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Resumo

Amostras de nitrato de potdssio e enxofre natural foram irradiadas no ntcleo do reator
de pesquisas IEA-R1 do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares, IPEN/CNEN-SP,
operando entre 3,5 e 5 MW de poténcia, para determinar as sec¢oes de choque térmicas e
integrais de ressonancia das reacoes S (n,7)* S e 2K (n,7)* K. O fluxo de néutrons foi
monitorado com ligas ouro-aluminio. As atividades induzidas nos alvos de ouro-aluminio e
nitrato de potassio foram medidas com um detector semicondutor de germanio hiper puro; as
atividades dos alvos de enxofre foram determinadas com um sistema de coincidéncias 47 /5—y.
Os efeitos de depressao de fluxo, autoblindagem e autoabsor¢ao nos alvos foram corrigidos
com base em simulacoes com o método de Monte Carlo por meio do programa MCNP. O
programa PENELOPE, também baseado no método de Monte Carlo, foi modificado para
simular o comportamento do sistema de coincidéncias 473 —~. O formalismo de Westcott e
o método da razao de cadmio foram usados para determinar os fluxos de néutrons térmicos
e epitérmicos, assim como as secgoes de choque térmicas e integrais de ressonancia de ambos
nuclideos. Foi efetuado um tratamento estatistico das incertezas envolvidas e determinadas
as covariancias entre os resultados, incluindo aquelas decorrentes das incertezas do padrao
de referéncia (ouro). As reacdes 318 (n,7)** S e 42K (n, v)* K apresentaram, respectivamente,
segoes de choque térmicas de 228(14) mb e 44,8(9) b, e integrais de ressonancia de 144(6) mb
e 1635(75) b. Estes resultados sdo incompativeis com aqueles obtidos com céalculos tedricos.
A secao de choque térmica da reacao 34S (n, 7)35 S concorda com valores obtidos por outros

autores, dentro das incertezas experimentais.
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Abstract

Samples of potassium nitrate and natural sulphur were irradiated in the IPEN /CNEN-SP
IEA-R1 research reactor core, operating between 3.5 and 5 MW, to determine the thermal
neutron cross sections and resonance integrals of 12K (n, 7)43 K and 31S (n, 7)35 S reactions.
The neutron flux was monitored with gold-aluminium alloy. The activities induced in targets
of gold-aluminium and potassium nitrate were measured with a high purity germanium
detector. Sulphur targets activities were determined with a 473 —~ coincidences system
by the tracer method. Flux depression, self-shielding and self-absorption in the targets was
evaluated by simulations using the MCNP software. The PENELOPE software, also based on
Monte Carlo method, was modified to simulate the behavior of the 47—y coincidence system.
The Westcott formalism and the cadmium ratio method were used to determine epithermal
and thermal neutrons flux as well as the thermal cross sections and resonance integrals of
both nuclides. A statistical analysis of the uncertainties was performed and the covariance
between the results was determined, including those arising from the uncertainties of the
gold reference standard. The results were compared with experimental values and theoretical
predictions obtained by other authors. The 3*S (n,~7)* S and 2K (n, )" K reactions had,
respectively, thermal cross sections of 228(14) mb and 44.8(9) b, and integral resonances of
144(6) mb and 1635(75) b. These results are incompatible with the obtained with theoretical
calculations. The 1S (n, 7)35 S reaction thermal cross section agrees with values obtained by

other authors, within the experimental uncertainties.
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“Even today no one has ever seen an atom in a literal sense,
but the evidence for atoms is more convincing than the
evidence for some things that many persons have ‘seen’,

such as miracles and flying saucers.”

Emilio Gino Segre,

“From X-rays to Quarks: Modern Physicists and Their Discoveries”.
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Capitulo 1

Introducao

No ano de 1930, Walther Bothe e Richard Becker descobriram um tipo de irradiacao
nuclear que em 1932 James Chadwick identificou e nomeou como sendo o néutron, uma
particula com massa semelhante a do préton, mas sem carga elétrica. Logo em seguida, no
mesmo ano, Werner Karl Heisenberg concluiu que o nicleo atomico seria formado apenas
por prétons e néutrons [1]. Em 1935 Enrico Fermi e seus colaboradores [2, 3] descobriram que
os néutrons podiam ser desacelerados por sucessivas colisoes com ntcleos atomicos. Tam-
bém mostraram que a secao de choque de captura para alguns elementos era inversamente
proporcional a velocidade dos néutrons. Entretanto, para alguns elementos havia faixas de
energia onde a se¢ao de choque era muito maior que a esperada e uma série de pesquisadores
apresentaram dados que s6 seriam explicados e denominados como “ressonancias” em 1936
por Gregory Breit e Eugen Wigner [4].

A partir dessas descobertas nasceu a fisica dos néutrons, que tem sido estudada e aper-
feicoada exaustivamente devido a abrangéncia de fendmenos relacionados e a aplicabilidade
em novas tecnologias, como por exemplo: decaimento 3 [5], captura eletronica [6], espalha-
mento e captura pelo nicleo atomico [7], momento de dipolo elétrico do néutron [8], estudo
da interagao nuclear com a observagao de multi-néutrons [9, 10], estrelas de néutrons [11],
andlise por ativagao de néutrons [12, 13], tratamento de cancer usando a captura de néutrons
pelo boro [14], andlise de materiais por espalhamento de néutrons [15], lentes para néutrons
[16], determinacao de dgua no solo [17] etc.

No ambito experimental, o estudo de néutrons se faz com reatores de fissao, acelerado-

res de particulas e fontes radioativas, como por exemplo, plutonio-berilio(PuBe), americio-



berilio(AmBe) e americio-litio(AmLi). Os métodos utilizados para a observac¢ao dos néutrons
tém como base a intencao de forga-los a interagir com o nucleo atomico, sendo espalhados
ou capturados.

A captura de néutrons pelo nicleo atomico é um mecanismo importante na producao
de elementos radioativos em reatores nucleares [18], na obtengao de elementos utilizados em
fisica médica [19] e nos processos de nucleossintese de interesse astrofisico [20].

Nesse contexto se faz importante o conceito de secao de choque de néutrons, uma grandeza
com dimensao de drea que representa a probabilidade de interacao do néutron com um
nicleo. O valor da secao de choque de captura de néutrons para um nucleo especifico pode
ser estimada teoricamente a partir de modelos nucleares. No entanto, devido as limitacoes dos
modelos, as estimativas tedricas podem apresentar valores inconsistentes com os resultados
experimentais [21, 22]. Como consequéncia dessas condicoes as curvas de se¢ao de choque em
fungao da energia de incidéncia dos néutrons sao obtidas a partir de resultados experimentais
para alguns valores de energia associados a modelos de interagao e estrutura nuclear.

O método para determinar experimentalmente o valor de uma secao de choque consiste
em induzir a reacao de interesse em um alvo com numero conhecido de niicleos e observar
a quantidade de reacgoes ocorridas. A constatacao e quantificacdo das reagoes ocorridas é
feita por meio de deteccao da radiagao produzida durante a reacao ou como consequéncia
da reagao.

Os processos de deteccao de particulas costumam envolver interagoes eletromagnéticas,
fazendo com que a quantificacao do processo de deteccao daquelas dotadas de carga elétrica
seja mais eficiente que a de particulas neutras, ja que para estas serem detectadas devem
interagir com a matéria de forma que as particulas resultantes possam ser observadas por
meio das interacoes com particulas carregadas. Os estudos e experimentos feitos neste tra-
balho envolvem a detecgao de particulas neutras (néutrons e fétons) e carregadas (particulas
B).

A interacdo do néutron com a matéria é observada neste trabalho por meio do processo
de captura de néutrons por ntcleos atomicos, cujos produtos costumam ser nicleos instaveis
que decaem emitindo radiacao beta e fétons gama.

Os objetivos deste trabalho sao determinar a secao de choque térmica e integral de resso-



nancia das reacoes 2*S(n,7)3*S e 2K(n,v)**K. O primeiro deles ja foi estudado experimen-
talmente, mas tais medidas foram realizadas hd mais de uma década [23, 24, 25, 26, 27, 28]
e os valores obtidos se mostram inconsistentes, como é exposto no capitulo 6.

J& para a reacao “?K(n,v)*3K, nao ha registros da determinacao experimental da se¢ao
de choque de absor¢ao de néutrons ou até mesmo de sua obtencao por captura sucessiva
de néutrons. O que existe a respeito sao avaliacoes do comportamento da segao de cho-
que com a energia dos néutrons por meio de célculos com modelos nucleares baseados nos
comportamentos de niicleos com niimero de nucleéns similares ao *2K [29, 30].

A captura sucessiva de néutrons por um ntucleo é um fenomeno de dificil observacao
devido a atividade do produto final ser muito pequena comparada a atividade do nuclideo
produto da primeira captura. As medidas de secao de choque de captura de néutrons pelo
41K obtidas no trabalho anterior [31, 32] serao usados por entendermos que sao dados mais
confidveis para o calculo da secao de choque de captura de néutrons pelo 2K, cuja atividade
deve ser bem determinada.

As principais contribui¢oes deste trabalho sao entao:
e Obtengao da secio de choque térmica e integral de ressonancia da reacao 2K(n,v)**K.

e Apresentacao de um método para se obter a atividade 8 do ?°S distinto dos ja publi-
cados em trabalhos anteriores e a determinacao inédita da integral de ressonancia da

reacao **S(n,v)3°S.

e Aprimoramento dos cdlculos de fatores de correcao para o fluxo de néutrons e eficiéncia

de detecgao usando programas computacionais baseados no método de Monte Carlo.

e Avaliacao do comportamento da curva de secao de choque de captura de néutron em
funcao da energia do néutron incidente baseada nos valores obtidos para secao de

choque térmica e integral de ressonancia para as reacgoes “?K(n, v)*3K e 3*S(n,v)3S.



No capitulo 2 sao explicados modelos tedricos considerados no presente trabalho, como o
comportamento esperado dos néutrons em um reator do tipo piscina e a fisica das reagoes
nucleares. Os métodos para se obter valores de secao de choque de captura de néutrons por
meio de medidas de atividade sao apresentados no capitulo 3. Os arranjos experimentais
sao detalhados no capitulo 4 juntamente com a explicagao das metodologias de preparagao,
irradiacao e determinacao de atividade das amostras. As simulacoes realizadas para calcular
fatores de correcao necessarios ao experimento sao explicadas no capitulo 5. O capitulo 6
se dedica a apresentar a andlise dos dados e a discussao dos resultados obtidos experimen-
talmente. Finalmente as conclusoes obtidas neste trabalho, como o significado fisico das
grandezas obtidas, as vantagens e desvantagens dos métodos usados e recomendagoes para

trabalhos futuros estao no capitulo 7.



Capitulo 2

Aspectos teodricos

Trataremos neste capitulo dos conceitos tedricos que permeiam o processo de ativacao
radioativa por néutrons de uma amostra em um reator nuclear tipo piscina. Sao descritas as
principais caracteristicas do fluxo de néutrons dentro do reator. A fisica das rea¢oes nuclea-
res induzidas pela incidéncia de néutrons em um nicleo atomico é apresentada brevemente,
mostrando com alguma profundidade os modelos usados neste trabalho. Também sera ex-
plicado o formalismo adotado para o calculo de secao de choque de néutrons das reagoes em

questao.

2.1 Espectros de néutrons em um reator

Néutrons livres tém meia vida de 885,7(8) segundos [33] e podem ser encontrados no
fundo radioativo natural ou obtidos a partir de fontes radioativas, aceleradores de particulas
e reatores nucleares.

O reator IEA-R1m (Instituto de Energia Atomica — Reator 1 modificado) do IPEN-
CNEN/SP (Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares associado a Universidade de Sao
Paulo e gerenciado pela Comissao Nacional de Energia Nuclear) é um reator de 5 MW
de poténcia operando entre 3 e 5 MW [34] cujo moderador é dgua e o combustivel uranio
enriquecido, com 20% de 23°U.

Em pesquisas envolvendo reatores é essencial o conhecimento da distribui¢ao de energia
dos néutrons assim como sua fluéncia (mais precisamente a taxa de fluéncia, comumente
denominada “fluxo”), para avaliar resultados experimentais. Entretanto, determinar esses

valores com precisao, mesmo para apenas uma posicao de interesse, nao ¢é tarefa trivial,



tornando-se entao impossivel para todos os pontos do reator devido a variagoes da poténcia
ao longo do tempo (pois reatores sao sistemas dinamicos) e da influéncia dos materiais e
equipamentos que envolvem o funcionamento do reator. Com tais perturbacoes, é forcosa a
utilizagao de monitores de fluxo em todo experimento no qual sejam relevantes esses dados.

Esses aspectos fazem dos reatores nucleares instalagoes tinicas, portanto é necessario, para
se comparar resultados experimentais obtidos em diferentes reatores, seguir procedimentos
e correcoes padronizadas.

Os néutrons podem ser classificados arbitrariamente segundo sua energia de forma a
explicitar algumas caracteristicas de seu espectro ou se adequar a experimentos. Segue abaixo

uma possivel classificagao [35]:

néutrons térmicos sao os de energia até 0,5 eV; a maior parte deles é resultado do
processo de moderacao, que consiste em uma série de colisoes com os ntcleos atomicos

do material moderador até que estes atinjam o equilibrio térmico com o meio;

e néutrons epitérmicos sao os de energia entre 0,5 eV e 2 MeV; normalmente sao os
néutrons que ainda estao em processo de moderacao, cuja distribuicao de energia é

aproximadamente proporcional ao inverso do valor da energia;

e néutrons rapidos sao os de energia entre 500 keV e 20 MeV, normalmente provindos

de reacoes nucleares dos elementos combustiveis;

e néutrons ultrarrapidos apresentam energias maiores que 20 MeV e raramente sao pro-

duzidos em um reator nuclear.

O espectro de um reator estd composto por néutrons da fissao, epitérmicos e térmicos.
O primeiro deles depende do combustivel usado! e a proporcao dos outros dois depende,
além do tipo de combustivel, do moderador, da distancia ao elemento combustivel e outras
caracteristicas estruturais do reator.

A distribuigao do fluxo de néutrons da fissao por unidade de energia ¢ (E), que corres-

ponde aos néutrons produzidos no processo da fissdo, é dado aproximadamente por [36]:

'Normalmente sdo usados como combustivel niicleos pesados que fissionam ao interagir com néutrons
térmicos. A distribuicdo estatistica da energia dos néutrons emitidos é distinta para cada isétopo. Para o
2351, por exemplo, o espectro apresenta um pico em ~1 MeV com largura a meia altura de ~1 MeV.



¢ (B)dE = 0,484¢” ®w sinh (, /ﬁ) dE (2.1)
Ew

onde E é a energia do néutron em MeV e Ey é uma energia de referéncia, normalmente
adotada como 1 MeV. Nao obstante, assim que esses néutrons abandonam o ponto onde
foram emitidos o espectro comeca a ser modificado pela interagao deles com os elementos
estruturais do reator e com o moderador. Os néutrons perdem energia conforme colidem com
os nucleos atomicos em seu entorno e a poucos centimetros de distancia de um elemento
combustivel é possivel observar um espectro composto por duas regioes de comportamento

distinto: regiao térmica e epitérmica.
2.1.1 Fluxo térmico

Se considerarmos que os néutrons se comportam como um gas ideal quando moderados,
a densidade de néutrons por unidade de energia é dada pela distribuicao de Maxwell e
consequentemente o fluxo de néutrons por unidade de energia, ou simplesmente densidade

de fluxo de néutrons, pode ser bem descrita por [1]:

6 (E)dE = e Fr — (2.2)

onde &y, é a integral da densidade do fluxo de néutrons sobre todas as energias possiveis, cha-
mado de fluxo térmico, e Er é a energia cinética correspondente a velocidade mais provavel

dos néutrons, dada por:

Er =kT (2.3)
onde k é a Constante de Boltzmann e T' é a temperatura dos néutrons no moderador, dada
por T'=T,, (1 + 0,02044kT,,), e T,, é a temperatura do moderador [1].

2.1.2 Fluxo epitérmico

A distribuicao da densidade de fluxo de néutrons em processo de moderacao, sem captura

de néutrons pelo material moderador, pode ser aproximada por [35]:

¢(B)dE = n— (2.4)



onde 7 é uma constante. Assim, o fluxo epitérmico total, ®.,,;, é dado por:

Bz qF FE,
Doy = / " = pln (—) (2.5)
P n P E,

onde E; e F, sao energias entre as quais se supoe prevalecer este comportamento, normal-
mente 5x10~7 e 2 MeV, respectivamente. Essa hipStese de que a distribuicio da densidade

de fluxo epitérmico depende do inverso da energia supoe valido que:

e 0 meio em que os néutrons estao sendo moderados é homogéneo e infinito;

as fontes de néutrons rapidos estao homogeneamente distribuidas no espaco;

o poder de moderacao do meio nao depende da energia;

durante o processo de moderacao nao existe absorcao e

as particulas do moderador se comportam como particulas livres com a mesma massa

que os néutrons.

Na pratica, essas afirmacoes nao sao obedecidas a risca, entao a densidade do fluxo
epitérmico numa determinada posi¢ao de irradiacao nao é descrita exatamente como o inverso

da energia, mas pode ser melhor aproximada por:

dE
E'l-i—a

6(E)dE =7 (2.6)

onde o ¢ um parametro que depende da distancia ao elemento combustivel e das condicoes de
contorno do meio moderador e outros materiais préximos a posi¢ao em analise. Tal parametro
pode ser determinado experimentalmente para um ponto do reator ? e se mantém constante

se nao ha mudancas na distribuicao de fontes e outros componentes estruturais do reator

[35).

2.2 Reacoes nucleares com néutrons

Apesar de seu nome sugerir o contrario, o néutron é capaz de interagir com a matéria por

meio das quatro forcas fundamentais da natureza. O presente trabalho tem foco na interagao

2Um método bem difundido de se obter o parametro « é a irradiacdo simultanea de diferentes monitores
de fluxo cobertos por cddmio [37].



do néutron com o nucleo atomico, que é dominada pelas interagoes nucleares forte (no caso
de reagoes) e fraca (no caso de decaimento de niicleos instaveis).
As reagoes nucleares sao caracterizadas pelos estados inicial e final das particulas e nticleos

envolvidos. Uma reacao nuclear especifica pode ser identificada por:

a+X =Y +0b (2.7)

ou, em um notacao mais compacta, X (a, b)Y . Essa notagao significa que a particula incidente,
a, interage com o nicleo alvo, X, resultando em um ntcleo composto que decai para o nicleo
produto, Y, com emissao de uma particula ou até mesmo outro ntucleo, representado por b.
Também é possivel a emissao de um conjunto de particulas ou nticleos e a notagao se torna
X (a,mb)Y para m particulas e X (a,bed--- ZWV ---)Y para diferentes niicleos e particulas.

Cada conjunto de particula incidente e nicleo alvo que interagem é chamado canal de
entrada. Analogamente, cada conjunto de nucleos produto e particulas emitidas é chamado
de canal de saida. Cada canal é definido pelo estado quantico de suas particulas e ntcleos.
Um canal de entrada pode dar origem a distintos canais de saida, assim como um canal de
saida pode ser produto de distintos canais de entrada.

E possivel encontrar em um reator néutrons com energias menores que fracao de eV até
20 MeV. Nessa faixa de energia os néutrons interagem com os nucleos atomicos por meio

das seguintes reagoes:

e X(n,n)X: o néutron transfere parte de sua energia cinética no nicleo atémico sem

alterar a estrutura do nicleo. Essa reacao é chamada de espalhamento elastico.

e X(n,p)Y, X(n,2n)Y, X(n,a)Y etc: as reagdes em que o nicleo composto emite uma
ou mais particulas pesadas sao chamadas reagoes de limiar, pois necessitam que o néu-
tron incidente possua uma energia minima, chamada de energia de limiar, para ativar
tais canais de saida. Entre essas reacoes estd o espalhamento ineldstico X (n,n")X’,
onde o néutron interage com o nicleo formando um ntcleo composto que ejeta um
néutron com diregao e energia distintas da energia do néutron incidente (nada impede

que a dire¢ao seja a mesma, mas a probabilidade é pequena).



e 41X (n,7)**1X: o0 néutron é incorporado ao nicleo e d4 origem a um nticleo em estado
excitado que decai emitindo fotons gama. Essa reacao é chamada de captura radioativa

e é a reacao de interesse do presente trabalho.

e X(n, f)Y: ainteragdo do néutron com um nicleo pesado pode fazer com que o mesmo
se rompa em dois ou mais nicleos emitindo também um ou mais néutrons, ou seja, f
pode ser nZ, 2nZ, nZW etc. Essa reacao é chamada fissao e o conhecimento e controle

sobre ela é essencial para o funcionamento de um reator.

