massa. Assim, desde que
disponfvel, usou-se para cdda alvo a'maior quantidade de massa poss{vel,
dentro dos limites impostos tanto pela area transversal do canal como pe-
las dimensoes do local de posicionamento dos alvos.

A temperatdra interna do alvo e profundamente alterada, em longos
tempos de irradia;éo, por causa das interagaes provocadas pelas radiagEes
gama e neutrons existentes no reator. Para contornar este problema, tomou-
se o culdado quando do projeto destes alvos, de se ter uma boa refrigera-
gEo pela prapriaAégua de refrigeragao do reator. Ainda, como ;stes alvos
ficam em contacto direto com a agua, foi necessario um revestimento a fim
de evitar possiveis contaminagEQs.

0s materials que constituem os alvos podem estar na forma metalica
ou na forma de po. No caso dos materiais metalicos, os alvos foram constru
idos em forma de placas, espagadas por 1 mm, formando um bloco de 12 ,5x%
13,7x6,5 cm3. 0 espagamento objetiva permitir uma boa refrigeracao interna
pela égua do circuito primﬁrio ( Figura 111.2 ). Como precaugﬁo quanto a
contamiﬁaggo, as placas foram revestidas com uma camada muito fina de alu-
minio (~0,1 mm). Quando os materiais ée encontravam na forma de po, estes
passaram inicialmente por um processo de compactagao, efetuado pelo Centro
de Metalurgia Nuclear do IPEN; em seguida foram encapsulédos em dois tubos
de alumini;%com dimensces: 55 mm de diametro por 150 mm de altura por 1 mm

de espessura ( Figura I1I1.3).

I111-2-2-Sistema de Colimacao

Na figura III.1 pode ser visto o corte longitudinal do sistema de
tolimacao utilizado na extragao do feixe gama. |
A parte do colimador interna ao canal, com 168 cm de comprimento,

foi construida baseando-se nos resultados experimentais de Youn3123. Este
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Fig.I111,2 - Formato dos alvos constitui~ Fig.III1.3 ~ Formato dos alvos
dos por materiails metalicos. constituidos por ma-
teriaig na forma de
po, apas compactagao.

autor, apas varios estudos com diversos filtros e colimadores, observou que
o arranjo mostrado na figura III.1l e a melhor combinagao encontrada entre
prérequisitos conflitantes de intensidades altas de ralos gama e baixas con
taminagoes de neutrons, |

O primeiro segmento do sistema, mais proximo do nucleo, esta na par
te do canal imersa na piscina do reator. £ formado por quatro secgses,arrqg
jadas dentro de um tubo de aluminio com 133 cm de comprimento por 13,3 cm
de diametro. Nestas secgaes estao alojados os filtros especiais constitui-
dos por 75,5 cm de ar, 9 cm de agua, 8 cm de fluoreto de 1itio e 40,5 cm de
parafina. A“fungso deste segmento basicamente e reduzir tanto os fluxos de
neutrons térmicos e rEpidos como a intensidade dos raios gama de balxa ener
gla, provenientes do nucleo do reator.

0 segundo segmento, situado dentro da parede do reator, e constitui
do por um colimador de concreto de barita, com 135 cm de comprimento por
5,2 cm de diametro interno, reveatido por um tubo de aluminio. Este colima-
dor determina tanto a divergencia angular como o diametro do feixe.

Na ﬁarte externa do canal, mas ainda dentro da parede do reator,ing
talou-se uma blindagem de chumbo e parafina, com 30 cm de comprimentb por

40 cm de diametro externo. Ela tem como objetivo evitar a coroa de radiagao
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que se forma entre o canal e o colimador, sem perturbar o feixe colimado.
Fora do reator colocou-se um colimador, tambem de chumbo, de 30 cm-
de comprimento e diametro interno igual ao do feixe, preenchido com parafi
na borada. Este dispositivo se tornou necessario em consequgncia das exi-
gencias do préprio experimento, determinadas em estudos preliminares. Suas
finalidades fundamentais sao: diminuir a abertura do feixe gama na posigao
de irradiagao da amostra em estudo e minimizar a contaminagao de neutrons

que congeguiram passar pelos filtros iniciais.

111-3-DETECGAO DOS FRAGMENTOS DE FISSAQ

Na literaéhra, conastata-se que varias tecnicas jﬁ foram empregadas
na detecgao dos fragmentos de fissao tais como: emulsaesso,camaras de fig
85074, separagﬁo quimica70, detectores barreira de superfIcielzz, cintila-
':ior:esl'9 etc., Recentemente, com a descoberta e desenvolvimento dos detiecto-
res de tragos nucleares, conhecldos como SSTD (Solid State Track Detec-
tors), passBou-se a dar uma grande prefergncia a estes detectores principal
mente pelas qualidades apresentadas, a saber:

- facilidades de manuselo,

- nao necessitar de equipamentos eletronicos,

- alta eficlencia ( 90-100 %),

~ registro permanente do processo na forma de trago,

- e ainda, para aqueles normalmente empregados no estudo da fissao - sensi
bilidade somente aos fragmentos de fissao, podendo assim serem utiliza-
dos na presenga de outras particulas ionizantes como a,B,p,n etc.

Dentre estes detectores, os mais utilizados foram a mica, o vidro
e certos plﬁsticos sinteticos como o Lexan, Makrofol etc. Os plﬁsticos sin
teticos p&gsuem dués vantagens adicionais que sao: a inexistencia de tra-
gos fosseis (ou de fundo) e a possibilidade de se usar um sistema de conta
gem automatica dos tragos de fissao.

Neste trabalho, deu-se prefergncia ao plastico sintetico Makrofol
KG (8 ym) e ao sistema de contagem automatica de tragos, por ser uma técq;
ca jg desenvolvida no IPEN para diversas aplicagaes37:39’77'78’110

O procedimento experimental consiste basicamente em:

1) irradiar as folhas de Makrofol em contacto direto com a amostra em estu

do. Os fragmentos de fissao altamente ionizantes, produzidos na reagﬁo

(y,f), ficam registrados no detector na forma de tragos com comprimentos



51~

da ordem de 50 & 0%,

2) apos a irradiagao as folhas de Makrofol sao reveladas quimicamente em -

uma solugEo de KOH (35%), a uma temperatura de 60°C, durante vinte minutos,

condigoes estas determinadas experimentalmentega. Este procedimento faz com

que o8 tragos de fissao sejam ampliados atée terem dimensces da ordem do com
primento de onda da luz visivel (~4000 3)61 e, portanto, observaveis em
qualquer microscSpio Spticd comum, Nestas condigaes a eficlencia total da

tecnica seria de 95,2266. Na figura III.4 pode ser observada a forma,distri
bﬁigao e tamanho &os tragos dos fragmentos de fissao, no Makrofol, apos a

revelaggo qufmica nas condigses eséecificadas acima,

3) em seguida, o3 tragos ampliados foram contados em uma camara de descarga
automﬁtica27, desenvolvida no IPEN98. Esta camara se constitui em um proje-

to simples que reqﬁer somente um circuito RC formador de pulso, uma fonte

de alta tensao e um contador. A folha de Makrofol € colocada como dielétri-
co entre duas placas condutoras de mylar aluminizado nas quais e aplicada
uma alta voltagem. A area a ser contada e delimitada por uma mascara,tambem
de plastico, porem muito mals espessa ( 30 um). Quando a tensao e aplicada,
uma faisca passa atraves de um dos buracos (tragos) do dielétrico e evapora
uma area maior que\a deste buraco no mylar de tal forma que uma segunda fa-
isca nao passa pelo mesmo trago. Inicialmente, aplica-se uma tensao de 1300
V para romper completamente o dielstrico atraves dos tragos originais. Esta
operaggo e repetida tres vezes, trocando sempre as placas condutoras.

A contagem dos tragos na area delimitada e feita no contador em uma
tensao de 550 V. Em um tempo aproximadamente de 30 segundos, tem—se na fo-
lha de mylar uma réplica de cada trago do Makrofol e desta fomma,sucessivas
réplicas, como a da figura IIT.5, podem ser obtidas de uma mesma area do
detector. As condigoes de operagao da camara tambem foram determinadas expe
rimentalmegtegg. Com este procedimento, a eficiencia total da tecnica cai

para aproxiﬁadanente 38%98.
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Fig.111.4 - Tragos de fragmentos de figsao no Makrofol, apos a revelagao

quimica.

A

Fig.1I1.5 - Réplicg de uma area do Makrofol
do, apos a contagem eletronica.

na folha de Mylar aluminiza-
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I1I-4-DETECCAO DOS NEUTRONS

Como no caso da fissao, varios detectores de neutrons jﬁ foram em
pregados no estudo da reagao (y,n). Entre estes detectores destacam-se:cin
tilador liquidoll6, metodo de ativag§o76 e os "long counter"?8,

Para este trabalho, escolheu-se um detector de neutrons do tipo
"long counter" por apresentar uma eficiencia alta para neutrons rapidos e
uma resposta praticamente independente da energia do neutron. A origem do
nome "long counéer“ deve-se a Hanson e Mckibbenas, apos verificarem que a
resposta do detector era-praticamente constante em um longo intervalo de
energia. ,

0s neutrons emitidos nos processos fotonucleares junto ao 1limiar,
sao provenienteé‘tanto das reagaes.(y,f) como das (y,n). Na fissao nuclear
os neutrons sao produzidos com uma distribuigao de energia variando entre
75 KeV e 15.MeV,com malor porcentagem de neutrons possuindo energias entre
1l e 2 MeV. No caso da emissao de fotoneutrons a situagao ¢ semelhante e po
de ser resumida da seguinte forma: quando um nucleo qualquer ?X recebe uma
energla de excitaggo E acima do limiar para a reaggo (y,n), p;de ocorrer a
emissao de um néutron. A energla cinética maxima deste neutron sera
entao E ~ S s onde S e a energia de separagao do neutron no nucleo ;X.Cog
tudo, a emissao do neutron pode deixar o nucleo residual ;X em um estado
excitado qualquer (Ee) e neste caso, a energia cinética adquirida pelo neu
tron € menor, sendo dada por En = E - Sn - Ee' Portanto, tem-se  neutrons
emitidos com varias energias cuja distribuigao esperada pela teoria esta-
tistica € do tipo maxwellianals. Esta distribuigzo de neutrons e dada, de

maneira aproximada, por:

In(e) —~ipexp(—en/T) onde - (3)
n " e a energia do neutron emitido e
T -éa temperatura nuclear do nucleo residual.

De acordo com a expressao anterior, In(e)‘é maxima quando a ener-
gla do neutron emitido for igual a temperatura nuclear do nucleo residual
ou seja quando €= T. Considerando que para os nucleos pesados as tempera
turas obtidas pelos calculos de evaporaggo de neutrons, estao em torno de
1,35 M’eVll4 entao, espera-se que a maior fraggo de neutrons emitidos pos-

suem energias em torno desta.
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Assim pode-se concluir que 0s néutrons a serem detectados sio rﬁpi
dos e apresentam varias energlas, justificando a necessidade da escolha de
um detector do tipo "long counter' para este estudo.

0 "long counter" consiste, basicamente, em uma distribuicao crite-
riosa de um certo numero de detectores proporcionais sensiveis a neutrons
( He~3,BF3) em um meio moderador (parafina, polietileno, oleo etc.).Os nég
trons rﬁpidos emlitidos por uma fonte, no seu interior, sao moderados e a
segulir detectados por um dos detectores. A eficiéncia e resposta do siste~-
ma dependem do projeto e do tipo de detector proporcional empregado.

A escolha do moderador especifico a ser usado e arbitraria, pois a
utilizagao de um ou outro, causa uma alteraggo insiguinificante no desem-
penho final do sigtema. Ja a escolha do tipo de detector a ser utilizado e
uma questao que vgi depender das consideragaes sobre eficiencia para detec
cao de neutrons, sensibilidade a ralos gama e tambem do custo.

As reagoes nucleares que caracterizam os dois tipos de detectores
proporcionals disponiveis no mercado sao:

Y8 (n,0) ~Q=2,78 MV - o_ ~ 3840 b (%)

e (n,p) - Q = 0,77 Mev - o ~ 5400 b | (5)

Os detectores 3He, em virtude da maior 3ecg§o de choque e de pode~
rem ser operados em pressoes mals elevadas, sao mals eficientes que os BF,
e, portanto, nos casos onde se exige uma eficiencla méxima, o8 detectores
e s30 claramente preferiveis.

Como o valor Q da reagao 3He(n,ﬁ) e mvito menor que o da  reacao
10B(n,a), quando se utiliza os contadores proporcionais 3He, fica mais di~-
ficil disggiminar 08 pulsos provenientes dos neutrons daqueles decorrentes
dos raios gama que atingem estes detectores. Desta maneira, os BF3 seriam
a melhor opgao em aplicagSes onde existem altos campos de raios gama.Um es
tudo experimental do desempenho dos dois tipos de sistemas e dado par
Eastsz.

0 esquema do "long counter" utilizado neste trabalho e semelhante
ao proposto por Caldwell22 e pode ser visto na figura III.6. £ constituido
por 60 detectores 3He obtidos comercialmente da firma Harshaw com as  se-~
guintes especificagoes:

-comprimento = 60 cm; diametro = 2,5 cm; pressses intermas = 3,4 e 6 atmos

feras.
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0 sistema fol montado dentro de uma caixa de ferrb, de 1,30mx1,0mx .
1,0m, revestida por cadmlo. Pelo centro desta caixa passa um tubo de cobre
de 2 mn de espessura por 76 mm de diametro cuja finalidade e permitir a
passagem do feixe e o posicionamento da amostra em estudo. Toda a caixa
fol preenchida com parafina borada, com excessao de um espago cubico reser
vado para a instalagao do "long counter". Este artificio objetiva evitar
que os néutrons do ambiente cheguem até os detectores.

Como moderador usou~se um bloco de polietileno puro de 60x60x60 cm
onde foram efetuados 60 furos de 2,6 cm de diametro por 60 cm de comprimen
to. Distribuiram-se estes furos em 4 aneéis concentricos de raios 6,4 cm ,
10,8 cm, 14,6 cme 17,8 cm, em tormo de uma perfuragao central, cujo diamg
tro se ajusta perfeitamente ao do tubo central da caixa de blindagem. Os
60 detectores 3He"foram entao alojados nos furos da seguinte forma: 12 de-
tectores de 6 atmosferas no primeiro anel ou anel mais intermo, 12 detectg
res de 4 atmosferas no segundo anel, 12 detectores de 4 atmosferas no ter
ceiro anel e 24 detectores de 3 atmosferas no quarto anel ou anel mais ex-
terno.

A parte eletronica associada ao "long counter" pode ser vista no
esquema da figura III.7.

Os detectores em cada anel foram ligados em paralelo formando uma
inica saida de tal forma que para o8 4 aneils temse 4 saldas de pulsos in-
dependentes. A cada uma destas saidas esta assoclada a eletronica conven-
cional, ou seja, um pré—amplificadot, um amplificador , um discriminador,
e uma fonte de alta tensao.

Os pulsos produzidos em cada anel sao enviados a um misturador que
faz a conversao dos & canais em um unico, mantendo a informagao sobre os
numeros de pulsos. A este canal esta acoplado um contador (scaler) que re-
gistra o numero de pulsos produzidos. |

Astensoces de operagao determinadas para os aneils um, dois, tres e

quatro foram respectivamente: 1580 V, 1380 V, 1380 V e 1220 V.
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111-5-SISTEMA PARA DETECCAO DA RADIACAO GAMA

Na maioria dos estudos com reagoes fotonucleares, inclusive mneste
trabalho, a intensidade do fluxo gama recebida pela amostra precisa ser co
vhecida com exatidao. Para isto utilizou-se um cristal de NaI (T1l) de 3"x3"
acoplado a uma fotomultiplicadora e um analisador multicanal de 1024 cana-
is. Este sistema e usualmente empregado com este tipo de fonte gama por se
tratar de um equipamento simples e por permitir a determinagao da intensi-
dade com um erro da ordem de 5 a 10 % de uma maneira facil e ripida63.

0 arranjo montado para este fim pode ser visto na figura III.6.

O cristal juntamente com a fotomultiplicadora foram instalados den
tro de uma blindagem de chumbo, cuja finalidade é evitar que tanto a radia
950 do ambiente co&b a radiagao gama espalhada pelo colimador cheguem ao
cristal. Este colimador possui um comprimento de 30 cm e um diametro de
5,1 mm; sua fungEo e fazer com que o feixe atinja somenté a parfe central
do cristal, Com isto, a resolugao de detector e melhorada pois a possibili
dade de escape da radiagao gama diminui,

0 espectro tipico armazenado no multicanal e obtido com este tipo

de sistema detector pode ser visto na figura IIL.8

12 ESCAPE

29 ESCAPE

FOTOPICO

CANAL (E)

Fig.I111.8 - Espectro gama tipico obtido com um detector NaI(Tl), armazenado
no multicanal.
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I1I-6-SISTEMA PARA ESTUDO DA DISTRIBUICAO ANGULAR

A construggo do arranjo para o estudo da‘distribuiggo angular foil
condicionada a geometria, dimensao e quantidade de amostra de Np-237 dis-
ponivel. Esta amostra, descrita detalhadamente na proxima secgio, é consti
tuida por 6 discos com diametro de 40 mm, contendo 36,6 mg de Np-237 depo-
sitado.

0 arranjo utilizado, mostrado na figura 111.9, e constituido por 3
camaras de aluminio independentes, ligadas entre sl somente em termos de
vacuo. Cada camara contem dois discos da amostra, centralizados por uma
haste de latao que se comunica externamente atraves de um retentor dinami-
co, Durante toda a {rradiagao os discos nas 3 camaras ficam girando a uma
rotagﬁo de 60 rpm, impulsionados por um sistema giratsrio mecanico externo.
Este sistema se constitui de um motor de 3600 rpm, do tipo convencional em
pregado em toca-discos, acoplado as camaras por uma engrenagem redutora e
um conjunto de polias interligadas por duas correias de borracha. Com este
artificlo, os problemas de corregaes provenientes da geometria plana da
amostra sao contornados.

Dentro de cada camara ha um tubo cilindrico também de aluminio, on
de a meia altura féz-se um certo numero de furos, figura I11.10. O numero
de furos e o espagamento entre dois consecutivos sao definidos pelo Engulo
solido na qual se quer medir a disttibuiggo angular, Externamente a este
tubo sao colocados os detectores de fragmentos de fissao, delimitados pela
area de cada furo. No presente estudo, analogamente ao caso da fotofissao,
utilizou-se o detector de tragos Makrofol.

As dimensces escolhidas para o arranjo foram obtidas por ﬁm compro
misso entre intensidade dos fragmentos na posiggo do detector, menor angu-
lo solide resolvido e diametro dos furos. A melhor combinagao encontrada
fol para um diametro do tubo de 30 cm, um Engulo solido de 22,50 e um dia-
metro para os furos de 2 cm,

As camaras foram alinhadas com o feixe numa posigao situada entre
o "long counter" e a saida do canal e em seguida, submetidas a uma pressao
suficientemente baixa para que os fragmentos atinjam os detectores.

A justificativa para o uso de 3 camaras, ao invés de uma como € o
usual, basela-se fundamentalmente no fato de se tentar conseguir o menor
erro possivel nestas medidas. Isto se explica considerando que qualquer
anigotropia angular observada em uma camara teria que se repetir nas ou-

tras duas e assim conseguiriam-se tres resultados independentes e simulta-
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neos; ainda, a utilizagao de toda a amostra disponivel contribuiria, conse

quentemente, para se melhorar a estatistica das medidas.
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Fig.I111.9 ~ Arranjo_para o estudo da distribuiggo angular dos
de flssao.
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Fig.111,10 -~ Parte interma de cada uma das camaras da figura anterior.Este
tubo perfurado a mela altura define o angulo solido para o es

tudo da distribuigao angular.
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I111-7-METODOS EXPERIMENTAIS

I1I-7-1-Amostra de Neptunio

A amostra de Np-237, utilizada no presente trabalho, foi fornecida
pela Ag@ncia Internacional de Energia Atomica (AIEA) e apresenta a seguin-

te especificagao:

- Forma: NpO2

~ Certificado: numero 8457/é/77

~ Massa: 60 mg distribuida em 6 discos de titanio de 0,35 mm de espessura
- Concentragao Radicativa: 0,8 mg/cm2

- Dimensao da Fonte: ¢=44 mm

- Dimensao da Parte Ativa: ¢=40 mm

- Tipo de Deposigao: deposigao multipla

- Data da Produgao: novembro/77

- Local da Produgao: Polonia.

