Um reactor nuclear de investigacdo € uma mdquina
onde sdo produzidos neutrdes, podendo a respecti-
va energia cinética estender-se por um vasto
dominio - | meV a 10 MeV, aproximadamente.
Quando se coloca uma amostra no meio onde os
neutrdes se difundem — dgua ou grafite, por exem-
plo — ocorre geralmente uma diminuicao do fluxo
de neutrdes no local onde se encontra a amostra.
Em consequéncia, verifica-se uma reducdo do efeito
que se pretende induzir através de reaccSes
nucleares com neutrdes. Para interpretar adequada-
mente os resultados da irradiacdo da amostra, é
indispensavel conhecer dois parametros correctivos:
(1) Gy respeitante a perturbagdo do fluxo de neu-

troes térmicos (baixas energias); (2) G, referente

res:
a perturbacdo do fluxo de neutrdes epitérmicos
(energias intermédias).

O objecto do presente artigo € G, parametro
sobre cujos valores ndo hd qualquer formulacdo
geral. De facto, ao longo de meio século, G tem
sido obtido por vadrios autores, experimental ou
computacionalmente, mas sempre caso a caso, con-
soante: (a) o nuclido considerado (cobalto-59, ouro-
197, etc.); (b) a geometria da amostra (fio, folha,
etc.); e (c) a sua dimensao tipica (raio, no caso de
fios; espessura, no caso de folhas; etc.).
Imprevistamente, um trabalho realizado no Instituto
Tecnoldgico e Nuclear levou a descoberta de uma
curva universal para Gee. Entendida como uma
referéncia, esta curva pode ter aplicagdes rele-
vantes. Relata-se aqui o processo que conduziu a

este inesperado resultado.
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Um reactor nuclear de investigacio ¢, no essencial, uma
mdquina que produz um campo intenso de neutrdes, uti-
lizados em multiplas aplicagdes: fabrico de radioisétopos;
produgio de fontes radioactivas; andlise multielementar
por activagio com neutrdes; alteragio de propriedades
fisicas, quimicas ou bioldgicas de materiais (indugio de
danos estruturais, mudanga de cor, mutagoes genéticas,
etc.); metrologia de neutrdes; etc.

Qualquer uma destas utilizagdes passa pela colocagio de
uma dada amostra' no seio do campo de neutrdes,
durante um certo intervalo de tempo. Ora, a presenca da
amostra provoca uma perturbagio do préprio campo, da
qual decorre uma diminuic¢io local do fluxo de neutrdes
(em relagdo ao fluxo nio-perturbado reinante na auséncia
da amostra). Em consequéncia, torna-se necessdrio quan-
tificar a perturbagio do campo de neutrdes para poder
interpretar correctamente os resultados obtidos em expe-
riéncias de irradiagio, seja a resposta de um detector, a
radioactivagio de um alvo, etc.

Uma grandeza indispensdvel ao conhecimento da pertur-
ba¢do do campo de neutrdes é o chamado factor de au-
toprotec¢do, que descreve o facto de a absor¢io de neu-
troes nas camadas mais externas da amostra ter como
consequéncia uma diminui¢do progressiva do fluxo de neu-
troes de fora para dentro da amostra. Por exemplo, imagi-
nando uma pequena esfera de cobalto (*Co) imersa num
campo de neutrdes (para produgio de “Co), o fluxo de
neutrdes 2 superficie da esfera ¢ superior ao fluxo no seu
interior, sendo a variagio mais ou menos signiﬂcativa con-
soante o raio da esfera e o tipo de neutrdes que se considere:

1. neutroes lentos (£ <1 eV) — onde estio incluidos os
neutrdes térmicos (assim designados por estarem em
equilibrio térmico com o meio onde se difundem);

2. neutroes intermédios (1 eV < E < 100 keV) — onde se
incluem os neutrdes epitérmicos (energia compreendida
entre cerca de 1 eV e algumas dezenas de keV);



3. neutrdes rdpidos, ou neutrdes de cisio (E 20,1 MeV).
[Em geral, a perturbagio induzida pela amostra num
campo de neutrdes répidos é desprezdvel porque as
secgoes eficazes dos nuclidos® para neutrdes de alta ener-
gia sdo relativamente baixas.]