Os estados excitados do nicleo composto apresentam vida média 7 e, por consequéncia do
principio de incerteza de Heisenberg, apresentam uma largura de nivel I' que se relacionam
por [38]:

AEAt> - — I't=h (2.8)

DO | St

Considerando que para o mesmo canal de entrada pode existir mais que um canal de
saida, a largura de nivel de um estado do nticleo composto é a soma de larguras parciais
dos canais de saida. Para o caso das reacoes de captura radioativa de neéutrons com baixa

energia, a largura de nivel é dada por:

F=r,+T, (2.9)

onde I'; ¢ a largura parcial do nivel excitado que decai emitindo radiacao v e I';, ¢ a largura

parcial do nivel excitado que decai emitindo um néutron.
2.2.1 Secao de choque

Um dos principais aspectos observados das reacoes nucleares sao as probabilidades de se
produzir um canal de saida especifico dada uma situacao propicia a um canal de entrada.
Estas probabilidades sao representadas pelo conceito de seccao de choque, que é uma gran-
deza definida como a razao entre o nimero de eventos do canal de saida por unidade de
tempo por nicleo e o nimero de particulas incidentes por unidade de area por unidade de
tempo [39]. Tal razao resulta em uma grandeza com dimensao de drea e que, para reagoes

de captura radioativa de néutrons, apresenta valores tipicos da ordem de 1072 cm? = 1 b
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(barn).

A seccao de choque de captura de um néutron por um ntcleo atomico esta diretamente
relacionada as propriedades do nicleo alvo e a energia do néutron incidente. A descontinui-
dade para os valores de secao de choque com o aumento do niimero de néutrons no ntcleo,
apresentando valores minimos em ntcleos com 20, 50, 82 e 126 néutrons, foi um dos indicios
de que o nicleo atdémico poderia ser representado por um modelo de camadas [40].

Reagoes nucleares ocorrem no ambito da mecanica quantica, onde um feixe de néutrons
com mesmo momento p incidindo sobre um niticleo atomico pode ser aproximado por uma

onda plana com comprimento de onda de De Broglie A dado por:

h
A=~ 2.10
p (2.10)

onde h ¢é a constante de Planck.
Em analogia a teoria classica de colisoes, o parametro de impacto dos néutrons em relacao
ao nucleo serd (A , onde ¢ é o nimero quantico do momento angular e A = \/27. O feixe de

néutrons que incide no nicleo pode ser dividido em cilindros, como mostrado na figura 2.1.

Figura 2.1: Feize de néutrons incidindo sobre um nicleo atomico, dividido em cilindros de raio

CA = A, 27 e 3A [41].

O grupo de néutrons com nimero quantico de momento angular ¢ em relacao ao ntcleo
alvo estd na regiao entre o circulo de raio /A e o circulo de raio (¢+ 1)A. Baseando-se nisto é
possivel definir um limite superior para a seccao de choque de absorcao de néutrons, o, com

momento angular ¢ como [41]:

o <m(l4+1)*A%— 7P\ = (20 + 1) 7> (2.11)
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O valor méximo para a secao de choque de captura ocorre quando a energia de incidéncia
do néutron, F, é igual a energia de ressonancia, F,., de uma reagao que resulta em um nivel
excitado do nicleo composto. Para energias préximas a energia de ressonancia a seccao de

choque de captura de néutron é dada pela férmula de Breit-Wigner [4, 40]

r,T,
(E — E,)* + (i)

2

o= (20+1)7A*2(1,J) (2.12)

onde z(I, J) é a probabilidade dos momentos angulares do nicleo alvo e do spin do néutron,
I e S, se acoplarem aleatoriamente resultando no momento angular do nticleo composto, .J,

dada por:

2J +1
(2S+1) (21 +1)

2(1,J) = (2.13)

Para energias acima da energia de ressonancia, a reagao de captura de um néutron por
um ntucleo pode ser descrita, em termos da mecanica ondulatéria, como a incidéncia de
uma onda plana (representando o néutron) sobre um potencial (representando o ntcleo)
e é parcialmente absorvida. Um modelo bem sucedido nesse tipo de descricao é o modelo
6tico®, onde o efeito do nticleo na particula incidente é descrito por um potencial —U e a
possibilidade de formagao de um ntcleo composto é descrita por um potencial imaginario
—iW. A equagao de Schrodinger para o espalhamento por esse potencial complexo é [42, 40]:

m

V%+%ﬂE+U+NW¢:O (2.14)

onde m é a massa do néutron e v é dado por:

1

V= 5ty %:(% + 1) Py(cos 0) (See™ — e ™) (2.15)

onde k£ é o numero de onda do néutron, r é o raio em relacao a origem, 6 é o angulo de
espalhamento e S, sdo as amplitudes das ondas espalhadas. A partir de S, é possivel definir

coeficientes de transmissao 7j:

3Chamado assim por analogia do nicleo atémico com uma esfera translucida.
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Ty =1—1S? (2.16)

Para energias abaixo de 1 MeV, as contribuicoes de ondas com ¢ > (0 podem ser ignoradas
sem perda significativa de precisao. Apesar do modelo ético nao conseguir reproduzir o
comportamento ressonante para a secao de choque, é possivel definir que o coeficiente de
2

transmissao para baixas energias ¢ dado por T = 1 — |Sy|® e consequentemente [40]:

D
T, = <2—>T0 =T, ~ [WVE (2.17)
T

onde (D) é o espacamento médio de niveis para a energia de ligagdo do néutron [43] e I' é
um valor médio para a largura de ressonancia com a variagao de energia. Quando £ < F,

a seccao de choque pode ser aproximada para:

2J +1 r,r,
(2S+1)(2I +1) E2

o (20+1)7A?

o\ 20J +1 Lo, 1 1 1
—(20+1 n0—7 — x - 2.1
26+ )W<\/2m> (2S+1)(2+1) E? \/E:>UOC v (2.18)

Este comportamento da seccao de choque longe da ressonancia, que ocorre na regiao
térmica para a maioria dos nucleos com A < 50, é chamado lei 1/v. Devido a isso é possivel,
a partir de um valor de seccao de choque para uma certa velocidade de néutrons na regiao
térmica, deduzir o valor da seccao de choque para toda uma regiao distante da ressonancia.

Quando o espacamento médio entre niveis é da mesma ordem de grandeza que o valor
médio da largura de ressonancia o modelo de ressonancia tinica nao é suficiente. Nestes casos é
usada a férmula de Breit-Wigner para multiplas ressonancias, que é similar a equacao 6.15.
Exemplos de secoes de choque descritas por multiplas ressonancias sao apresentados nas
figuras 2.2 e 2.3, que também sao bons exemplos de como as se¢oes de choque em funcao da
energia podem apresentar diferentes comportamentos para diferentes nticleos.

A fim de permitir a troca de informacoes no meio cientifico e comparacoes entre diferentes
medigoes, convenciona-se apresentar a se¢ao de choque para néutrons com v = 2200 m/s,
correspondente a uma temperatura de moderador Ty = 20,44°C' e consequentemente a uma

energia cinética de néutrons de 0,0253 eV. A sec¢ao de choque para essa velocidade é chamada

13
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Figura 2.2: Secdo de choque de captura de néutrons em funcao da energia incidente do néutron
para a reacdo 9T Au(n, V)18 Au [{4, 45].

10" -
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Secao de choque (b)
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10 10° 10* 10°

Energia (eV)

Figura 2.3: Se¢do de choque de captura de néutrons em funcao da energia incidente do méutron
para a rea¢do 13Cd(n, )1 Cd [44, 45].
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de seccao de choque térmica, que simbolizaremos como o ao longo deste trabalho.

Apoés a reacao de captura, a energia de ligagao do néutron da ao ntcleo composto uma
energia de excitacao de aproximadamente 5 MeV a 10 MeV. Acima de 6 MeV a diferenca de
energia entre niveis sucessivos é da ordem de 10 eV a 10 keV. Para energias de excitagao tao
altas do nicleo composto nao ha teoria conhecida que consiga prever a posi¢ao de tais niveis
de excitagao com precisao [41]. Isso implica que somente por meio de medidas experimentais
é possivel acessar tais informacgoes e as medidas de secao de choque de captura de néutron

se fazem necessarias por nao poderem ser determinadas teoricamente.

2.3 Formalismo de Westcott

A taxa de reagoes produzidas por néutrons incidentes sobre um material, R, pode ser

expressa como [46]:

R =N, /E o (E) ¢ (E)dE (2.19)

Ey
onde Ny é o nimero de atomos alvo e o (E) é a seccao de choque dependente da energia.
Se sobre um material estiver incidindo um feixe monocromatico de néutrons com energia de

0,025 eV, a seccao de choque térmica é dada por:

R
-~ Ny®,

o0 (2.20)

onde & é o fluxo de néutrons com energia 0,025 eV, também chamado de fluxo convencional,

cuja relagao com o fluxo em equilibrio térmico com os atomos do moderador é dada por:

4T
By, = Poy | — (2.21)
7TTO

Contudo, como visto na seccao 2.1, o fluxo de néutrons em um reator apresenta uma
distribuicao em func¢ao da energia que nao pode ser aproximada para um fluxo monocroma-
tico. Portanto é necesséario usar um formalismo de ativagao de néutrons que leve em conta a
distribuicao do fluxo para determinar a seccao de choque térmica.

Considerando que o fluxo de néutrons fora do elemento combustivel de um reator é

composto por néutrons termalizados e por néutrons ainda em processo de termalizagao,
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convenciona-se escrever a distribuicdo da densidade de néutrons como [47, 48, 49|
(2.22)

(1= f)nar (v) + fne (v)

n(v) =
onde f é a fragao da distribui¢@o epitérmica na densidade total de néutrons, nys (v) é a distri-

buigao Maxwelliana e n, (v) é a funcao de distribuigdo da densidade de néutrons epitérmicos

que é dada por:
nA(v) [2kTu
ne(v) = 220
v m

onde n é a densidade de néutrons total, 4 é um fator que depende do material moderador

(2.23)

e A (v) é uma funcao juncao, ou fungao “degrau”, que tem a finalidade de tornar o espectro

v) é ¢
continuo na regiao de jungao entre a distribuicdo Maxwelliana e a epitérmica [48]

A partir dessas convencoes é possivel definir uma seccao de choque efetiva ¢ para a

reacao, dada por:
1t /m (0) 0 (0) vdo = - = By5 (2.24)
— = n (v vdv = — = $yo :
No  Jo No °
Considerando a equacao 2.22, a equacgao 2.24 pode ser escrita como
R
N (1-— f)/ v (v) o (v)vde + f/ ne ( v)vdv = Pgog (g + 75) (2.25)
0 0
onde g, r e s sao fatores definidos como
1 o0 Om
g=— ny (v) o (v)vdv = — (2.26)
Vo0o Jo 00
p— IV (2.27)
4
U()Um dF
— 2.28
7| A (229
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onde ,, é a seccao de choque térmica efetiva quando o fluxo de néutrons é puramente
térmico, g representa uma corregao para o caso da seccao de choque do material absorvedor
nao ser proporcional ao inverso da velocidade do néutron, r é um fator relacionado a razao
entre os fluxos térmico e epitérmico e s ¢ um fator proporcional a razao entre a integral das
regioes ressonantes e a seccao de choque térmica. A partir desse formalismo define-se uma
grandeza I, conhecida como integral de ressonancia reduzida, que representa a probabilidade

de interacao entre os néutrons epitérmicos e os nicleos devido as ressonancias e é dada por:

Io = /OOO {a (v) — UO&’”] A%E (2.29)

v

2.3.1 Integral de ressonéancia

Para muitos nicleos a seccao de choque apresenta ressonancias e se faz também inte-
ressante a determinacao da integral da seccao de choque ao longo de uma faixa de energia
acima da energia térmica. Em andlise por ativacao de néutrons se convenciona usar uma
integral ao longo da regiao de ressonancia para néutrons epicddmios (néutrons com energia
acima da energia de corte de cddmio), que por simplicidade serd chamada nesse trabalho

apenas de integral de ressonancia e ¢ definida por [35]:

1,2MeV E
I= / —"(E ) (2.30)

Eca
onde E¢q é a energia de corte de cadmio, que depende da espessura do cadmio usado na me-
dida. No presente trabalho foram usadas capsulas de cddmio com aproximadamente 0,05 cm
de espessura, que proporciona uma energia de corte de caddmio de aproximadamente 0,55 eV
[35].

Considerando as equagoes 2.4 e 2.30, pode-se concluir a seguinte relagao [1]

R 1.2
O, — ——in(—=2) . EsgemMeV. 2.31
» i n (E0d> cqem Me ( )

Se o valor do parametro de correcao da densidade de fluxo o da férmula 2.11 é diferente

de zero a integral de ressonancia corrigida, I («), é dada por:
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Er “ ET “ 20’0 E() E()
1 = I — 1/ 2000/ = 2.32
(Oé) <EeV) (EeV> 2c0 +1 ECd + 70 ECd ( )

onde FE, ¢é a energia efetiva de ressonancia, F.y ¢ uma energia de referéncia adotada como

1 eV [50] e Ey = 0,025 eV ¢ a energia térmica.
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Capitulo 3

Metodologia

As medidas de segao de choque das reagoes 3'S(n,7)*S e *?K(n,7)"K foram conside-
radas interessantes no panorama atual da fisica de néutrons. A secao de choque da rea-
cao 31S(n,7)3*S ja foi medida algumas vezes nas ultimas décadas e em nenhuma publica-
cao foi apresentado valor experimental para a integral de ressonancia da reacao. A reacao
2K (n,y)K tem como alvo um nuclideo radioativo obtido pela reacao *'K(n,y)*?K, carac-
terizando um processo de dupla captura radioativa de néutrons. A observacao de captura
consecutiva de néutrons pelo mesmo ntcleo é pouco usual devido sua baixa probabilidade e
nao ha registros publicados da obtencao experimental da se¢ao de choque térmica e integral
de ressonancia da reagao **K(n,y)*K.

O método mais difundido de medida de secao de choque é o método da comparagao,
que consiste em estimar o valor da secao de choque da reacao de interesse a partir da secao
de choque de outras reagoes. O método da comparacao unica é o mais antigo, difundido e
fundamentado, por isso é o método adotado no presente trabalho. Outros métodos existem
como por exemplo o método do kg, que vem sendo cada vez mais usado pelos laboratorios
ao redor do mundo como op¢ao ao método da comparagao tnica [51], por ser mais pratico
em atividades rotineiras.

Uma série de reagoes pode ser usada como referéncia para o método da comparagao tnica.
As reagoes mais usadas sdo *Mn(n,y)*Mn, **Co(n,y)%°Co, Zr(n,y)*Zr, %Zr(n,y)" Zr,
%Mo (n,7)*Mo, 5In(n,)0In, ¥2Sm(n,y)%3Sm, W (n,7)5"W e 97 Au(n,y) 8 Au. A re-
acao 7Au(n,y)"Au foi adotada como referéncia no presente trabalho por sua secio de

choque apresentar ressonancias em faixas de energia distantes da energia térmica, como é
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possivel observar na figura 2.2; pelo tempo de meia vida do ®Au ser conveniente e pelos va-
lores das grandezas relevantes (se¢ao de choque térmica, integral de ressonancia, constante
de decaimento, energia dos fétons emitidos e probabilidade de emissdo por decaimento)
apresentarem boa precisao.

Com o objetivo de medir as secgoes de choque das reagoes 2K (n,v)*K e 31S(n,~)3S,
foram irradiados com néutrons compostos quimicos em estado sélido contendo ' K e 34S em
quantidade conhecida. As irradiacoes foram realizadas em um reator tipo piscina, ou seja,
sob um fluxo de néutrons composto pelas distribuicoes térmica e epitérmica. Para separar
os néutrons incidentes que compoem cada um desses 2 comportamentos foi usado o método
da razao de cddmio.

Apés a irradiacao os alvos deviam conter *K e 2°S, dois niicleos instdveis que decaem
emitindo particulas 8~ (nos dois decaimentos) e v (somente no decaimento do *3K). Detec-
tando tal radiacao foi possivel determinar qual fragao dos ntcleos capturou néutrons e entao
inferir valores para as respectivas segoes de choque.

A perspectiva de que, ao medir a atividade das amostras contendo **S usando um sistema
com eficiéncia maior que os sistemas reportados nos trabalhos anteriores, seria possivel medir
a integral de ressonancia e obter novo valor para a secao de choque térmica levou a escolha
do sistema 475 —~.

A radiacao v proveniente do #K j4 foi observada no trabalho anterior [31] usando de-
tectores de germanio hiper puro, portanto neste trabalho foi usada uma metodologia similar

para o cédlculo da atividade a partir das medidas.

3.1 Depressao de fluxo e auto-blindagem

O fluxo de néutrons em um certo ponto da piscina do reator é basicamente o resultado
do processo de moderacao dos néutrons emitidos na fissao dos elementos combustiveis e pela
interferéncia da aparelhagem envolvida na estrutura do reator. A introducao de um corpo
composto por um material com seccao de choque de absorcao de néutrons consideravel
implica numa diminuicao local do fluxo devido a mudanca do meio e maior absorcao de
néutrons [1, 35]. Esse efeito é chamado depressao de fluxo e é representado por uma razao

H = &g/, onde ®g é o fluxo na superficie do corpo e ® é o fluxo sem a presenga da folha,
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ou simplesmente o fluxo nao perturbado.

Outro efeito que acontece ao irradiar-se um corpo extenso € a auto-blindagem, que ocorre
devido ao fato dos néutrons serem absorvidos nas camadas superficiais do alvo e implica que
as partes mais internas do mesmo fiquem expostas a fluxos menores que as mais externas.
Esse efeito por sua vez é representado pela razao G = ®/®g, onde ® é o fluxo médio dentro
do alvo.

As medidas realizadas no presente trabalho consistem em inserir corpos extensos na
piscina do reator para, em seguida, medir suas atividades, portanto os efeitos descritos
acima devem ser levados em conta. O fluxo calculado com a atividade dos alvos é o ® e o
que se pretende determinar é o @, portanto o fator F' = G'x H = ®/® deve ser utilizado nos
calculos de fluxo. Para calcular esse valor foram realizadas simulagoes usando o programa

MCNP5 (Monte Carlo N-Particle Version 5), que sdo detalhadas na segao 5.1.

3.2 Atividade residual de um alvo irradiado

O processo de captura de néutrons consiste na incorporacao de um néutron a um nicleo
atomico formando um novo nicleo em um estado excitado e muitas vezes instavel. Para alvos
estaveis que, apds a irradiacao resultam em ntcleos radioativos, a variagao em relacao ao
tempo do numero de ntcleos alvo Ny, do numero de ntcleos formados pela primeira captura
de néutrons N; (com constante de decaimento A;) e do nimero de nicleos formados pela

segunda captura Ny (com constante de decaimento \y) é dada em notagao matricial por [52]:

NO —(3'1@0 0 0 NO

d

% N1 - (3'1(1)0 — (/\1 + 5'2(130) 0 N1 (31)
Ng 0 (3'2(1)0 —/\2 N2

onde 7 ¢ a seccao de choque de absorcao de néutrons do nicleo alvo, &5 é a secgao de choque
de absor¢ao de néutrons do ntcleo produto da primeira captura, ®, é o fluxo de néutrons
com energia 0,025 eV e t é o tempo, cuja contagem se inicia juntamente com a irradiagao.

Essas equagoes diferenciais tém como solucao:

N() (t) = Noe_alq)ot (32)
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Ny (1) =
1 () A + (65 — 61) Dy

e~ (F2P0 )t (3.3)

e—@j@ot

A1+ (62 — 1) Do) [N2 — 61D]
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(3.4)

Apoés o término da irradiacao, no caso de alvos estaveis, o nimero de nicleos alvo se
mantém constante e os nicleos produto passam a obedecer a lei do decaimento exponencial,

que pode ser escrita como:

Al(te) = Age Mt = \Nye M (3.5)

onde A ¢ a atividade do alvo apds a irradiagao, Ag é a atividade do alvo no fim da irradiacao,
Ny é o nimero de nicleos formados ao longo da irradiacao (equivalente a Ny (t;) e N (¢;),
onde t; é o tempo de duragao da irradiacao) e t. é o tempo transcorrido apds o término da

irradiacao até o inicio das medidas, também denominado tempo de espera.