Neste tipo de estudo, o conhecimento preciso da massa de amostra em
pregada e muito importante, pols o erro cometido na determinagio desta mas-
sa afetara diretamente os resultados obtidos para as secgoes de choque. De-
vido a este fato e considerando a falta de informagoes sobre a precisao na
eapecificagﬁo da AIEA, procurou-se determinar exatamente a massa de amostra
disponivel.

0 Np-237 e um isotopo instavel que decae, com meia~vida de 2 x 106
anos, ewmltindo part{culas a com energlas variando entre 4,64 MeV a 4,87 Mev,
Esta caracteristica importante do Np-237 permitiu a determinagﬁo precisa da
massa da amostra por meio da técnica de espectrometria a. Para isto, utili-
zou-se um arranjo em operacao no Laboratorio de Metrologia Nuclear do IPEN
para analises de rotina, Este arranjo e constituldo por um detector barrei-
ra de superffcie de silicio, instalado no interior de uma camara de vacuo
onde se posiciona a amostra em analise, distanciada 101,2 mm deste detector.
0 equipamento eletronico assoclado € o convencionalmente usado neste tipo
de medida, constituido de pré—amplificador, amplificador, discriminador e
um analisador multicanal de 1024 canais, ,

Determinou-se a eficiéncia total () do sistema empregando varias

fontes calibradas de Am-241 e o resultado, corrigido para a geometria, fol

,,,,,,,,,,,,,,,,,,,
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e = (1,162 ¥ 0,011)x1073,

Para cada disco da amostra, obteve-se o espectro alfa emitido, cu~
jo comportamento geral e mostrado na figura III.11l., Negta figura pode-se
observar um pico em torno de 5,4 MeV, com intensidade muito menor que o
principal em 4,7 MeV, correspondendo a 5,2% da contagem total do espectro,
Este pico nao é proveniente do Np-237 e portanto, deve ser atribuido a al-
guma impureza na amostra. Eéta impureza, provavelmente, e Pu~-238, pois es-

1,86,105 40

te nucleo esta sempre presente quando da produgﬁo do Np-237
da, emite particulas alfa com energias variando no intervaio de 5,36 MeV 2
5,50 Mev, )

De qualquer forma, os nucleos emissores alfa, com energias em tor-
no de 5,4 MeV, apresentam meias vidas muito menores que o Np-237, Consequen
temente, a quantidade de impureza correspondente a 5,2% da atividade alfa
total do Np-237, seria muito menor que 17, Neste tipo de experimento, tal
contaminaggo e desprezfvel conslderando que os parﬁmetros em estudo, para

- -~
os nucleos pesados, sao da mesma ordem de grandeza,

CONTAGEN
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Fip.II1.11 - Espectro alfa emitido pela amostra de neptﬁnio.
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A fim de verificar a homogeneidade da amostra, fez-se um estudo do
do seu perfil utilizando uma mascara pléstica com 10 mm de diametro ¢ es-
pessura de 100 um. Deslocando a amostra e mantendo a mascara fixa na posi-
950 central do detector verificou-se que as contagens obtidas na periferia
chegavam a ser inferiores em ate 35% daquelas encontradas na area central
da amostra, mostrando uma nitida“Bfgwhomqggpeida§gwde§ta. Observou-se ain-

da que a densidade de NpO2 eSpecificadé pela AIFA (0,8 mg/cmz) 86 era con-
seguida no centro do deposito.
Para a determinagao da masea de neptunio contido em cada disco, to

do o depssito foi exposto ao detector e os resultados podem ser vistos na
tabela II1.2

TABELA III.2

Resultados das Medidas da Massa de Neptunio

Disco Massa de Np-237 (mg) Masga de NpO, (mg)
1 6,167 6,999
2 6,692 7,603
3 5,554 6,306
4 6,346 7,207
5 5,286 5,999
6 6,593 7,484
Total: (36,64 T 1,02) 41,60 ¥ 1,16)

0 erro total estimado na obtengao das massas, apresentadas na tabe
la III.2, foram:
- erro estatistico nas medidas - 0,5%
- erro na determinacao da eficiencia - 1,0%
- erro na reprodutibilidade do posicionamento da fonte - 1,07%

- erro devido a subtragao das contagens referentes a impureza - 0,3%
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1I1I-7-2-Calibracao do Detector de Fissao

Como foi dito na secgao precedente, o meé todo empregado na detecgﬁo
dos fragmentos de fotofissao fol a tecnica do registro de tragos em Makro-
fol. Como se trata de uma medida de secgao de choque absoluta, o conheci-
mento preciso da eficiencia total do. método € muito importante para a rea-
lizagao do experimento.

Determinou-se a eficiencia total da tecnica utilizando uma fonte

de Cf 252, a qual em dezembro/1979 apresentava uma atividade de 601,3 fis-

sgg§1§gg., conforme calibracao efetuada na epoca pelo Laboratorio de Metyro
logia Nuclear do IPEN. Esta fonte fol montada sobre um disco niquelado,ten
do uma area ativa da ordem de 5 cmz. A extremidade desta base niquelada e
aproximadamente O,i mm mais elevada que a parte central ativa, permitindo
que as irradiagoes das folhas de Makrofol sejam feitas sem o risco de con-
taminagzo que provavelmente seria ocasionada pelo contacto direto com a
fonte. Desta forma, a geometria empregada fica muito similar aquela do ex-
perimento.

Quarenta folhas de Makrofol foram cortadas na forma de discos e fi
xadas em aneis de polietileno a fim de facilitar tanto as irradiagaes como
0 processo de revelagﬁo quimica. Em segulda, estas folhas foram irradiadas
durante 24 segundos com a fonte de Cf-252 e divididas em quatro conjuntos
de 10 folhas. Cada um destes conjuntos fol revelado separadamente de forma
que os efeltos experimentais decorrentes da revelaggo qufmica, tais como:
variacao da temperatura e de densidade da solucao, tambem fossem levados
em conta.

Finalmente, os tracos de fissao dos quatro conjuntos de detectores
revelados, foram contados em uma camara de descarga automatica. A eficien-
cla total da tecnica agsim obtida fol de (0, 371 - 0,011), em otima concor—

dancia com os 37/ apresentado por Rennergs.

III—7-3—Ca11braq50 do Detector de Neutrons

A geometria do arranjo para a detecgao de neutrons utilizado neste
trabalho pode ser vista na figura III.6

Como o sistema fol montado em um anbiente(Reator) onde o ultimo
fime a produgao em larga escala de neutrons, o problema da contagem de

fundo e critico neste tipo de experimento. A situagﬁo e menos animadora
, e e

~ i v
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ailnda levando em conta as baixas taxas de reagses (y,n) e (vy,f) envolvidas
em processos fotonucleares. Deste modo, o primeiro ponto a considerar,quan
do da montagem do "long counter", € a forma de evitar-se da maneira mais
eficiente possivel que os neutrons provenientes tanto do canal como do am~
biente cheguem ao detector. Como mostra a figura II1.6, empenhou-se um
grande esforgo na solugao deste problema e uma discussao detalhada a res-
peito ¢ feita no final deste capitulo.

A medida da eficiencia do "long counter" fol feita utilizando a,
mesma fonte de Cf-252 empregada na calibraggo dos detectores de tragos.De-
terminou-se o fluxo de néufrons emitidos por esta fonte utilizando o nume-
ro médio de néutrons emitidos na fissao espontanea do Cf-252 indicado na
literatura como sendo v = (3,745 ¥ 0,010)19.

A fim de verificar a resposta do detector em fungao do posiciona-
mento da fonte no seu interior, estudou-se primeiramente o comportamento
da eficiencia deste sistema quanto a posigao longitudinal, Para isto, efe-
tuaram-se varias medidas alterando a posigﬁo da fonte ao longo do tubo cen
tral e portanto na direggo do feixe. O resultado deste estudo,figuralll.l2,
indica que dentro de 15 cm da posigao central do "long counter" a eficién-
cla @ praticamente a mesma e igual a (0,4331 b 0,0014). Em seguida, verifi-
cou-se o comportamento da eficiencia do sistema quanto a posicao vertical,
Neste caso, as medidas foram feitas variando a posicao da fonte verticalmen
te ao feixe e dentro do tubo central. Os resultados nao indicaram alteracao
nas contagens dentro dos erros estatisticos envolvidos (~0,3%).Estes resul-
tados estao em otima concordancia com Lees69, empregando 56 detectores BF3
e como moderador um oleo especial,

Como fol dito anteriormente tanto os neutrons de fissao como os fo-
toneutrons sao ripidos e possuem energlas variando em um intervalo razoavel
mente grande. Este & também o caso dos neutrons emitidos na fissao esponta-
nea do Cf-252 que apresentam uma energia media em torno de 2,1 MeV, Esta
energia esta perima daquelas estimadas, na secggo 111.4, para a maloria
dos neutrons emitidos tanto na fissao (1-2 MeV) como na reagao gama-neutron
(~1,35 MeV).

Nao se fez um estudo mais detalhado do comportamento da eficiencia
do "long counter" em funcao da energia do neutron primeiro devido a dificul
dade de simulagao do propric fenomeno experimental e segundo pelos resulta-
dos obtidos por Lees69. Segundo este autor, a eficiencia do sistema nao va-
ria mails do que 7% quando se utiliza fontes de neutrons com energias me~

dias entre 0,5 a 4,2 MeV. Este resultado confirma a caracteristica importan
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te destes sistemas, ou seja da resposta praticamente independente da ener-

gia do neutron.

250

Cix 1)

130 }

50 : \
53 d(cm) 80

Fig.III 12 - Variagao da eficiencia do "long counter" com a posigao longli-
tudinal da fonte de neutrons.
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11I-7-4-Alinhamento do Arranjo Experimental

0 alinhamento preciso dos sistemas componentes do arranjo experi-
mental € um fator muito importante, requerendo sempre uma atengﬁo especlal
do pesquisador. O grau de precisao do alinhamento depende, fundamentalmen-
te, das caracteristicas do experimento e chega a ser critico em situagges
como no sistema detector da radiagao gama em virtude do pequeno diametro
(5,1 mm) exigido para o colimador da fotomultiplicadora.

Inicialmente, confirmou-se o alinhamento do sistema de colimagao
gama, alojado no canal radial, com o alvo conversor (n,y) fazendo exposi-
qSes de filmes na saida do canal. Em seguida, numa posigao a mals afastada
possivel do canal, alinhou-se um teodolito com esse colimador gama.

Uma vez ajusfada a bosigzo do teodolito, foi facil consegulr o ali
nhamento dos sistemas de detecgao de neutron e da radlagao gama. Este ali-
nhamento fol confirmado fazendo novamente exposigSes de filmes fotogréficos
em varias posigaes ao longo da trajetéria do feixe gama.

No caso da instalacao das camaras para estudo da distribuigao angu
lar, o procedimento adotado foi semelhante 80 que agora auxiliado por um
laser. Primeiramente, alinhou-se o laser com o colimador da fotomultiplica
dora e com o colimador dos raios gama. Em seguida, posicionaram-se as tres
camaras, entre o "long counter" e a saida do canal, com os furos correspon
dentes aos Engulos 0° e 1800;coincidindo com a diregﬁo do felxe gama. Con-
seguiu-se o alinhamento das camaras quando o feixe de luz emitido pelo la-

ser passou simultaneamente pelo centro dos seis furos.

I1I-7-5-Estudo da Radiacao de Fundo

A radiaggo de fundo neste experimento, constitui-se basicamente de
ngqtrons e radiagao gama.

0s neutrons presentes no local das medidas sao provenientes de 3
fontes principais: do nucleo do reator e que foram espalhados pelo alvojdo
ambiente devido a existencia de outros arranjos experimentais; e fotoneu~
trons produzidos em materials circunvizinhos.

A influencia dos neutrons provenientes do nucleo do reator, presen
tes no feixe gama colimado, foi minimizado pelo uso de materiais moderado-
res e absorvedores especlails empregados como filtros no sistema de colima-

cao, conforme mostra a figura III.1. A contribuicao desta fonte fol deter-
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minada pela técnica de ativagao em folhas de ouro pelo Laboratorio de Me--
trologia Nuclear do IPEN. O fluxo de Neutrons obtidona saida do .colimador
fol de 200 n/cmz.s.

A contribuiggo dos neutrons do ambiente foi reduzida envolvendo o
"long counter" com uma blindagem de parafina borada revestida por cadmio,
como pode ser visto na figura IIL.6.

Quanto aos fotoneutrons produzidos nos materiais utilizados na
construgao do arranjo,‘vefifi;;&—se;que a maior contribuigao provinha | do
colimador de chumbo da fotomultiplicadora. Dos 1sotopos deste elemento o
Pb-208 (53%) e o principal responsavel por esta contaminagao, primeiro pe-
lo baixo limiar apresentado (7,4 MEV)101para a reagao (y,n) e segundo, pe-
las seches de choque relativamente altas observadas para esta reagﬁo, on-
de dentro do 1nte%valo de energlia empregado neste trabalho, chegam a atin-
gir valores da ordem de 200 mb113. A fim de minimizar este efeito afastou-
se, o maximo possivel o sistema detector gama em relagao ao 'long counter"
e ainda, entre os dois colocou-se uma blindagem de parafina borada com
56 cm de espessura, sem interromper o feixe (figura 1I1I1.6). Com estes arti
ficios, a contagem de fundo do "long counter" caiu em mais de 50%, wostran
do a importancia do controle desta fonte de neutrons.

Na fotofissao, a contribuiggo dos neutrons de fundo e praticamente
desprezivel, primeiro devidoba baixa intensidade destes neutrons e segundo
pela mesma ordem de grandeza das secgoes de choque envolvidas nas reagoes
(v,f) e (n,f). Desta maneira, eliminou-se qualquer tipo de correcao para
esta contribuigao no estudo da fotofissao.

No caso do estudo da reagao (y,n), devido ao seu baixo rendimento,
a participaggo dos neutrons de fundo & elevada, chegando para alguns alvos
a ser malor que 50% das contagens totais. Neste caso a contribuigao teve
que ser descontada e isto foi feito da seguinte maneira: irradiou-se a
amostra du;ante um intervalo de tempo relativamente curto (~5 minutos) ob-
tendo uma contagem total de neutrons. Em seguida irradiou-se, durante o}
mesmo intervalo de tempo, o porta amostra contendo uma quantidade de tita-
nio correspondente a mesma densidade superficial da base onde esta deposi~
tado o Np~237,,a fim de simular o espalhamento de neutrons provocado  por
ambos quando da irradiacao da amostra. O resultado desta medida fol subtra
ido da primeira, eliminando-se assim a contribuiggo de fundo, Fez-se 1isto
vériés vezes, sucessivamente para cada alvo obtendo-se no final, uma media

para as diversas contagens liquidas.
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A radiagao gama de fundo provem de tres fontes principais: das 1i-.
nhas secundarias emitidas pelo praprio alvo; do nucleo do reator; e radia-
ggo gama formada na captura de neutrons pelo material estrutural do reator
(aluminio, ferro etc) e pelo aluminio do canal de irradiagao.

Os efeitos das linhas secundarias, correspondentes a desexcitagao
de outros niveis excitados do alvo, so podem ser minimizados escolhendo al
vos com caracteristicas convenientes. Estas linhas, com os critérios adota
dos neste trabalho, apresentam, na maioria dos alvos utilizados, uma inten
sidade inferior a 107 da linha principal. A contribuicao delas & totalmen
te eliminada quando suas energias forem inferiores aos limiares das rea-
goes estudadas e em caso contrario, esta contribuicao so pode ser levada
em conta nos célcglos efetuados apos o término de todas as medidas.

As radiagsés gama produzidas tanto pela fissao do uranio como pela
atividade residual do nucleo do reator apresentam energias inferiores a
3 MeV. Desta forma elas sao mais atenuadas tanto pelos filtros de neutrons,
existentes no colimador, como pelo alvo empregado e sao totalmente discri-
minadas pelos limiares das reacgoes em estudo (5-6 MeV).

Quanto a terceira fonte de radiagEo gama de fundo, e muito impor-
tante conhecer o grau de participagao tanto do aluminio estrutural como do
aluminio do canal uma vez que o alvo quando posicionado no nucleo do rea-
tor, pode atenuar a radiagao do primeiro, sem interferir na do segundo.Pa-
ra isto, mediu-se varios espectros gama do aluminio de fundo sem alvo e em
seguida, colocando~ge um atenuador de bismuto na posigso do alvo, obteve-
se varios outros espectros. Verificou-se que as intensidades dos  ultimos
espectros, dentro de 57, eram iguais as intensidades dos primeiros, corri-
gldas pela atenuagao dos 3,5 ¢cm de bismuto. Isto mostra que, dentro dos
erros experimentals, o aluminio estrutural do reator e o unico responsivel
por esta radiagao de fundo.

A iinha gama principal proveniente da captura de neutrons no alumi
nio possul uma energia de 7,72 MeV e portanto acima dos limlares para as
reagaes (y,n) e (y,f). Desta forma tornou-se necessarlo o desconto das con
tribuigGea provocadas por esta linha nos resultados obtidos para cada alvo,
tanto nas determinagoes dos fluxos gama como nas medidas referentes as rea
gaes (y,n) e (y,f). A descrigao detalhada dos criterios adotados para es-
tes descontos sera vista no capItulo seguinte para cada situagao.

A intensidade desta linha gama de fundo nao € a mesma de alvo para
alvo devido as diferentes atenuagses provocadas por estes, quando na posi-

cao de irradiacao. Estas atenuagoes foram verificadas experimentalmente da
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seguinte forma: colocou-se na posiggo de irradiaggo um alvo, denomlnado
branco, com a mesma geometria dos demais, consistindo apenas de um involu-
cro de aluminio preenchido com ar. Fez-se isto a fim de eliminar a quanti-
dade de agua equivalente que nao participa quando da irradiagao do alvo
fonte. Nestas condigaes, obteve-se um espectro gama do aluminio de fundo
correspondendo a maxima participagﬁo desta radiagao. Em seguida, instalou-
se um certo alvo na safda do colimador e tirou-se um segundo espectro.A di
ferenca obtida entre os dois espectros fornece o grau de atenuagao do alvo
utilizado. Isto fol feito sucessivamente para varios alvos e os resultados

sao apresentados na tabela I1II.3,

TABELA TII.3

Atenuacao da Linha Gama do Aluminio Estrutural Pelos Diveros Alvos

Alvo Atenuacao
Enxofre 22,6%
Disprosio(+ Bi) 79,3%
Titanio 42,67
Manganes | 32,67
Chumbo 91,0%
Ferro 72,0%
Zinco 62,07
. Cobre 73,0%
NIquel 84,0%
Cromo 38,07%

Nitrogenio 11,5%
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CAPITULO IV - RESULTADOS EXPERIMENTAIS E ANALISE DOS DADOS

1V-1-INTRODUCAO

Neste capitulo, os resultados experimentais obtidos no pre
sente trabalho para o Np-237 sao gpresentados e analisados.

Juntamente com os valores experimentais, 550 discutidos os procedi-
mentos adotados para o desconto da radiagao de fundo, os metodos de analise
dos dados e paralelamente, os erros envolvidos nas medidas.

A ordem de apresentagao corresponde aquela utilizada no experimento,
nao indicando o gkau de importancia nem a prioridade entre os parametros de
terminados, pois tratam-se de medidas independentes.

A interpretagSO e discussao destes dados sera feita no capitulo se-~

guinte,

1V-2-INTENSIDADE DA RADIACAC GAMA

Como discutiu~se no capitulo anterior, o detector utilizado na moni
toragao da radiagao gama e constituido por um cristal NaI(Tl) de 3"x3", mon
tado em uma geometria vista na figura III.6, ,

Nestas condiqges, a intensidade da radiagSO gama emitida por um de-

terminado alvo & dada por:

- Area do fotopico onde (D

p(E)G{l-exp (-u(E)L}

p(E) - corresponde a eficiéncia de fotopico ou fotofragﬁo e e dada pela ra-
zao entre a area sob o fotopico pela area do espectro todo armazena-
do no multicanal, Este parametro pode ser calculado por metodos de
Monte CarlolO ou obtido experimentalmente63.