O factor de autoprotecgdo de neutrdes térmicos, Gth -
referente a0 dominio de energia em que a secgio eficaz
de quase todos os nuclidos varia "em 1/2", isto é, com o
inverso da velocidade dos neutrdes (ver Fig. 1) — pode ser
obtido facilmente mediante relagoes gerais vdlidas para
este parimetro [1].

100000

: Ressondncia ’

10000 t (Eres=49eV)
T 1000 4
© 3
£=3 i
96 100 "
10 i

Energia dos neutrdes, E (eV)

Fig. 1 - Seccdo eficaz total do ouro (*7Au)

O mesmo nio acontece com o factor de autoprotecgao
referente a neutrdes epitérmicos — correspondente ao

dominio de energia em que a secgio eficaz dos nuclidos
apresenta geralmente ressonéncias (ver Fig. 1), donde a
designagao de factor de autoprotecgio de neutrdes de

ressondncia, G... De facto, nio existe qualquer relagao
geral que permita avaliar G, em diferentes situagdes. Os
escassos valores deste pardmetro encontrados na literatura
tém sido obtidos caso a caso, consoante o nuclido, a geo-
metria da amostra e a sua dimensao tipica, e s3o apresen-

tados em tabelas de valores ou sob a forma de graficos re-
ferentes aos casos em estudo [2, por exemplo] - ver Fig. 2.
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Fig. 2 - Rede de curvas de Glog Para folhas de *Mn,
59C0, ISGW e I‘)7Au [2]

Imprevistamente, um trabalho realizado no Instituto
Tecnoldgico e Nuclear (ITN) — cujo objectivo inicial era
apenas o estabelecimento de uma metodologia de cdlculo
de G, pela técnica de Monte Carlo (3], para poder res-
ponder a solicitagdes de utilizadores do Reactor Portugués
de Investigacio (RPI) no tocante ao cdlculo previsional
da activagao de amostras, nomeadamente para estudos de
producio de radiofdrmacos potenciais — acabou por levar
a descoberta de uma curva universal de G, vdlida para
amostras de qualquer nuclido e para as geometrias mais
usuais das amostras (fios, folhas, esferas e cilindros).

€S

No essencial, a "descoberta” consistiu em encontrar uma
varidvel adimensional z, que engloba as propriedades fisi-
cas e geométricas da amostra, tal que todos os valores do
factor de autoprotecgio convergem num dnico grifico de
G es(2), independentemente do nuclido e da geometria e
dimensio da amostra.

Analisado o caminho percorrido, ¢ interessante dar a
conhecer — nomeadamente, a professores de Fisica do
ensino secunddrio e a estudantes de Fisica — o processo
que conduziu 4 inesperada curva universal de G

Na fase de planeamento do trabalho, foram antecipadas
algumas questbes que era necessdrio esclarecer:

1. Como caracterizar a fonte de neutrdes e a amostra
para simular a sua irradiagdo num campo isotrépico de
neutrdes epitérmicos?

2. Que relagdo deve existir entre o comprimento ¢ o raio
do cilindro por forma a simular um fio infinito?

3. Que relagao deve existir entre o raio de um alvo circular
e a sua espessura por forma a simular uma folha infinita?
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Nuclido | A P 0 Eres | 6o(Eres) | 15 Iy I=IitIy | LT
@mol )| @am™)| (%) | V) | (bam)* | (eV) | (eV) V) | (%)

Ay 196,97 | 19,3 100 | 4,91 30770 | 0,1225 | 0,0152 0,1377 89,0

0o 58,93 8,9 100 | 132 | 10370 0,47 5,27 5,74 8.2

“Cu 63,55 8,96 | 69,17 | 579 918 0,485 0,59 1,075 451

Wiy | 11482 | 731 | 9571 | 1,46 | 31150 | 0,072 | 0,00304 | 0,07504 | 95,9

Mn 5494 | 7,32 100 | 337 3290 0,31 21,99 22.30 1,4

15Re 186,2 | 21,02 | 37,40 | 2,16 | 24550 | 0,0549 | 0,00283 | 0,05773 | 95,1

* | bam = 107* cm’.