3.3 Meétodo da razao de cadmio

O céddmio natural é composto de oito isétopos sendo um deles o 3Cd (com abundancia
isotépica de 12,22%), com secgao de choque térmica de 2,06(4)x 10 barns e integral de res-
sonancia da ordem de 100 barns, como pode ser observado na figura 2.3. Essas caracteristicas
fazem desse material um bom filtro para medidas de seccao de choque, pois ele apresenta
uma das maiores probabilidades de interacao para néutrons térmicos entre os nucleos esta-
veis. Entretanto o cddmio nao é um filtro perfeito e por isso é necessaria uma metodologia
que leva em conta a transmissao de néutrons térmicos e a absor¢ao de néutrons epitérmicos.

O método da razao de cddmio consiste em fazer duas irradiagoes simultaneas do mesmo
material acompanhado de monitores de fluxo idénticos, sendo um conjunto de amostra e
monitor envolto pela capsula de cadmio e outro conjunto descoberto. Apds a irradiacao sao
determinadas as atividades induzidas por unidade de massa nos alvos e a razao entre a

atividade de um material irradiado descoberto, Ar.a, € a atividade do material irradiado
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sob cddmio, Agg, é chamada de razao de cddmio, Roy [47, 49]:

Atotal g +rs
o4

(3.6)

onde K é um parametro que corrige a transmissao através do cadmio dos néutrons com
energia abaixo da energia de corte de cadmio e, portanto, depende da espessura da capsula
de cddmio usada. Westcott [47] calculou valores de K para diferentes espessuras de cddmio,
que sao mostrados na figura 3.1, juntamente com uma curva de interpolagao por spline
[53]. As capsulas de cddmio usadas no presente trabalho apresentavam espessura média de
0,5 mm, portanto o valor adotado para K foi de 2,07, como mostra a linha pontilhada na

figura 3.1.

2.7

2.5

Fator K
<

| |
1.9 0,5 1 1,5 2 2,5

Espessura (mm)

Figura 3.1: Valores do parametro K para diferentes espessuras calculados por [47] e interpolagdo

por spline. Os segmentos de reta tracejados paralelos aos eizos indicam o valor usado no presente
trabalho.

A razao de cadmio do monitor de fluxo fornece a razao entre os fluxos térmico e epitérmico
ponderada pela se¢ao de choque térmica e integral de ressonancia da reacao de referéncia.
Por esse método é possivel determinar o valor do fator r e calcular o fluxo térmico usando

a relacao:
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(3.7)

onde A é a atividade do monitor de fluxo descoberto. Outra forma equivalente de calcular o

fluxo térmico usando o método da razao de cddmio é [54]

(A= FeqAca) R [4T

@ f—
th Nooo (g +71s) (R —1)V nTy

(3.8)

onde Acg é a atividade saturada do monitor de fluxo irradiado sob a cobertura de cadmio,

Feq é um fator de corregao para a razao de cadmio dado por:

o Gepis TO 1 S To 1
FCd_<gEg‘/T+K>/<f5G”” (gEg‘/T W>+K) (3.9)

onde W é uma corregao para reagoes com segao de choque que nao obedecem a lei 1/v na

regiao do corte de cddmio e f5 é um fator de transmissao de néutrons epitérmicos através do

cadmio. Na equacao 3.8 o fator R’ é a razao de cddmio para um absorvedor ideal dada por:

K [Ty

Rl
r VT

(3.10)

A razao de cadmio do alvo informa, portanto, a razao entre a se¢ao de choque térmica e
integral de ressonancia da reacao de interesse ponderada pelos fluxos térmico e epitérmico.
Usando a equacao 3.6 com o valor de r obtido com os monitores de fluxo é possivel obter o
valor de s da reacao e, usando novamente a equagao 3.7 ou 3.8, é possivel obter a secao de

choque de captura de néutrons térmicos da reacao.

3.4 Nucleos-produto das reacoes de interesse

A reagao "Au(n,v)'?®Au é comumente usada como referéncia em experimentos de and-
lise por ativagao de néutrons [55, 51, 56]. A secgao de choque térmica de captura dessa reagao
é de 98,65(9) b e a integral de ressonancia 1560(28) b [57]. O niicleo residual de '*®Au decai
para '%Hg por meio do decaimento 3~ (n — p + e~ + ) com meia vida de 2,6943(8) d,
emitido majoritariamente fétons gama de 411,80205(17) keV, cuja probabilidade de emissao

por decaimento é de 95,62(1) % [58], como mostrado na figura 3.2.
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3/2% n 2~ 0

197Au 198Au
Qu—=1372,3 ke

0,986% \ .. 1087,7 675,9

2 0,16% 0,81% 1087,7
411,8

%, 99%\ 2t 95.62%  411,8
0, 025%\ o+ N
198Hg Estavel

Figura 3.2: Reacdo 97Au(n,)'®8Au e esquema de decaimento do **8Au [58].

O nticleo de **K decai para *3*Ca por meio de um decaimento 3~ com meia vida de 22,3(1)
horas [59] emitindo f6tons v de 372,760(7) keV e 617,490(6) keV, cujas probabilidades de
emissao por decaimento sao 86,8(2)% e 79,2(6)%, respectivamente (o esquema de decaimento
estd mostrado na figura 3.3). Para observar esses fétons com boa precisao foi usado o detector

de germanio hiper-puro (HPGe — High Purity Germanium), que apresenta alta resolugao em

energia.
2~ n 3/2% 0
42K 43K
Qg =1815 keV
2.60% \ ... 1394,451021,70 801,07 404,21
’ 5/27 013% 1.96% _ 0,15% 0.36% 1394,47
990,25 617,49 396,86
9, 9%\ 3/2% 0.29% _ 79.16% 11.85% 990,26
4 06%\ B 593,39 220,63
’ 3/2 11,26%  4.8% 593,40
372,76
0,9% \ 5/2” 86,80% 372,76
1, 54%\ 7j2- .
4SCa Estével

Figura 3.3: Reacio ?K(n,v)**K e esquema de decaimento do *3K [60].

O %S é um niicleo instavel que decai para 3°Cl puramente por 4~ com mdaxima energia
disponivel de 167,33(3) keV e meia vida de 87,37(4) d [61], como sintetizado na figura 3.4.
Optamos por determinar a atividade do 2*S com um sistema de detectores em coincidéncia
473 —~, usando o Método da Extrapolagao da Eficiéncia associado ao Método do Tragador

(62, 63], que é abordado na secao 3.5.2.
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Figura 3.4: Reacdo 3*S(n,v)?*S e esquema de decaimento do 3°S [61].

3.5 Determinacao da atividade usando um sistema de coincidén-
cias 47—~

Medidas em coincidéncia sao amplamente usadas por possibilitarem a determinacao da
atividade de uma fonte com grande exatidao sem o conhecimento dos parametros inerentes ao
processo de desintegracdo (como meia vida, intensidade de emissao etc) ou do equipamento
utilizado (como a eficiéncia de detecc¢ao) [64].

O sistema de coincidéncias 47—~ baseia-se no uso de dois detectores distintos, um para
cada tipo de radiacao emitida e um modulo para a determinacgao dos eventos coincidentes.

O método de coincidéncia para um sistema 47—~ pode ser explicado baseando-se em
uma desintegracao simples, onde o niicleo emite uma particula S~ seguida por um féton ~.
Em um sistema 473 —- ideal, onde os detectores somente observem a radiacao para a qual

sao destinados, as taxas de contagem registradas por cada detector serao dadas entao por:

Ts = Ae 3.11
B B
T, = Ae 3.12
o v
To = Aege 3.13
BEy

onde A é a atividade da fonte; T, T, e Tx sao as taxas de contagens nos detectores de
radiagao 3, 7 e coincidéncia, respectivamente; g e €, sao as eficiéncias dos detectores de
radiacao [ e v, respectivamente. Multiplicando-se a equacao 3.11 pela 3.12 e dividindo pela

3.13, temos que:
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A= (3.14)

Portanto, a atividade do radionuclideo é funcao apenas das taxas de contagens obser-
vadas. Neste caso simples, as eficiéncias também podem ser determinadas substituindo a

equacao 3.14 nas equagoes 3.12 e 3.11 obtendo-se:

T,
€5 = T—C (3.15)
ol
T,
£, = ?Z (3.16)

Sempre que analisado o caso de detectores ideais e um esquema simples de decaimento,
essas equagoes permitem determinar o valor da atividade do radionuclideo sem o conheci-
mento dos parametros inerentes do equipamento usado. Porém, esquemas de desintegragao
nem sempre sao tao simples e existe uma série de limitagoes experimentais que devem ser
levadas em consideracao. A grande maioria dos radionuclideos apresenta esquemas de desin-
tegracao mais complexos e com varios ramos beta seguidos de transicao gama ou da emissao
de elétrons de conversao interna. Também nao podem ser descartados parametros intrinsecos
ao método de medida como sensibilidade de um dos detectores ao outro tipo de radiacao ao
qual ele nao se destina, uso de fontes nao puntiformes, tempos de resposta diferentes para
cada detector etc. Desse modo, uma série de correcoes devem ser aplicadas e as equagoes

3.11, 3.12, 3.13 e 3.14 alteradas podendo ser reescritas como:

- _ Qij [58%‘ + (1 - 56%‘) E(XvA)i':| €8,
Ty=AY a;i|ep+(1—ep) ) by o d (3.17)
i=1 j=1 Y

1y = (Z @; Z bij€, 1+ Oéz]> (3.18)

(3.19)

m n 1
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(3.20)

onde:
a; = intensidade por desintegracao do i-ésimo ramo beta;
b;; = intensidade relativa da j-ésima transicao relacionada com o i-€ésimo ramo;

n = numero de transicoes que seguem o z-ésimo ramo beta; m é o nimero de ramos

beta;
e, = eficiéncia beta associada ao i-ésimo ramo beta;
associados a 7j-ésima transicao estao as grandezas:
€4, = eficiencia de detecgao para o raio y proveniente da transigao ij;
€8y, = eficiencia do detector de § para o raio y proveniente da transicao ij;
Eee;; = eficiéncia de detecgao para elétron de conversao provenientes da transi¢ao j;

£(x,4),, = eficiéncia de detecgao para elétrons Auger ou raios-X provenientes da tran-

sicao %7;

gc;; = eficiéncia de detecgao da coincidéncia gama-gama para raios vy provenientes da

transicao ¢7;

a;; = coeficiente de conversao interna para a transicao ij.

A equagao 3.17 significa que o nimero de contagens beta é resultado da detecgao dos

elétrons do decaimento beta somada a deteccao de raios gama, raios-X e elétrons devido a
conversao interna, captura eletronica e elétrons Auger. A equacao 3.18 mostra que somente

deve ser considerado o escoamento de fétons devido a conversao interna; a possibilidade

de observar elétrons no detector de raios v pode ser ignorado. A equacao 3.19 mostra que
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as contagens da coincidéncia sao resultado da deteccao de um elétron de um decaimento
beta seguida da deteccao de um féton do mesmo decaimento, mas a isto deve ser somada a
deteccao de um foton pelo detector de betas em coincidéncia com um féton detectado pelo
detector de gamas.

A medida da eficiéncia beta, dada na equacao 3.15, pode entao ser escrita como:

aijt|€ec;; H(1—€ec;: JE(x, i | €8s
r T e+ (1) Ty e e [
— = (3.21)
T, Z?ll a; Z?:l bij Evij ﬁ

3.5.1 Meétodo da extrapolacao da eficiéncia

A equagao 3.20 determina que para se obter a atividade da fonte é necessario conhecer
os parametros do esquema de desintegracao e as probabilidades de deteccao. Para solu-
cionar esse problema e manter a principal caracteristica do método que consiste na sua
independéncia do conhecimento das eficiencias de deteccao e dos parametros do esquema de
desintegracgao, foi desenvolvido o Método da Extrapolagao da Eficiéncia [64, 62, 63].

Segundo esta técnica, a determinagao da taxa de desintegracao de um nuclideo com
esquema de desintegracao complexo, sem o conhecimento prévio dos parametros do esquema
de desintegragao e das eficiéncias de deteccao, s6 serd possivel se pudermos estabelecer uma
relacdo funcional entre a contagem no detector beta, T , e o parametro de eficiéencia T¢ /T,
de forma que T3 — A quando T¢/T, — 1. Esta condigao ocorre quando a eficiéncia dos
vdrios ramos beta, g, puder ser representada como uma fungao de uma tnica eficiéncia,
Epy, i5to é: eg. = fe (epy)- E imprescindivel que esta relaciio se conserve para o caso em que
fc = 1 quando By — 1 para ¢ = 1,2,--- ,n; além de que os valores das probabilidades
de detecgao e,,, €5, €c, € Eec, Permanecam constantes no intervalo de variagao de T¢ /T,

Portanto, T resulta como uma funcao F' do parametro de eficiéncia T /T, tal que:

Ty = AF (%) (3.22)

o

Essa é a chamada férmula de coincidéncia generalizada e pode ser escrita em uma forma

. . ~ . TsT. y
mais conveniente para sua solucao grafica. Usando-se ;—CW como variavel dependente e o
To
A . PN . T ., . ’
parametro de ineficiéncia ——* como varidvel (segundo convencionado em [64]), obtém-se
7
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uma funcao G' do parametro de ineficiéncia, cuja variacao é mais lenta do que a da fungao
F. Assim a férmula de coincidéncia generalizada pode ser escrita como:
15T,

E I

(3.23)
onde as correcoes a serem feitas sao representadas pela funcao GG, que tende a unidade quando
seu argumento tende a zero.

A variacao do parametro de ineficiencia pode ser obtida experimentalmente pelo uso
de absorvedores externos, ou auto-absor¢ao na fonte, discriminacao eletronica ou qualquer

outro método que possibilite a variacao da eficiéncia de deteccao dos betas. Obtém-se entao

a atividade da fonte A por meio da extrapolacao obtida por ajuste polinomial dos dados

Te
. . . , T/gT»Y _pr . o~ s .
experimentais a partir do grafico de ~ Versus —- e com o auxilio de previsoes teoricas
Ty

que podem ser calculadas por meio de simulacoes.
3.5.2 Meétodo do tracador

A padronizagao de um emissor beta puro geralmente é feita utilizando o método do tra-
cador [63]. Nesse procedimento um emissor beta-gama conveniente é utilizado como tragador
e misturado na solucao do emissor beta puro. Pela simplicidade de seu esquema de decai-
mento, mostrado na figura 3.5, e por ter meia vida de 1925,28(14) dias, o %°Co foi usado

neste trabalho como tragador.

5t 0

GOCO
Qp—=318,2 keV

99,88%\ 1173,2
99.85% 2505,7
1332,5
0, 12%\ 2t 99.98% 1332,5
ot 0
. Bstével
6(]1\]1 stave

Figura 3.5: Esquema simplificado da desintegracio do ®°Co [65].

Considerando que o decaimento do ®°Co apresenta somente 1 ramo relevante e 2 raios -y
com energia maior que 1 MeV, sendo o coeficiente de conversao interna para cada transi¢ao
da ordem de 10™* [66], as equagoes gerais de coincidéncia aplicadas para esta técnica podem

ser escritas como:
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Tﬂ = Apggp + ATéTﬁT (324)

T’y = Ar [al (51151173,2 + 51251332,5)] (3-25)

To = Ar[epy (biienirs 2 + bi2cssas) + (1 — €5,.) (briecy, + bi2écy,)] (3.26)
TsT, T T.

el chnit 4 =A T4+ A 7 3.27

( P >P+T P€5PTC + TE,BTTC ( )

onde P e T sao indices relacionados com emissores beta puro e beta-gama, respectivamente.
Subtraindo a equacao 3.20 da equacgao 3.27, considerando a equacao 3.20 valida para uma

medida do tracador sem a fonte que emite somente betas, teremos:

Ic
TﬁTw) (T,BTV) T, L—7
= —f{ =2 =Apespt = ApG ? 3.28
(52) —1(52) —amwg -6 (3.28)

Ty

onde f é um fator de correcao para a diferenca de massas entre as fontes.

Portanto, para se determinar a atividade do emissor beta puro sao necessdrias, além das
medidas em coincidéncia da solucao de emissor beta puro misturada com o tracador, as
mesmas medidas com uma fonte somente com o tracador. Com ambas as fontes deve ser

realizado o processo de variar a eficiéncia beta para se obter a curva de extrapolacao.

3.6 Determinacao da atividade usando um detector de raios v

Como comentado na secao 3.4, foi usado um detector HPGe para determinar a atividade
~v das amostras irradiadas. O sinal eletronico emitido pelo cristal de germanio hiper puro
é proporcional a energia depositada pelo féton detectado e torna possivel a construcao de
histogramas de pequenas faixas de valores de tensao, chamados espectros 7y, e associar as
estruturas observadas nos espectros a fenomenos fisicos. Quando toda a energia do féton é
depositada no cristal, resulta em uma contagem no canal correspondente a energia do féton.
Entao, dependendo da quantidade de fotons de certa energia, é possivel observar no espectro

gama um pico de contagens com forma gaussiana ou aproximadamente gaussiana, devido o
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processo de deteccao estar sujeito a um numero muito grande de pequenas flutuagoes; esse
pico é chamado de pico de absorcao total de energia. Considerando a posicao dos picos no es-
pectro e o nimero de contagens contidas neles é possivel, baseando-se nos resultados obtidos
com fontes padrao, inferir sobre suas energias, atividade da fonte emissora e probabilidades
de emissao por decaimento.

As medidas de radiagao v com detectores HPGe resultam em espectros de contagens em
canais, onde os numeros de ordem dos canais sao relacionados com as energias dos fétons

detectados pela seguinte equagao:

E’Y =a; + CLQC -+ a302 (329)

onde ay, as e az sao parametros a serem determinados por meio de ajustes. Tais parametros
dependem do ganho efetivo do sistema de deteccao e por isso sao suscetiveis a estabilidade
eletronica do sistema, apresentando valores distintos cada vez que o sistema ¢é religado.

O ajuste da energia em fungao dos canais pode ser feito tomando como base os picos
de espectros de fontes calibradas obtidos poucas horas antes, entre medidas, ou depois das
medidas dos alvos irradiados.

Considerando que a eficiéncia do detector nao muda no decorrer das medidas realizadas e
que sua dependéncia com a energia pode ser representada por uma fungao continua, é possivel
relacionar as atividades de diferentes fontes por meio de uma calibragao de eficiéncia de pico,
que ¢é verificada rotineiramente. A eficiéncia de um detector HPGe varia de acordo com a
energia do féton detectado, podendo ser calibrada na faixa de energia de interesse por meio

da seguinte relagao [67]

P1 EV " EV
e(By) =e By = In(e) =pi1 +p2In s (3.30)

onde p; e py sao os parametros a serem ajustados e Ey é uma energia de referéncia, adotada
como 1 MeV, pois as energias de interesse estao no intervalo de 0,3 a ~2 MeV.

O método de determinacao de atividade de uma fonte radioativa por meio da calibragao de
eficiéencia de um detector supoe que todas as fontes envolvidas no processo tenham a mesma

forma. Porém, no presente trabalho, as fontes usadas como padrao de calibracao tinham da
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ordem de 0,5 mm? de volume enquanto as fontes irradiadas apresentavam volumes da ordem
de 50 mm?®. Portanto nos calculos de atividade foi necessério aplicar um fator de correcao
f =ev/ep, onde ey é a eficiéncia para uma fonte volumétrica e ep é a eficiéncia para a fonte
pontual.

E possivel calcular a correcao para eficiéncia do detector numa posicao determinada da
fonte em relagao a este usando modelos analiticos com resolugao numérica [68] ou simulagoes
por Monte Carlo. No presente trabalho se optou pelas simulacoes devido sua praticidade,
com a possibilidade de calcular a variagao na eficiéncia devido a variacao da distancia fonte-
detector em cada ponto da fonte volumétrica e a atenuacao da radiacao pelo material que
constitui a fonte. As simulacoes realizadas sao detalhadas na secao 5.3.