G - & a eficiencia geometrica, sendo igual a um no caso de um feixe para
lelo. _ _

{1-exp (-u(E)I)} - & a eficiencia intrinsica do cristal, onde L representa‘éeu

comprimento e u(E) seu coeficiente de absorgao total.

A area sob o fotopico fol calculada considerando sua forma como sen
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do a de uma gaussiana47. Nestas condigoes, tomou-se o logaritmo desta cur-
va obtendo uma reta que pode ser ajustada por minimos quadrados ponderados
(referencia 73).

Quanto ac denominador da expressao(l) que corresponde a eficiencia
total do detector, utilizaram-se o8 resultados experimentais de Jarczyk63.
Este autor, empregando o mesmo tipo de fonte gama deste trabalho, determi-
nou esta eficiéncia em varias energlias e para varios cristais, incluindo o
NaI(T1) de 3"x3". Com o auxilio de seus resultados, pode~se determinar a
variagao da eficié&cia total do detector em fungao da energia do foton,com
um erro da ordem de 5% a 10%. |

Um dos problemas que surge na utilizagzo de reatores de pesquisa,e
a flutuagﬁo de poténcia durante sua operagao, impossibilitando a compara-
950 de resultados obtidos em tempos diferentes. Para contornar este proble
ma empregou-se um sistema de monitoragzo constituido por um pequeno detec—
tor de neutron BF3, juntaménte com a eletronica associada(pré—amplificador,
fonte de alta tensao, amplificador, discriminador e contador). Este detec-
tor fol posicionado perpendicularmente ao feixe gama, na salda dos colima-
dores, sendo sua parte Util externa ao feixe revestida por cédndo.

Com o uso do canal radial, a radiagEo gama de fundo (7,72MeV) pro-
veniente da captura de neutrons no aluminio estrutural, interfere profunda
mente tanto na determinagao da intensidade gama como na escolha dos alvos.
No espectro obtido para um certo alvo, sempre aparece sobreposto o espec-
tro do aluminio correspondente a esta radiacao de fundo. No caso de alvos
com energlas superiores a 7,72 MeV, os fotopicos associados aparecem isola
dos, evitando-se deste modo qualquer corregao ou desconto no célcuio‘ do
fluxo. No caso oposto ou seja, de alvos com energlas inferiores a 7,72 MeV,
esta contribuicao precisou ser subtraida e o procedimento adotado fol o se
guinte: primeiramente, durante um certo tempo mediu-se o espectro composto
referente ao alvo mais contaminacao. Im seguida, trocou-se o alvo por um
outro branco (mesmo involucro porem vazio) colocando uma réplica do primei
ro na saida dos colimadores e, durante o mesmo intervalo de tempo, obteve-
se um segundo espectro. A diferenga entre os dols resultados forneceu o eg
pectro devido apenas aquele alvo., A figura IV.l mostra como ekemplo, o pro
cedimento descrito aplicado ao alvo de chumbo (7,38 MeV).

Alvos com linhas gama principais inferiores a 7,72 MeV e cujos fo-
topicos nao sobressairam no espectro composto, nao foram uti%izados neste
trabalho. |

Como mostra a figura II1.6, o sistema esta posicionado a 558 cm da
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salda dos colimadores, distancia esta escolhida tanto para diminuir a in-.
tensidade do feixe gama scbre o cristal, evitando-se os problemas de satu-
ragao no detector, como para minimizar os neutrons de fundo produzidos
via reagaes (Y,n) no chumbo, conforme discussao no final do capftulo prece
dente, E nesta posicao que os espectros. sao obtidos e os fluxos gama ésao-
ciados sao determinados. Entretanto, esta-se interessédb no conhecimento
destes fluxos na posicao de irradiagao da -amostra em estudo ou seja, a
187 cm da saida dos- colimadores. Para isto, procurou-se encontrar uma cor-
respondencia entre as duas posigoes adotando o seguinte procedimento: devi
do a dificuldade de acesso ao interior do "long counter" com o sistema def‘
tector gama, mediu-se diversos espectros em algumas posigaes ao longo da
diregao do feixe, posigoes estas escolhidas em termos de disponibilidade de

local e facilidade de acesso, Nas posigSes mals préximas do canal foram u-

tilizades atenuadores de chumbo; a fim de evitar a saturagao do cristal.Em _

seguida tomou~-se as razoes de fluxos entre posigoes cujas medidas foram

fettas similarmente ou seja, com 08 mesmos atenuadores de fluxo.
Construiu-se entao um grafico “destas razoes de fluxos (R) em fun-
ggo das respectivas distanclas (4x). Fol observado um comportamento linear,
conforme ajuste efetuado e apresentado na figura IV.2.Desta forma, conse-
gulu~-se encontrar, por extrapolaggo, a razao entre as intensidades de flu-
%08 na posicao de irradiacao da amostra e na posigao do detector gama.O re

sultado indica um valor de R = 5,20 t 0,07,

; - A
77
300 Ax(cm) ‘{) (i{

4004

300%

Ax s (68,71 T Q02)R?
(33,33 £0,07)

e & &

2 Py ) & R

Fig.IV.2 - Vatiaqao da razao de intensidades dos fluxos gama, com a dife-
renga entre as posicoes de medidas, ao longo da direcao do fei
xe .,
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Como um resultado destes calculos, a tabela IV.l mostra os alvos
que puderam ser empregados neste trabalho com os respectivos fluxos obti~
dos na posigao da amostra.

TABELA IV.1
Fluxo da Radiacéo Gama Incidente na Amostra
Alvo Energia (MeV) Q§1[cm2.82
+ 5

Enxofre 5,43 5,1 - 0,5)x10"

Disprosio 5,58 (2,4 + 0,2)x105

Titanio 6,73 6,1 ¥ 0,6)x10°

Manganes 7,23 (5,7 t 0,6)x105

Chumbo 7,38 1,9 ¥ 0,2)x10°

Ferro 7,64 6,3 ¥ 0,6)x10°

Aluninio 7,72 5,8 ¥ 0,6)x10°

Zinco 7,88 2,4 ¥ 0,2)x10°

Cobre 7,91 (4,6 ¥ 0,4)x10°

Niquel 9,00 3,3 ¥ 0,3)x10°

Cromo 9,72 2,7 0,3)x10°

Nitrogenio 10,83 2,8 ¥ 0,3x10*

Os é;ros envolvidos nas medidas dos fluxos e que sao apresentados
na tabela IV.1, sao compostos por:

- erro no ajuste da gaussiana: 0,87 a 4,0%
- erro na eficiéncia do detector: 10% 3 i\
- A . N
- erro na razao de fluxos (R): 1,3% o/ ¢ {;} )
AN ' @y
/

~75-



-76-

1V~-3-SECCOES DE CHOQUE PARA FOTOFISSAQ

Como no caso das medidas de fluxo, o numero de tragos de fissao no
detector Makrofol, para cada alvo, teve que ser corrigido para a contamina
¢ao gama do aluminio estrutural. O criterio adotado neste caso fol o se-
guinte: com o alvo branco na posicao de irradiagao e a réplica do alvo em
estudo na saida dos colimaddres, irradiou-se varias vezes a amostra de
Np-237 durante um certo intervalo de tempo, obtendo-se no final uma quanti
dade media de tragos, correspondente ao desconto a ser efetuado na conta-
gem total das fissces, quando da 1rradiag§o do Np-237 com aquele alvo, du-
rante o mesmo intervalo de tempo.

Tendo-se aqterioruente determinado o fluxo incidente na amostra, o
numero de atomos neia contidos e a eficiencia do detector de fissao, em
principio, a secggo de choque para a reagao (y,f) poderia ser determinada,

em cada energia, diretamente pela equagEo:

fissoes
F(segundo) . Cflef ¢NTof tal que (2)
Ce
g, = onde (3)
£ efNT¢

¢~ fluxo gama incidente na amostra (y/cug.s)
g
N

-secgao de choque de fotofissao (cmZ)
-numero de atomos contidos na amostra
€
o

-eficiencia do detector de fissao

-contagem de tragos obtida (svl), corrigida para a contribuicao do alumi

B o T o U S )

nio estrutural.

Entretanto, um problema que surge no tratamento dos dados obtidos
neste tipo ée experimento & o efeito das linhas secundarias com energias
superiores ao limiar da reagao em estudo. Apesar destas linhas apresenta-
rem, na maioria dos alvos utilizados intensidades inferiores a 107 da 1i-
nha principal, suas ccntribuigges precisam ser levadas em conta. Por esta
razao, o que se esta medindo na verdade nac e a secgao de choque em  uma
energlia mas sim, uma composigao de secgoes de choque em varias energias.Fe
lizmente, as intensidades destas linhas secundarias relativas a linha prin
cipal, §d6 eonhaeldas com exatidao em consequancia do grande'nﬁmero de ex-—
perinentos realizados.

Em eutras palavras, a equagao acima, para cada alvo, e representa-
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da na seguinte forma:

+Uf2¢2+...+o ¢ =

£p%p EfNT onde (4)

919

_ secgoes de choque correspondentes as linhas secundarias,

secgEo de choque correspondente a linha principal,

fp
¢i - fluxos das linhas secundarias e
¢p - fluxo da linha principal obtido experimentalmente.
Dividindo a equaggo anterior por ¢p tem-se:
Oo.r, + 0,2 + kg, = _Eﬁ__n onde (5)
f1°1 f2 fp EfNT¢p

ry sao as intensidades relativas das linhas secundarias frente a linha
principal e que sao encontrados na literatura. Normalmente, como e o caso
do presente trabalho, estas intensidades relativas precisam ser corrigidas
para a atenuaggo causada pelos filtros utilizados nos colimadores. No pre~-
sente caso, as espegsuras destes absorvedores existentes no arranjo e mos-
trados na figura III.1 sao: 8 cm de LiF, 40,5 cm de parafina, 21,5 cm de
qua e 31,5 cm de parafina borada.

Para os 12 alvos'empregados neste trabalho, o numero de linhas se-
cundarias participantes € muito grande. Isto faz com que o sistema de doze
equagaes lineares, construido para estes alvos, tenha um numero muito ele-
vado de incagnitas. Contudo, fazendo aproximagaes de até 60 KeV nas energl
as, verifica-se que uma grande quantidade destas linhas ficam comum a va-
rios alvos, reduzindo sensivelmente o sistema para 12 equagoes a 40 incog-
nitas (energias).

Existem dois métodos aproximados para resolver este sistema de e-
quagoes lineares:
~ 0 primeiro metodo seria agrupar as linhas secundarias pertinentes a cada
alvo em valores de energlas correspondentes as linhas principais dos alvos
restantes. Com isto, ter-se-ia um sistema de equagSes lineares quadrado
com soluggo exata e neste caso, o8 resultados seriam afetados por erros as
sociados as linhas nao consideradas. Para se conseguir estes agrupamentos,
seriam necessarias aproximagoes de até 500 KeV mas mesmo assim, a fonte ga
ma utilizada neste trabalho, estaria competindo com as fontes do tipo

"bremsstrahlung" e aniquilagao de positrons em voo, cujas resolugoes sao
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dessa ordem de grandeza72.
- 0 segundo metodo e que fol empregado neste trabalho, resolve o sistema-
de 12 equagaes lineares a 40 incagnitas por melo de um programa de computa
dor chamado SISEQ. O procedimento do programa descrito sucintamente € o se
guinte: inicialmente supoe-se que o segundo membro da equacao(5) seja real
mente o valor medido para cada secqao de choque na energia correspondente
a linha principal de cada alvo. Fm outras palavras, considera-se a contri-
buigao das linhas secundarias como sendo desprezivel. 0s primeiros valores
assim obtidos corfésponderiam a um limite superior para cp(E). Em seguida,
por interpolagao linear, o programa encontra as secgaes de choque equiva-
lentes para as linhas secundarias Teqe Com estes resultados, interpolam-se
os segundos valoreg para op(E) que corresponderiam agora a um limite infe-
rior para estas secgoes de choque, Novamente por interpolagﬁo obtem-se os
O9gy © pelo mesmo processo sao determinados os terceiros valores para
UP(E) que sao um pguco menores que os primeiros poréem, muito maiores que
os segundos. Isto e felto sucesslvamente ate que a diferenga entre o valor
calculado (op(E) + i ofiri) e o experimental (Cf/(stT¢p)) gseja fgual ao
desvio previamente imposto ao programa., Este desvio corresponde ao erro do
metodo e tem que ser considerado no final dos calculos quando da composi-
ggo dos erros cometidos. Obviamente, o programa considera um comportamento
linear para as seccoes de choque em fungao da energia entre duas linhas ga
ma principais mascarando assim, qualquer tipo de estrutura possivel entre
estas energias. Contudo, nao perde este caracter de estrutura, se existen-
te, nas energias das linhas principais bem como nao despreza o efeito de
qualquer linha secundaria.

Os resultados obtidos para as secgaes de choque de fotofissao do
Np-237, calculados da forma descrita antericrmente, podem ser vistos na ta
bela IV.2,

0 erro cometido na obtenggo de cada secgﬁo de choque corresponde a

uma composicao dos erros assoclados aos parametros C e ¢p que cons

g% Nr
tituem a expressao do segundo membro de cada equagao. 08 erros em € NT e
¢p ja foram discutidos anteriormente, enquanto o de Cf representa a repro-
dutibilidade conseguida em seis irradiagaes do Np-237 de 3,5 horas cada u-
ma. Desta manelra, a expressao Cf/(NTef¢p) também esta afetada de um erro
que denominar-se-a GOF'
Baseado em critéries de propagagao de erros (Apendice C) pode - se

escrever:
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TABELA 1V.2

Seccoes de Choque de Fotofissao do Np-237

Energia (MeV) gw,fgggl
5,43 | 5,6 £ 1,0
5,58 . (8,1 11,2

6,73 (32,3 ¥ 5,1)
7,23 (10,4 £ 2,7
7,38 . (22,5 ¥ 2,5)
7,64 | (19,8 ¥ 3,09
7,72 27,8 ¥ 3,5)
7,88 (36,4 T 6,3)

7,91 43,0 T 5,1)
9,00 w10 ¥, -
9,72 (62,8 16,4)
10,83 (205,0 ¥33,1)

2 2 2 2 2 2

8 oflrl + & ofzrz + ...+ 8 Ofp = § Op onde (6)
Gofi ~ representa o erro correspondente a cada linha secundaria e

Gofp - representa o erro correspondente a linha principal.

e

De uma maneira analoga a descrita no calculo das secgaes de choque,
obtemse um sistema de 12 equagoes a 40 incognitas, cuja solugao pode ser
encontrada com o auxilio do programa SISEQ,

0s erros assim calculados para as secgoes de chogue sao mostrados
também na tabela IV.2. A composigao GoF fol obtida considerando os seguln~-
tes erros para os parametros:
~ erro na eficlencia do detector (ef) = (0,257%

- errs 0 filmero de atomos de Np-237 (NT) = 2,.8%
- erro ne ealeulo do fluxo (4)) = 10,17 a 10,4%
- erro nag eontagens de fissao (C;) = 1,07 & 3,2%
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IV-4-SFECCAO DE CHOQUE PARA FOTONEUTRONS

Como foi discutido no capitulo anterior, no estudo da reagSo (vy,n),
ao contrario da fotofissao, a presenga dos neutrons de fundo & critica e
mereceu uma atencao especial. A fim de verificar a contribuigao destes neu
trons e fazer o devido desconto, efetuaram-se, para cada alvo, diversas ir
radia;Ses com a amostra de Np-237, intercalando-se irradiagoes apenas com
o porta amostra mais o suporte de titanio. Nestas condlgaes, obteve-se no
final uma contagem média 1Iquida total de neutrons para aquele alvo

Em seguida, como nas determinagoes de fluxo e da secgao de choque
de fotofissao, descontaram-se das contagens liquidas totais obtidas com o
"long counter", aquelas referentes a linha gama de fundo do aluminio estru
tural. O criterio adotado foi o seguinte:com o alvo brance na posigio de
irradiagao e de acordo com o procedimento descrito no parégrafo anterior,
obteve-se uma contagem liquida de neutrons, correspondendo a maxima contrl
buigao desta radiagao. O efeito de atenuagao para cada alvo foil levado em
conta, utilizando os valores apresentados na tabela III.3. Isto foli feito
por causa das baixas contagens de neutrons obtidas quando as réplicas dos
alvos eram posicionadas na gsalda dos colimadores. |

A contagem liquida total assim determinada, refere-se a emissao de
neutrons nos processos fotonucleares em estudo e portanto, a esta contagem

associa-gse uma secgao de choque composta o, tal que:

N

oy = oy,n + on,f onde (N

V & o numero médio de néutrons emitidos por fissao.

Desta manelira, para cada alvo tem~se uma equagao da forma:

neut rons ‘
(segundo ) Cn/en 9N NT ¢ onde (8)

(@]
I

contagem total de neutrons ( n/s)

eficiencia do sistema detector

numero de atomos de Np-237

Z ™
=]
1

fluxo incidente na amostra (y/cmz.s)

-
1

levando em conta a influencia das linhas secundarias, a equagﬁo an

terior ficail
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C «
n
0Nl¢1 + °N2¢2 + ... 0Np¢p = enNT ou, dividindo por ¢p’ 9
oNlrl + 0N2r2 + ... + ch - n ' onde (10)
e N ¢
nTp

novamen;e os T, correspondem as intensidades relativas corrigidas para a
atenuagao nos filltros existentes nos colimadores-.

Para os aivos de enxofre (5,43 MeV) e disprosio (5,58 MeV), que a-
presentam uma linha gama principal com energia inferior ao limiar(6,62MeV)
para a reagﬁo (y,n), as contagens de neutrons foram deaprezfveis e comple-
tamente encobertas pelos neutrons de fundo. A fim de levar em conta os neu
trons produzidos ﬁéla fissao nestas energlas, consideraram-se estes alvos
nos calculos, associando a cada um uma contagem de neutrons estimada
( GUY’f ) pelas respectivas secgaes de choque de fissao encontradas na ta-
bela IV.2. <

Assim , obteve-se também para este caso um sistema igual ao ante-
rior, constituido por 12 equagaes a 40 incagnitas, que foil resolvido pelo
programa SISEQ.

Na tabela 1V.3 sao apresentados os resultados dos calculos para as
secgEes de choque compostas (ON) para o nucleo Np-237.

Os erros cometidos nas determinacoes das secgoes de choque compos-
tas foram obtidos em uma forma analoga ao caso da fotofissao. Os parame-

tros Cn’ N e ¢p que constituem a expressao do segundo membro de cada

T %n
equagao sao afetados de erros, discutidos anteriormente com excegao daque-
le em Cn que representa a reprodutibilidade conseguida em varias irradia-
goes do Np-237, Desta forma, a expressao Cn/(enNT¢p) tambem fica afetada

por um erro denominado 6N tal que:

2r22 + ... + 620Np = § ON onde (11)

620N1r12 + GzoN
os simbolos possuem o mesmo slgnificado dos analogos ji definidos.

Os erros associados a estas secgoes de choque compostas (oN) e mos
trados na tabela IV.3 sao provenientes das seguintes fontes:
- erro na eficiencia do "long counter"(en) = 0,37%
~ erro no numero de atomos de Np-237 (Np) = 2,8%
~ erro no calculo dos fluxos (¢p) = 10,17 a 10,4%

-~

~ erro nas contagens dos neutrons (Cn) = 2,57 a 6,4%
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TABELA IV.3
Seches de Choque Compostas, ONgOY,n+;UY,f’ do Np~237
Energia (MeV) QN.LEEL
5,43 | 3,0 ¥1,7)
5,58 (12,9 % 2,2)
6,73 (00,2 ¥ 16,6) It C7
7,23 (39,5 Y 10,4) 0,7,
7,38 (78,5 ¥ 9,4)
7,64 (70,4 ¥ 11,1)
7,72 97,1 ¥ 12,2
7,88 (133,4 ¥ 25,4)
7,91 (156,5 ¥ 20,0)
9,00 (166,2 T 28,9)
9,72 (261,5 ¥ 68,8
10,83 (910,6 ¥ 212,2)

De acordo com a equag50(7), a secgao de choque de fotoneutrons an
pode ser obtida a partir dos resultados apresentados nas tabelas 1IV.2 e
IV.3, desde que se conhega o numero medio de neutrons emitidos por fissao
).