Quadro 1 - Propriedades fisicas dos nuclidos estudados | [J.K. Tuli, Nuclear wallet cards, NNDC/BNL, 2000;
http://www2.bnl.gov/ton; http://t2.1anl.gov/cgi-bin/nuclides/endind]

4. Dado que G ¢ calculado através da razio entre a
taxa de reac¢do por dtomo na amostra real e a taxa de
reac¢do por dtomo numa amostra de referéncia — amostra
similar ndo-perturbadora do campo de neutres (G og=1) —
que dilui¢do do nuclido na amostra de referéncia deve ser

adoptada?

5. Dado que o fluxo de neutrdes epitérmicos de um reac-
tor nuclear varia como 1/E'**, dependerd Gres de o ? (£
energia dos neutrdes; 0: parAmetro dependente do dis-

positivo de irradiacdo).

Como j4 se referiu, o objectivo inicial do trabalho consis-
tia simplesmente no estabelecimento de uma metodolo-
gia de cdlculo de G . Com base na técnica de Monte
Carlo, procedeu-se ao cdlculo de G para folhas e fios
de ouro (*"Au), cobalto (*Co) e manganésio (*Mn) [4].
Estas escolhas foram ditadas por duas ordens de razdes:
(1) o ouro, o cobalto e 0 manganésio s3o elementos cons-
tituidos por um s6 isétopo natural e (2) existem na lite-
ratura valores experimentais susceptiveis de validar os
resultados do cdlculo.

Um segundo trabalho foi dedicado a fios, tendo-se estu-
dado com detalhe o fenédmeno de autoprotecgio em
fun¢io da energia dos neutres, nomeadamente o efeito
das colisdes de dispersio na zona das ressonincias. Além
disso, procedeu-se ao célculo de G para seis nuclidos
criteriosamente seleccionados (*7Au, *Co, ®Cu, '"*In,
*Mn, '"®Re) por terem propriedades fisicas distintas (ver
Quadro 1), fazendo variar o raio do fio.

Ocorreu entdo a ideia de averiguar se existiria alguma
espécie de correlagao entre G € o conjunto dos
pardmetros envolvidos no cdlculo. A ideia foi explorada
por tentativas. Por fim, foi identificada uma varidvel adi-
mensional englobando as propriedades fisicas e geométri-
cas das amostras, z*, que fazia distribuir os valores de

G es €m torno de uma curva tnica. A curva foi descrita
sob a forma de um polinémio do sexto grau em log(z*),

com z* dada pela relagio:

. /F
z :X'Ztot(Eres)' ?y W

sendo

2tot(Eres) = %ONA 'o-tot(Eres) 2)

e em que os simbolos tém o seguinte significado:

x — dimensao tipica correspondente & geometria da
amostra; no caso presente, x ¢ igual ao raio do fio [cm];

E ., — energia dos neutrdes correspondente ao pico da
ressonincia;
Oro(Eres) — secgao eficaz microscopica total do nuclido

1 2].
para a energia Ejoq [em?];
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res) — secgao eficaz macroscépica total do nuclido
1 -17.

para a energia Eres [cm™];

I, — largura da ressonincia referente a reac¢oes de cap-

tura radiativa [eV];

I',, — largura da ressonéncia referente a reac¢oes de dis-

persdo eldstica [eV];

I'-T. vt I, = largura total da ressonéncia [eV];
p — massa volimica do elemento [g cm?];

A — massa atémica do elemento [g mol'];

0 — abundancia natural do nuclido no elemento;

N 4 — constante de Avogadro [mol].