Feitas as calibragoes é possivel calcular as atividades das fontes radioativas considerando
a equacao 3.5 em que o numero de decaimentos, Ng, durante um certo tempo de medida,

At, é dado por:

te+AL te+AL
Nd = / A (t) dt = )\Nf/ G_Atdt = Nd = Nfe_)‘te (1 - G_AAt) (331)
te le

No presente trabalho a atividade do ntcleo produto de dupla captura foi obtida com
um detector HPGe, que tem eficiéncia menor que o sistema 473 —-, mas apresenta melhor
resolucao em energia depositada pelas particulas detectadas. Para se obter o nimero de
decaimentos da fonte se observa entao a area .S, do pico no espectro gama correspondente

aos fotons emitidos pela fonte, que é dada por:

S, = e,I,N, (3.32)

onde ¢, e I, sao respectivamente a eficiéncia de pico e a probabilidade de emissao por
decaimento do raio «. Dessa forma é possivel calcular a atividade de uma amostra a partir
da area obtida por meio de espectroscopia. Caso haja efeitos de deteccao que impliquem na
perda de contagens na drea (como empilhamento e soma) o valor dessa deve ser corrigido

para o uso da equacao 3.32.
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3.7 Meétodos estatisticos

Os valores experimentais sao interpretados usando os tratamentos estatisticos apresen-
tados na bibliografia [69, 70]. As variancias das grandezas calculadas a partir de dados

estatisticamente independentes sao calculadas pela expressao:

n ay 2
o= < axi) 2 (3.33)

i=1
onde §y2 ¢ a variancia de uma grandeza y e gf,i ¢é a variancia de uma das n grandezas x;. Cada

um dos termos da somatoéria também pode ser calculado como:

a 2
(&g) G Zy (@) —y (@) (3.34)

escolhendo-se a forma mais préatica para cada termo.

Quando as grandezas nao sao estatisticamente independentes, sao calculadas por meio

da relagao:

V,~D.V,. D (3.35)

onde V, é a matriz das covariancias das m grandezas calculadas, V, é a matriz de covari-

ancias das n grandezas x; e D é dado por:

oy O .. Oy
8:)31 8:E2 8In
Oy2 Oy2 . Oy
F) ) dr,
D — 1 2 z (3.36)
OYym  Oym . Oym
awl 6372 amn

O resultado final para grandezas que foram medidas mais de uma vez (como a atividade
das fontes, constante de decaimento e se¢oes de choque das reagoes de interesse) é dado pela
média entre os valores experimentais. A média ponderada pelas incertezas entre medidas

independentes de uma grandeza, z, é dada por [71]:
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onde n é o numero de valores obtidos e cada valor x apresenta uma incerteza ¢. A incerteza

da média ¢; serd dada entao por:

! (3.39)
G =, =T :
> i1

Todos os ajustes foram realizados por meio do Método dos Minimos Quadrados, onde

=

<

a confianca nos ajustes foi determinada com o auxilio do teste de hipdtese baseado na

estatistica de x2.
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Capitulo 4

Procedimento Experimental

Neste capitulo, sao descritos os equipamentos, materiais e procedimentos usados para
preparacao, irradiacao e medida de atividade das amostras, com o objetivo de determinar as
seccoes de choque de captura de néutrons dos 42K e o 3*S. O procedimento adotado consiste

basicamente em:

e preparar amostras que contenham o nicleo alvo da reacao de interesse;

determinar a quantidade de nicleos alvo presentes em cada amostra;

e irradiar as amostras com néutrons no reator de pesquisas IEA-R1;

medir a atividade induzida nas amostras por meio de sistemas que detectam radiacao

S ou y;

determinar a seccao de choque a partir dos modelos apresentados no capitulo 3.

4.1 Preparacao dos alvos

Os materiais que foram usados como alvo para irradiacoes sao de alta pureza e podem
ser classificados em dois tipos: monitores de fluxo e compostos quimicos contendo nicleos
de interesse.

Os monitores de fluxo adotados (como mostrados na figura 4.1) foram ligas metélicas de

Au-Al em forma de:

e discos com 12,7 mm de diametro e 0,127 mm de espessura, contendo 0,1143(1) % de

ouro, da Reactor Experiments Incorporation;
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(a) (b)

Figura 4.1: Fotos (a) da folha e (b) do fio, ambos de Au-Al, usados como monitores de fluxo. A
escala de referéncia € parte de uma régua em cm.
e fios cilindricos com 1 mm de didmetro, contendo 0,1003(6) % de ouro, do Institute for

Reference Materials and Measurements.

As folhas e os fios de Au-Al foram cortados com uma tesoura comum limpa com alcool
etilico, em pedacos de tamanhos convenientes a cada dispositivo de irradiacao. Estes pedacos
foram limpos com &lcool etilico seguido de um banho em agua destilada e secos com lengos
de papel. Apés a limpeza, as amostras foram pesadas e embrulhadas em papel aluminio com
espessura da ordem de 0,05 mm, também limpo com alcool etilico.

Os compostos quimicos adotados foram selecionados a partir de um conjunto de compos-

tos possiveis de serem irradiados. Os critérios de selecao incluiram:

e facilidade no manuseio;
e maior porcentagem do elemento de interesse no composto;
e cstabilidade do material;

e contaminantes que pudessem ser ativados na irradiacao com néutrons , se transfor-
mando em produtos radioativos indesejados, seja do ponto de vista de protecao radi-

oldgica, seja quanto a possiveis interferéncias causadas na detecgao.

Para a observacio da reagao 12K (n, v)*3K foram cogitados os seguintes compostos quimi-
cos: cloreto de potassio (KCl), carbonato de potéssio (KyCOs), nitrito de potdssio (KNOy)

e nitrato de potéssio (KNO3). O KCl foi descartado pela possibilidade de produgao de 3Cl,
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que tem meia vida de 3,01(2)x10° anos [72] e é voldtil. Tentou-se confeccionar alvos com
K;CO3 e KNO,, mas estes compostos se mostraram higroscopicos a ponto de comprometer
a precisao da medida das massas e a estabilidade geométrica dos alvos. Por fim, foi eleito o
KNOj3, que é pouco higroscopico e nao apresenta elementos voldteis. O nitrato de potassio
usado foi obtido da empresa J. T. Baker com 99,9(1) % de pureza.

Para se observar a reacao 2*S(n,~)3S foi selecionado o enxofre natural, que foi adquirido
da Alfa Aesar com 99,999(1) % de pureza.

As massas das amostras a serem irradiadas foram medidas com uma balanca analitica
comercial da marca Micronal do tipo Mettler H20T com precisao de 0,05 mg. Os valores
obtidos nas pesagens dos alvos foram corrigidos considerando o empuxo que o ar exerce em
cada corpo. Segundo o Principio de Arquimedes, o valor real da massa m de um corpo é

dada pela relagao:

2

=9 4.1
" Mey — parv ( )

1

onde m.; ¢ a massa medida na balanca, p, = 1,09 kg/m? é a densidade do ar ' e V é o

volume do corpo pesado.
4.1.1 Alvos de enxofre

O enxofre natural é composto por quatro isétopos estaveis do enxofre: 94,99(26) % de 328,
0,75(2) % de 23S, 4,25(24) % de 3'S e 0,01(1) % de 35S. Considerando que a secgao de choque
da reacao 2°S(n,v)37S é de 242(12) mb [28] e que o decaimento do 3'S tem meia vida de
5,05(2) minutos [73], é esperado observar, apds a irradiagao do enxofre natural e os tempos de
espera tipicos neste trabalho, somente a radiacao proveniente do 3°S. Vale comentar que as
segoes de choque de captura de néutron para o 32S e para o *3S sao, respectivamente, 518(14)
e 454(25) mb [27], portanto haverd produgao desprezivel de 31S ao longo das irradiacoes e a
porcentagem isotépica do 3*S pode ser adotada como constante.

O enxofre natural foi obtido na forma de fragmentos heterogéneos, como mostra a fi-
gura 4.2. Tendo em vista que apos a irradiagao o enxofre deve ser diluido em uma solucao,

nao houve necessidade de se comprimir o composto em pastilhas. Os fragmentos foram pe-

La 20°C, 760 m acima do nivel do mar e umidade relativa do ar de 70 %
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Figura 4.2: Fragmentos de enzofre como os usados nas irradiagcoes. Réqua de referéncia em cm.

sados e embrulhados em aluminio.
4.1.2 Alvos contendo potassio

O KNOj apresenta 38,7(1) % de potédssio natural em massa [74]. O potdssio natural
posstui o isétopo 41K, que é estavel e representa 6,7302(44) % da composicao do potéssio na-
tural; portanto 2,605(7) % do alvo era composto de *'K. Apés a irradiacao dos compostos, se
esperava a formacao de *K em quantidade suficiente para ser observado pelo detector HPGe
usado. Contudo, pela composicao quimica dos alvos, é possivel inferir que, juntamente com
a reagao “?K(n,v)*K, ocorrem as reagoes N(n, )N, O (n,~)?0 e "K(n,7)"?K com
secgoes de choque térmica de 2,4(8) x 107° b, 1,6(1) x 107> b [57] e 1,57(4) b [32], res-
pectivamente. Os nticleos produto N, 1°0 e 2K apresentam meias vidas de 7,13(2) s [75],
26,88(5) s [76] e 12,321(25) h [77], respectivamente. Baseando-se nesses dados é possivel
concluir que, como visto no trabalho anterior [31], somente o *?K serd observado juntamente
com o K. O ntcleo de *?K se transforma em um nicleo de *>Ca por meio de um decai-
mento - emitindo, com maior probabilidade, fétons v de 1524,6(3) keV, 312,60(25) keV,
899,7(4) keV, 1021,2(9) keV e 2424,3(7) keV [77]. As energias dos fétons provenientes do
decaimento do #?K nao coincidem com as do 3K, apresentadas na figura 3.3, isso indica que
¢ possivel identificar os isétopos nas medidas com espectroscopia .

O KNOj foi adquirido em forma de pé. Visando manter o formato da amostra ao longo
do processo experimental, o KNOj foi preparado para as irradiacoes sendo comprimido em
pastilhas cilindricas, para as medidas de secao de choque térmica, ou fundido em uma ampola
de quartzo, para as medidas da integral de ressonancia.

A compressao do KNOj foi realizada com uma prensa 00-25 da Beckman associada a um
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(a) (b) ()

Figura 4.3: (a) Esquema de pegas e montagem do pastilhador. (b) Foto do pastilhador de ago inox.
(¢c) Fota da pastilha de KNOs. As réguas de referéncia estao em cm.

dispositivo de agco VC 131 denominado “pastilhador”, que se compoe basicamente de duas
bases e pistoes que se encaixam a orificios. No orificio da base se coloca o pd. Quando o
dispositivo é colocado na prensa o pistao desce e o p6 fica compactado em pastilhas de 5 mm
de diametro e altura varidvel entre 1 e 3 mm. Na figura 4.3 sao mostrados o esquema do
pastilhador, uma fotografia deste e uma pastilha de KNOs.

Antes de irradiadas, as pastilhas foram acondicionadas isoladamente dentro de um invé-
lucro de polietileno selado e limpo com &lcool etilico. O objetivo do invélucro foi facilitar
o manuseio no preparo do dispositivo de irradiacao e evitar contaminagoes e/ou perda de
material ao longo do acondicionamento prévio, da irradiacao e da medida de atividade das
amostras.

Para as irradiagoes em duas etapas, que sao explicadas na secao 4.2.3, foram usadas
ampolas feitas a partir de tubos de quartzo com 6 mm de diametro externo e parede de 1 mm
de espessura. Tubos de aproximadamente 10 cm foram transformados em ampolas selando
suas extremidades com um magarico oxiacetilénico. Primeiramente uma das extremidades
do tubo foi selada de forma que ficasse plana. Em seguida o mesmo foi limpo com detergente,
agua destilada e alcool etilico. Para secar, o tubo foi colocado em uma estufa a 60°C por
algumas horas e na sequéncia foi pesado. O alvo de KNOj foi inserido no tubo e a extremidade
ainda aberta do tubo foi selada, formando uma ampola de aproximadamente 5 cm de altura.

Para as primeiras irradiagoes em duas etapas foi colocada uma pastilha de KNO3 com

invélucro de polietileno dentro da ampola de quartzo.
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Figura 4.4: Fotografia de uma ampola de quartzo contendo K NOs fundido, indicado pela seta. A
escala de referéncia € parte de uma régua em cm.

Para as irradiacoes seguintes os alvos foram preparados de forma que, apds limpos os tu-
bos semi-abertos de quartzo, foram depositados no fundo do frasco aproximadamente 100 mg
de KNOj3. O conjunto foi colocado em uma mufla e aquecido a uma taxa de aproximada-
mente 10°C/min até a temperatura de 350°C, onde permaneceu durante 3 horas, para que o
KNOj fundisse e se fixasse no tubo de quartzo (considerando que a temperatura de fusdo do
KNO3 é 334°C e a de decomposic¢ao 400°C). O processo de resfriamento da amostra consistiu
em desligar a mufla e aguardar que o forno entrasse em equilibrio térmico com o ambiente.
A amostra foi pesada novamente para determinar com precisao, pela diferenca das massas, a
de KNOj3 depositada. A outra extremidade do tubo foi selada também com um macarico e a
amostra foi limpa externamente com detergente, dgua destilada e alcool etilico. A figura 4.4

mostra uma ampola de quartzo com deposicao de KNO3 usando este procedimento.

4.2 Irradiacoes realizadas

Pedagos das ligas de Au-Al, com massa entre 2 e 10 mg, foram usadas nas irradiagoes
como monitores de fluxo, proximos a cada alvo de interesse. Todas as irradiacoes dos alvos
de enxofre e parte das irradiagoes dos alvos de KNOj3 contavam com dois conjuntos alvo-
monitor, sendo um conjunto dentro de uma capsula de cddmio com 0,5 mm de espessura e
outro embrulhado somente em aluminio. Cada conjunto contendo uma amostra do material
de interesse e um monitor de fluxo (tanto o coberto por cddmio quanto o descoberto) foi
embalado em aluminio e fixado em uma extremidade de uma haste, também de aluminio. A
distancia entre os conjuntos de amostras ao longo da irradiacao foi da ordem de 3 cm; esta
distancia é necessaria para que a depressao no fluxo de néutrons causada pela presenca do

cadmio nao interfira na medida das amostras nuas, porém essa distancia deve ser pequena
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Figura 4.5: (a) Esquema da posicdo dos alvos no dispositivo de irradiacdo e (b) foto de um cilindro
de aluminio (coelho) e uma haste de aluminio com os alvos fixados (régua de referéncia em cm).

para que se possa supor que o valor do fluxo médio ao redor de todo o dispositivo seja o
mesmo [35]. Tal armagao é parte do método da razao de cddmio, discutido na sec¢ao 3.3. O
dispositivo descrito acima foi colocado dentro de um cilindro de aluminio (chamado “coelho”)
que antes de ser colocado no reator foi soldado para evitar a entrada de dgua e a perda de
alguma das amostras 2. Um exemplo deste dispositivo de irradiacdo ¢ mostrado na figura
4.5.

As irradiagoes foram realizadas no nicleo do reator de pesquisas IEA-R1 do IPEN-
CNEN/SP. Mais especificamente na posi¢ao 24A da prateleira 5 do Elemento de Irradiagao
Refrigerado a Agua 2 (EIRA 2). Essa posicao é mostrada na figura 4.6.

A seguir, serao descritos os detalhes das irradiagoes realizadas. Os resultados das medidas

dos alvos irradiados serao apresentados no capitulo 6.
4.2.1 Irradiacoes do enxofre

Foram realizadas irradiacoes de fragmentos de enxofre com massas entre 20 e 100 mg,
dispostos no coelho como apresentado na figura 4.5. Inicialmente foi usada uma amostra de
enxofre de menor pureza que o citado na secao 4.1, pois as irradiagoes tinham carater de teste.

As duas primeiras irradiacoes tiveram duracao de 30 e 60 minutos e tempos de espera de até

2E feito um teste de estanqueidade mergulhando o coelho selado em glicerina a 180°C.
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Figura 4.6: FEsquema simplificado da configuracao do nicleo do reator IEA-R1.

3 dias. As fontes radioativas montadas com o enxofre irradiado nao apresentaram atividade
suficiente para serem medidas no sistema 473 —-y, assim se optou por fazer irradiagoes de
maior duracao.

As irradiagoes seguintes tiveram duragao de 10 e 20 horas, com tempos de espera de até
3 dias para a medida da atividade dos monitores de fluxo e de até 2 meses para a medida

da atividade do enxofre.
4.2.2 Confecgao das fontes de *°S

Para realizar medidas de atividade 3 no sistema de coincidéncias 47—y é necessario que a
fonte radioativa seja diluida e depositada sobre um substrato de nitrato de celulose (também
chamado colédio) aderido a uma arandela de ago inoxidével e metalizado com ~ 10ug de

ouro por cm?. O colédio deve ser fino o suficiente para evitar que haja auto-absorcao de
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elétrons ou raio-X de baixa energia. O ouro depositado sobre a superficie do substrato faz
com que a fonte se comporte como um condutor para que, uma vez colocado no interior do
detector proporcional, nao interfira no seu campo elétrico.

Como explicado na secao 3.5.2, foi usado o método do tracador para determinar a ativi-
dade 8 do enxofre irradiado, portanto antes de depositar a solucao contendo enxofre sobre
o colddio, foi depositada uma aliquota conhecida de uma solucao calibrada contendo Co.
A quantidade de ntcleos de ®°Co contidos na fonte foi obtida pelo método do picnémetro,
que consiste na determinacao da massa de uma aliquota de solugao radioativa calibrada
pela diferenca entre pesagens consecutivas do picnometro que a contém, antes e depois da
deposicao da aliquota no substrato.

A solugao radioativa de %°Co tem como solvente o 4cido cloridrico (HCI), que nao danifica
o colédio e necessita de surfactante para a confecgao de fontes. O enxofre natural nao ¢é solivel
em HCI e para escolher um solvente adequado foram realizados testes “a frio”(com compostos
nao irradiados) de dissolucao e deposi¢ao de enxofre usando tolueno (C;Hg) e dissulfeto de
carbono (CSz) como solventes. Os resultados quanto a capacidade de dissolugao e estabilidade
da fonte radioativa resultante da deposicao levaram a escolha do CSs como solvente mais
adequado. O CS, evapora a 46°C, o que significa que, a temperatura ambiente (entre 15 e
25°C) é muito volétil e inviabiliza o uso do método do picnometro para determinacao da
massa da fonte. Como alternativa se optou por depositar a solu¢ao usando uma micropipeta,
e para reduzir a taxa de evaporagao o CS, foi mantido, nos intervalos entre seu uso, dentro de
um recipiente com gelo durante os testes e confecgao das fontes. No processo de calibragao
com a solucao foi observado que a massa da aliquota depositada pela micropipeta podia
variar até 50 %. Entao, para determinar a quantidade de %S se optou pela pesagem da
arandela com colédio antes e depois da deposi¢ao de material radioativo.

Os fragmentos de enxofre irradiados (somando aproximadamente 100 mg de massa) foram
diluidos em 5 ml de CS, e depositados sobre os filmes de colédio contendo ®°Co. Um esquema

explicativo e uma foto de uma fonte de ®°Co e 3°S sdo mostrados na figura 4.7.
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Figura 4.7: Fotografia de um anel com colddio metalizado. Se observa o circulo onde foi depositada
a aliquota de solugdo radioativa contendo °Co e 3°S. Régua de referéncia em cm.

4.2.3 Irradiacoes do nitrato de potassio

Foram realizadas diversas irradiagoes contendo entre 50 e 100 mg de KNOg3 como alvo.
Considerando as conclusées do trabalho anterior [31], todas as irradiagdes tiveram duracao
maior que 12 horas, para que fosse possivel a posterior observacao da radiagao proveniente
do #K. Tempos de irradiacao tao longos exigiram tempos de espera entre 3 e 5 dias, para
evitar que no processo de remocao das amostras do coelho as pessoas envolvidas tomassem
dose radioativa superior as normas de protegao radioldgica.

A primeira irradiagdo durou 12 horas e tinha por objetivo determinar, concomitante-
mente, a segao de choque térmica e a integral de ressonancia da reagao *?K(n,v)*K, por
isso foram preparados dispositivos de irradiacao como os apresentados na figura 4.5. Apds
3 dias de tempo de espera as atividades dos alvos foram medidas, porém somente foi possivel
a observacao de atividade do 3K no alvo irradiado sem cobertura de cddmio. Foi realizada
uma nova irradiagao com 22 horas de duracao, onde foram obtidos resultados semelhantes.