Aiéuns autoresGa’74 consideraram em seus calculos um valor medio
constante de 2,5 para v, baseando-se no argumento que a dependeéncia deste
parametro com a energia nao ¢ muito forte e que no intervalo de 5-11 MeV,
os valores oscilam em tomo de 2,5. Entretanto, varios experimentos recen
tes observaram nas medidas efetuadas junto a barreira de fissao possivels
estruturas na depend€ncia de v com a energia de excitagao3l.

_ Medidas da multiplicidade de neutrons emitidos na fotofissao, ao
contrario da fissao com nsutrons, sao escassas e discrepantes de forma que
alguns autore3116 chegam a utilizar os resultados de vV obtidos na fissao

-~ -
com neutrons para conseguir, por melo de calculos, os equivalentes para o
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caso da fotofissao.

Somente recentemente foram obtidos resultados experimentais de Vv
para a fotofissao do Np—23722, utilizando fotons de '"bremsstrahlung" com
energlas variando entre 8 e 13 MeV. A variagao do numero medio de neutrons
prontos emitidos Gp com a energla de excitagao, determinada por estes auto

res e empregada neste trabalho, e dada pela seguinte equagﬁo.
v_(E_) = 0,4027 +0,2505 E 2
vp( Y) , ,250 y (12)

De acordo com esta expressao, os valores de Gp calculados para as
energias correspondentes aos alvos utilizados neste trabalho,mostrados na
tabela IV.4, chegam a apresentar uma variacao de ate 77%. Considerando o
valor medio 2,345; esta variaggo cal para 337 mas mesmo assim, e suficien-
te para ressaltar a grande aproximacao feita quando se considera um valor

congtante para v.
TABELA IV.4

Numero Medio de Neutrons Prontos Emitidos na Fo-

tofissao do Np-237, de Acordo com a Equaqao de
Caldwell e Dowdyzz: v (E )=0,4027 + 0,2505 Ev
Py

Enerpgia (MeV) ”"§P“
5,43 1,763
5,58 1,800
6,73 2,088
7,23 2,214

’ 7,38 2,251
7,64 2,316
7,72 2,336
7,88 2,376
7,91 2,384
9,00 2,657
9,72 2,837

10,83 3,115
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Com os valores apresentados nas tabelas IV.2, IV,3 e IV.4 a seccao
de choque para a reagao (y,n) pade ser obtida e os resultados sao mostra-
dos na tabela IV.5.

TABELA IV.5

Seccoes de Choque de Fotoneutrons do Np-237

-

Energia (MeV g b
gia (MeV) __Y’ng )
6,73 32,71 7,2) 20 0
7,23 (16,4 T 4,00 o v
7,38 (27,8 ¥ 6,4)
7,64 23,9 ¥ 4,5)
7,72 (32,1 Y 6,1)
7,88 46,9 ¥ 10,8)
7,91 53,9 ¥ 10,9)
9,00 (57,3 £ 9,8)
9,72 (88,1 ¥ 16,2)
10,83 (272,2 ¥ 171,9)

Na determinagao das secgoes de choque de fotoneutrons oY q® O erro
wh
final ao quadrado seria dado em principio, pela soma dos quadrados dos res

pectivos erros emo, e ¢ . Contudo, estas variavels sao correlacionadas

N
em termos do fluxo gama Z’ge acordo com o ApEndice C, este critério seria
incorreto a menos que se gubtraia o duplo produto entre os erros das sec-
coes de choque.

A fim de nao carregar os errcs sistematicos provenientes dos des-
contos das linhas secundarias nos calculos de oy e OY £ adotou~se o se~-

- 1]
guinte procedimento para a obtengao dos erros nos calculos de oY : como

Uy,n =0y "V Ust entao, para cada alvo(i) tem—se:
i ¢ - Ct ;
et P onde (13)
»
NTen¢ NT€f¢p
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1 1 i i
o%n onlrl + 0n2r2 + ...+ Unp (14)

Fazendo a aproximagao que 31 para cada alvo seja constante e igual
ao seu valor na energia correspondente a linha principal, pode-se calcular
diretamente a expressao do segundo membro da equagao(1l3), obtendo um erro

60n tal que:

2

620 rl™ + 620 2 2
nl n

2
2r2 + 00 + 8 onp = § 9, (15)

Desta maneira, consegue~se mals uma vez um sistema de 12 equagoes
a 40 incognitas cuja soluggo, formecida pelo programa SISEQ, é apresentada
na tabela IV.5.

IV—5~MEDIﬁAS DA DISTRIBUICAO ANGULAR

0 estudo da distribuiggo angular dos fragmentos de fotofissao para
o Np-237 fol feito em duas energlas. Uma relativamente baixa de 6,61 MeV,
onde as possibilidades de ocorrencia de anisotropia angular sao malores e
outra razoavelmente alta de 8,61 MeV, para uma possfvel comprovagao da iso
tropia angular observada por Katz64 em 8,0 MeV empregando fotons de "brems
strahlung'.

As duas linhas gama utilizadas neste estudo foram obtidas com os
alvos de titanio e niquel. Neste caso, os efeitos das linhas secundarias
foram levadas em conta tomando a media ponderada entre a linha principal e
as linhas secundarias mais importantes, de modo analogo ao procedimento
adotado nas referencias (24) e (79). Desta maneira, obtiveram-se para os
alvos de titanio e niquel 1linhas gama com energias medias de 6,61 MeV e
8,61 MeV respectivamente.

Os tempos de irradiagao empregados, com o reator operando a 2 M
durante 8 horas por dia, foram de 30 dias e 20 dias respectivamente para
os alvos de titanio e anuel. Isto corresponde a um fluxo integrado de
¢Y = 5,3x1011fotons/cm2'para o primeiro alvo e de ¢Y = 1,9x1011 fotons/cm2
para o segundo alvo.

Como os fragmentos emitidos estao separados por 1800, devido as
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propriedades de coﬁservagﬁo de quantidade de movimento, os angulos por e-
xemplo 45°, 135°

-~ ~ o
tudo e correspondem apenas a emissao de fragmentos formando 45 com a dire

. 225% e 315° gao totalmente equivalentes neste tipo de es

¢ao do feixe.

Os resultados das contagens dos tragos obtidas em cada Engulo,para
as duas irradiagoes, podem ser vistos na tabela IV.6, ja descontada a con-
tribuigcao da linha gama de fundo do aluminio estrutural. Na mesma tabela
580 apresentadas as respectivas distribuigaes angulares , definidas como a
razao das contagens‘referentes a0s Engulos 90° e 0°,(w<90°)/W(0°)).

Os valores mostrados na tabela IV.6 representam a soma das medias
obtidas para cada Engulo nas tres camaras. Sendo assim, estimou-se o erro
em cada medida pela soma dos quadrados dos desvios padroes destas medias.

0 resultado da distribuigao angular em 8,61 MeV, manteve-se nas 3
camaras e esta em plena concordancia com aquelelobtido por Katz64em 8,0MeV
(1,024 b 0,10), utilizando um arranjo totalmente diferente deste trabalho.

A anisotropia angular observada em 6,61 MeV eateve presente também

nas tres camaras e portanto, constitul-se num resultado bastante confiavel.

TABELA 1V.6

resultado das Contagens dos Tracos Referentes a Distribuicao Angular dos

Fragmentos de Fotofissao do Np.237,

Titanio ( 6,61 MeV ) Niquel ( 8,61 MeV )
Angulo Contagem Angulo Contagem
0° - 3160 ¥ 52 0° 3066 T 24
22,5° 3216 ¥ 51 22,5° 3030 ¥ 26
45° 3219 ¥ 50 45° 3009 T 25
67,5° 3292 ¥ 61 67,5° 3010 ¥ 20
90° 3410 ¥ 60 90° 3004 T 48

w(90°%) /W) = (1,079 T 0,026) w(90%) /W(0°% = (0,98 ¥ 0,02)




CAPITULO V - DISCUSSAO E INTERPRETACAO DOS RESULTADOS

V-1-INTRODUCAO

Neste capitulo, serao discutidos os paranetros nucleares obtidos
no presente trabalho para o nucleo Np-237 e quando possivel, serao compara
dos com os resultados encontrados, utilizando teécnicas diferentes, por ou-
tros autores.

Em seguida, sera feita uma analise dos resultados com base nos mo-
delos teoricos existentes para cada caso em particular. Um breve desenvol-
vimento teorico sera dado, quan&o for necessario o uso de certos conceitos
tecricos nao abordados no capitulo II.

Em consequancia do expasto no paragrafo anterior, novos valores pa
ra certos parametros, tals como: temperatura nuclear, altura, curvatura e
transmissao da barreira de fissao para o Np-237, serao determinados a par-
tir dos dados experimentais e comparados com os valores existentes na lite
ratura.

Da analise dos resultados sobre a distribuicao angular dos fragmen
tos de fotofissao para o Np-237, sera possivel estimar o canal ou canais

de fissao predominantes neste processo, na energla de excitagao estudada.

V-2-SECCOES DF._CHOQUE EXPERIMENTAIS DE FOTOFISSAO E FOTONEUTRONS

Os valores das secgoes de choque de fotofissao, fotoneutrons e fo-
toabsorggo"para o Np-237 sao mostrados nas figuras V.1, V.2 e V.3 respecti
vamente, juntamente com os resultados obtidos por outros autores(23,25,64,
116). De um modo geral, a concordancia entre eles e apenas razoavel, fato
este justificado, conforme discutiu~se no capitulo I, pelas diferengas en-
tre as técnicas empregadas e pelos grandes erros envolvidos nestes tipos
de medidas. .

v Como foi comentado no capftulo 1, exlstem poucas informagSes expe-
rimentals sobre processos fotonucleares para o Np-~237 e igsto dificulta o
estudo comparativo. De imediato, pode~se dize;, observando-gse as tres figu

ras que os resultados obtidos neste trabalho parecem concordar melhor com
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o8 encontrados por Caldwe1123.
0 quadro geral € o tipico observado em reagaes fotonucleares para
os elementos pesados e pode ser descrito da seguinte forma: a reagao (y,f)
ou (y,n), so e detectavel por volta de 5 a 7 MeV; a partir desta regiao a
secgao de choque cresce com a energia ate atingir um maximo em torno de 10-
14 MeV. A energia (Emax) correspondente a este maximo e expressa, multo a-

proximadamente, pela re1a9504 Emax = ( 80/A1/3

). Em seguida, diminui suave
mente até que em energias superiores a ~20 MeV os valores se tornam peque-
nos e experimentalmente incertos. Este maximo na seccao de choque, usual-
mente conhecido como "ressonancia gigante", ¢ atribuido a um modo de exci-
tagao de dipolo eletrico (El). Entretanto, uma explicaggo clara da nature-~
za fundamental desta grande ressonancia ainda nao foi encontrada. Como po-
de ser visto nas figuras V.1-3, os resultados experimentais para o Np-237
seguem nitidamente este comportamento.

0s valores das secgoes de choque de fotofissao, mostrados na figu-
ra V.1, concordam melhor com os resultados de Caldwe1123. Contudo, pouco
pode-se dizer da comparagﬁo com as medidas de VeyssiérellG, ja que este au
tor se limltou a trabalhar em energias superiores a 9 Mev.

Anda, quanto aos resultados da fotofissao, podemse observar dois
possiveis picos: um junto ao limiar de fotoneutrons (6,62 MeV), nao obser-
vado anteriormente na literatura e um outro, menos resolvido, em torno de
8 MeV, Este ﬁltimo, mostra uma clara tendencia a estrutura observada por
Caldwe1123 em 8,5 MeV, mas, infelizmente nao pode ser totalmente resolvido
devido a falta de dados entre 8 e 9 MeV.

0 pico observado neste trabalho proximo a 6,62 MeV e que se consti
tui no mals notavel resultado deste estudo de fotofissao, e indiretamente
endossado pelos resultados conseguidos por Clafkezs. Este autor,utilizando
fotons produzidos na reagao F(p,ay)0, verificou que a secgao de choque de
fotofissao Para o Np=237 em 7,0 MeV &€ menor que aquela encontrada em 6,14
MeV. Isto indica a possibilidade da exlstencia de uma estrutura entre es-
tas duas energias de excitagao, apoiando assim o resultado deste trabalho.,
Este mesmo fenomeno ja havia sido observado por Schimithlooe Winhold121
para os nucleos de Th=-232 e U-238, passando, posteriormente, a constituir-
se numa das caracteristicas das secgoes de choque de fotofissao dos nucle
os citados.

A interpretagio deste pico junto ao limiar de fotoneutrons ainda e
uma questao com bastante controvérsia, mesmo no caso dos nucleos par— par,

onde a grande quantidade de informagSes experimentais existentes sobre a
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fotofissao ainda nao fol suficlente para uma analise definitiva. A opiniao
sobre este problema, basicanente, e dividida entre aqueles que o classifi~
ca com uma ressonancla de f1595065’75 e aqueles que consideram a competi-
¢ao com a emissao de neutrons suficiente para fornecer uma explicaggo sa~
tisfatSriaBl’sz. Esta ultima linha de pensamento parece ser, atualmente, a
mals correta primeiro pela presenga constante desta estrutura em varios qé
cleos pesados estudados e segundo, por ser este plco tanto no U-238  como
no Th-232, totalmente reproduzido por calculos tearicos31, sem necessidade
do uso de um termo ressonante,

A explicagao desta competigao no limiar de fotoneutrons, de uma
forma sucinta, € a seguinte: a secggo de choque de fotofissao e dada,de a-

cordo com a teoria do nucleo composto (capitulo II) por:

T
6 =g ————— (1)
Y,£ a Pf+FY+Fn
Desta maneira espera-se que GY £ diminua quando Pn aumenta, embora a depen
~ ~ 4 ~
dencia exata desta secgao de choque com a energia de excitagao seja uma

fungzo tanto da Ff‘como da Pn. A largura de fissao (Pf) nestas energilas es

ta sob a influencia dos mais baixos niveis de transigao e,em geral, nao

cresce tao rapidamente como a largura de neutrons (), por causa da maior

densidade dos niveis mais baixos no nucleo residual (N~-1). Consequentemente,
UY-f alcanga um maximo local no limiar de neutrons para em seguida diminu-
ir ate que outros canails de fissao fiquem disponiveis.

Nos resultados experimentais de Khan65 e Ander13 para o nucleo de
U-235 e de Yester122 para o de U-236, pode-se observar também um pico no
limiar de fotoneutrons para as secgses de choque de fotofissao,embora com
intensidade muito inferior daquelas apresentadas pelos nucleos discutidos
anteriormente. Em consequ@ncia disto e com os resultados obtidos no presen
te trabalho para o Np-237, parece razoavel pensar que este fenomeno seja
uma outra caracteristica tipica da fotofissao dos elementos pesados além,
e claro, da "ressonancia gigante",

Nas medidas das secgoes de choque de fotoneutrons, mostradas na fi
gura V.2, a concordancia com os resultados de Caldwell e pior. Entretanto,
por se tratarem de medidas indiretas, os erros envolvidos na obtenggo des-
tas secgoes de choque sao muito malores que os correspondentes ao caso da
fqtofissao. Isto provavelmente explica a mailor discrepancia entre os auto-
res.

As secgaes de choque de fotoabsorgﬁo, apresentadas na figura V.3,


http://dada.de
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constituem-se da soma dfs dois processos em~estudo ou seja,oa=vy,f t GY,H'
Como discutiu-se mo capitulo II, nesta regiaoc dc energia de excitagao, os
modos mais importantes de decalmento do nucleo composto sao: fissao , emis
sao de um neutron e espalhamento gama. O espalhamento gama normalmente e
desprezado e 1isto pode ser justificado da seguinte forma: para energlas de
excitagao abaixo da barreira de fissao praticamente o unico modo de desecl
taggo e a emissao de raios gama., Contudo, quando se aproxima da altura da
barreira, a fissao-comega a competir de uma maneira acentuada com o decai-
mento gama. Isto porque, nesta regiEo,’a probabilidade de fissao cresce ra
pidamente com a energia, enquanto a probabilidade de desecitacao gama va-
ria de uma forma muito menos acentuada. Assim que o limlar de fissao e ul-
trapassado, a largura de fissao Ff comega a ficar muito maior que a largu-
ra do decaimento gama r, de forma que a emissao gama nao € mals tao impor-

tantem.

Alguns autore323’116

, Preocuparam-se em estudar o comportamento da
secggo de choque de fotoabsorgao do Np~237, na reglao da'ressonancia glgan
te"(9—18 MeV). Com o intuito de comparar os resultados, na figura V.3 830
mostradas as extrapolagaes para energlas inferiores dos ajustes nas medi-
das efetuadas por Caldwell23 e Veyssiérell6 naquele intervalo de energia.
Nestes casos, a secgao de choque de interaggo total fol representada por

o =0 + 0 + 0 A fungﬁo ugada pelos autores, no ajuste dos re-

a Y,n Y,2n Y,f° i
sultados, constitul-se de duas Lorentzianas, e e expressa da seguinte for-
ma:

er” (Ery)?
02 (B) = 0y (B) =0y ™5 2,2 + 9,
1

(2) onde

&%= 552 4 (EP1)2 (E2- Eg)z +(Er2)2

E - energia de excitagao,
L= & a largura a meia altura
Ei— energia correspondente ao pico

04" ¢ um fator de peso

Ainda na figura V.3 & mostrada a curva obtida por Zhuchkolza,rep:g
sentando o melhor ajuste conseguido por ele aos dados experimentais de di-
versos autores e diversos nucleos pesados, no intervalo de energla de 6-10
MeV. Neste intervalo de energia, as secgoes de choque de fotoabsorgao para
os nucleos pesados foram consideradas como sendo aproximadamene iguais. A

funggo empregada por Zhuchko no ajuste dos dados experimentais tambem e do
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tipo da expressao(2).

Os parametros dados na tabela V.l e que foram utilizados nas extra

polagaes representam o melhor ajuste conseguido por Zhuchk012€Veyssiére116

e por Bermanll aos resultados de Caldwe1123.

TABELA V.1

-

Parametros Obtidos Pelos Ajustes na "Ressonancia Glgante" Para o Np - 237

E, (MeV) 9, (mb) L (MeV) E, (MeV) [+ (mb) L (MeV)  Ref.

10,5 250 2,5 14 300 4,5 124

11,06 251 3,16 14,21 380 5,12 116
11,01 250 1,82 14,03 537 6,13 11

Apesar dos resultados deste trabalho, de uma forma geral, se apro-
ximarem razoavelmente bem das tres curvas, ha uma conéordancia nitidamen-
te melhor com Zhuchkolza, relo menos abaixo de 10 MeV, Entretanto, como ja
era de se esperar, os dois picos observados nao foram identificados ressal
tando assim, o inconveniente da utilizagao literal destas extrapolagoes.

Para as duas primeiras energlas de excitaggo da figura V.3, praxi—
mas ao limlar de fissao, a secgﬁo de choque para espalhamento gama, como
foli comentado anteriormente, ainda e representativa. Em principio, isto PO
de justificar o fato dos valores determinados para estas energias,se encon

trarem abaixo das curvas extrapoladas.

g,

V.3-FISSIONABILIDADE RELATIVA DO Np-237

Devido as dificuldades na determinacao de secgoes de choque absolu
tas, quando do uso de fontes gama de "bremsstrahlung", alguns autores( 49,
60,64) tem usado comparagaes de resultados entre nucideos para expressarem
suas medidas. A mais comum destas comparagoes e que fol definida por Hui-
zenga49 como fissionabilidade relativa, representa a razao entre as conta-

gens das fissoes obtidas para um certo nucleo com aquelas obtidas para o
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U-238 na mesma energia de excitacao.