No artigo publicado [5], a curva tinica a que se chegou
(Greg para fios) foi designada por «a quasi "universal
curve'».

Tendo presente a conclusdo obtida para fios, foi efectua-
do um estudo andlogo ao anterior mas para as folhas,
com a convicgdo de que se obteria também uma curva
tinica para esta geometria. Assim aconteceu, de facto,
apenas com a diferenga de se ter, neste caso, x igual &
espessura da folha [6].

O estudo foi depois estendido a esferas, tendo-se chegado
naturalmente  conclusao de que existe também uma cur-
va tinica para esta geometria, sendo agora x igual ao raio da
esfera.

Ao efectuar a andlise dos resultados obtidos para as trés
geometrias (fios, folhas e esferas), verificou-se que uma
sigméide descrevia G (") melhor do que um poliné-
mio do 6° grau em log(z*), além de que permitia ir mais
além nas conclusdes. A sigmdide é dada pela expressao:

G

res

(z*)=—A1_A2p+AZ 3)

em que Al’ A2, Z() € p s30 Os parametros da curva — Al é
o limite de G quando z* tende para zero; 45 € o limite
.de Gres quando z* tende para infinito; 2 € o ponto de
inflexdo da curva; e p caracteriza o declive da curva no

ponto de inflexdo.

Ajustadas as sigmdides aos valores calculados de G, veri-
ficou-se que, para as trés geometrias estudadas, os para-
metros Ay, Ay e p eram constantes e apenas z( era varid-
vel. Na pritica, isto tem uma consequéncia significativa:
mediante uma mudanga de varidvel baseada na razao
entre valores de z(, as trés sigmédides podem ser justapos-
tas por translagio de duas delas sobre a terceira. Assim,
concluiu-se que a nova varidvel, z, é dada por:

F7
Z= y'ztot(Eres) ’ ? (4)

com

y = 2R, para fios;
y = 1,5¢, para folhas; 5)

y = R, para esferas,

em que R designa o raio do fio ou da esfera e # representa
a espessura da folha. Note-se que a translagio adoptada
leva as sigmdides de fios e folhas a sobreporem-se a sig-
mdide de esferas.

Desta vez, o grifico representativo de Go4(2) para folhas,
fios e esferas foi assumido como "universal curve" [7].

Por dltimo, o estudo foi estendido a cilindros, que tém a
particularidade de corresponder a uma geometria inter-
média entre fios e folhas circulares. De acordo com uma
sugestdo de Gilat e Gurfinkel [1], adoptou-se para
"dimensao" tipica de um cilindro a grandeza

_ Rh )
R+h

em que R ¢ / designam, respectivamente, o raio e a altu-
ra do cilindro. Repare-se que x tem as dimensoes de um
comprimento e que, quando /4 tende para zero, x tende
para / (geometria do tipo folha); e, quando R tende para
zero, x tende para R (geometria do tipo fio).

Efectuado o ajuste de uma sigmdide aos valores de G €
procedendo como indicado anteriormente, concluiu-se que,
no caso de cilindros, a sigmdide se sobrepoe as outras trés
para y igual a [8]:

R+h

Note-se que faz sentido que o "factor de forma" de cilin-
dros (1,65) tenha um valor intermédio entre o factor de

folhas (1,5) e o de fios (2).

Partindo de um objectivo preciso, mas com um alcance
limitado — estabelecimento de uma metodologia de

cdlculo de G, para suprir uma necessidade concreta
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relacionada com a irradia¢io de amostras no RPI —, o
trabalho efectuado no ITN acabou por evoluir para um
resultado inesperado: verificagdo da existéncia de uma
curva universal de G ¢ vélida para ressonancias isoladas
de quaisquer nuclidos’ e para vdrias geometrias das

amostras (fios, folhas, esferas e cilindros).

No Quadro 2, estao resumidas as condi¢oes de aplicagao
da curva universal de G .