Ao final dessas primeiras irradiagoes se observou que o polietileno que envolvia as pas-
tilhas, assim como as préprias pastilhas de KNOg, ficaram fragilizados com irradiagoes de
longa duracgao. A possibilidade dos alvos se fragmentarem ao longo do experimento impos
limites de tempo para as irradiages (estimado em a20 horas).

As duas irradiagoes seguintes tiveram duragao de 12 e 24 horas e continham um alvo de
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KNOj3 descoberto acompanhado de um monitor de fluxo e sob uma capsula de cddmio outro
monitor de fluxo.

A irradiacao seguinte com o alvo de KNOj3 sob cadmio, que durou 24 horas, contou com
monitor de fluxo apenas sob o cadmio, ja que o fluxo externo ao cadmio nao afeta a ativagao
da amostra. Mesmo com tempo de irradiacao tao alto, nao foi possivel observar a atividade
do #*K apés 5 dias de tempo de espera.

Com o objetivo de aumentar o ntimero de ntcleos de *?K na pastilha de KNOs, foram
planejadas irradiagoes em duas etapas. Na primeira etapa a pastilha, acompanhada de um
monitor de fluxo, deveria ser irradiada descoberta por 22 horas. Para monitorar o fluxo
epitérmico nesta primeira etapa seria irradiado no mesmo coelho um fio de Au-Al dentro de
um tubo de cadmio. Apéds a irradiacao, o material seria separado e somente o alvo de KNOs
seria colocado em uma capsula de cadmio junto com um novo monitor de fluxo e colocado
dentro de um coelho a ser selado. Esse aparato seria irradiado novamente por mais 29 horas,
como segunda etapa do processo. Os tempos de irradiagao foram planejados levando em
conta o ciclo de funcionamento do reator (que tem duracao média de 72 horas) e o tempo de
espera minimo para se retirar um alvo do reator (entre 6 e 8 horas, dependendo da atividade
da amostra).

Na primeira tentativa de irradiacao em duas etapas, apds a primeira, nao foi possivel selar
o coelho para a segunda etapa devido a alta atividade da amostra. Para evitar o ocorrido,
na irradiagao seguinte a pastilha de KNOjs, envolvida por polietileno, foi colocada dentro de
uma ampola de quartzo. A irradiacao ocorreu normalmente, mas ao final se percebeu que a
pastilha se desfez ao longo do processo.

Para evitar o uso de polietileno dentro da ampola de quartzo e fixar a posicao do KNOj3
ao longo de todo o experimento, foram testados métodos de fixacao do nitrato de potéassio
no fundo da ampola de quartzo e se optou pelo método explicado na segao 4.1.2.

Foram preparadas trés ampolas de quartzo contendo alvos de KNOs, que foram embru-
lhadas individualmente com folhas de aluminio e colocadas no coelho junto com o monitor
de Au-Al (para monitorar o fluxo total) e um fio, também de Au-Al, dentro de um tudo de
cddmio com espessura de 0,5 mm (para monitorar o fluxo epitérmico). O dispositivo foi irra-

diado por 22 horas e, apds 8 horas de espera, o coelho foi aberto e os alvos foram separados.

47



Das 3 ampolas de quartzo irradiadas, 2 se romperam. A ampola que se manteve integra foi
colocada, junto com um novo monitor de fluxo, dentro de uma capsula de cadmio em forma
de cilindro com aproximadamente 2,5 cm de diametro e 5 cm de altura, confeccionada ma-
nualmente a partir de folhas de cddmio com 0,5 mm de espessura. Sob essa nova disposi¢ao
o alvo foi irradiado por mais 29 horas. Apds um tempo de espera de 3 dias, a atividade
da amostra foi medida. Os resultados para a integral de ressonancia da reacao *2K(n,v)*K

que sao apresentados no capitulo 6 provem desta irradiacao.

4.3 Descricao dos sistemas de deteccao

Foram usados dois sistemas de detecgao distintos. Um sistema de coincidéncias 473 —-y
para determinar a atividade § das fontes contendo enxofre e um detector de germanio hiper

puro para determinar a atividade v dos monitores de fluxo e dos alvos de KNOs.
4.3.1 Sistema de detecgao 473 —7

As atividades das amostras de enxofre foram medidas no sistema de deteccao 47 5—~ do
Laboratério de Metrologia Nuclear do IPEN/CNEN-SP usando o método de coincidéncias,
que é aplicado a nuclideos que se desintegram pela emissao de duas radiagoes que possam
ser consideradas simultaneas tais como 8—~, a—~, v—~, v—X etc [78], onde o periodo
de transicao ao nivel fundamental seja desprezivel comparado com os tempos de resolugao
eletronicos. No caso das coincidéncias §—-y, usam-se dois detectores, de tal forma que cada
tipo de radiacao é detectado por apenas um deles.

O sistema de coincidéncia 47—+, mostrado na figura 4.8, é constituido por um detec-
tor proporcional a gas fluente, com geometria 47 para detecgao da radiacao 8 (61 e 57),
«, elétrons de conversao, raios-X e elétrons Auger, acoplado a dois cristais cintiladores de
Nal(T1), para deteccao da radiagdo gama. Os eventos coincidentes sao registrados quando
detectados simultaneamente nos dois detectores (proporcional e Nal(T1)). A geometria deste
sistema foi simulada e esta detalhada na segao 5.2.

O detector proporcional do LMN é composto por duas pecas simétricas de latao, mos-
tradas na figura 4.9, entre as quais é encaixada uma placa deslizante com um orificio para
o posicionamento da fonte no interior do detector, sem a necessidade de abri-lo. A veda-

¢ao é garantida por um sistema de anéis de borracha dispostos em cada uma das metades.
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Cilindro de gas

Modulos
eletronicos

Figura 4.8: Fotografia do sistema de coincidéncias 47w (3—-.

Seu volume interno é delimitado por definidores de latao, que o tornam aproximadamente
cilindrico quando as duas partes do conjunto sao justapostas, tendo 3,0 cm de diametro e
comprimento de 7,5 cm.

O contador proporcional apresenta baixo ruido, baixa sensibilidade para radiagao =
(< 1 %) [79], tempo de recuperacao de ~ 100 ns, e alta eficiéncia na detecgao de particulas
B, (entre 90 % e 100 %). Em cada metade do detector, paralelamente ao eixo do cilindro,
um anodo, formado por um fio de ago inoxidavel, com diametro de 25 um, esta esticado e
preso por isoladores de teflon em um dos lados e ligados a conectores de alta tensao (2050 V)
do outro lado. O interior do contador é preenchido com gas de alta pureza constituido de
90 % de argonio e 10 % de metano (mistura P10), operado a pressao de 0,1 MPa (pressao
atmosférica).

A deteccao de radiacao pelo contador proporcional consiste em coletar as cargas forma-
das pela interagao entre a radiacao emitida por uma fonte e o gas. Os elétrons livres assim

formados sao acelerados pelo campo elétrico no interior do detector em direcao ao anodo,
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(b)

Figura 4.9: Partes simétricas (a) superior e (b) inferior do contador proporcional do LMN [79].

ganhando energia no percurso e ionizando outras moléculas do gas, originando uma avalan-
che, conhecida como avalanche Towsend [67], que termina quando todos os elétrons livres
sao coletados no anodo. A corrente formada é proporcional ao nimero de elétrons, que por
sua vez, é proporcional a energia depositada pela particula.

Os pulsos provenientes dos dois anodos distintos do detector proporcional 47 sao somados
gerando um unico sinal que passa por um estagio de amplificacao. A medida nesta via é
feita selecionando-se a regiao do espectro beta acima do ruido eletronico. Para isso se faz a
discriminagao por meio de um analisador monocanal com retardo (Single Channel Analyzer-
Timing, ou simplesmente SCA-Timing). Apds esta discriminagao, os pulsos sdo enviados a
um modulo de porta e atraso (Gate and Delay Generator) onde é fixado o atraso para a
separacao dos pulsos no espectro de aquisicao de dados, sendo posteriormente enviados para
um conversor de tempo em altura de pulso para o registro dos eventos.

As janelas de aluminio (espessura de 0,3 mm) de dois cristais cintiladores cilindricos
de Nal (Iodeto de Sédio) ativado com talio (T1), com 76 mm de altura e 76 mm de dia-
metro, estao posicionados em contato direto com as faces superior e inferior do contador
proporcional.

Os fotons emitidos pela fonte radioativa atravessam o latao, a janela de aluminio e incidem
sobre o cristal produzindo ionizagoes que podem ser detectadas pela emissao de cintilagoes
por meio das quais as moléculas do cristal retornam ao estado fundamental. A luz visivel
assim gerada incide em um fotocatodo que a converterda em elétrons que, posteriormente,
serao multiplicados nos dinodos da fotomultiplicadora. Esta corrente elétrica produz um

pulso cuja altura é proporcional a energia depositada pela radiagao no interior do cristal.
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A cada um dos detectores estdao acoplados equipamentos eletronicos que permitem os
ajustes necessarios para a medida e aquisicao de dados. Este sistema é composto por duas
vias distintas, 8 e v, cada uma destinada a um tipo de detector.

Os pulsos provenientes dos dois detectores distintos de Nal(T1) passam por amplificadores
e sao somados gerando um unico sinal. A medida nesta via é feita selecionando-se, por meio
de um SCA-Timing, uma faixa de energia do espectro gama que cubra as contagens referentes
a um ou mais picos de absorcao total. Somente as contagens dentro dessa faixa de energia,
também chamada de “janela”, sao consideradas para a coincidéncia. Apds esta discriminacao,
os pulsos sao tratados de modo semelhante a via beta. O esquema do sistema eletronico é
apresentado na figura 4.10.

Antes de se iniciar as medidas com o sistema 473 —~ é necessario verificar o bom fun-
cionamento de cada detector individualmente e definir as janelas de discriminacao. Lendo
o sinal diretamente de cada amplificador e posteriormente de cada discriminador, é possi-
vel observar os espectros (3 e v como os apresentados na figura 4.11. A janela do espectro
S, como mostrada na figura 4.11(a), discrimina somente os sinais de ruido a baixa energia
(estimado em 0,7 keV [80]) que ndo compodem a estrutura principal do espectro, atribuida
ao decaimento [ da fonte. Para diminuir a probabilidade de coincidéncias v—-, a janela do
espectro v cobre somente a faixa de energia que contém os picos de absorcao total dos fétons
de 1173 e 1332 keV, como se observa na figura 4.11(b).

O método utilizado para o registro das contagens em coincidéncia foi desenvolvido no
LMN do IPEN e utiliza um moédulo TAC (Time-to-Amplitude Converter), acoplado a um
multicanal, onde é feito o registro dos espectros de aquisi¢ao de dados [79, 80, 81]. O espectro
de coincidéncia é montado a partir da diferenca de tempo entre os pulsos recebidos. Quando o
moédulo TAC recebe um pulso, se inicia uma contagem de tempo que cessa com a chegada de
um novo pulso. Cada canal do espectro corresponde a uma diferenga de tempo entre pulsos,
assim os diferentes tempos de atraso dados aos pulsos das vias § e v permitem a associagao
das contagem nos espectros aos eventos de deteccao. Como pode ser visto na figura 4.12, as
contagens 3 estao localizadas nos canais iniciais e as contagens 7 nos canais finais. Quando
a espera entre dois pulsos consecutivos da mesma via é interrompido por um pulso da outra

via, resulta em uma contagem no centro do espectro, que caracteriza uma coincidéncia [82].
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Figura 4.10: Diagrama do arranjo eletronico convencional utilizado no sistema de coincidéncias

ArB—~[79].

Isso implica que uma parte, tanto das contagens 3 quanto das contagens v, é contabilizada
como coincidéncia; dessa maneira o nimero total de contagens 3 e v é a contagem de cada
pico somada as contagens de coincidéncia. As contagens intermediarias entre a coincidéncia

e os picos sao coincidéncias espirias (ou acidentais), que estao diretamente relacionadas com

a taxa de contagem.

Foram realizadas séries de medidas de 3000 s de cada uma das fontes radioativas pre-
paradas e para cada medida de fonte foram medidos 500 s de fundo. Os resultados foram

analisados com o auxilio do programa CONTAC [81], cujo funcionamento serd explicado no

capitulo 6.

TAC

i

Analisador
multicanal
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Para obter a atividade da fonte, é necessario uma curva de eficiéncia em funcao da
ineficiéncia do sistema, assim como explicado na secao 3.5.1. Com o intuito de variar a
eficiéncia § de deteccao foram adicionados filmes de colédio metalizado com ouro (assim
como descrito na segao 4.2.2) acima e abaixo da fonte (formada pela arandela com colédio
contendo material radioativo). Os filmes de col6dio sao fixados na arandela ao se criar uma
atmosfera rica em acetona com o auxilio de uma placa petri.

A cada filme de colédio adicionado a fonte, foi realizada uma medida de 3000 s da fonte
e 500 s de fundo. Na se¢ao 5.2 é mostrado um conjunto de dados obtido por esse método e

a curva de extrapolagao obtida por simulacoes é apresentada.
4.3.2 Detectores de germanio hiper puro

Detectores coaxiais de germanio hiper puro (HPGe — High Purity Germanium) consistem
basicamente em um monocristal de germanio sob alta tensao com um furo em uma das bases
onde se encaixa uma barra cilindrica de cobre, cuja extremidade oposta fica mergulhada em
nitrogeénio liquido para manter o cristal a baixa temperatura; essa barra é chamada de dedo
frio. O cristal é também conectado a um sistema de amplificacao de pulsos resultantes da
coleta de cargas. Todo esse dispositivo fica encapsulado em uma casca cilindrica de aluminio
com conectores para os cabos de tensao e comunicagao com o amplificador e uma abertura
para o dedo frio ficar mergulhado em nitrogénio dentro de um dewar, como mostrado no
esquema da figura 4.13.

As medidas de atividade gama residual das fontes irradiadas foram efetuadas com um
detector HPGe da marca Canberra, que possui um cristal cilindrico, cujo eixo principal tem
orientacao vertical, com 4,65 cm de diametro e 4,55 cm de altura que funciona sob tensao de
-4000 V. O detector estda montado de forma que o cristal fique dentro de uma blindagem feita
com blocos de chumbo, como mostrado na figura 4.13. Com tal blindagem ¢é possivel reduzir
consideravelmente a deteccao do fundo radioativo, podendo chegar a menos que 3 contagens
por segundo. A blindagem também conta com revestimentos internos de cadmio, cobre,
aluminio e plastico para barrar raios-x produzidos pelo espalhamento da radiacao na prépria
blindagem.

Para realizar as medidas, as fontes radioativas foram colocadas em suportes rigidos com
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geometria reprodutivel, mostrada na figura 4.13. A escolha da distancia entre a fonte radio-

ativa e a superficie plana superior da capsula de aluminio do detetor se baseia nos critérios:

e numero de contagens que se pretende obter considerando a taxa de decaimento das

amostras;
e limite da taxa de contagem que o sistema de detecgao pode discriminar;

e minimizacgao da correcao por efeito de soma e do tempo morto da aquisicao de dados.

O sistema eletronico de deteccao consiste no detector HPGe conectado a um mddulo
eletronico DSPEC, que por sua vez estd conectado a um micro computador para armazenar
e analisar os espectros obtidos, como mostrado na figura 4.14.

O DSPEC (Digital gamma ray SPECtrometer) é um espectrometro digital, capaz de di-
gitalizar os pulsos do pré-amplificador e tratar estes dados numericamente até a obtencao
do espectro, evitando perdas e deformacoes por empilhamento, resultando em um bom con-
trole de tempo morto. Tal sistema também assegura a estabilidade da posicao do foto-pico
e a resolucao do espectro gama para medidas de longa duragao (podendo chegar a meses).
Com este dispositivo, é possivel otimizar os parametros de integragao e derivagao numérica
do sinal digitalizado (tempo de subida, plato, inclinagao e cuspide), obtendo-se um tempo
morto de medicao muito reduzido, resolugao em energia semelhante a observada em taxas
baixas e deformacgao minima do pico de absorcao total de energia no espectro gama obtido
a taxas de até 1,0 x 10° contagens por segundo [83].

Antes de realizar as medidas de atividade dos alvos irradiados foi necesséaria a calibragao
dos detectores em energia, para identificar os picos de interesse, e em eficiéncia, para quanti-
ficar as atividades das amostras. As medidas de calibracao consistiram em medidas de curta
duragao (de 1 a 60 minutos) de fontes padrao de referéncia. As fontes de calibragao usadas
foram %°Co, 137Cs e 1»2Eu, cujos detalhes técnicos (como construgao, materiais e dimensoes)
sao apresentadas no apéndice A da referéncia [84] e a lista de energias e intensidades
consideradas na calibracao sao apresentadas na tabela 4.1.

Também foram realizadas medidas sem nenhuma fonte radioativa préxima ao detector,

para observar a radiagao natural do ambiente; essa medida (multiplicada por um fator de
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Tabela 4.1: Radionuclideos usados como fonte padrao [65, 85, 86].

. Meia-vida  Energia dos  Intensidade or
Nucl g TP
uclideo (anos)  f6tons v (keV)  decaimento (%)

" 1173,228(3) 99,85 (3)
Co 52MTM) 355 7109(4) 99,0826(6)
BTCs  30,08(9)  661,657(3) 85,10(20)
244,6975(8) 7,61(4)
344,2785(12) 26,6(5)
411,1163(11) 2,237(25)
152 443,965(3) 2,830(23)
Bu13.337(6)  2¢ 9040(18) 12,96(14)
964,079(18) 14,65(7)
1112,069(3) 13,69(7)
1408,006(3) 21,07(10)

equivaléncia dos tempos de medida) foi subtraida das medidas com fontes para evitar que
a radiacao de fundo seja incluida indesejavelmente na area dos picos de interesse, em caso
de coincidir no espectro a posicao de um pico de radiagao de fundo com um pico da fonte
radioativa.

Como visto na seccao 3.6, a atividade de uma fonte é determinada a partir do valor
da area do pico apresentado no espectro. Para determinar a area dos foto-picos é usado o
programa [IDEFIX from WINDOWS [87, 88]. Tal programa foi desenvolvido no Laboratério
do Acelerador Linear e permite ajustar, usando o método dos minimos quadrados, gaussianas
sobre os picos de absor¢ao total do espectro v para calcular as areas dos mesmos a partir da
integral sob a curva ajustada. Um exemplo de ajuste estd mostrado na figura 4.15.

Para o uso da equagao 3.32 no célculo das atividades a partir das areas observadas, foi
necessaria a correcao da perda de contagens por efeito soma para os picos de absorcao total
do ®Co e do Eu (explicada no apéndice A da referéncia [31]). Como as atividades das
fontes calibradas sao conhecidas, o valor que se obtém com a equacao 3.32 é a eficiéncia para
a energia dos fotons emitidos pelas fontes. A funcao mostrada na equacao 3.30 foi ajustada
as eficiencias de deteccao experimentais para as energias apresentadas na tabela 4.1 por meio
do Método dos Minimos Quadrados e pode ser observada na figura 4.16.

A atividade das pastilhas irradiadas foi determinada por meio de séries de 1 a 50 medidas
com tempos entre 60 e 3600 s. Nas medidas das pastilhas de KNOj foi colocado, entre a fonte

e o detector, um absorvedor de aluminio para barrar as particulas 3~ provenientes do 2K
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Tabela 4.2: Energia, intensidade gama e procedéncia dos foto-picos enumerados na figura 4.17.
Na dltima coluna, ES e ED explicitam que o pico foi formado a partir do escape simples ou duplo
dos fotons de aniquilagdo, v*.