Para se fazer um estudo comparativo dos resultados deste trabalho
com os diversos autores que empregaram a fissionabllidade relativa na in-
terpretagzo dos seus dados, foram utilizadas as secgaes de choque de foto~
fissao para o U-238 apresentadas por Mafra75 e Manfrendiniel. Escolheram -
se estes autores por empregarem um tipo de fonte gama igual a deste traba-
lho. A tabela V.2 mostra a fiésionabilidade relativa assim determinada pa-
ra o Np-237 nas energias de excitagao que colncidiram com aquelas estuda-

das para o U-238,

TABELA V.2

Fissionabilidade Relativa Para o Np-237

* %* -
Energia (MeV) o, U-238 (mb) * o Np-237 (mb) Oc Np-~237
5. U-238
IS S
5,58 3,73 ¥ o,70" 8,1 ¥1,2 2,205
6,73 10,40 ¥ 1,70 32,3t 51 3,1 30,7
7,23 3,70 ¥ 2,40 10,4 T 2,7 2,85 1,9
7,38 10,20 ¥ 1,10 22,5325 2,2%0,3
7,64 10,00 ¥ 4,30 19,8 ¥ 3,0 | 2,0 %0,9
7,72 9,20 ¥ 2,60 27,8 ¥ 3,5 3,0 Y o,9
7,88 11,10 T 3,40 36,46 T 6,3 3,3Y 11

: +
7,91 - 14,30 ¥ 1,50 43,0 Y51 3,0 ¥ 0,5
9,00 37,00 ¥11,00 4,0 % 7,7 1,1 10,4

* -~ este trabalho 75 . +
**- dados apresentados por Mafra MEDIA - 2,5 - 0,3

+ - dado apresentado por Manfrendin181

As fisslonabilidades relativas da tabela V.2, a menos daquela em

&

9 MeV, 886 iguais dentro dos erros experimentais. O baixo valor (1,1) en-

contrado & 9 MeV & uma consequencia do pico observado para o Np-237 pro-
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ximo de 8 MeV e que nao esteve presente no correspondente caso  para o
U-238. Isto mostra a inconveniencia em se utilizar a fissionabilidade rela
tiva nestes tipos de medidas. Com esta restrigao, pode-se dizer que, no in
tervalo de 5,58 MeV a 9,00 MeV, a fissionabilidade relativa do Np-237 e
praticamente constante e que, em média, este nucleo e 2,5 vezes mals fis-
sil que o U-238, Este resultado esta em otima concordancia com aqueles en-
contrados por outros autores utilizando outras técnicas, conforme mostra a
tabela V.3, Isto ressalta portanto, a consistencla entre as secgoes de cho
que conseguidas neste experimento para o Np-237 com aquelas obtidas por Ma
fra75

perimental.

e Manfrendinigl para o U-238, utilizando o mesmo tipo de arranjo ex-

TABELA V.3

Valores da Fisslonabilidade Relativa Para o Np-237, Obtidos Por Divers. s

-
Autores e Tecnicas.

O¢ Np-237

Of u-238 Fonte Gama Enerpia (MeV) Referencia
(2,52 t 0,31) captura de neutrons 5,58 - 9,00 este trabalho
(2,50 o ) "bremsstrahlung' 5,00 -12,00 Ivanov-(60)
2,46 ¥ 0,07 "bremsstrahlung" 12,00 -20,00 Huizenga-(49)
(2,16 T 7)) "bremsstrahlung" 5,00 -20,00 Katz-(64)

Huizengaag, medindo a fissionabilidade relativa para diversos nu-
cleos pesados, nas energias de 1, MeV e 20 MeV, chegou a observar a exis~-
téncia de um correlacionamento entre os valores obtidos e o parametro de
fissionabilidade do modelo da gota liquida ZZ/A. 0 comportamento desta cor
relagao e mostrado na figura V.4 oﬂde assinalou~-se tambem o resultado obti
do nesta tese para o Np-237, Conforme ajuste efetuado aos pontos experimen
tals pode-se dizer que, em primeira aproximagEo, a flssionabilidade relati

va (FR) cresce linearmente com 22/A de acordo com a equagao:

FR = 1,3 { (ZZ/A) - 34,7 } (3)
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o _ REFERENCIA 49

{  ESTE TRABALHO

3s 36 37 ZZ/A

Fig.V.4 - Fissionabilidgde relativa para diversos nucleos pesados em
funcao do parametro de fissionabilidade do modelo da gota
1iquida.

No caso do Np-237, a equagao(3) fornece um valor de FR = 2,33, em
boa concordancia com o resultado encontrado nmeste trabalho.

Mais recentemente, Aleksandrov2 observou que esta fissionabilidade
relativa para o Np-237 nao se mantem em energias de excitagao superiores
a 100 MeV. Segundo seus resultados, ela cal para 1,9 entre 100-240 MeV e
chega a atingir um valor de 1,64 entre 400-1200 MeV. Um comportamento seme
lhante fol observado para os outros nucleos pesados estudados, apresentan-
do uma probabilidade de fissao superior aquela do U-238. Seus dados indi-
dicam, portanto, um real crescimento da probabilidade de fissao para este

I -~ -~
nucleo em relagao aos demais, naquelas energias de excitagao.
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V-4-ESTUDO DA BARREIRA DE FISSAO DO Np=237

Para energias de excitagao abaixo do limiar de neutrons, a largura

"~ L ~ "
de neutrons e zero e a equagao(l) pode ser escrita na forma:

T
(E) .. —f
oy,f Ua(E)/F T, , (4)
! Y +\\ )

-

A largura de fissao de um nivel nuclear composto, em uma energla
de excitagao E, esta relacionada com a penetrabilidade quantica ou transmis

sao de barreira Tf(E), de acordo com a expressgo

1 (3,5 = 2LE 1 (5,5 onde (5)

D(J,E) € o espagamento de niveis com spin J e energia de excitagao E,
Uma expressao semelhante pode também ser escrita para a largura do

decalmento gama:

. DULE) |
ro3E) = ST (1) 6)

Relacionando-se as equagaes (4),(5) e (6) obtémwse:_

VQ \\/ \ i
-~

T¢ (E) (1) ou T (E) = T, (E) '\"’Yth(E)\ (8)
TY(E) + Tf(E) /o (E)> (E*)‘

(E)
qY,f = oa(E)

. \/: 
Por meio da equagao(B) determinou-se a transmissao T (E), tomando*
se os valores de Uf(E) medidos experimentalmente e os valores de Oa(E)obqi
dos da extrapolagao dos resultados de Veyssiérell6. A transmissao gama

T (E) fol obtida do estudo efetuado por Vandenboschll5

Segundo Vandenboschlls, a dependencia com a energia de excitagao
de T (1/2 E) para um nuclec pesado de A impar, pode ser obtida por meio
dos resultados conseguidos pela captura ressonante de neéutrons em varios
nucleos de A par. Os valores assim determinados de TY(1/2,E) para un nu-
cleo de A impar e spin 1/2, podem ser vistos na figura V.5,

Efettando-se o ajuste de uma reta por minimos quadrados, pode- se
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1,0p
“ | Fig.v.5
_ O} !
w L Transmissao gama para um nucleo
+ - de A {mpar com spin 1/2 em fun-
~ gao da energla de excitacao(re-
> ferencia 115).
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.
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representar o grifico da figura V.5 por uma expressao analitica da forma:

- ) = (E ~ 6,02)
"1Y(1/2,1:) 0,1 exp{ A } | (9)

0 Np-237 pela absorggo de dipolo elétrico forma estados compostos
com spin J = 3/2, 5/2 e 7/2 de tal forma que a expressao(9) nao se aplica-
ria a este caso. Entretanto, a transmissao gama para outros spin pede ser

obtida utilizando a seguinte relagﬁo derivada da equagao(ﬁ):

p(J.E) _
p(1/2,E)

TY(J’E) = Ty(l/Z,E) e considerando em primeira (10)
aproximagao que T (E) independe do spin.

A densidude de niveis dependente do spin, (J,E) =
84

1 -
ERETET ,e dada

segundo o modelo do gas de Fermi por

¢(J,E) = Cte (2J + 1)(B - A)—zexp{Zall2

2
(E ~ A)l/-z' I+ 1/2) ;_/2 } onde (11)
26
8

B corregEo para efeitos de camadas, emparelhamento, etc - valor tipico =
0,55 MeV,
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a - parametro de densidade de niveis - valor tipico = 30 MEV-l,

§ - conhecido como "spin cut-off parameter" - valor tipico = 6,

Pelas equagoes (10) e (11) obteém-se as seguintes relagoes entre as

expressoes para diferentes spin:

T (3/2,E) = 1,92 T (1/2,F) ' (12)
T (5/2,8) = 2,68 T (1/2,E) (13)
Ty(7/2,E) = 3,25 TY(1/2,E) (14)

De acordo com o modelo da gota 1fquida, a barreira de fissao pode
ser representada por uma parébola simples invertida. A transmissac de uma

barreira deste tipo, possuindo uma altura E_ e uma curvatura hw, como foi

f
visto no capitulo II pode ser escrita por(48):

E. -

T (E) = {1 +exp( 2n | 2 Blyyt (15)

Desta forma, e possivel determinar em cada energia de excitagEo,a—
baixo do limiar de neutrons, um valor para a transndssﬁo Tf(E). Em seguida,
ajustando-se a fungﬁo representada pela equagEo(lS) a estes valores,obtém-
se a altura Ef e a curvatura hw da barreira de fissao. No presente caso,por
causa dos poucos dados experimentals conseguidos abaixo do limiar de foto-
néutrons, esses parametros foram obtidos a partir da solugao de um sistema
de duas equagaes a duas incagnitas. 0s valores determinados, apresentados
na tabela V.4, estao em excelente acordo com os obtidos pelos demails auto-

res.
TABELA V.4

Altura e Curvatura da Barreira de Fissao Simples do Np-237

E, ( MeV) ho ( Mev Referencla
5,9 20,2 0,8 30,4 este trabalho
5,7 % 0,3 | 0,8 Back (7)
5,6 30,3 —x- Vandenbosch (115)
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Esta altura da barreira (5,9 MeV) representa , em principio,a ener
gla onde a penetrabilidade e igual a 1/2 para o estado de transigcao mais
baixo (J = 3/2, K =1/2).

Nestes calculos, utilizou-se a transmissao para uma barreira sim-
ples, devido a insuficigncia de informagSes experimentals para especificar
todos os parametros necessarios na descrigao da barreira dupla. Entretanto,
o valor encontrado correspohde, aproxinmdamente26, a altura da maior das

duas barreiras.

V-5-COMPETICAO ENTRE EMISSAQO DE NEUTRONS E FISSAO

V-5--1-Resultados Eiperimentais da Razao I’n/I’f Para o Np-237

Como fol discutido no capitulo I1, a competiggo entre emissao de
neutrons e fissdo em energlas de excitacao superiores ao limiar de fotonag
trons, e dada por:

I.‘n/I‘f = g /o (16)

Y,n Y, £

Os valores determinados destas razoes, para cada energia de excita
¢ao empregada neste trabalho, sao apresentados na tabela V.5.

Como pode ser visto na tabela V.5, entre 6,7 - 11 MeV, a razao en-
tre emissao de nauzrons e fissao e, pelo menos dentro dos erros experimen-—
tais, constante. Isto significa que a taxa de abertura dos canals para am-
bos os modos de decalmento, mantém-se igual (ou aproximadanente) naguele
intervalo de energla, Desta forma, adotou-se para a competigﬁo entre o8
dois processos um valor médio de 1,28 t 0,15. 0 erro indicado & simplesmen
te o desvio”badrao da média.

A tabela V.6 mostra a boa concordancia entre o resultado obtido

este trabalho e aqueles de outros autores, empregando tecnicas diferen
res.

Estes dados vem confirmar as conclusoes a que chegou Vandenbosc%l?
nor meio da analise dos resultados até entao existentes sobre Pn/Ff, obti-
dos por varios tipos de experimentos. Segundo este autor, a competigao nag
tron-figsde praticamente independe da energia de excitagEo, pelo menos en-
tre 8=40 MaV, para os nucleos na reglao dos elementos pesados. Entretanto,

31,75,116

e de se galientar aqui que alguns autores chegaram a observar al-
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TABELA V.5

Resultados Experimentais da Competicao I‘n/I"f para o Np-237

Energia (MeV) o n/o £

6,73 | 1,01 ¥ 0,27 )
7,23 1,57 ¥ 0,56

7,38 1,23 0,3 ‘
7,64 1,21 Y 0,29

7,72 1,15 ¥ 0,26

7,88 1,29 ¥ 0,37

7,91 1,25 £ 0,29

9,00 1,40 T 0,36

9,72 1,40 T 0,45 ), o
10,83 1,33 T 0,86

MEDIA = 1,28 ¥ 0,15 B
- N
TABELA V.6

Valores da Razao rn/r, Para o Np-237, Obtidos Por Diversos Autores
L .

Intervalo de

w_gn/rf_m_ Energia (MeV) Fonte Gama Referencia
1,28 t 0,15 6,7 - 10,8 Captura Neutrons Este Trabalho
0,9 T 0,20 9,5 - 11,5  Aniq.Positrons Veyssisre (116)
1,27 ¥ 0,35 7,5 - 11,0  Aniq.Positrons Caldwell (23)
1,00 b ? 8,0 - 12,0 Bremsstrahlung Vandenb. (114)

gumas variagoes desta competicao em baixas energlas (<8 MeV) para os nuc:e

os U-238 ¢ Th-232. Porem, os mesmos autores foram unanimes em observar uma
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tendencia da razao Ih/Ff a um valor assintotico para energias de excitagao

proximas a 9 MeV. A consequencia de tal fato em baixas energias ainda e

bastante obscura jé que nesta regiso, o concelto estatistico da densidade

de niveis nao tem muito significado.

Alguns autores preferem publicar ao invez da competigao Fn/Ff, a

quantidade I‘f/(I‘f + Fn) conhecida como "photofission branching ratio" ou

simplesmente probabilidade de fissao. Apesar de ser uma quantidade que po-

de ser determlnada diretamente dos resultados para Fn/Ff, ela fol calcula-

da no presente trabalho pols permite a obtengio de informagaes adicionais.

A tabela V.7 mostra os valores encontrados para I‘f/(I‘f + Fn) enm

fungao da energia de excitaggo. Como pode ser visto, dentro dos erros expe

rimentais, os .resultados sao iguais e mostram uma dispersao muito inferior

que aquela apresentadé nos calculos da competigao Tn/F

f'

Esta menor disper

sao dos dados e explicada pelo fato de ser a probabilidade de fissao menos

sensivel as variagaes individuais dos dois processos.

Ainda, quanto a tabela V.7, conclui-se que: primeiro, a probabili-

dade de fissao tambem independe da energia de excitagao e segundo, neste

intervalo de energia, 447 das reagses do Np-237 com fotons correspondem a

fissao e 56% a emlssao de neutrons.

"Photofission Branching Ratio" Para o Np - 237

TABELA V.7

Energia ( MeV )

I‘f/(I‘f + I’n)

6,73
7,23
7,38
7,64
7,72
7,88
7,91
9,00
9,72

10,83

0,50 &
0,40 T
0,45 %
0,45 %
0,46 &
0,43 1
0,44 %
0,462 F
0,42 %
0,43 %

0,10
0,10
0,08
0,09
0,08
0,10
0,07
0,09
0,12
0,17

MEDIA = 0,44 T

0,03
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A probabilidade de fissao fornecida por Aleksandrov2 para o U-238
e (0,22 t 0,02) e representa a media de um numero grande de estudos sobfe
a fotofissao deste nucleo. Considerando que, no intervalo de energia em es
tudo, as secgaes de choque de fotoabsorgao para o Np-237 e U-238, represen
tadas apenas pela soma dos dois modos de decaimento, nao diferem aprecia-
velnente124 e, chamando Pf(U—238) o= of/(of + on) = 0,22 ¥ 0,02, temse que
a fissionabilidade relativa do Np-237, e dada, aproximadamente, por:

-

FR = Pf(Np-237)/Pf(U—238) (17

Utilizando o valor obtido anteriormente para este nucleo FR=(2,52i
0,31) obtém-se , de acordo com a equag50(17): Pf(Np-237) = (0,55 ¥ 0,08, Es~-
te resultado, continua ainda em razoavel acordo com o determinado por este
trabalho (0,44 ¥ 0,03). Além disto, confirma a boa aproximagao efetuada ,
quanto a equivalencia das secgoes de choque de fotoabsorggo para os dois nu
cleos, em baixas energlas de excitaggo.

Combinando as equagoes(3) e (17), pode—se'dizer entao que, em uma
forma aproximada, a probabilidade de fissao para um nuclideo desconhecido X,
Pf(X), e dada por:

pf(x) = 0,286 { (ZZ/A)X - 34,7 } (18)

V-5-2-Estudo Teorico da Competicao rn/rf

Como mostrou-ge no capitulo II, o estudo da competigao I‘n/I‘f em
termos dos modelos teoricos existentes, esta restrito a forma funcional da
densidade.de niveis calculada segundo cada modelo. Os principals wmodelos,
classificados de acordo com esta fungao foram:

a) da gota liquida

b) do gas de Fermi

¢) de Fujimoto-Yamaguchi(sendo este uma versao simplificada do anterior)
d) da temperatura nuclear constante.

Como fol visto, os resultados experimentals conseguidos neste tra-
balho indicam, dentro dos erros envolvidos, uma invariancia da relagao
I‘n/I‘f com a energia de excitagﬁo. Os dois modelos que mais se aproximam des
te comportamento sao o de Fujimoto-Yamaguchi e o da temperatura nuclear

constante, 0s outros dois modelos, conforme discutiu-se no capituloII,ap;g
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sentam, no inteivalo de energia de 6~11 MeV, uma variagao dessa competicao
bastante acentuada, suavizando-se apenas em energias de excitagﬁo superio~
res 3 15 Mev’®.

De acordo com os modelos de Fujimoto-Yamaguchi e da températura nu

clear constante simplificado, a competiggo e dada respectivamente por:

2/3 (EL-BY) 2/3 (E!-B")
~ A T fn ~ 2A T f-'n
I‘n/I‘f - 5 ex?f ~——E~——} (19) e (20) I‘n/I'f -5 ~exp{ T }

Na equagao(19), a temperatura nuclear e suposta como sendo dada por:

T = 3,17 ( E/A )l’L2 (21)

Segundo esta expressao temse que para A=237, a temperatura nuclear varia
de 0,53 MeV a 0,67 MeV, quando as energias de excitagao variam de 6,73 MeV
a 10,83 MeV, Esta pequena variagao pode ser substituida, em primeira apro-
ximagao, por uma temperatura nuclear media T = (0,59 t 0,04) MeV. Com 1isto

obtémse na equaggo(l9) uma invariancia da razao Fn/Y com a energia, con-

forme estabelece tambem a equagao(20). i

£ interessante analisar agora as consquencias do resultado experi-
mental deste trabalho para a competigao Fn/Ff, na avaliagao dos dois mode-
los que mals se aproximaram do comportamento observado,

De acordo com o exposto no capftulo 11, ao se fazer uso das equa -
¢oes(19),(20), recomenda-se o emprego dos limiares efetivos (E% - B;) ao
invés dos limliares reais (Ef - Bn). No caso do Np-237 que € um nucleo im-
par-par, E% =E . +Ahce Bg =B . Pariseiig estudo, tomou-se a corregio(Af)
em Ef como sendo da ordem de 0,7 MeV™"? .

0 dlimlar de fissao (Ef) para o Np~237 fol calculado com o auxilio

74’114, esta formu-

da equagao de Swiateckylog pois, segundo alguns autores
la € a que provavelmente fornece os melhores valores sistematicos deste 11

mlar na regiao dos nucleos pesados. Um valor de E, = 5,15 MeV fol desse mo

f
do obtido para o nucleo em estudo, de forma que Eé = 5,85 MeV,
0 limiar para a reacao fotoneutrons (Bn) gegundo Wapstrall8 e

6,62 MeV e portanto B;.- Bn = 6,62 MeV., Utilizando estes limlares efetivos
do Np-237 nas equagoes (19) ‘e (20), as seguintes temperaturas nucleares fo
ram necessarias para reproduzir a conpetigao l"n/I‘f = 1,28 ¥ 0,15 encontra-

da experimentalments neste trabalho:
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T = (0,84 + 0,06) MeV(Fujimoto-Yamaguchl) e T = (0,60 t 0,04) MeV(tempera-
tura nuclear constante),

No calculo destas temperaturas incluiram-se apenas os erros experi
mentais de Fn/Pf.