Na Fig. 3, encontra-se a curva universal e os valores de
Ges(2) obtidos pela técnica de Monte Carlo para amostras
dos vérios nuclidos estudados (*’Au, *Co, “®Cu, '“In, *Mn,
'*Re) em cada uma das quatro geometrias consideradas.
A concentragao dos valores de G em torno da curva
universal é notdria.

Na Fig. 4 procede-se 2 comparagio da curva universal
com valores experimentais de G ¢ obtidos por outros au-
tores para folhas e fios de diversos nuclidos, alguns dos quais
(®Cu, *Mo, ™Mo, *Zr, **Zr) nio fazem parte do lote de
nuclidos que serviram de base ao trabalho. O acordo ve-
rificado confirma a adequagio da curva universal. Nio se
incluem valores experimentais referentes a esferas e cilin-
dros por ndo constarem da literatura disponivel, mas a
expectativa ¢ que, para estas geometrias, se deveria veri-
ficar igualmente um acordo satisfatério.

Entendida como curva de referéncia — para amostras com
qualquer das geometrias estudadas (esferas, folhas, fios e

cilindros) —, a curva universal do factor de autoprotecgao
de neutrdes de ressonincia pode ser utilizada com diver-
sas finalidades:

1. Determinagio expedita de G ¢ referente a uma
ressonincia isolada, ou a um grupo de ressonéncias iso-
ladas [9], de um nuclido qualquer.

2. Esclarecimento de questées ou formulagio de conjecturas,
no caso da obtengio por outrem de valores experimentais
ou calculados de G incompativeis com a curva universal:
- Inexactidao do valor experimental?

- Inadequagio do modelo de cdlculo?

- RessonAncia mal parametrizada?

3. Averiguacio sobre se a quantidade de um nuclido pre-
sente numa liga - 7Au em niquel ou ¥*Co em aluminio,
por exemplo - pode ser considerada como corresponden-
do 4 "dilui¢do infinita" (amostra de referéncia: G og = 1).
Se nio for o caso, determinagdo do factor correctivo a
aplicar aos valores experimentais de G, em que foi uti-
lizada uma amostra de referéncia inadequada [5, 10].

A terminar, fica uma interrogagio: sendo empirica a
curva universal, serd possivel deduzir a sua expressio por
via tedrica?

i A -A
(}n’x(z)=172p+‘42 2
z ==Y th (bres
1+ —
=)
GEOMETRIA bY Parametros da curva universal
(cm) A A % p
FIOS o
(ilo=R) y=2R
CILINDROS
(raio=R: altura=h; | y=1,65 Rh 1’000_ 0,060 2,70 0,82
L<hR<3) — R+ h +0.005 +0.011 +0.09 +0.02
FOLHAS 157
(espessura = f) .
ESFERAS =
(raio = R) y=R

Quadro 2 - Condigoes de aplicacio da curva universal.
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Fig. 3 - Curva universal e valores de G,(2) obtidos pela
técnica de Monte Carlo para amostras dos vdrios nucli-

dos considerados (*’Au, *Co, ®Cu, '"In, *Mn, '¥Re)

em cada uma das quatro geometrias estudadas.
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" A amostra pode ser um detector de neutrdes por acti-
vagao (disco ou fio de ouro, de cobalto, etc.); um detec-
tor de neutroes de corrente continua (colectrio); um alvo
a irradiar com neutres para efeito de radioactivacio,
indugdo de danos estruturais; etc.

2 A seccio eficaz de um nuclido para uma dada reacgao
nuclear ¢ a grandeza que caracteriza a probabilidade de
ocorréncia dessa reacgao. As reac¢des nucleares com neu-
troes mais significativas no Ambito do presente estudo
$30 as reacgoes de captura radiativa e as reacgoes de dis-
persdo eldstica.

3 A expressao quaisquer nuclidos traduz a extrapolagao
decorrente da coeréncia global dos resultados obtidos
respeitantes a todos os nuclidos envolvidos no estudo.
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