Nimero Energia (keV) Intensidade gama (%) Ntcleo de origem
1 72-75 e 84-88 - raios-X K do Pb
2 312,60(25) 0,336(20) 2K
3 372,60(25) 86,80 43K
4 411,80205(17) 95,62 198 Ay
5 510,998910(13) - yE
6 554,348(2) 71,1(8) 82By
7 617,490(6); 619,106(4) 79,2(6); 43,5(5) BK, 2By
8 698,374(5) 28,3(4) 8By
9 776,517(3) 83,4(12) 2By
10 827,828(6) 24,0(4) 82Br
11 899,7(4) 0,052(3) 42K
12 1014 ; ES 1524,6(3) 2K
13 1044,002(5) 28,3(4) 82By
14 1077,0(4) 8,64 86R
15 1173,228(3) 99,85(3) %0Co
16 1317,473(10); 1332,492(4)  26,8(4);99,9826(6) 82By; 60Co
17 1368,626(5) 99,9936(15) 24Na
18 1474,88(1) 16,60(23) 82By
19 1524,6(3) 18,08 a2K
20 1732 - ED 2754 *'Na
21 2243 - ES 2754 *'Na

(detalhado na referéncia [31]). Um exemplo de espectro obtido nessas medidas ¢ mostrado
na figura 4.17. As energias e origens dos foto-picos enumerados na figura 4.17 sao mostradas
na tabela 4.2. Na figura 4.18 sao ampliadas as regioes do espectro mostrado na figura 4.17

que contém os foto-picos provenientes do decaimento do *3K.
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Figura 4.11: Espectros (a) 3 e (b) v, resultantes de medidas de 1000 s de uma fonte de ®°Co+35S.
As linhas verticais tracejadas indicam os limites de aceitacao da janela de coincidéncia. No espectro

v € possivel observar, préximo ao canal 1000, o pico formado pela soma dos fotons provenientes
do %°Co.
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Capitulo 5

Simulacoes

Quando certos fenomenos fisicos repetem-se aleatoriamente em grande quantidade e com
probabilidades variadas, ¢ comum usar o método de Monte Carlo para tentar obter uma so-
lugao numérica dos problemas relacionados aos mesmos. O método de Monte Carlo consiste
em realizar sorteios virtuais, usando nimeros pseudo-aleatérios, repetidas vezes de forma a
simular processos aleatorios da natureza e possibilitar, a partir dai, a simulagao de experi-
mentos de interesse [89]. Em fisica, cada dia é mais comum o uso de cédigos de Monte Carlo
de confiabilidade reconhecida para simulagoes de experimentos com o objetivo de otimiza-los
[90].

Os programas MCNP5 (Monte Carlo N-Particle version 5) [91, 92] e PENELOPE (PE-
Netration and Energy LOss of Positrons and Electrons) [93] sdo programas multi-propdsito
capazes de transportar, separadamente ou de forma acoplada, fotons, elétrons, pdsitrons e,
somente no caso do MCNP5, néutrons. Os cddigos aplicam modelos de interagao no trans-
porte de particulas e dao suporte para a simulagao de geometrias tri-dimensionais arbitrarias
preenchidas com quaisquer dos materiais cujas se¢oes de choque sao conhecidas, assim, os re-
sultados dependem dos valores das bibliotecas de sec¢oes de choque cuja precisao, em alguns
casos ou para certas interagdes pode diferir dos resultados experimentais [90, 94, 95].

No presente trabalho, o programa MCNP5 foi usado para calcular, por meio de trans-
porte de néutrons, fatores de correcao relacionados a depressao de fluxo, auto-blindagem e
auto-absorg¢ao nos alvos irradiados. O cédigo do programa PENELOPE foi modificado para
simular, por meio do transporte de elétrons e fétons, o sistema de coincidéncias e calcular a

curva de extrapolacao da eficiéncia.
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5.1 Correcao do fluxo

Foi usado o programa MCNP5 para calcular o fator de corregao F', que corrige os efeitos
de depressao do fluxo de néutrons e auto-blindagem do alvo, fatores necessarios de serem
levados em consideragao, como comentado na segao 3.1.

O MCNP5 é uma das versoes mais atuais do grupo de programas de transporte de
particulas que vém sido desenvolvidos desde a década de 40, chamado MCNP. Capaz de
transportar néutrons com energia desde 10711 MeV até 150 MeV e fétons desde 1 keV até
100 GeV, o MCNP5 permite o uso de resultados de 6 bases de dados distintas (contendo
valores de segbes de choque, prametros de modelos de transporte etc). Para usar o MCNP5

¢é necessario a criagao de um arquivo contendo:

e especificagoes da geometria;

localizagao e caracteristicas fisicas da fonte de radiagao como o tipo de particula emi-

tida, distribuicao de probabilidades de energia e diregao etc;

tipo de resposta ou registro que se deseje do célculo;

descricao dos materiais e selecao da base de dados a ser usada;

especificagoes do uso de técnicas de reducao de variancia para aumentar a eficiéncia

das simulagoes.

Para analisar as irradiacoes realizadas foi necessario simular a distribuicao do fluxo de
néutrons ao redor do alvo. Baseando-se nos modelos apresentados na secao 2.1, o fluxo de
néutrons incidentes no alvo foi composto por uma parte maxwelliana, descrita pela equa-
¢ao 2.2, e uma parte inversamente proporcional a energia, descrita pela equacao 2.4. O
parametro de forma a do fluxo epitérmico para a posicao 24A prateleira 5 foi adotado com
sendo igual a 1x 1073, considerando resultados obtidos em trabalhos anteriores para a mesma
posigao do reator [96, 97]. O fluxo tedrico foi calculado de forma que a razao entre o fluxo
total e epicadmio tedrica fosse igual a experimental. O resultado obtido é apresentado na
figura 5.1, onde a linha vertical pontilhada marca a energia de transicao entre o fluxo térmico

e epitérmico, adotada como a energia de corte do cddmio: 0,55 eV.
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Figura 5.1: Fluzo de néutrons calculado para simular as irradiacédes realizadas.

Dada a distribuicao em energia do fluxo, foram feitas simulacgoes para verificar a depressao
de fluxo e auto blindagem. Os alvos simulados, com as mesmas dimensoes que os irradiados,
foram representados no centro de uma superficie de exclusao! semelhante & superficie exterior
do alvo, mas com dimensoes 1 mm maiores e sem preenchimento de material. Os néutrons
foram emitidos de pontos aleatérios do volume formado entre a superficie de exclusao e a
superficie do alvo. A posicao e direcao inicial dos néutrons foram sorteados de forma que
todos os valores possiveis das grandezas tivessem a mesma probabilidade. J& a energia inicial
dos néutrons foi sorteada de forma que a distribuicao obedecesse a curva tedrica apresentada
na figura 5.1.

A determinacao dos fatores de corre¢ao consistiram em comparar o fluxo médio integrado
dentro do material irradiado com o fluxo médio dentro da mesma forma geométrica que
representa o alvo, mas sem conter o material, assim como mostrado na figura 5.2. O fluxo
médio,®y, dentro de volume, V, é informado pelo MCNP5 por meio do registro (tally) F4,

que calcula o fluxo médio da seguinte forma:

_ 1 a
Oy = V/dE/dt/dV/dQ\Il(F,Q,E,t) (5.1)

lo programa péara de acompanhar os néutrons emitidos assim que eles saem desta superficie
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onde 7, €2 e E sao, respectivamente, a posicao, a direcao, a energia do néutron, ¢ é o tempo
virtual calculado a partir da velocidade dos néutrons e ¥ é o fluxo angular de néutrons

[98, 99)].

(d) () (f)

Figura 5.2: Imagens ilustrativas das geometrias usadas para simular as irradiagoes, fora de escala.
Envolvidos pelas fontes volumétrica de néutrons (em cinza) estao os alvos: (a) esfera de enzofre
(em amarelo); (b) pastilha de KNO3 (em vermelho) e (c) depdsito de KNO3 (em vermelho) dentro
da ampola de quartzo (em amarelo claro). Nas figuras (d), (e) e (f) estdo reproduzidas as mesmas
geometrias que em (a), (b) e (c), mas os alvos nao sao preenchidos com materiais (a falta de
material € representada pela cor branca, que ndo pode ser visualizada por estar atrds das fontes
volumétricas de néutrons em cinza,).

Para cada alvo foram realizadas duas simulagoes, uma do alvo com sua composi¢ao
quimica e densidade conhecida e outra com a mesma geometria, mas sem preenchimento. As
simulacoes acompanharam o resultado de 10° histérias (ntimero de histérias suficientes para
que fossem satisfeitos os testes estatisticos), que levaram até 1 dia de maquina para serem

calculados.
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Todas as irradiagoes contaram com monitores de fluxo, por isso inicialmente foi simulada
a depressao de fluxo e auto-absor¢ao em uma folha de Au-Al sob fluxo total (mas registrando
separadamente os néutrons com energia abaixo de 0,55 eV dos acima de 0,55 eV, o que pos-
sibilitou o calculo dos fatores epitérmicos) e em um fio de Au-Al sob fluxo epitérmico. A
expectativa era de que nao houvesse pertubagao consideravel no fluxo [100, 101], e conside-
rando que as massas dos monitores de fluxo sao no maximo de 10 mg, foram simulados um
disco de Au-Al com 0,127 mm de espessura e 3 mm de diametro e um fio de Au-Al com
1 mm de diametro e 5 mm de altura. Os fatores foram obtidos pela razao entre os fluxos
das simulagdes (alvo com e sem material), onde F' corresponde ao fator de corregao para o
fluxo total e F,,; para o fluxo epitérmico. Os resultados sao apresentados na tabela 5.1 e é
possivel observar que os fatores envolvem correcoes de, no maximo, 0,2 %. Como esperado, as

correcoes sao pequenas diante das incertezas dos fluxos que serao apresentados no capitulo 6.

Tabela 5.1: Fatores de correcdo dos efeitos de auto-blindagem e depressao de fluxo nos monitores

de fluzo.

Fator Folha Fio
F 0,9992(2)
F.,i  0,9992(3) 0,9984(3)

Como descrito na secao 4.1.2, os alvos de KNOj3 eram de 2 tipos: pastilhas com 5 mm de
diametro e altura de até 3 mm, e deposicoes no fundo de ampolas de quartzo, que formavam
cilindros de 4 mm de diametro e até 4 mm de altura. Para o calculo da seccao de choque
térmica da reacao *2K(n,~)**K foram considerados os resultados de 3 pastilhas irradiadas,
com altura de 2,3, 2,8 e 2,9 mm. A integral de ressonancia da reagao *?K(n, v)*3K foi obtida
a partir do resultado de 1 amostra de KNOj3 que, pela massa, foi simulada como tendo
4 mm de altura dentro de um tubo de quartzo, como se observa na figura 5.2. Os alvos de
enxofre consistiam em fragmentos disformes. Considerando que a massa dos alvos foi de até
100 mg, os alvos de enxofre foram simulados como esferas com 2,3 mm de raio. Os valores
obtidos para os fatores de correcao para os efeitos de auto blindagem sao apresentados na
tabela 5.2. As correcoes chegam a ser de 1 % para o caso do KNO3 dentro do quartzo,
correcao consideravel, porém menor que as incertezas obtidas para as atividades dos alvos,

que serao apresentadas no capitulo 6
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Tabela 5.2: Fatores de correcao dos efeitos de auto-blindagem e depressao de fluxo nos alvos
irradiados.

Fator spessura da pastilha de KNO3 (mm) KNO3
2,3 2.8 29 no quartzo

F 0,99400(14) 0,99436(14) 0,09453(14) 0,9900(8) 0,99651(14)
Fo  0,99181(14) 0,99206(14) 0,99223(14)  0,9943(8)  0,99778(14)

Enxofre

5.2 Extrapolagao da eficiéncia no detector 47—~

Medidas com sistemas de coincidéncias 473 —~ possibilitam o uso do método da extra-
polagao da eficiéncia (como visto na seccao 3.5.1), que consiste em estabelecer a relagao
funcional da eficiéncia de deteccao de elétrons com a razao entre a taxa de coincidéncia e
as taxas de contagem dos dois detectores, de modo que se obtenha o valor da atividade por
extrapolacao da eficiéncia a 100 %. Ha véarios métodos para variar a eficiéncia do detector
B: alterar a auto-absorcao pela adicao de uma certa quantidade de carregador a solucao de
preparacao das fontes; adicionar, dos dois lados das fontes, absorvedores externos ou variar
o nivel de discriminagao do espectro beta em baixa energia [63].

Portanto, para aplicar o Método da Extrapolacao da Eficiéncia, se faz necesséario o co-
nhecimento da resposta do sistema para valores de eficiéncia que nao sao obtidos experi-
mentalmente (devido principalmente & necessidade de depositar a solugao radioativa sobre
um substrato absorvedor) e dependem de modelagem. Um dos métodos que possibilita a
obtencao desses valores é o uso de simulagoes com o método de Monte Carlo.

O sistema de coincidéncias 473 —~ do Laboratério de Metrologia Nuclear ja foi repre-
sentado virtualmente com o programa MCNPAC (versao 4c do progrma MCNP) e foram
realizadas simulagoes com fontes radioativas [79, 80]. Para fins de comparacao e aprimora-
mento da técnica esse sistema foi reconstruido virtualmente em uma linguagem compativel
com o programa PENELOPE.

O cdédigo de transporte de radiacao multi-propésito PENELOPE, que apresenta modelos
precisos de interacao fisica (limitado apenas pela generalidade exigida do c6digo) é um algo-
ritmo robusto de rastreamento para elétrons, pésitrons e f6tons [102]. O PENELOPE é um
pacote constituido por arquivos em codigo FORTRAN contendo sub-rotinas que gerenciam o

uso da base de dados e efetuam os calculos necessarios. Para realizar simulagoes é necessario
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o uso de um programa principal que gerencie a interagao entre as sub-rotinas e apresente os
resultados em formatos convenientes ao usuario. Optou-se por usar o programa principal do
pacote PENEASY [103].

Inicialmente foram construidos os arquivos dos materiais. Para tal processo foi usado o
programa MATERIAL, que esta contido no pacote do programa PENELOPE. Esse programa
permite selecionar um arquivo de material da base de dados disponivel no pacote (que inclui
cem elementos quimicos e 180 compostos e misturas comuns em simulacoes, como ar, dgua,
metais e compostos organicos) ou também possibilita a construgao de um material composto
a partir de suas caracteristicas (composigao quimica, proporcao estequiométrica e densidade).
Ao final do processo o programa MATERIAL gera um arquivo com as informagoes necessarias
para efetuar as simulacoes.

Os modelos geométricos do sistema simulado foram feitos com o PENGEOM, cédigo que
permite construir objetos agrupando superficies quadricas. Por se tratar de uma geometria
complexa, se optou por simplificar algumas partes. Os cristais de Nal foram modelados como
cilindros com 7,62 cm diametro e 7,62 cm de altura, com distancia de 0,93 cm entre o cristal
e a capa de aluminio, distancia obtida por meio de uma radiografia de um detector idéntico
aos simulados, mostrada na figura 5.3. A estrutura interna da fotomultiplicadora foi ignorada
e apenas as partes mais proximas dos cristais de Nal foram modeladas, como mostrado na
figura 5.4. A camara de contador proporcional foi modelada como duas pecas de latao com
simetria em relagao ao plano XY, como é possivel observar na figura 5.5. Em volta dos
detectores foi colocada a blindagem de chumbo com 5 cm de espessura, representada em
azul na figura 5.6. As figuras 5.4, 5.5 e 5.6 foram obtidas com o programa guview3d, incluso
no pacote PENELOPE. Em algumas imagens uma cunha foi excluida para permitir a visao
das partes internas do sistema mostrado.

Medidas em coincidéncia nao sao contempladas pelos pacotes PENELOPE e PENEASY,
porém seus codigos se mostraram versateis ao ponto de se poderem implementar tais confi-
guragoes sem a necessidade de modificar sub-rotinas basicas. O programa PENELOPE foi
modificado para tornar possiveis simulagoes com até vinte materiais diferentes, sendo que
inicialmente o programa permitia o uso de até dez materiais. No pacote PENEASY padrao

hé apenas uma sub-rotina que gera particulas emitidas pela fonte (chamado Bozx Isotropic

69



—— | —
Anéis de borracha 5093 cmfi

Figura 5.3: Imagem da cdpsula do detector de Nal obtida com raios-x. Os anéis de borracha
estao dentro da cdpsula na parte frontal, adicionando 0,93 cm de distancia fonte-detector que ndo
€ observada a olho nu.

[ X ]

Figura 5.4: Parte da geometria que corresponde aos cristais de Nal (em laranja) envoltos de uma
capsula de aluminio (em azul), parte de fotomultiplicadora (em amarelo e vermelho) e suporte de
latao (em roxo). (a) Geometria seccionada em um dngulo de 80° no plano XY; (b) sistema visto
de fora.

Gauss Spectrum - BIGS), assim o usudrio nao tem permissao para simular fontes com tipos
mistos de particulas e com distribuicoes de probabilidade distintas. A sub-rotina BIGS foi
duplicada para permitir emissoes J e v de uma mesma fonte. Também foi aplicada nas ro-
tinas BIGS a correlagao angular entre as direcoes de emissao dos dois fotons da cascata do

decaimento do ®Co. A rotina de registro de deposigao de energia (chamado de Tully Energy

70



(b)

Figura 5.5: Parte da geometria que corresponde a estrutura de latao (em rozxo) e o gds (em verde)
do contador proporcional. (a) Geometria seccionada em um angulo de 80° no plano XY; (b) sistema
visto de fora.

Deposition Pulse Spectrum - EDPS) também foi modificada e duplicada. Trés sub-rotinas
EDPS foram preparadas: as duas primeiras para registrar os espectros 3 e v da deposicao de
energia em um material, sendo que no registro do espectro gama foi considerada a resolugao
experimental dos picos, implementada por meio de um sorteio com distribuicao gaussiana
em torno do canal correspondente a energia depositada; a terceira sub-rotina EDPS registra
o nimero de eventos de coincidéncia. O ntmero de canais possiveis no espectro de saida do
registro EDPS foi aumentado para reproduzir o espectro experimental, que contém 1024 ca-
nais.

Com o intuito de verificar que as modificacoes relizadas mantiveram as caracteristicas
essenciais do programa PENELOPE e a confiabilidade nos resultados, foram comparadas as
eficiéncias vy experimental e simulada dos detectores de Nal(Tl). O trabalho adotado como
referéncia experimental [104] apresenta valores de eficiéncia para um cristal cilindrico de Nal

com 7,62 cm de diametro e 7,62 cm de altura a 10 cm de distancia de uma fonte radioativa
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Figura 5.6: Geometria completa com os detectores dentro de uma blindagem de chumbo (em azul
claro). (a) Geometria seccionada em um dngulo de 120° no plano XY; (b) sistema visto de fora.

calibrada (foram usadas 2®3Hg, 137Cs, >*Mn, ?2Na e *?K). O equivalente virtual da geometria
experimental foi adotado como um cristal de Nal com mesmas dimensoes e com a mesma
distancia a fonte dentro de uma esfera de ar. Os resultados dessa série de simulagoes sao
apresentados na tabela 5.3, onde eficiéncia intrinseca de pico é a probabilidade de um raio

v que incide no cristal ser contado no foto-pico. Pode-se verificar a concordancia entre os

(a)

(b)

dados experimentais e simulados dentro de até 2 desvios padrao.

Tabela 5.3: Valores de eficiéncia de intrinseca de pico no detector Nal(Tl) para raios v de refe-

réncia.

Nucleo Referéncia

Eficiéncia intrinseca de pico

Energia (keV) Experimental [104] Simulada

MHg  [105]  279,1952(10) 0,64(4) 0,6462(4)
137 (s 85] 661,657(3) 0,34(2) 0,3263(3)
957y [106] 756,725(12) 0,29(2) 0,2899(3)

Mn [107] 834,848(3) 0,26(2) 0,2653(3)
?2Na [108] 1274,537(7) 0,20(1) 0,1832(2)
a2 7] 1524,6(3) 0,150(3) 0,1558(2)

O espectro [ de emissao de cada isétopo simulado foi calculado com o programa FERMI
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[109, 110]. A faixa de energia de emissao possivel dos elétrons? foi dividida em 100 intervalos

e a probabilidade de emissao em cada intervalo foi dada como parametro de entrada para as

simulagoes.

Foi observado como o espectro  muda com a variacao: da espessura do absorvedor, com
a resolugao, com a densidade do gas, com o formato da camara e diferentes densidades de

latao da camara. Concluiu-se que o espectro é muito sensivel a mudancas de densidade do
gas na camara e esta foi corrigida para a pressao atmosférica do laboratério, que é 10 %

menor que a pressao a nivel do mar. A figura 5.7 mostra a comparacao entre o resultado

obtido por simulagao e o espectro J experimental.
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Figura 5.7: Espectro 3 simulado do °°Co comparado ao espectro experimental.