£ interessante observar que empregando na equag50(19) a temperatu-
ra nuclear fornecida pelo correspondente modelo (T=0,59 MeV), a razao
rn/rf = 1,28 so seria reproduzida se se utilizasse uma energia limfar de
fissao (Ef), para o Np-237, em torno de 5,9 MeV. Este resultado, estaria
em otimo acordo com a altura de barreira de fissao calculada na secgEoV~4.

Na tabela V.8 e apresentado um sumario das temperaturas nucleares,
calculadas para o Np-237, comparadas com aquelas obtidas por outros auto-

- -
res no estudo de varios nucleos pesados.

TABELA V.8

Temperatura Nuclear Experimental Para Nucleos Pesados

T ( MeV ) Modelo Nucleos Energia(MeV) Referenclas
0,60 ¥ 0,10 Estatistico U~237 9,5 - 11,5 Veyssiére (116)
0,90 T Temp,Congtante  U-238 6,0 - 9,0 Mafra (75)
1,40 ¥ ? Temp.Congtante Th-232 6,0 - 9,0 Mafra (75)
0,40 T Temp.Constante Diversos Diversas Vandenbosch (115)
0,60 ¥ 0,04 Temp.Constante Np-237 6,7 - 10,8 este trabalho
0,60 LA Fuj,-Yamaguchi Diversos Diversas Vandenbosch (114)
0,84 ¥ 0,06 Fuj.-Yamaguchi Np-237 6,7 - 10,8 este trabalho
0,59 £ 0,04 calculo Diversos 6,7 - 10,8 T ~ 9,,17(»:/;»1’2
1,35 b ? Evap.NEutrons Diversos  Qualquer Vandenbosch (114)

Como pode ser verificado na tabela V.8 nao ha uma concordancia boa
entre os diversos autores. Isto provavelmente pode ser explicado pelos di-

ferentes limiares efetivos empregados e ainda pelo fato que as temperatu-




~107-

ras nucleares obtidas por diferentes tipos de informagao sempre discordam.

0 resultado nao se alteraria multo caso se flzesse o uso da expres
sao nao simplificada do modelo da temperatura constante (capitulo II). Pra
ticamente em 8 MeV, esta expressao ja apresenta para I‘n/I‘f um valor, den-
tro dos limites de erro, igual Equele obtido neste trabalho. Acima desta
energila, I‘n/I'f cresce muito lentamente de forma que em 11 MeV, o valor ca;
culado para esta competigao, continua ainda concordando com o experimento,
justificando assim plenamente o emprego da expressao simplificada nesta
discussao. Entretanto, abaixo de aproximadamente 7,5 MeV, a expressao nao
simplificada fornece para a competiggo I‘n/I’f um valor extremamente baixo
de 0,4, Isto pode ser explicado pelo fato das formulas teoricas empregadas
para o calculo de I‘n/I‘f serem validas, rigorosamente, apenas em energilas
de excitaqgo onde as hipateses estatisticas possuem significados e as ex~
pressces das densidades de niveis fornecem uma descrigao razoavelmente cor
reta dos niveis. Isto, em geral, somente ocorre em energlas da ordem de

2,5 MeV a 3 MeV acima dos limiares das reagoes em estudo.

yY-5-3-Correlacao de I‘I/I‘f Com Parametros Nucleares

0s dados experimentais existentes sobre a competicao entre fissao
e emissao de neutrons para os nucleos pesados foram conseguidos a partir
de tres tipos distintos de experimentos, a saber: secgao de choque para
neutrons rapldos, seccao de choque de "spallation" de particulas carrega -
das e secgao de choque de fotofissao e fotoneutrons. Os erros apresentados
sao, em geral, grandes e a situagao plora ainda mais quando utilizam-se re
sultados com os trés matodos, a fim de se ter informagoes sobre o malor nu
mero possivgl de nuclideos. Mesmo assim, como fol visto no capftulo I1I,es~
tes dados fd;am suficientes para ressaltar caracter{sticas importantes
quando da correlagao de P /F com certos parametroslla tals como: A 24/3/A,
Z /A e (L' - B! ) Dentre estes, a correlagso com os dols ultimos mereceu u-
ma atengao eSpecial neste trabalho por se tratarem de parametros fundamenta
dos em modelos nucleares.

Tentando conseguir uma situagao mais proxima do real, no estudo deg
ta competigao, foram tomados apenas os dados experimentais obtidos com rea-
goes fotonucleares. Na figura V.6 encontra~se a variacao de F /F com o pa-
rametro de fissionabilidade Z /A, onde assinalou-se o ponto referente ao

Np-237 encontrado neste trabalho. Os pontos deste grafico foram obtidos em
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1o}
- + '"bremsstrahlung' (50)
i * Aniq.Pos.Voo (116)
. . Media entre varios autores
i - * { este trabalho
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Fig.V.6 - Variagao da competigao l"n/I‘f em fungao do parametro de fissiona-
bilidade do modelo da gota liquida.

sua maloria da referencia (50) e para aqueles nicleos onde encontrou-se ma
1s do que um valor na literatura, tomou-se como resultado final a media en
tre og diversos valores. A curva representando o melhor ajuste é uma reta

cuja equagao é dada por:
+ 2 +
In (Fn/Ff) = (-1,67 - 0,12)(Z"/A) + (61 ~ 4) | (22)

Como pode-se observar, na figura V.6, o comportamento do 1n(Fn/Ff)

em funggo de ZZ/A, pelo menos ate Z=94, segue de maneira satisfatoria as
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previsaes do modelo da gota liquida. Segundo este modelo (capItulo II, a
fissionabilidade x de um nucleo qualquer, aumenta linearmente com Z2/A de

acordo com a expressao:

Z2

X = 78,04 (23)

Entretanto, Vandenbosch114

‘utilizando os resultados dos tres tipos de expe
rimentos citados no infcio desta discussao, observou uma dispersao dos pon
tos correspondentes aos nuclideos com Z malor que 94, ainda que os nucleos
com 2 inferiores apresentassem uma. correlacao satisfatoria. Isto motivou o
autor a concluir que os nucleos com Z¥94 nao sao tao fissionavels como o
modelo da gota liquida,preve.

0s resultados dos estudos teoricos sobre Fnlrf, utilizando para a
densidade de niveis os modelos de Fujimoto-Yamaguchi e da temperatura nu -
clear constante, equagoes (19) e (20), sugerem que um grafico do logaritmo
de Pn/I‘f seria perfeitamente correlacionado com a diferenga entre os limia
res efetivos para os dols processos correspondentes. A figura V.7  mostra
um gréfiCO'deste tipo, onde os gimbolos possuem o mesmo significado daque-
les na figura V.6. Neste gréfico assinalou-se, independentemente, para com
paraggo, o ponto correspondente ao Np-237 encontrado neste trabalho. Os 1i
miares de fissao foram calculados pela equagao de Swiatecky109 enquanto os
limiares para emissao de neutron foram obtldos na referencia (118).As cor
regses empregadas para estes limiares foram Af o An = 0,7 MeVlS’lls.
Na figura V.7, apesar da maior dispersao dos dados, o melhor ajus-

te ainda corresponde a uma reta representada pela seguinte equagao:
+ ' ' +
1n (Fnlff) = (1,95 - 0,34)(E; - B)) + (2,05 - 0,26) (24)

Pode-se obter a inclinagao da linha solida na figura V.7, a partir
de qualquer uma das equagoes (19) ou (20), usando uma temperatura nuclear
de ( 0,51 : 0,11) MeV. O erro deve-se exclusivamente ao ajuste efetuado.Eg
te valor para a temperatura nuclear esta em otimo acordo com T = ( 0,60 i
0,04 ) MeV, calculado na secggo V-5-2, quando da analise dos dados deste
trabalho para um tnico nucleo, o Np~237, por meio do modelo da téuperatura
nuclear constante.

Na tabela V.9, & feita uma comparagao entre os resultados consegui
dos pelos estudos desta competicao rn/rf’ utilizando valores experimentals

para diversos nucleos pesados, obtidos com tipos diferentes de experimen-
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Fig.V.7 - Variagao da competigao T /T em fungao da diferenca entre os 1i

miares efetivos de fissao e de emissao de neutrons. Os simbolos
possuem o mesmo significado dos da figura anterior.
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TABELA V.9

Temperaturas Nucleares Obtidas Por Diferentes Experimentos Para Nucleos na

Regigo dos Elementos Pesados.

T (MeV) Experimento Referencia

0,51 54 0,11 Reagoes Fotonucleares este trabalho

0,60 + ? ReagSes:Nautrons Rﬁpidos,"Spallation" (114)
e Fotonucleares

0,40 t ? Reagoes:Neutrons Rapidos e "Spallation" (115)

tos. Da boa concordancia entre os autores pode-se dizer, portanto que ha
uma consistencia entre os resultados experimentais sobre Pn/Ff, independen
te da forma com que foram conseguidos.

A equagao (24) pode ser colocada na seguinte forma:

l‘n/I‘f - 7,77 exp {_—BTET———} (25)
De acordo com a equagao(25), o valor absoluto de Fn/Pf quando

E% - BA = 0 e, aproximadamente, quatro e duas vezes superior aos valores
esperados pelas equacoes (19) e (20) respectivamente. Isto significa que a
expressao teorica representando melhor os resultados experimentais sobre

I'n/I'f da figura V.7, conseguidos apenas em processos fotonucleares, seria

da forma:
373 (E! - B")
~ 4TA f n
I‘n/I‘f - o exp { T } (26)

A dispersao maior dos pontos na figura V.7, quando comparados com

o8 da figura anterior, pode ser explicada em parte pelas imprecisces dos
dados experimentais e em parte pelas imprecisces em EE—B&. Outra justifica

tiva importante e que foi discutida no capftulo Il e que para um determina

do valor de EE-B; é possivel associar diversos valores de A2/3. Desta for-

- ~
ma, espera-se que em um grafico como o da figura V.7, os pontos nao sejam

rigorosamente ajustados por uma unlca reta.
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Entretanto, de uma maneira geral, as correlagaes efetuadas no pre-
sente trabalho foram melhores que aquelas conseguidas por Vandenbosch e

114,115

Huizenga justificando asgim, o uso delinformagaes obtidas, preferen

cialmente, por apenas um tipo de experimento.

V-6-DISTRIBUICAO ANGULAR DOS FRAGMENTOS DE FISSAO.

-

0 fato mais notavel observado no estudo da distribuicao angular dos
fragmentos de fotofissao para o Np-237 fol a anisotropia angular de apro-
ximadamente 8% obtida em 6,61 MeV. Um fenomeno até entao nunca observado
para este nucleo. Isto deveu~se, principalmente, ao aprimoramento experi-~
mental adotado conforme discutiu-se no capftulo 1V,

A fim de comparar com as previsaes te5ricas, efetuou-ge uma ajuste
polinomial, por minimos guadrados, aos valores experimentals apresentados
na tabela IV.6 do capitulo IV, obtidos na energia de 6,61 MeV, A curva que
melhor se ajustou a estes resultados foi do tipo W(8) = a + b senz(e), fi-
gura V.8, correspondendo portanto, a absorgao de dipolo eletrico. Os valo-

res destes coeficientes normalizados tal que 2a + 4b/3 = 1 sao:
+ +
a = 0,4795 - 0,0051 e b = 0,0307 - 0,0081
A anisotropia angular tal como definida no capItulo II & dada por:
b/a = W(90°) /w(0°) -1 (27)

Desta maneira obteve-se, para a fotoabsorgso de dipolo elétrico em 6,61MeV

pelo Np-237, uma anisotropia angular de:
+
b/a = 0,064 - 0,017

Como calculou-se no capitulo II, a distribuiggo angular teorica es
perada, para um nucleo com.spin 5/2 como o Np-237, e dada para um estado

de transigao em fungao de K, da seguinte forma:

W (Q),= 0,485 + 0,021 sen’(0) (28)
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DISTRIBUICAO ANGULAR

3400 | 0o ’237Np om 6,61 MeV
T i
3300 }
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S
3200
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o 22,5 'Y 67,5 90’ o

Fig.V.8 - Ajuste polinomial por minimos quadrados da forma a + bsenze, aos
valotes experimentais obtidos no estudo da distribuicao angular

dog fragmentos de fotofissao para o Np-237, em 6,61 MeV.
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2

WK=3/2(9) = 0,483 + 0,026 sen" (@) 29
2

WK=5/2(9) = 0,309 + 0,119 sen” (¢) (30)
2

WK=7/2(6) = 0,333 - 0,166 sen” (g) (31)

A distribuiggo angular totalVW(e), corresponde a uma certa combinagao das
equagEes (28) - (31).

Como fol visto no capitulo II, se houver um numero igual de esta-
dos com K = 1/2, 3/2, 5/2 e 7/2 ou se estes estados apresentarem probabili
dades iguals de fissao entao, de acordo com as equagoes (28)-(31), espera-
se uma distribuigao‘ angular isotroplca para os fragmentos de fissao. Con-
sidere-se agora que 58 probabilidades de fissao para os estados de transi-
gao com K = 1/2, 3/2, 5/2 e 7/2 sejam, respectivamente, x, y, z € W. A so-
ma dos coeficientes correspondentes, das quatro equagaes anteriores, multi
plicados por suas respectivas probabilidades de fissao,x, Yy, zZ e w, portan
to teria que reproduzir, em principio, os coeficientes a e b obtidos no
ajuste dos dados experimentais. Entretanto, nao se conhece a probabilidade
de fissao para qualquer estado com um determinado K e assim, o maximo que

se consegue € um sistema de tres equagaes a quatro incognitas da forma:

0,485x + 0,483y + 0,309z + 0,333w = 0,4795 ¥ 0,0051 (32)
0,021x + 0,026y + 0,119z - 0,166w = 0,0307 t 0,0081 (33)
x + y + z + w=]l (34)

Resolvendo o sistema de equagoes anterior em termos de uma varia-
vel e levando em conta que as probabilidades x, y, z e w devem ser malores
ou iguais a zero, resulta: ,

a) a probabilidade de fissao w, para os estados compostos com K=7/2, 5, em
qualquer situagao, deSpreszel.

b) a probabilidade de fissao z, para os estados compostos com K=5/2, e sem

pre pequena, oscilando em tomo de 52Z.

¢) as probabilidades de fissao x e y, para os estados compostos com K=1/2

e K=3/2 respectivamente, apresentam efeitos opostos ou seja, se uma delas

predominante a outra e insignificante e vice-versa. Entretanto, para valo-

res intermediarios (~50%) as duas tornam~se praticamente equivalentes.
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Desta analise aproximada pode-se concluir portanto que, na foto-
absorgEo de dipolo pelo Np-237, em 6,61 MeV, os canais predominantes de
fissao sao os estados compostos com K = 1/2 e/ou 3/2, com uma pequena con-
tribuicao (~5%) dos estados de transicao com K = 5/2,

De acordo com o modelo de canais de fissao, introduzido por A.Bohr
em 1955 e abordado no capitulo II, nesta energia de excitacao (6,61 MeV) o
nucleo na configuragao do "sonto de sela" & termodinamicamente “frio". Nes
ta condiggo, 08 estados de transiggo do nucleo composto podem ser compara-
dos aos niveis do nicleo normal, praximo ao seu estado fundamental. Desta
maneira, os estados de transigﬁo mais baixos sao os principais responsa—
vels para a fissao e caso haja predominancia de um deles, uma anisotropia
angular e observada,{em razoavel acordo com os calculos efetuados neste

trabalho.



CAPITULO VI - CONCLUSOES

Este trabalho objetivou a medida das secgaes de choque para as rea
coes (y,f) e (y,n) no Np-237 junto ao limlar dos dois processos e o estudo
da distribuiggo angular dos fragmentos de fotofissao em duas energlas, pa
ra o mesmo nﬁcleo, utilizando fotons de captura de neutrons térmicos.

Em face da escassez destes dados experimentais na literatura, jun~
tamente com o fato de que os poucos resultados existentes para o Np-237 fg
ram obtidos com fotons de "bremsstrahlung", os parametros medidos neste
trabalho, por si sS,,ponstituem—se numa contribuiggo importante tanto para
a fisica basica, como foi visto no transcorrer desta tese, como em tecnolo
gla de reatores, particularmente, no caso dos reatores a plutanio.

Nas medidas das secgoes de choque de fotofissao para o Np-237, fo-
ram observadas duas possiveis estruturas: uma em torno de 8 MeV, eviden-
ciando uma tendencia a estrutura encontrada por Caldwell23 em 8,5 MeV, e
uma outra prSkima do limiar para fotoneutrons (6,62 MeV), sem precedentes
na literatura, Este ultimo plco, aliado aos j5 observados para outros nu-
cleos pesados, levam a crer que este fenomeno seja uma outra caracteristi-
ca tIpica da fotofissao dos nucleos pcsados, além da'ressonancia gigantéi
Este pico pode ser interpretado como devido aos efeitos combinados de um
aumento na transmissao da barreira e uma diminuigao na probabilidade de
fissao causada pela abertura dos canals de nautrons, no limiar de emissao
desta particula. A menos desta importante caracteristica verificada na sec
gEo de choque de fotofigsao para o Np~237, o comportamento geral desta sec
ggo de choque esta em razoavel acordo com os resultados obtidos por Cal-
dwe1123, utilizando uma fonte gama do tipo aniquilagao de positrons em voo.
| Quanto as medidas das secgEes de choque de fotoneutrons para o Np-
237, a concordancia com os resultados de Caldwell23 é plor que no caso an~
terior. Entretanto, isto pode ser explicado pelos maiores erros envolvidos
nestas medidas, em relagao a fotofissao.

As seches de choque de fotoabsorgao para o nucleo estudado e re-
presentadas como o, =0 + 0

~ Y’n Y!f’ ] -~ o
meio das extrapolagoes dos ajustes efetuados na ressonancia glgante. A con

foram comparadas com outros autores,por

-~ 124
cordancia foi melhor com os resultados apresentados por Zhuchko , contu-
do as duas estruturas observadas neste trabalho nao foram ressaltadas en

nenhum ¢dso, mostrando a inconveniéncia do uso destas extrapolacoes.
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A fissionabilidade relativa do Np-237, definida como ¢ Np-237/
¢ U-238, fol calculada neste trabalho nas diversas energlas de excitagao.
0s resultados indicam um valor constante para essa razao entre 5,58 MeV a
9 MeV, em otima concordancia com diversos autores. Entretanto, o pico ob-
servado na secgao de choque (y,f) para o Np-237 em torno de 8 MeV,sem cor-
respondente no caso do U-238, salientou a inconveniencia do uso destas fis
sionabilidades relativas neste tipo de estudo.

Na regiEo de energla sublimiar de emissao de fotoneutrons, um nﬁmg
ro insuficlente de dados foram obtidos, nao permitindo assim o estudo da
barreira dupla de figsao para o Np-237. Contudo, baseando-se no modelo da
gota 1liquida, foi possivel calcular & altura e curvatura para uma unica
barreira, representada por uma parabola simples invertida. A altura desta
barreira, em uma aproximaggo muito boa, pode ser associada com a maior das
duas no modelo da barreira dupla.

A independencia da competigao Fn/Ff, com a energia de excitagao,pa
ra o Np-237, ficou comprovada, pelo menos dentro dos erros experimentais,
no intervalo de energia de 6,73 a 10,83 MeV. Este resultado foi analisado
em termos dos dois modelos teoricos sobre a densidade de niveis que mais
se aproximam deste fato: modelo de Fujimoto-Yamaguchi e o modelo da tempe-
ratura nuclear constante. Desta analise, pade—se obter, de acordo com cada
modelo, uma temperatura nuclear para o Np-237, Uma ressalva a ser feita a
este calculo & o fato da explicagao da competigao I‘n/I‘f em energias inferi
ores & 8 MeV, pela teoria estatistica da densidade de niveis na qual se ba
seiam os dois modelos, ter pouco significado.

A correlagac da competicao I‘n/I‘f fol feita com os parametros nucle
ares (ZzlA) e (E%~B;), fundamentados respectivamente, nos modelos da gota
liquida para a fissao e da densidade de niveis para a razao Fn/Ff. Neste
egtudo, empregaram-se dados experimentals sobre diversos ntcleos pesados ,
obtidos somente com um tipo de experimento, o das reagoes fotonucleares,Ob
servou-se que o comportamento destas correlagSes esteve; razoavelmente ,
dentro das previsaes dos respectivos modelos embora, alguns autores, te-
nham encontrado certas discrepancias. Isto se deveu talvez, ao uso neste
trabalho, de informagaes experimentais mals representativas que aquelas em
pregadas por esses autores.

0 estudo da distribuiggo angular dos fragmentos de fotofissao para
o Np-237, foil felto nas energias de 8,61 MeV e 6,61 MeV. Em 8,61 MeV veri-
ficou-se uma distribuigao angular isotropica tal como a prevista pela teo-

ria estatistica. Entretanto, o fato mais notavel deste estudo foi a aniso-
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tropia angular em torno de 8% observada na fotoabsorgso de dipolo elétrico
de 6,61 MeV, um fato experimental até entao nunca observado para este nu-
cleo. Este resultado é consistente com a hipStese de A.Bohr sobre a exis-
tencia de poucos canais coletivos de fissao, dentro de, aproximadamente,a-
te 1 MeV acima da barreira de fissao. De acordo com a analise teorica efe-
tuada desta anisotropia p8de-se concluir que em primeira aproximagao,a fo-
tof.ssao do Np-237 nesta energia e predominantemente via estados com K=1/2
e/ou K=3/2, com uma pequena contribuiggo (~5%) dos estados de transigao
com K=5/2,

Por ovtro lado, pode-se dizer que de uma forma geral, o arranjo ex
perimental montado junto ao canal radial (BH-14) do reator IEA-Rl,mostrou-
se apto para estudos,@e processos fotonucleares., Ainda que nao se consiga,
com este tipo de experimento, fotons monocromaticos com energlas varilando
continuamente, a alta resolugao desta radlacao mostrou ser uma vantagem de
‘real importancia da técnica. Isto vem confirmar o caracter competitivo des
tes f5tons, em experimentos nas quals desejam-se analisar estruturas finas

'nas medidas de s2cgoes de choque.

Sugestaes Para Trabalho Futuro.

0 presente arranjo experimental ainda poderia ser melhorado a fim
de que alvos como itrio (6,07 MeV), Calcio (6,42 MeV) e Berilio (6,83 MeV)
pudessem ser aproveitados. Como discutiu-se neste trabalho, os  espectros
gama destes alvos sao completamente mascarados pela alta intensidade da ra
diagao gama de fundo proveniente, principalmente, da captura de neutrons
no aluminio estrutural do reator. O emprego de filtros especiais de bismu-
to, entre o nucleo do reator e o alvo conversor, reduziria sensivelmente
esta alta taxa de radiagao de tal forma que talvez se consegulssem as tres
linhas gama referentes aqueles alvos.

Com medidas adicionais das secgoes de choque de fotofissao nas
energias de 6,07 MeV, 6,42 MeV e 6,83 MeV, estar-se-ia contribuindo para o
aprimoramento da resolugao do pico observado proximo ao limiar de fotoneu-
trons (6,62 MeV). Neste caso, inclusive, poder-se;{a pensar em  consegulr
definir uma largura e um melhor posicionamento desta est: tura. Ainda, os
resultados conseguidos em 6,07 MeV e 6,42 MeV ajudariam bastante no estudo
da barreira de fissao simples, pelo menos para uma melhor definigso dqs pa
rametros como altura e curvatura. ’

Estudos da distribuigao angular dos fragmentos de fissao em energi
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as inferiores Equelas empregadas neste trabalho, seriam de grande relevan-
cia para um entendimento melhor do processo da fissao no Np~237.Nestas e~
nergias, as probabilidades para se observar uma anisotropla angular sao
muito mais elevadas e 1sto, aliado ao resultado ja conseguido em 6,61 MeV,
constituem-se num forte motivo para a continuagao destas medidas, De ime-
diato nada lmpede a realizagﬁo do experimento nas energias de 5,43 MeV e
5,58 MeV. Contude, com a complemeﬁtagao destas medidas, apas o aprovelta-
mento dos alvos de Itrio e Calcio, estar-se-ia, praticamente, esgotando as
informagSes a serem obtidas sobre este estudo, com o tipo de arranjo expe-
rimental montado.

Finalizando, o presente arranjo experimental abre caminho para uma
serie de estudos simllares em outraé amostras, principalmente as com A im-
par, tais como: U-233, 6—235, Am-241, Am-243, Pu-239 etc, onde as informa-
gSes experimentals sobre os parametros comp os estudados nesta tese sao
também bastantes escassas e congeguidas, em sua maloria, com fontes gama

do tipo ."bremsstrahlung".



APENDICE A

CALCULO DA TRANSMISSAO ATRAVES DE UMA BARREIRA DUPLA RETANGULAR PARA O NU-
CLEO Np-237.

-

Neste apandice, a transmissao atravas de uma barreira dupla ideall
zada e calculada em fungao da energia de excitagao, utilizando metodos quan
ticos classicos. |

0s calculos foram efetuados, supondo as barreiras como sendo do ti
po simetricas. Contudo, o procedimento pode ser facilmente estendido tanto
para as assimetricas como para as barreiras com espessuras diferentes.

0 comportamento geral da dependgncia da energla potencial com a de
formaégo nuclear, para um nucleo pesado como o Pu-240, e mostrado na figu-
ra A.lzo. Como pode ser visto, quando os fragmentos de fissao tendem a uma
separagao infinita, ocorre uma diminuigao muito grande (~200 MeV), na ener
gla potencial do nucleo. Esta energla corresponde a energlia liberada duran
te a fissao binaria simetrica do Pu-240. Proximo da deformagao zero ou se-
ja, do estado fundamental deste nﬁcleo, e evidenciada a forma da barreira
de fissao como prevista pelo modelo de Strutinsky. Usualmente, em calculos
e representagSes de barreiras de fissao, nao se considera aquela diferenga
de potencial (~200 MeV) mas tao somente, a parte da figura A.l acima da 1i
nha tracejada em -1800 MeV.

A energla total liberada na fissao binaria e simétrica de um nu-

cleo € dada por:
AE = {M(Z,A) - 2M(Z/2,A/2)} c* onde (1)

M(Z,A) e M(2/2,A/2) correspondem, respectivamente, as massas dos estados
fundamentais do nucleo iniclal e final. Estas massas nucleares podem ser

obtidas utilizando s formula semi-empirica de Weizacker:

2 2 2/3 2,.1/3 2
1Z,A)c" = (ZMH + NMN)C - avA + aBA / + acZ /A + aa(A - 22)7/4A +

§(Z,4) | onde (2)
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Fig. A 1- Variaqao da energia potencial em fungao da deformagao nuclear
para o nucleo Pu-240 (referencia 20).
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0 termo de emparelhamento §(Z,4) ¢ determinado da seguinte forma.

-33 A—3/4

MeV para nucleos par-par
§(Z,A) = 0- para nucleos par-impar ou impar-par
+33 A4 ey para nucleos impar-impar
No caso da fissao simetrica do Np-237, a energla liberada, segundo
os calculos anteriores, e da ordem de AE~192 MeV-
Na construgﬁo da barreira dupla retangular da figura A.2 empregou-

se para V, uti valor proximo deste "Q" da reagao (190 MeV). As alturas(VB e

A
VC) e larguras das duas barreiras foram consideradas como sendo iguais e
valerido regpectivamente 6 MeV e 2 fm.

A équaqgc de onda (Schrodinger) unidimensional e independente do




-122-~

>
[ ]
2 ve YD
w
1118
0.1
0.8, —_—T .
{ 2 3 4 s
ve
190 YA L vE
res X A2 X3 . Xe x(x 18'3 cm)
I 19 1) 20

Fig.A.2 - Barreira de fissao dupla, retangular, simetrica e unidimensional
idealizada para o Np-~237.

tempo, para um sistema tal como aquele representado na figura A.2 e:

h? 4%y
"I dx + V(x)y = Ey onde (3)
V(x) = potencial na posigao x

u = massa reduzida dos dols fragmentos

E = energla da onda incidente

Para o calculo de transmissao atraves de uma barreira deste tipo

distinguem-se tres intervglo% diferentes de energia: VA £ E ¢ VC’
VC € E g VB eE 2 VB'
190 intervalo : VA < E ¢ VC

A fungao de onda, neste intervalo de energla, pode ser escrita, de

acordo com a regigo de potencial (1, 2, 3, 4 ou 5) como:

: 1k1x ~ik1x 2 1
by = Al e + .B1 e onde kl = {hz (E - VA)}

/2 (4)
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- 2 2 - (2y w1 1/2
b, = Ay e +B, e onde k, {_hz(vB - E)} (5)
k.x -k, x
- 3 3 - r2p 1/2 (6)
by = Ay e + B, e onde k3 {hZ(VC ~ E)}
k,x -k, x
- 4 4 N - [2u _ 1/2
w4 A4 e + B4 e onde k4 ﬁhz(VD E)} N
1klx .
ws = A5 e : ja que ksnkl e que nesta regiao tem-se (8)
somente onda transmitida.
As condigoes de.contorno de continuidade da fungao de onda, nas
adjacencias de duas regices de potencial (xl, Xy, Xy @ xh), exige que:
= * E-- » = * E 1 »
= ’ = = -
Ua(xg) = ¥, (x5) e $3(x3) = ¥,(xq), ¥, (x,) = vs(x,) e Y (x,) = ¢2(x,).
A transmissao de barreira ¢ definida como sendo a razao entre a
29

densidade de corrente da onda transmitida com aquela da onda incidente | A
densidade de corrente por sua vez e dada por:

4 % * ‘
= Zui (W vy - vy ) (9)

Com estas definicoes obtem-se para a transmissao de barreira a se-

guinte expressao:
T = ko/k, A /A, |2 (10)
5771571

Como k1=k5 e considerando, sem perda de generalidades, que a ampli
tude (Al) da onda incidente seja unitaria, a transmissao fica dada simples
mente, pelo modulo ao quadrado da amplitude da onda transmitida ou seja:

2
T = [Asl .

Ao supor Alwl,/obtem—se pelas condigaes de contorno, discutidas an
teriormente, um sistema de oito equagaes a oito inchnitaa que pode ser re

solvido por um programa de computador MA22AD, usualmente utilizado em solu
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goes de matrizes complexas.

Os coeficientes da matriz sao alterados quando a energia (E) sofre
uma variaggo. Devido a isto, montou-se um programa auxiliar, listado no fi
nal deste apgndice, para fornecer estes coeficientes, de acordo com a ener

gla de excitagﬁo, ao programa principal (MA23AD),

2Q Intervalo: VC £ E g VB

-

Neste intervalo de energia, as caracteristicas das fungSes de onda
correspondentes as cinco regioces de potencial, sdo as mesmas daquelas do
primeiro intervalo com uma unica excegao, a funggo de onda w3. Esta fungao
de onda agora passa a ser conatituida por uma mistura de fungses senq e
cosseno da forma: \

\J
1 "iksx t

onde k, = {Eﬂ.(E - VC)}

e 1/2
3 3 .h2

(11)

Portanto, para os calculos de transmissao neste intervalo de ener-
gla, deve-se alterar o programa auxiliar, conforme indicagges na respecti-

va listagem.

39 Intervalo: Ex VB

Neste caso, todas as fungoes de onda sao da forma senoldal. Desta

maneira, wz e ¢4 ficam substituidas por:

1 ]
[ [ ikzx (] —ikzx 1]
¢2 A2 e + Bz e onde k2 {gg'(E VB)} (12)
\]
[l ] ik X 1 ""1k X )
4 w (2H _ 1/2
¢4 A4 e + B4 e onde k4 {;§~(E VD)} (13)

Estas alteragSes no programa auxiliar sao tambem indicadas na listagem pre
gente no final deste apendice.

A descriggo efetuada anteriormente, aplica-se igualmente ao caso
de barreiras assimetricas e/ou barreiras com larguras diferentes. A unica
diferenca € que ao se fazer Va > Yy (ou vy > VB) a fim de se ter uma assi-
metria das barreiras, um quarto intervalo de energlia deve ser incluido nos

cﬁlculos, correspondendo a situaggo em que VB € E g VD(ou VD < E g VB).
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0 resultado dos calculos, para o caso das barreiras simetricas da
figura A.2, e mostrado na figura A.3. Nesta figura, o comportamento do lo-
garftnn do coeficiente de transmissao, e analisado em funqgo da energia de
excitagao. Plcos cujas tranamlssoes atingem o seu valor maximo de um(transg
missao perfeita), podem ser observados nas energias de 192,5124 MeV e
193,9717 MeV, correspondentes aos estados assinalados no segundo pogo de
potencial da figura A.2. Estes picos de ressonancias sao muito estreitos e
exigem incrementos de energia (DELTA do programa auxiliar), nos calculos
da transmissao, da ordem de leV para que sejam totalmente resolvidos. Em
energias superlores a altura das barreiras, a transmissao apresenta um ca-
racter oscilatorio. Este fenomeno, tipico apenas em barreiras retangulares,
e provavelmente causado pelo vertice do retangulo na curva de potencial.Um
fenomeno séuelhante\éo que ocorre na transmissao da luz através de uma ca
mada refratora.

Comparando a figura A.3 com a figura I1.6 do capItulo II  pode-se
dizer que este calculo simples e suficiente, pelo menos, para ressaltar as
principails caracter{sticas da transmlssao atraves de uma barreira dupla.As
ressonancias no segundo pogo, bem como o crescimento continuo e lento da
transmissao com a energla que estao em total desacordo com o modelo da go-
ta 1fquida, puderam ser razoavelmente reproduzidos nos calculos efetuados

neste apéndice.
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o

Loom(r)

198 E{Mev)

H A
194 190

192

Fig.A.3 - Transmissao atraves de uma barreira de fissao dupla, da forma
mostrada na figura A.2, em fungao da energia de excitagao.
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PROGRAMA PARA A CONSTRUCAO DA MATRIZ COMPLEXA E OBTENCAO DA TPRANSMISSAO
ATRAVES DE UMA BARREIRA DUPLA RETANGULAR.

IMPLICIT REAL *8 (A-H,0-7)
COMPLEX*16 A(8,8),B(8),W(104),DET
COMPLEX*8 B8

REAL*4 PR8,PI8,T

REAL*8 K1,K2,K3,K4 -
DIMENSIONS T(3000),EN(3000)
READ (5,10) EI,ES,DELTA
FORMAT (3F8.3)

E=1.

VA=190

VB=196

VC=192

VD=196

X1=1,0D-12

X2=1,2D-12

X3=1,4D~12

X4=1,6D-12

AUX=1.683D13

EN(1)=EI

I=1

DO 20 K=1,8

DO 20 L=1,8
A(K,L)=DCMPLX(0.D0,0.D0)
DO 25 L=1,8
B(L)=DCMPLX(0.D0,0.D0)
K1=AUX*DSQRT (EN (I)-VA)
PRA11=DCOS (K1*X1)
PTA11=-DSIN(K1*X1)
A(1,1)=DCMPLX(PRA1l,PIA11)

- K2=AUX*DSQRT(VB-EN (1)) ou K2=AUX#DSQRT (EN(I)~VB) (EI>196)
PRA12=-DEXP (K2*X1) ou PRA12=-DCOS (K2*X1) (E1>196)
PIA12=0.D0 ou PIA12=-DSIN(K2%*X1) ~(EI>196)
A(1,2)=DCMPLX(PRA12,PIAL2)

PRA13=1/(PRA12) ou PRA13=PRA12 (E1>196)

PIA13=0.D0 ou PIA13=-PIAl2 (ET1>196)




A(1,3)=DCMPLX(PRA13,PIA13)
PRA21=—K1*DSIN (K1*X1)
PIA21=-K1*DCOS (K1#X1)
A(2,1)=DCMPLX(PRA21,PTA21)
PRA22=K2 *PRA12

PIA22=0.D0
A(2,2)=DCMPLX(PRA22,PIA22)
PRA23=-K2*PRA13 .
PIA23=0,D0
A(2,3)=DCMPLX(PRA23,PIA23)
PRA32=DEXP (K2 *X2)
PIA32=0.10 _
A(3,2)=DCMPLX(PRA32,PIA32)
PRA33=1/(PRA32)

PIA33=0,D0
A(3,3)=DCMPLX(PRA33,PTA33)
K3=AUX*DSQRT(VC-EN(I))
PRA34=—DEXP (K3*X2)
PIA34=0. D0

A(3,4) =DCMPLX(PRA34 ,PIA34)
PRA35=1/(PRA34)

PIA35=0.D0

A(3,5) =DCMPLX(PRA35 ,PTA35)
PRA42=K2 *PRA32

PIA42=0., D0
A(4,2)=DCMPLX(PRAG2 ,PTAL2)
PRA43=-K2 *PRA33

PIA43=0.10
A(4,3)=DCMPLX(PRA43,PIA43)
PRA446=KI*PRA34

PIAG4=0.T0

A(4,4) =DCMPLX(PRA44 ,PIA4A)
PRA45=~K3*PRA35

PIA45=0, D0
A(4,5)=DCMPLX(PRA45,PIA45)
PRAS5 4=DEXP (K3*X3)
PIA54=0,D0

A(5,4) =DCMPLX(PRA54 ,PIA54)

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

ou

PRA22=K2*PIA13
PIA22=K2*PRAL3

PRA23=PRA22
PIA23=~PIA22

PRA32=DCOS (K2*X2)
PIA32=DSIN(K2*X2)

PRA33=PRA32
PIA33=~PIA32

K3=AUX*DSQRT(EN(I1)~VC) (192<EIx196

PRA34=-DCOS (K3*X2)
PIA34=~DSIN(K3*X2)

PRA35=PRA34
PIA35=-PIA34

PRA42=K2*PTA33
PIA42=K2*PRA33

PRA43=PRA42
PIAL3=-PTAL42

PRA44=~K3*PIA34
PIA44=K3*PRA34

PRALS=PRALSL
PIA45=~-PIAL44

PRAS54=DCOS (K3*X3)
PIA54=DSIN(K3*X3)

(192<ET<196
(192<EI1<196

(192<EI<196
(192<E1<196

(192<EI<196
(192<EI1<196

(192<E1<196
(192<EI<196

(192<E1<196
(192<EI<196

-128-

(ET>196)
(EI>196)

(EI>196)
(E1>196)

(EI>196)
(EI>196)

(E1>196)
(EI>196)

EI>196)
e EI>196)
EI>196)

14

(¢

EI>196)
E1>196)

1]

m

(EI>196)
(EI>196)

(EI>196)
(EI>196)

e EI>196)
EI>196)

o

£I>196)
EI>196)

(1}

1]

EI>196)
EI>196)

[1)] .