Concluidos os estudos iniciais, foram feitas as simulagoes da extrapolagao da eficiéncia
5. A fonte radioativa foi simulada como um ponto, sendo capaz de emitir até dois fétons
e um elétron para cada decaimento simulado (reproduzindo assim o decaimento do %°Co,

mostrado na figura 3.5). Foram rodadas simulagoes com fontes de %°Co e 3°S, separadamente.

Para cada histéria das simulacoes com ®°Co foi emitida isotropicamente pela fonte um féton

2Energia desde 0 keV até a energia disponivel para decaimento.
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de 1,173 MeV seguido de um de 1,332 MeV com direcao correlacionada com a direcao do

primeiro féton por meio da distribuigao:

W) =1+ écos2 ) + i cos' (6) (5.2)

onde # é o angulo entre os vetores das direcoes dos fotons emitidos. Apds os fétons foi
emitido um elétron com energia dada pela distribuicao da transicao beta permitida do %°Co,
que apresenta energia méxima disponivel de 318,2(5) keV e energia média de 95,77(15) keV
[65]. O registro da deposigao de energia nos detectores de Nal em forma de espectro com

resolucao proxima a do detector é mostrado na figura 5.8.
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Figura 5.8: Espectro v simulado no detector de Nal(Tl) dos dois fétons do ®°Co comparado ao
espectro experimental. O espectro simulado foi normalizado pela drea total do espectro experimental.

Para cada histéria das simulacoes com S foi emitido isotropicamente um elétron com
energia maxima disponivel de 167,33(3) keV e energia média de 48,758(23) keV [61]. Para
variar a eficiéncia § simulada foram colocados absorvedores de collodion (com densidade
superficial de 10 pg/cm?) por cima e por baixo da fonte, assim como no experimento.

No presente trabalho foi usado como referéncia o programa ESQUEMA [79], que simula o
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processo de desintegragao dos nuclideos usados como fonte radioativa e a perda de energia das
particulas nos absorvedores que envolvem a fonte. A partir de tabelas de resposta do detector
proporcional 47 para elétrons monoenergéticos e tabelas de resposta do detector Nal(Tl) para
fétons monoenergéticos, ambas calculadas com o MCNP4C, o programa ESQUEMA calcula
a funcao resposta, para qualquer faixa de eficiéncia de interesse, do sistema de detecgao do
Laboratério de Metrologia Nuclear do IPEN/CNEN-SP [80]. Os resultados obtidos para a
variacao da eficiéncia 8 da fonte em func¢ao da ineficiéncia (definida na secgao 3.5.2 pela
equacao 3.28) é mostrada na figura 5.9, onde sdo comparados aos resultados obtidos com o

programa ESQUEMA.
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Figura 5.9: Resultados do programa PENELOPE (modificado) comparados com os resultados ob-
tidos com o programa ESQUEMA. As incertezas nos pontos simulados sGo menores que o tamanho
dos pontos.

A discrepancia nos resultados é de 2,3 % para o valor extrapolado e se deve ao fato do
transporte da radiacao nos materiais que envolvem a fonte e na camara de gas ser feito
de forma distinta por cada programa. O programa ESQUEMA usa tabelas de alcance da
radiacao nos materiais para estimar a quantidade de energia depositada pela radiacao. Ja

o programa PENELOPE simula a interacao da radiacao com a matéria usando tabelas de
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secoes de choque diferenciais para cada mecanismo de interacao possivel entre a radiacao e
as moléculas do material. As simulagoes com PENELOPE sao mais detalhadas do ponto de
vista fisico e, consequentemente, mais confiaveis.

Os resultados obtidos com o programa PENELOPE foram ajustados, pelo método dos
minimos quadrados, aos resultados de um experimento [79] onde se variou a eficiéncia de
deteccao de uma fonte de %°Co e *S adicionando absorvedores de collodion & fonte (assim

como descrito na segao 4.3.1). Os resultados sdo apresentados na figura 5.10.
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Figura 5.10: Resultados do programa PENELOPE (modificado) ajustados a resultados experimen-
tais obtidos, para o mesmo sistema, em outro trabalho [79] e no presente trabalho. As incertezas
nos pontos simulados sGdo menores que o tamanho dos pontos.

1
A curva de extrapolacao obtitida prové o valor da funcao G < I ) na equacao 3.28.
T’Y

Portanto os valores da correcao dependem das ineficiéncias obtidas experimentalmente, que

sao mostradas na secao 6.2.1.

5.3 Correcao da eficiéncia no detector HPGe

Como descrito na segao 3.6, é necessario aplicar um fator de corre¢ao para a determinagao

da atividade de fontes volumétricas usando as atividades de fontes praticamente puntiformes,
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de volume bem menor, como referéncia. O método para determinar o fator de correcao da

eficiéncia, f, consistiu em:

e construir virtualmente um cristal de germanio hiper puro;

e comparar a eficiéncia de deteccao do cristal simulado com a do sistema de deteccao

experimental;

e corrigir a geometria do cristal simulado para que a eficiencia simulada seja equivalente

a eficiéncia experimental;

e simular fontes pontuais e volumétricas emitindo fétons de mesma energia e comparar

a eficiéncia.

Os valores experimentais obtidos no processo de calibracao dos detectores HPGe, expli-
cado na secao 4.3.2, foram adotados como referéncia para o ajuste de parametros desco-
nhecidos do cristal de germanio, como a espessura da camada superficial inativa do cristal
de germanio, chamada de camada morta [111]. Inicialmente foi simulado o detector HPGe
com uma fonte pontual a 17,3 cm de distancia e foi introduzido um absorvedor de aluminio
a 6 mm da fonte, entre ela e o detector, com densidade igual ao absorvedor utilizado no
experimento real (523 mg/cm?), assim como apresentado na figura 4.13. Para cada energia
de féton emitida pela fonte real foi feita uma simulacao com a fonte virtual, ou seja, uma
simulagao para cada pico de interesse.

O manual do detetor de HPGe fornece as dimensoes do cristal de germanio como vo-
lume ativo, camada morta, distancia entre o cristal de germanio e a capsula de aluminio,
profundidade e raio do furo interno do detector. Sao, porém, valores nominais dados pelo fa-
bricante e podem nao corresponder aos valores reais de cada detector. As discrepancias entre
os valores nominais e reais sao devidas, principalmente ao processo de fabricagao [111, 112] e
envelhecimento do detector [113]. Por esse motivo é necessario ajustar esses parametros para
que a resposta do detector simulado corresponda a do real. A primeira série de simulacoes
teve como objetivo verificar que a eficiéncia dos picos de absorcao total correspondentes aos

fotons das fontes de calibracao usadas no detector virtual fossem equivalentes as reais. A
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resposta do detector simulado foi observada na simulagao por meio de um registro de distri-
buicao de energias de pulsos criados no corpo virtual que simula o cristal do detector (tally
F8 [91, 114]). Os valores obtidos para as eficiéncias relativas sdo apresentados na tabela 5.4.
Os resultados foram considerados satisfatorios considerando que os valores de eficiéncia sao
compativeis com os experimentais dentro de até 3 desvios padrao. Partindo destes resulta-
dos, foram feitas as simulagoes para determinar o fator f para as energias dos fétons do

decaimento do K e do K quando emitidos por uma fonte extensa de KNOs.

Tabela 5.4: Eficiéncia de pico de absorcdo total de energia para os fétons provenientes das fontes
de calibracdo a 17,3 cm de distancia fonte-detector. Os valores entre parénteses correspondem as
incertezas em unidades dos ultimos algarismos.

Eficiéncia de foto-pi 1014
Nicleo Energia (keV) ciéncia de foto-pico (x )

Experimental Simulada
137Cs 661,657(3) 8,06(10) 7,908(9)
Co 1173,228(3) 4,73(7) 4,694(7)
1332,492(4) 4,19(5) 4,192(6)

S O 244,6975(8) 22,6(6) 21,512(15)

344,2785(12) 15,5(3) 15,238(12)

411,1163(11) 14,4(7) 12,671(11)

443.965(3) 12,5(6) 11,705(10)
778,9040(18) 6,46(18) 6,791(8)
964,079(18) 5,83(16) 5,601(7)
1112,069(3) 5,08(15) 4,927(7)
1408,006(3) 3,97(9) 3,984(6)

Para verificar que a geometria da ampola de quartzo simulada corresponde a real foram
realizadas medidas e simulacoes para duas disposicoes diferentes da ampola: uma com a
base plana (onde estd depositado o KNOj3) apoiada no suporte de fontes e outra com a
ponta (parte sem deposicao de KNOj3) apoiada no suporte de fontes. Foram comparadas as
razoes entre as eficiéncias para os picos dos raios-y provenientes do 2K, que apresentavam
incertezas relativas bem menores que os resultados para os picos dos raios-y provenientes do
K. Os resultados sao apresentados na tabela 5.5 e é possivel observar que o experimento
e a simulacao apresentam boa concordancia.

As simulagoes para o cédlculo do fator de correcao da eficiéncia consistiram em simular
fontes pontuais e volumétricas emitindo fétons com as energias dos raios v de maior probabi-

lidade de emissdo por decaimento do 2K e do **K. Os fatores f apresentados na tabela 5.6
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Tabela 5.5: Comparacdo de valores simulados e experimentais para a razdo entre as eficiéncias
dos picos de interesse obtidas para duas posi¢des distintas da ampola de quartzo contendo KNOs.
Os valores entre parénteses correspondem as incertezas nos ultimos algarismos.

foil_l;rfola(ssv) Experimental Simulada
312,60(25) 5,73(11)  5,723(18)
1524,6(3) 5,08(4) 5,031(9)

sao as razoes entre as eficiéncias obtidas. E possivel observar que todas as correcoes sao

significativas, podendo chegar a ~ 15 % no caso do KNOj3 depositado no quartzo.

Tabela 5.6: Fatores de correcio para as eficiéncias de pico dos raios v do *?K e do *3K. Os valores
entre parenteses correspondem a incerteza nos ultimos algarismos.

Energia do Espessura da pastilha de KNO3 (mm) KNO;3
Nucleo

foto-pico (keV) 2.3 2.8 2.9 no quartzo
312,60(25)  0,9652(9) 0,9577(9)  0,9563(9)  0,8533(6)

1524,6(3)  0,9747(20) 0,9711(20)  0,9706(20)  0,9135(19)
372,760(7)  0,9673(9) 0,9595(9)  0,9581(9)  0,8606(6)

617,490(6)  0,9707(12) 0,9642(12)  0,9632(12)  0,8819(10)

42K

43K
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Capitulo 6

Resultados e Discussao

6.1 Caracterizagao das fontes radioativas

Como comentado nas secoes 4.1.2 e 4.1.1 é esperada a presenca do 3K e do 3°S nos alvos
irradiados. Sao também observados, porém, outros elementos radioativos, que sao produtos
de reagoes nucleares em contaminantes do alvo irradiado. Estes contaminantes podem ter
origem na prépria composicao das substancias quimicas da amostra ou, até mesmo, provi-
rem do contato entre o alvo e o dispositivo de irradiagdo (que envolve aluminio e cddmio).
A identificacao desses contaminantes é necessaria para isolar as informacoes provenientes
somente dos ntcleos produto das reagoes de interesse.

Os espectros resultantes das medidas de radiagao v dos alvos irradiados apresentaram
da ordem de dezenas de picos, dos quais apenas alguns eram de interesse, como pode ser
visto na figura 4.17. Assim, o tratamento inicial dado aos espectros teve por objetivo a
identificacao dos nuclideos radioativos presentes na fonte incluindo a confirmacao da presenca
dos nuclideos de interesse.

A identificacao dos nticleos se baseou nos seguintes critérios:

a) Probabilidade de produgao: Os elementos radioativos produzidos na irradiagdo que
podem ser identificados por espectroscopia gama sao normalmente resultado de reacoes
de captura radioativa de néutrons. Os ntucleos com deficiéncia de néutrons ou com
excesso de trés ou mais néutrons que o nucleo estavel sao pouco considerados na

identificacao.

b) Energia do féton: A partir da calibragdo de energia e considerando a dispersao do
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espectro’ é possivel determinar com boa precisao a energia dos fétons detectados e
identificar possiveis nicleos emissores com o auxilio de tabelas e programas [59, 115,

116).

¢) Meia vida: Assim como a energia dos f6tons emitidos, a meia vida caracteriza o nicleo
radioativo e pode ser determinada com uma série de medidas com o mesmo tempo de

contagem.

d) Intensidade relativa: A partir da calibracao de eficiéncia é possivel comparar as pro-
babilidades de emissao por decaimento dos fétons com os valores conhecidos para os

diferentes nuclideos.

A determinacao das constantes de decaimento, A, foi realizada considerando que as equa-

¢oes 3.31 e 3.32 resultam na seguinte relagao:

517 B €—>\t
Le, Ay A

(1—e ) ~ Ate ™ = In S, = In (L5, AgAt) — At (6.1)

tornando possivel o ajuste de uma reta aos valores das areas, obtidas em uma série de
contagens com mesmo tempo de duracao At, para estimar a constante de decaimento de um
ntcleo.

Seguindo esses critérios e procedimentos, foram identificados contaminantes nas ligas de
Au-Al nas pastilhas de KNOj3 e nos fragmentos de enxofre. Os nticleos com maior atividade
identificados e a comprovacao da presenca dos nicleos de interesse sao apresentados nas

sub-segoes seguintes.
6.1.1 Caracterizagao dos monitores de fluxo

A figura 6.1 apresenta um espectro v obtido com o detector HPGe de uma folha de Au-Al
irradiada.

Foi observada a presenca de 4 contaminantes radioativos distintos nas folhas de Au-Al
e os valores obtidos para suas meia-vidas, energias dos fétons v e intensidades relativas sao

apresentadas na tabela 6.1.

'da ordem de 0,2 keV /canal
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198Au

Contagens por canal

Energia (keV)

Figura 6.1: Espectro da atividade v induzida em uma folha de Au-Al irradiada por 12 horas; com
as origens dos picos mais pronunciados.

Os contaminantes encontrados nas amostras de Au-Al apresentam picos em regioes do
espectro que nao influenciam as medidas dos picos de interesse. Foram identificados picos
correspondentes aos 3 gamas mais intensos do decaimento do *®*Au e sdo apresentados na
tabela 6.2, assim como os valores apresentados na literatura. O ajuste realizado para obter

o valor da constante de decaimento é apresentado na figura 6.2.
6.1.2 Caracterizagao do enxofre

Foram tomados espectros do enxofre irradiado no intuito de observar contaminantes
ativados durante a irradiacao. Se optou por usar o detector HPGe para esta tarefa por apre-
sentar resolugao melhor que a dos detectores Nal(Tl) e, consequentemente, maior capacidade
de discernimento entre picos. A figura 6.3 apresenta um dos espectro obtidos; nele é possivel
observar uma estrutura devida a radiacao de bremsstrahlung causada pelo frenamento dos
elétrons emitidos pelo S e os picos dos raios-x caracteristicos provenientes do rearranjo
eletronico da camada K do chumbo.

A 4rea dos picos dos raios-x caracteristicos representam 0,3 % da drea total do espectro.
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Tabela 6.1: Valores de meia-vida, energia e intensidade relativa para os contaminantes encontra-
dos nas folhas de Au-Al.

Meia-vida (horas) Energia (keV) Intensidade relativa
Nicleo  Ref. bibliografia obtida  bibliografia obtida bibliografia obtida
ISHL T [117]  1448,8(7) T 602,7260(23)  602,66(6) 1 1
1226, (118]  63371(5) ~65  20h24(4) - 564,16(4) ! 1

692,65(4)  692,85(15)  0,054(2)  0,05(1)

15)
24Na  [119] 14,997(12) ~15  1368,626(5) 1368,66(4) 1 1
60 0 1332,492(4)  1331,70(4) 1 1
Co  [65]  46206(3) 1173,228(3)  1173,31(4)  0,9987(3)  1,12(7)

Tabela 6.2: Comparacao entre os valores obtidos apresentados na bibliografia pra a meia-vida,
energias dos fotons, e intensidades relativas do decaimento do Y93 Au.

Nicleo  Meia-vida (horas) Energia (keV) Intensidade relativa
bibliografia obtida  bibliografia obtida bibliografia obtida
A11,80205(17)  411,71(4) 1 1
9SAW 64,604(T)  ~69  675,8836(7)  675,95(4)  0,00841(3)  0,0076(2)
1087,684(3)  1087,95(15) 0,00166(2) 0,00171(19)

Também foram encontrados picos com energia compativel com a dos gamas emitidos nos
decaimentos dos '225b, 232Th e 6Sc. A comprovacao completa da presenca desses nuclideos,
porém, nao foi possivel devido as pequenas dreas observadas (a soma de todas as areas dos

contaminantes é da ordem de 0,01 % da area total).
6.1.3 Caracterizagao do KNOj;

Como mostrado na figura 4.17 e na tabela 4.2 os principais contaminantes encontrados
nas pastilhas de KNO3 foram: 82Br, ®Rb, °°Co e *Na. Também foram observados os fétons
provenientes do decaimento do “2K, como previsto na secao 4.1.2. Os valores de meia-vida,
energia e intensidade relativa para os fétons do %°Co e do 2*Na obtidos com os espectros das
pastilhas de KNOj irradiadas sao equivalentes aos apresentados na tabela 6.1 e por isso sao
omitidos na tabela 6.3.

A atividade da amostra devida ao decaimento do *?K foi maior que a do ntcleo de
interesse durante todas as medidas. O patamar Comptom produzido pelo espalhamento dos
fotons de 1524 keV interferiu no limiar de deteccao para os picos produzidos pelos gamas
de 373 e 617 keV. Por isso foram necessarias séries de medidas de acompanhamento do

espectro v ao longo do tempo até ser observado o espectro 6timo onde o a area dos picos
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Tabela 6.3: Valores de meia-vida, energia e intensidade relativa para os contaminantes e concor-
rentes encontrados nas pastilhas de KNOg.

Meia-vida (horas) Energia (keV) Intensidade relativa

Nicleo  Ref. bibliografia obtida bibliografia obtida bibliografia obtida

776,517(3)  776,50(4) 1 1
554,348(2)  554,32(4)  0,852(16) 0,90(2
619,106(4)  619,09(4)  0,522(10) 0,55(2

(2)
(2)
698,374(5)  698,38(3)  0,339(7)  0,323(12)
1044,002(5)  1044,10(5)  0,339(7) 0,37(2)
82
Br [120] 35.282(7)  37,7(7) 1317,473(10)  1317,60(6)  0,321(7) 0,31(2)
827.828(6)  827,82(4)  0,288(6)  0,295(12)
1474,88(1)  1474,85(7)  0,199(4)  0,209(13)

1524,6(3)  1524,69(4) 1 1
2K [77] 12,321(25)  12456(13)  312,60(25)  312,83(4)  0,0186(11)  0,0181(4)
899,7(4) 899,43(5)  0,00283(17) 0,00277(12)

86RL  [121]  447.,4(4) - 1077,0(4)  1076,95(10) 1 1

correspondentes aos fotons de 373 e 617 keV fosse significativamente maior que o limiar
de deteccao 2. Outro pico que interferiu nas medidas das dreas dos picos de interesse foi o
619,106(4) keV proveniente do 3?Br, que estd bem préximo do pico correspondente ao féton
de 617,490(6) keV origindrio do decaimento do **K. Contudo, com a resolugio do sistema
de deteccao associado ao HPGe e a modelagem da area dos picos feita pelo programa IDF
from WINDOWS, é possivel distinguir os picos, como mostra a figura 6.4, e calcular suas
areas separadamente. Nota-se que o DSPEC produz picos bastante simétricos, mesmo nas
taxas de contagens usadas.

Os valores medidos correspondentes aos 2 picos do decaimento do *3K sao apresentados
na tabela 6.4, assim como os valores apresentados na literatura. O ajuste realizado para

obter o valor da constante de decaimento é apresentado na figura 6.5.

Tabela 6.4: Valores de meia-vida para o **K, e energia e intensidade relativa para os raios
provenientes de seu decaimento [77].