4]
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PRA55=1/(PRAS4) ou PRA55=PRA54 (192<EI<196 e EI*196)
PIAS5=0.10 ou PIA55=-PIAS4 (192<EI<196 e EI>196)
A(5,5) =DCMPLX(PRAS55 ,PIAS5)

K&4=AUX*DSQRT (VD-EN(I)) ou K&4=AUX*DSQRT (EN (I)~VD) (EI>196)
PRAS 6=~DEXP (K4*X3) ou PRAS56=-DCOS (K4*X3) (EI>196)
PIA56=0.D0 ou PIA56=-DSIN(K4*X3) (EI>196)
A(5,6) =DCMPLX(PRA56 ,PTA56)

PRA57=1/ (PRA56) ) ou PRA57=PRA56 (EI>196)
PIA57=0.D0 ou PIA57=-PIA56 (EI>196)
A(5,7)=DCMPLX(PRAS7,PIA57)

PRA64=K3%PRAS 4 ou PRA64=K3*PIA55 (192<EI<196 e EI>196)
PIA64=0.10 \ ou PIA64=K3*PRASS5 (192<EI<196 e EI>196)
A(6,4)=DCMPLX (PRAG4 ,PTA64)

PRA65=-K3*PRAS55 ou PRA65=PRA64 (192<EI<196 e EI>196)
PIA65=0.10 ou PIA65=-PIA64 (192<EI<196 e EI>196)
A(6,5)=DCMPLX(PRA65 ,PTA65)

PRA66=K4*PRAS6 ou PRA66=K4*PIAS57 (EI>196)
PIA66=0.10 “ \ ou PIA66=KA4*PRAS7 ‘ (EI>196)
A(6,6) =DCMPLX(PRA66,PTA66)

PRA6 7=—K4*PRAS7 ou PRA67=PRAG6 (EI>196)
PIA67=0.10 ou PIA67=-PI1AG6 (EI>196)
A(6,7)=DCMPLX(PRA67,PIA67)

PRA76=DEXP (K4*X4) ~ ou PRA76=DCOS (K4*X4) (EI>196)
PIA76=0.D0 ou PIA76=DSIN(K4*X4) (EI>196)
A(7,6)=DCMPLX(PRA76 ,PIA76)

PRA77=1/(PRA76) ou PRA77=PRA76 (E1>196)
PIA77<0.D0 ou PIA77=-PIA76 (EI>196)

A(7,7)=DCMPLX(PRA77,PIA77)
PRA78=-DCOS (K1#X4)
PIA78=-DSIN(K1%X4)
A(7,8)=DCMPLX(PRA78,PIA78)

PRAB6=K4*PRAT6 ou PRAB6=K4*PIATT (EI>196)
PIA86=0,D0 ou PIA86=K4*PRAT7 (EI>196)
A(8,6)=DCMPLX(PRA86 ,PTA86)

PRA87=-K4*PRA77 ou PRA87=PRA86  (EI>196)
PIA87=0,D0 ou PIA87=-PIA86 (E1>196)

A(8,7)=DCMPLX(PRA87,PIA87)
PRA8B8=K1*DSIN (K1*X4)
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PIA88=-K1*DCOS (K1%X4)
A(8,8) =DCMPLX(PRA88,PIA88)
PRBl =-DCOS(K1%X1)

PIB] =-~DSIN(K1*X1)
B(1)=DCMPLX(PRB1,PIB1)
PRB2=K1*DSIN(K1#*X1)
PIB2=-K1*DCOS (K1*X1)
B(2)=DCMPLX(PRB2,PIB2)
CALL MA23AD (A,8,8,B,W,E)
B8=B (8)

PR8=REAL(B8)

PI8=AIMAG(BS)
T(I)=PRE*PRE4PIBAPIS
I=I+1

EN(I)=EN(I-1)+DELTA
IF(EN(I).GT.ES)GO TO 30
I=I-1

WRITE (6,35) (T(J),EN(J),J=1,I)
FORMAT(5('T="',E10.4,',E=",T10.6))
STOP

END
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OBSERVACAO : o termo 'ou" a direita significa que o referido passo do pro-

grama, deve ser substituildo pelo indicado, quando a energia EI for aquela

apresentada entre parenteses,



APENDICE B

CALCULOS DE P(J,4M) E wiM +x-DARA A FOTOABSORCAO DE DIPOLO POR UM NOCLEO
P e

COM SPIN 5/2 .

B~1~INTRODUCAO

0s calculos efetuados neste apEndice, referem-se aos nucleos de A
impar com spin 5/2 tais como:(!i?EﬁZ(ﬁg:E}j} Am-241 e Am~243, Entretanto ,
estes calculos incluem também os nicleos com spin.@zg} como o ?;Egiﬁ, e po
dem ser facilmente estendidos aos nucleos com spin 7/2, como o U-235,Desta
forma os resultados aqui apresentados podem ser utilizados para a maloria
dos nucleos pesados com A impar, no estudo da distribuigao angular dos frag
mentos de fissao por Eotoabsorggo de dipolo elétrico

No caso dos nucleos pesados com A par que foram os mais intensiva-
mente estudados até o presente momento, estes calculos nao sao tao relevan
tes. Primeiro porque estes nicleos, por apresentarem um spin no estado fun
damental igual a-‘zero, ao absorver fotons de dipolo formam os estados com-
postos (Jnl,M##l) e (J=1,M=-1) com probabilidades de formagao iguais a 0,5,
Em segundo lugar, porque as duas unicas distribuicoes angulares, correspon
dentes aos estados com K=0 e K=tl, sao muito mais simples e podem ser en-

contradas em inumeras publicagoes referentes ao assunto.

B-2-ADICAO DE DOIS MOMENTOS ANGULARES

Dols momentos angulares, e j2’ podem ser somados a fim de forme

31
cer um tercelro resultante da forma J = j1 4-.j2.

0s valpres possiveis de J sao J = jl+j2, j1+j2~1, jl+j2—z’ cesvney
Ijl—jzl isto e, J pode possulr todos os valores entre ljl—jzl ate (j1+j2),

.com conponentes de momento magnetico M variando no intervalo -J < M ¢ J.

-

A fungao de onda produto definida como |j1j2m1m2>=[jlm1>|j2m2> e
uma auto fungao do Sperador szilzt j2z’ com auto valfr Mnml+ m, . Por ou-
tro lado, esta fungao de onda nao e, em geral, simultaneamente uma auto
funggo do operador J2=(jl+ jz)z. Entretanto, e possivel formar combinacoes
lineares dos produtos [jlm1>|j2m2>, com valores permitidos de m, e mg (m1+
m, = M), tal que a combinagao resultante [jlszM> seja uma auto fungao de
}Jz e jz, com auto valores J(J+1) e M respectivamente 9. Desta forma pode-

se escrever:
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3,30 =“‘i“‘2 <33 mymy [ M [ 0> |3, my> (1)

0s coeficlentes da expansao <j mzlJM> sao conhecidos como coe-

132mymp [ M
ficientes de Clebsch-Gordan e portanto, o seu modulo ao quadrado, represen
ta a probabilidade de formagao da correspondente funcao de onda produto.

A expressao mais usualmente empregada para os coeficientes de

Clebsch-Gordan, e aquela deduzida por Racah77 e apresenta a seguinte forma:

-

(2I+1) (3% 3,5~ J)!(J+jl— jz)l(J+j2- jl)!
Spdgmymy |30 =8 o Gt 1,543 + 1T
1t 1t 32

X

Uy+ )b o) Gyt mp g,- m) a + i - w 11/ %

1y ! PR PP - ! -y ler o I4-1
& (-1) /N.{(j14 Jpm 3 - W (mm - DGyt m, N) (T - 3+ m+ N).} “x
(@ -3~ mr iyt (2)
1m M Y | :
onde o parametro N pode ter qualquer valor inteiro positivo (0,1,2,3..) de
forma que nenhum dos argumentos em fatorial seja negativo.

Com a expressao(2), e possfvel calcular os coeficientes de Clebsch-

Gordan para quaisquer J e por conseguinte, obter as correspondentes proba-

bilidades relativas de formacao dos estados compostos (J,i_M).Simon103 pu~
blicou uma tabela destes coeficientes, para qualquer J<9/2.
B~3-CALCULO DA FUNCAO DISTRIBULCAO ANGULAR Iy +K(8)
Como.fol visto no capftulo 11, a distribuigao angular, segundo
Wheeler119 é dada por:
J 2J+l
Wy k(O == l (e)l (3)
As fungoes de onda rotacionais, ; g (0, sao definidas de acordo

com Laimphere68 pela segulnte equagao:

K-M+2n  2J-K+M-2n

1/2 . (-1)"(sen(8/2)) (cos(8/2)) 4
(J K-n)'(J+M—n)'(n+K—M)'n'

MMOB(EEVHEEUMERHERSI)
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onde o parametro_n pode possulr qualquer valor inteiro positivo(0,1,2,...)
desde que nenhum termo entre pargnteses no denominador torne-se negativo.

Como um exemplo, calculou-se a fungao distribuicao angular WiN 4K
s

referente a seguinte_situagéo J=3/2, M=+3/2 e K=+3/2. De acordo com a equa

950(3) tem-se

3/2 2 . 3/2 2 3/2 2 3/2 2
/ |d / <e/>>| ld / <7>| |d / <3)| ld / (3)!
3/2 3/2,3/2 - ~3/2,3/2 3/2,-3/2 v =3/2,-3/2
tﬂi3/2’i3/2(e) = 2{ - + 7 + e i > }

0 fator 4 no denominador de cada termo leva em conta a dupla degenerescen-
cia, quanto ao caracter positivo e negativo, dos parﬁmetros Me K. Em ou-
tras palavras, foram dados tanto para +M como para +K pesos iguais a 1/2.

Com o auxilio da equagao(é) obtem-se:

6 6 6 6 :
3/2 cos (8/2) sen (8/2) ., sen (6/2) cos (8/2)
w+3/2,i3/2(e) = 2{ A + 7 + I + 7 }

e

3/2

3
i3/2,43/2

portanto, (8) ='% +'Z cosz(e)

Na tabela B.l sao apresentados os valores dos coeficientes de Cle-
bsch-Gordan para as possiveis‘combinagaes entre jl,jz,ml,mz,J e M, junta-
mente com as probabilidades relativas de formagao dos estados compostos
P(J,#M). Nas tabelas B.2 e B.3 encontram-se as fungaes distribuigaes angu—

lares wiM +VK(G), para todos os valores possiveis do parametro K, calcula-
— Y

- 3/2
das de uma forma analoga ao exemplo anterior para Wi§/2,1§/2(6)°
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TABELA B.1

Coeficientes de Clebsch Gordane P(J,4M) Para um Nucleo de Spin 5/2

, 7 5 lecl?
(J,41) CG=<j .4, m m, | IM> lce] I leel” PI,AM) = —m
1°27172 Mi I lCGTZ
: 1
<5/2,1,3/2,-1]3/2,1/2> 0,4000
(3/2,41/2) <5/2,1,-1/2,1|3/2,1/2> 0,2000
<5/2,1,1/2,-1|3/2,-1/2> 0,2000
<5/2,1,-3/2,1|3/2,-1/2> 0,4000 1.2000 0.1000
<5/2,1,5/2,-1|3/2,3/2> 0,6666
(3/2,+3/2) <5/2,1,1/2,1|3/2,3/2> 0,0666
<5/2,1,-1/2,-1|3/2,-3/2> 0,0666
<5/2,1,-5/2,1]3/2,-3/2> 0,6666 1.4666 0.1222
<5/2,1,3/2,-1|5/2,1/2> 0,4571
(5/2,+1/2) <5/2,1,-1/2,1|5/2,1/2> 0,5143
<5/2,1,1/2,-1]5/2,-1/2> 0,5143
<5/2,1,-3/2,1|5/2,-1/2> 0,4571 1.9428 0.1619
<5/2,1,5/2,-1|5/2,3/2> 0,2857
(5/2,+3/2) <5/2,1,1/2,1|5/2,3/2> 0,4571
<5/2,1,-1/2,-1|5/2,-3/2> 0,4571
<5/2,1,-5/2,1]5/2,-3/2> 0,2857 1.4857 0.1238
<5/2,1,3/2,1|5/2,5/2> 0,2857
(5/2,4#5/2) <5/2,1,-3/2,-1|5/2,-5/2> 0,2857 0.5714 | 0.0476
<5/2,1,3/2,-1|7/2,1/2> 0,1428
(7/2,41/2) <5/2,1,-1/2,1{7/2,1/2> 0,2857
<5/2,1,1/2,-1]7/2,-1/2> 0,2857
<5/2,1,-3/2,1|7/2,-1/2> 0,1428 0.8571 0,0714
<5/2,1,5/2,-1]7/2,3/2> 0,0476
(7/2,43/2) <5/2,1,1/2,1|7/2,3/2> 0,4762
<5/2,1,-1/2,-1|7/2,-3/2> 0,4762
<5/2,1,-5/2,1|7/2,-3/2>  0,0476 1,0476 0.0873
<5/2,1,3/2,117/2,5/2> 0,7143
(7/2,45/2) <5/2,1,-3/2,-1[7/2,-5/2> 0,7143 1.4286 0.1190

<5/2,1,5/2,1]7/2,7/2> 1,0000

(7/2,+71/2) <5/2,1,-5/2,-1|7/2,-7/2> 1,0000 2 .0000 0.1666




TABELA B.2
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Funcoes Distribuicoes Angulares Para um Nucleo de Spin 5/2,Correspondentes

a K=+1/2 e K=+3/2,

(J,4M)

(3/2,41/2)

(3/2,43/2)
(5/2,+1/2)
(5/2,43/2)
(5/2,+5/2)
(7/2,+1/2)
(7/2,43/2)
(7/2,45/2)
(7/2,+7/2)

J
w+M,j_]./2(e)

—

1/4(143cos

3/4(1~ cos
3/8(1-2cos’ 845 cos
3/16(1+14c0326—15cos 8)
.15/16(1-2c0526+cos 9)

1/32 (9+45¢02~165cos 8+175¢0s%0)

8)
8)
8)

[= )N - N T o I

J
Wim,+3/2(®)

3/4(1-cos

1/4(1+3cos
3/16(1+14c0829—15cos )
3/32(9-38cos’ 6+45c0s"A)
15/32(1+2c0326—3cos 0)
v15/32(1—7cos%+27cosg—21cosg)

8)
8)

HN b BdNdN

15/32 (1~TcosB +27cosd ~21cosl) 1/32(1+261coss-765cos+567cosd)

5/32(1+33cos%-69cosg+35cos%)
35/32(1-3cos%+30058wcosg)

3/32(9-59cos §+155c0s 8-105cos d)
21/32 (14cos §-5cos f+3cosd)

TABELA B.3

Funcoes Distribuicoes Anpulares Para um Nucleo de Spin 5/2,Correspondentes

a K=+5/2 e K=+7/2,

(J,4M)

(5/2,+1/2)
(5/2,+3/2)
(5/2,+5/2)
(7/2,41/2)
(7/2,+3/2)
(7/2,+5/2)
(7/2,417/2)

WJ

+M,+5/2 (6

15/16(1—2C0829+C0849)
15/32(l+2C0829—3C0849)
3/32(1+10€0829+500849)
5/32(l+33cos%~69cosg+35cosg)
3/32(9-59cos§+155c08 8-105cos3)
1/32(25-51cos#-85cos §+175cosf)

7/32(l+9cos%—5cosg—5cosg)

W
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35/32(1—3005%+3cosé—cosg)
21/32(l+cos%—5cosg+3cosg)
7/32(L+9cos%-5cosg—5cosg)
1/32(1+21cos%+35cosg+7cosg)




APENDICE C - ESTUDO DA PROPAGACAO DE ERROS

Neste apéndice & discutido de uma forma sucinta o meétodo de propa-
gagao de erros. A atengao especial dada a este estudo baseou-se principal-
mente na frequente necessidade do uso de seus resultados quando da analise
dos dados experimentaid, Entretanto, um levantamento geral e pormenorizado
da teoria de erros pode ser encontrado nas referencias (5),(12),(90).

Apesar de ser um topico da teoria dos erros bastante conhecido no
melo cientifico pouco, senao quase nada, tem sido discutido sobre o proble-
ma de variaveis correlacionadas, Um daso tipico e que aparece no presente

- ~
trabalho e o correlacionamento das secgoes de choque o,, e 0 _em termos

das medidas de fluxo. Face a isto, tentar-se-a dar um znfoqzéfmais detalha
do a este tipo de variaveis nesta discussao.

De acordo com a teoria, se um certo resultado y depende de uma me—
dida x entao, a primeira e fungEo da segunda e e representada na forma y =
£(x). Supondo agora que a medida x seja obtida com um erro Ax, entao o re-
sultado y sera afetado tambem por um erro Ay. Como na prética 08 erros en-
volvidos sao geralmente pequenos quando comparados com x e y, pode-se admi

tir que Ay/Ax represente a derivada em um ponto qualquer (x,y) ou:
Ay/ox = dy/dx (1)

Em um ponto genérico (x ) pode-se admitir portanto que:

1271

dyi = (dy/dx) dxi ~ onde (2)

dyi e dx, sao o8 erros de x e y no ponto considerado. Lopgo, em uma forma

i
mais geral ou seja, para uma fungao com diversas variaveis independentes ,
tem-se:
~ af of of
sey = f(X,,X, ,000,%X ) entao dy = (5= )dx, + (= )dx, + ...+ (7 )dx  (3)
172 n axl 1 8x2 2 axn n

A aproximagao discutida acima despreza os termos de ordem superior
na expansso em serie de Taylor. Contudo, se os erros forem grandes, deve-
se incluir na definigao da equagao(3) pelo menos as derivadas parcials de

segunda ordem (azflaxiz) juntamente com as derivadas cruzadas (aflaxlaxz),
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mas isto sera omitido na presente discussao,

Em geral, nao se conhece os erros reals envolvidos na determinagao
de qualquer um dos parametros X, . Conhece-se normalmente, alguma caracte-
ristica da incerteza ou erro estimado tal como o desvio padrao ¥ da distri
buigao envolvendo um certo numero de determinagaes para aquele parametro.

Supondo que se deseja determinar uma quantidade y, fungao de pelo
menos duas variaveis u e v, medidas experimentalmente ou seja, y=f(u,v,..).
A incerteza no valor final y pode ser obtida considerando a dispersao dos
valores de y, resultantes das possiveis combinagoes individuais (u ,vi,..)
que produzem valores também individuais vy tal que vy = f(ui,vi,...).

No limite de um numero infinito de medidas, a média desta distri-
buiggo sera y = f(u, ;) de tal forma que se pode encontrar a variancia

03 (quadrado do desvio padrao oy) pela definigao:

o2 = Un %'z(yi - y) (4)
y N.).oo
Do mesmo modo como os desvios de y foram expressos na equagio 3,
pode-se também representar os desvios (yi - y) em termos dos desvios cor-
respondentes aos parsmetros observados (ui - G, vy - ;, esa)s
Yy - y (ui - u) (3y/su) + (vi - v) (3y/av) + ... (5)
Combinando as equagoes (4) e (5) pode-se expressar a variancia 05,
para uma quantidade y, em termos das variﬁnciasai, 03,... dos parﬁmetros u,

v,.. que foram medidos:

ol T im (@ Iy - D &)+ v, - V) (—-‘L) + .0

Y N-oo

= 1im(%92{(u u) (21) + (Vi - ) (21) + 2(u - U)(V - V)(”‘ﬁ( ) 4o
N-o

portanto: oi - oi(%%)z + 03(%%)2 iv(S%O( ) + ... onde (6)

~ ~ ~ 2
oi e 03 sao as variancias definidas na equagao (4), enquanto o, Fepresen-

-~ -~ - N
ta a covariancia entre os parametros u, v e e definida, analogamente como

na equagso (4), por:

oiv = 1im <-1\13) (v, -~ D (v, - 9} (7

Nedeo
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Os primeiros dois termos da equaggo (6) sao medias de quadrados de
desvios e presume-se que sejam os termos dominantes, O terceiro e a media
dos termos cruzados envolvendo desvios em u e v simultaneamente. Fazendo-
se a hipotese de que as flutuagoes em u e v sejam independentes ou nao cor
relacionadas, entao, em media espera-se um numero aproximadamente igual de
valores positivos e negativos para este termo de forma que sua contribui-
cao desaparece no limite de um nimero muito grande de observagoes.

Concluindo, se” as flutuagoes nas observagoes de u e v nao forem

correlacionadas entao a equagao (6) reduz-se a:

2 ~ 2.3y,2 2 ,3y.2
o o (G oG+ ... (8)
A seguir serao dadas as formulas especificas para as principais

operagoes matematicas baseadas na equacao (6). Os casos sao restritos, co-
mo foi feito na discussao, a fungoes f(u,v) com apenas duas variaveis e a
constantes (a,b) reais positivas.

Adicao e Subtracao: y = au + bv

As derivadas parciais sao (3y/du)=a e (3y/av)=t b, A equagao (6) fica:

: 02 = a202 + b202 ir:251b02 9
u v uv

N

Multiplicacao: y = + auv

As derivadas parclals sao: (3y/du)=+av, (dy/dv)=+au. Pela equagﬁo(ﬁ),

g = azvzo2 + azuzoZ + 2a2uVU2 ou
v uv

2

y
v qu

5+ 2 ) ' (10)

u v uv

Divisio: y = + (au/v)
As derivadas parciais sao: (3y/d3u)=+a/v e (ay/av)w—(jﬁu/vz). A variancia

emy e dada:

2 2,2, 2 22,4, 2 2 3, 2
oy = (a7 /v )ou + (a“u /v )av - (2a°u/v )cuv ou
02 02 02
2 2 u v uv :
o my (S5 +~5~-2—) (11)
y ‘12 V2 uv ’

No caso em que as variaveis u e v nao forem correlacionadas, o ter
-~ L4 - bad -
ceiro termo nas equagoes (9), (10), (11) e desprezivel e normalmente nao e

considerado.
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