Meia-vida (horas) Energia (keV) Intensidade relativa
Nicleo bibliografia obtida bibliografia  obtida  bibliografia obtida
135 22.3(1) 23.,6(8) 372,760(7)  372,72(4) 1 1

617,490(6) 617,53(7)  0,912(7)  0,94(7)

2Considerando que a meia vida do 42K é de aproximadamente metade do tempo da meia vida do *3K, a
drea dos picos provenientes do *?K diminuiam a 1/4 do valor inicial enquanto os picos provenientes do 43K
diminuiam por um fator 1/2.
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6.2 Determinacao das secgoes de choque térmicas e integrais de
ressonancia

As medidas de atividade das fontes radioativas com o detector HPGe foram realizadas
em séries com um mesmo tempo de contagem. A atividade das fontes foi calculada a partir
dos valores de area que corresponderiam a atividade no fim da irradiagao. A correcao da
area S, pelo tempo de medida At e tempo de espera t., conforme a equagao 3.31, ¢ dada
por:

Sy

S; - e Me(1 — ¢ AAT) (6.2)

Foi calculada, usando a equacao 3.37, a média ponderada pelos desvios padrao das areas
corrigidas pelo tempo, 5(,. As atividades Ay foram calculadas a partir das equagoes 3.31 e

3.32, de forma que:

_ A9

Ay
eyl

6.2.1 Reagao 31S(n,7)%S

Os fluxos térmico e epitérmico foram determinados pelas equacoes 3.8 e 2.31, respecti-
vamente. O fluxo térmico foi calculado usando o método da diferenca de cadmio descrito na
seccao 3.3. Para calcular a razao de caddmio entre as amostras foi necessario considerar as

diferentes massas das amostras por meio da expressao:

Arotal Noca

R =
T " Aca Ny

(6.4)

Com o valor de Rgy é possivel obter o os valores de r e R’ por meio das equagoes 3.6 e
3.10, respectivamente. Considerando que durante as irradiagoes a temperatura dos néutrons
térmicos em equilibrio com o moderador do reator foi 313(10) K [21], foram atribuidos os
valores ga, = 1,0073(5) e sa, = 17,2 [51]. Os valores de R¢q, r, R e dos fluxos térmico,
®,y,, e epitérmico, ®.,; obtidos sao mostrados na tabela 6.5.

Os valores obtidos para a secao de choque térmica e integral de ressonancia para a
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Tabela 6.5: Valores obtidos a partir das atividades dos monitores de fluzo.

(bth (bepi

/
Fea o 1 (em néutrons/cm?s)

2,7167(19) 0,0327(3) 63,4(7) 1,95(4)x10" 1,04(3)x107

reacao 34S(n,v)?S sdo apresentados na tabela 6.6. Os desvios padrido obtidos se devem
principalmente as incertezas nas massas de enxofre no alvo, que contribuem com ~90 % do
valor da incerteza.

O resultado obtido para a seccao de choque térmica da reagao 31S(n,v)*S, como é
possivel observar na tabela 6.6, ¢ compativel com todos os resultados publicados até hoje

dentro de 2 desvios padrao, com excegao do valor obtido por Raman [27].

Tabela 6.6: Valores para sec¢ao de choque térmica, g, e integral de ressonancia, I, ja publicados
em comparacao com os resultados obtidos no presente trabalho.

1° autor, ano oo (mb) I (mb)
Seren, 1947 [23] 260(52)
Durham, 1961 [24] 270(40)
Kappe, 1965 [25] 238(10)
Ishikawa, 1973 [26] 230(3)
Raman, 1985 [27] 294(15)
Beer, 1997 [28] 247(9)

Mughabghab, 2006 [57] 256(9)  106(5)
Presente trabalho, 2012 228(14) 144(6)

O conjunto de resultados experimentais para a secao de choque térmica apresenta pro-
babilidade do x? ser excedido menor que 0,1 %, caracterizando um grupo inconsistente de
dados. Se for desconsiderado, porém, o resultado obtido por Raman [27] a probabilidade do
x? ser excedido passa a ser de 24 %, mostrando consisténcia estatistica do conjunto.

A se¢io de choque térmica e a integral de ressonancia da reacao 34S(n, )5S foram ob-
tidas por ativacao de néutrons seguida de medidas da radiacao S residual, assim como nos
trabalhos de Seren [23], Durham [24], Kappe [25] e Ishikawa [26] (Raman [27] e Beer [2§]
determinaram o valor a partir de medidas em linha de raios - prontos). Portanto, conside-
rando a concordancia do valor para a secao de choque térmica com os trabalhos anteriores,
¢ possivel inferir que o valor obtido para a integral de ressonancia tem boa confiabilidade

mesmo sendo discrepante em relagao a previsao teérica de Mughabghab [57].
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6.2.2 Reagao “?K(n,7)*K

Considerando que a seccao de choque térmica para a reacao °TAu(n,)'%Au é de
98,65(9) b, o fluxo do reator de pesquisa obtido em medidas anteriores para a mesma posi¢ao
de irradiacao ¢ da ordem de 10'3 néutrons/cm?s e as irradiagoes tém um tempo de duragio
mdxima da ordem 10° s, pode ser adotado que Ny(t) = Ny, logo a equagao 3.3 pode ser

aproximada para:

. N()O'lq)o

Nq(t) N

(1—e™) (6.5)

Como obtido no trabalho anterior [32] a secgdao de choque da reagao 'K(n,v)*?K é de
1,57(4) b. Se a seccao de choque da reagao *2K(n,~)*K para um fluxo térmico for de até
5000 b e adotando para o fluxo e o tempo de irradiagao os mesmos valores que os comentados
no pardgrafo anterior, pode ser adotado que e 1% ~ e 2% ~ 1 Ny — 0Py ~ Ny e
Ao — A — 09Pg = Ay — Ai; logo a equacgao 3.4 pode ser aproximada, sem perda significativa

de precisao, para:

+

_ 6.6
SV W Wi W W R WO v v (6.6)

1 e—)qt e—)\zt
Nz(t) = N00'20'1<I>(2) ( )

Calculando a razao Ny(t)/Ni(t), ou seja, a equagao 6.6 dividida pela equagao 6.5, temos:

Ng(t) 9Py < /\267)\11‘/ )\16)\2t) (6 7)

M@ - ) U e
Considerando o tempo de irradiacao, o fluxo térmico calculado pela equacao 3.8 e o
nimero de nucleos ativados, calculados pelas equagoes 3.31 e 3.32, é possivel calcular a
secao de choque térmica de captura de néutrons para a reagao 2K(n,v)*K.
Os célculos de segao de choque térmica, oy, para a reacao ?K(n,~)*3K foram realizados
a partir dos resultados de 3 irradiagoes. Os fluxos térmicos medidos com os monitores de
fluxo de cada irradiacao sao apresentados na tabela 6.7.
Para cada irradiacao foi possivel calcular 2 valores de se¢ao de choque térmica usando

a equagao 6.7, uma a partir da drea do 372,60(25) keV e outra a partir do 617,490(6) keV.

Para determinar a atividade de K na amostra foram usadas as dreas do 1524,6(3) keV. Os
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Tabela 6.7: Fluzos térmicos nas irradiacées realizadas para medir oo da reagio **K(n, )3 K.

®y (x10" néutrons/cm?s)
1% irradiagao 2° irradiacao 3% irradiacao
2,73(6) 2,62(6) 2,51(6)

resultados obtidos sdo mostrados na tabela 6.8.

Tabela 6.8: Valores de secio de choque térmica, g, para a reacdo “*K(n,v)*3K obtidas a partir
das dreas observadas devidas aos gamas 373 e 617 keV do **K e 1525 keV do **K.

Area usada oo K (n,7)BK (b)
para o calculo 1% irradiacao 2° irradiacao 3® irradiacao
Ss73 40,6(23) 51,6(28) 44,0(13)
Se17 45,7(36) 47,2(37) 45,4(18)

Como descrito na secao 4.2.3, a irradiacao dos alvos de KNO3 com o objetivo de se medir a
integral de ressonancia da reagao *?K(n, v)#K foi realizada em duas etapas. Para determinar
o valor da integral de ressonancia foi necessario calcular a parte da atividade provocada por
néutrons do fluxo térmico. Como descrito na se¢ao 4.2.3, embora o monitor de fluxo irradiado
nu da primeira etapa da irradiacao tenha sido perdido, foi possivel calcular o fluxo térmico
dessa etapa considerando que a atividade, Ag, de ?K na amostra é devida a ativacao pelo
fluxo térmico e epitérmico na primeira etapa da irradiacao e somente epitérmica na segunda

etapa. O fluxo térmico pode ser calculado por meio de relacao:

As _ @Gepi [@epir (1 — M) e Motz 4 B (1 — e 32)]

_ N =
Gun®un (1 +1s) = 7 (1 — e M) g Motz (6.8)
onde = = é ( E}l — E%v) A equacao 6.8 ¢é resultado da manipulagao algébrica das equacoes
Cd

2.11, 2.25 e 2.31. A integral de ressonancia da reacao *?K(n,v)*K foi calculada a partir
da diferenca entre a atividade total de 3K, Ar, e a atividade de **K devida a absorcao
de néutrons térmicos, A, (calculada pela equagao 6.6). Substituindo oy por I(a), ®y, por
®.,; na equagao 6.6 e considerando a correcao para o decaimento da atividade entre as duas

etapas de irradiacao, a integral de ressonancia foi calculada por meio de:
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ALE
I(a) = 5 (6.9)
Ny | @Y (4) 222y <I>2T(t2)( 1

(1—e*A2t1) 1—e*A2t2)

onde Y(t) é dado por:

T(t) = (A5 + Ao ) — (Ag + Age ™) (6.10)

Os célculos para a integral de ressonancia, I, para a reagao ?K(n,v)**K foram realizados
a partir dos resultados de 1 tnica irradiagao. Foi possivel calcular 2 valores de integral de
ressonancia combinando, conforme a equacao 6.9, o valor médio da atividade de *?K a partir
da 4rea do 1524,6(3) keV aos valores médios de atividade de **K calculados a partir das

areas do 372,60(25) e 617,490(6) keV. Os resultados obtidos sao mostrados na tabela 6.9.

Tabela 6.9: Valores de integral de ressondncia, I, para a reacio **K(n,v)*3K obtidas a partir das
dreas de pico observadas.

Area usada
[ 42K 43K
para o célculo (n,7) (b)

Sar3 1696(110)
Se17 1582(103)

Os valores obtidos para a secao de choque térmica e integral de ressonancia para a reagao
2K (n,v)BK, assim como a matriz de covariancias com a segao de choque térmica e integral
de ressonancia da reacao de interesse, sao apresentados na tabela 6.10. A incerteza obtida
para a secao de choque térmica provém das incertezas dos parametros iniciais, onde os que
tém maiores parcelas sdo: areas dos picos 617,490(6) keV (50 %) e 372,760(7) keV (22 %)
e parametros da curva de eficiéncia de deteccao (10 %). Para a integral de ressonancia as
maiores contribuigoes sdo: tempos de irradiacao (68 %), integral de ressonancia da reacao
Y7Au(n,v)"Au (8 %), constante de decaimentos do K (5 %), parametros da curva de
eficiéncia de detecgao (3 %), dreas dos picos do *®Au (3 %) e secao de choque térmica da
reagao 1K (n,y)"K (2 %).

Todos os valores obtidos na literatura a partir da mesma reacao de referéncia estao
estatisticamente correlacionados entre si. Considerando os valores de correlagao entre as

segoes de choque e integrais de ressonancia das reagoes 'K (n,v)*K e ¥TAu(n,~)*®Au,
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Tabela 6.10: Resultados obtidos para a secdo de choque térmica e integral de ressonancia da reacdo
2K (n, 7) UK.

00 (b) I (b)
44.8(9) 1635(75)

obtidas no trabalho anterior [32], e as correlagoes geradas pelos calculos realizados neste
trabalho, foi determinada a matriz de correlacao entre resultados obtidos e os valores de
referéncia, que é mostrada na tabela 6.11.

Tabela 6.11: Matriz de correlacdes entre os resultados obtidos e os valores de referéncia das segoes
de choque das reacées 7 Au(n,y )!98 Au [57] e L K(n,y 2K [32].

Nuclideo Grandeza Matriz de correlagoes
2K 09 1,000
1 0,309 1,000
3G o 0,006 0,003 1,000
1 0,013 0,121 0,171 1,000
197 A o -0,001 0,121 -0,001 0,000 1,000
1 0,000 -0,110 0,000 -0,243 0,000 1,000
a1 o 0,023 0,088 0,015 0,179 -0,040 0,000 1,000
1 0,009 0,237 0,006 0,458 0,000 -0,530 0,390 1,000

A correlacao entre a secao de choque e integral de ressonancia do '"TAu foi adotada
como nula por ter sido medida independentemente por uma série de pesquisadores usando
técnicas distintas [122]. A correlagao entre os resultados para o K e para o 3*S, apesar do
uso de técnicas distintas para a determinacao da atividade dos alvos irradiados, provém do
uso da secao de choque e integral de ressonancia do *"Au como referéncia. O uso comum
da curva de eficiéncia para determinar a atividade v dos monitores de fluxo e dos alvos de
KNOj3 também colabora para a correlacao dos dados entre si. Nota-se que nao ha nenhuma

dependéncia estatistica muito grande entre as grandezas consideradas.
6.2.3 Secoes de choque em funcao da energia

A determinacao da dependéncia em energia da secao de choque de captura de néutrons
por meio de calculos tedricos requer informagoes experimentais além das fornecidas pela
secao de choque térmica e integral de ressonancia. Para nicleos muito leves as energias das
primeiras ressonancias podem ser obtidas considerando a sequéncia de niveis para as energias

de ligacao dos néutrons usando o modelo da particula tinica, permitindo uma boa descri¢ao
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da segao de choque acima de algumas centenas de keV de energia cinética [123, 124].

Nos casos do 2K e do 34S ¢ conveniente descrever a seccao de choque como uma combina-
¢ao de dois modelos: para energias baixas, desde a regiao térmica até alguns keV, utilizou-se
o modelo de captura ressonante e, para energias mais altas, um modelo estatistico associado
ao modelo 6tico.

Para energias préoximas da primeira ressonancia podemos descrever a secgao de choque
por meio da férmula de captura ressonante de Breit-Wigner, dada pela equagao 6.15. A
largura parcial de nivel excitado para emissao de néutron, I',,, foi calculada pela equagao 6.14.
Os espagamentos médios de niveis, (D), foram estimados a partir de isétopos vizinhos com
mesmo nimero de néutrons: (D)g =23 keV para o 3*S (considerando o 3°Cl) e (D) =25 keV
para o K (considerando o #4Ca).

Os coeficientes de transmissao T (para ¢ = 0) foram calculados empregando o modelo
dptico com parametros de potencial de Bersillon—-Cindro [125] por meio do cédigo SCAT2000
[126].

A largura parcial do canal v de emissao foi calculada com a férmula de Mughabghab

[57]:

1 3 4
T, =5,24%%%" (1 + 26U 1/?) (U2 — %bUQ/?’ + 502U — %U”Q + %) (6.11)

onde I'y é dado em meV, A é o niimero atomico do nicleo e U é a energia de excitacao

efetiva, que para néutrons na regiao de energia térmica é dada por:

U=S8,-A (6.12)

onde S, é a energia de separagao do néutron do nicleo composto e A é a energia de empa-
reamento no nicleo composto, que é dada em fungao da paridade de niimeros de prétons e

néutrons da seguinte forma:
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A =6, 4+ 6, se par-par

=0 se par-impar

8 (6.13)
= 0p se fmpar-par
=0 se impar-impar

onde 0, e d,, sao as energias de pareamento do préton e do néutron, e foram obtidas de [127].

O parametro b na equacao 6.11 é dado por:

5,97
(T + () + 1P AT

b= (6.14)

onde (J,,) e (J,) s@o os momentos angulares médios de néutrons e prétons, respectivamente,
na energia de Fermi. Os valores para os momentos angulares foram obtidos a partir dos
valores destas magnitudes no correspondente nivel de Fermi dos espectros de particula tnica
de néutrons e prétons calculados com o cédigo Barrier [128], que calcula alturas de barreiras
potenciais de fissao e tem como sub-produto o calculo dos momentos angulares usando o
modelo da particula tunica.

Para definir a posicao da ressonancia foi empregado um método iterativo que permitisse
calcular os parametros da mesma com [, como tnico parametro livre. Para isso é fixado o
valor da secao de choque térmica experimental e resolvida a equacao transcendente que se

deriva da equagao 6.15:

FH(ET>F’Y(ET)
(Eo— B + (AT(E,))?

oo = mA\*2(1,J) (6.15)

Considerando que o spin do néutron é 1/2 e o momento angular do 3*S e do *?K sao,
respectivamente 0 [72] e 2 [77], os momentos angulares dos nicleos compostos resultados das
reacoes sao 1/2 e 5/2, respectivamente. Logo, as probabilidades de acoplamento resultam
em: 2(0,1/2) =1 e 2(2,5/2) = 3/5.

Para energias acima da primeira ressonancia foi usado o modelo estatistico. A seccao de

choque de absorcao de néutrons pelo modelo estatistico, og;q, € descrita por:

__ B
ST (B 4 T (E) "

(6.16)
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onde or é a secao de choque de reacao obtida empregando o calculo via modelo éptico,
também implementado no cédigo SCAT2000 [126] com parametros de Bersillon-Cindro [125].
Para o célculo da integral de ressonancia usada a equacao 2.30, separando a integral em

duas partes:

Eborda E 1,2 MeV E
1:/ ol )dE+/ osulE) ) (6.17)
0,5 eV E

Ebvorda
onde Fyorqqa Separa as regioes de aplicabilidade da formula de ressonancia e do modelo esta-
tistico.

A curva obtida para a reagao 3S(n,v)%S a partir desses valores é apresentada na fi-
gura 6.6. As curvas obtidas a partir das avaliagoes tedricas da EAF (The European Activa-
tion File) [29], da TENDL (TALYS-based evaluated nuclear data library) [30] e da ENDF
(Evaluated Nuclear Data Files) [129] também sao apresentadas na figura 6.6 para compara-
Gao.

A segao de choque térmica e integral de ressonancia da reacao 2K(n,v)**K sao de até 3
ordens de grandeza maiores que os valores estimados teoricamente pela EAF (The European
Activation File) [29] e pela TENDL (TALYS-based evaluated nuclear data library) [30], que

sao da ordem de 1 b, como é apresentado na figura 6.7.
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Capitulo 7

Conclusoes

Esta tese apresentou a medida das secoes de choque térmicas e integrais de ressonancia
das reacoes ?K(n,v)8K e 3*S(n,7)3S, que, com excecao do oy para o 3*S, eram desconhe-
cidas.

A integral de ressonancia do 3*S apresentou valor menor que a secao de choque, o que
explica a auséncia do valor nos trabalhos anteriores, ja que para ativar os alvos de enxofre
foram necessarias irradiagoes longas e para observar a atividade da fonte no presente trabalho
foi usado um sistema de detecgao com eficiéncia superior aos usados nos trabalhos anteriores.

Os modelos de captura ressonante e potencial 6ptico usados foram bem sucedidos tanto
no caso do K quanto no caso do 33S. A posicao e largura da primeira ressonancia foi bem
determinada e tanto a seccao de choque térmica quanto a integral de ressonancia sao repro-
duzidas usando uma ressonancia unica. Os resultados obtidos sao validos para energias de
néutron incidente de até 1 MeV, para néutrons com maior energia (que sdo pouco provaveis
na posicao de irradiagao usada por estar distante dos elementos combustivel) seria necessério
calcular outros coeficientes de transmissao Ty para ¢ > 0.

Foram realizados céalculos de secao de choque e integral de ressonancia para a reacao
2K (n,v)®K usando as dreas do foto-pico correspondente ao 312,60(25) keV do ?K. Os
resultados obtidos, porém, foram descartados por apresentarem valores sistematicamente
menores que para as areas do 1524,6(3) keV e incerteza relativa da intensidade ~ maior.
Também foi notado que a avaliagdo de dados nucleares adotada como referéncia [77] se ba-
seia em medidas experimentais antigas [130] e possivelmente ultrapassadas. Portanto se faz

interessantes novas medidas de intensidade v do 312,60(25) keV emitido durante o decai-
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mento do “?K.

A curva de extrapolagao de eficiéncia no sistema 473 —~ obtida com o PENELOPE é
mais confidvel que a curva obtida com o ESQUEMA, porque a geometria adotada é mais
detalhada e o transporte de elétrons e fétons que sao emitidos pela fonte foram transportados

com o uso de modelos mais sofisticados.
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