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Robvert Zimmerman, Oliver Martins, Manuel de Abreu e Marieta de
Camargo Mattos.

RESUMO

A secgao de choque total foi medide para os dxidos das ter
ras raras praseodimio, itérbio e lutécio para a energia dos neu
trons variando de 0,015 a 0,3 eliatron volts com especial aten-
¢ao para conseguir valores na energia térmica. Para essas medi
das, usou~-se no reator do I.E.A. um monocromador de neutrons a’
cristal de calcita natural. As amostras dos 6xidos foram forne
cidas pelos laboratdrios de pesquisa ia Orquima S.A. Verifi=-
cou-se, experlmentalmente, a pureza do praseodimio cuja secgdao
de choque é a mais sensivel a impurezas de alta secgao de cho-
que, fazendo-se a medida destas antes e depois de um processo
de purificagao que deveria diminuir a concentragao do gadolineo
de um fator superior a cem. A concordancia dos resultados obti
dos indica que as amostras de oxidos usadas no presente traba-
lho contlnham quantldades despr921veis de gadolineo e samario.
A corregao das secgoes de chogue, devida a presenga da refle-
xao de segunda ordem dos cristais, foli feita experimentalmente
medindo-se a secg¢ao de choque conhecida do ouro no intervalo con
veniente de energia. Em um destes elementos, o lutécio, ex1ste
uma ressonancia nuclear dentro do intervalo estudado. Os para-
metros encontrados para essa ressonancia coincldem com 08 valo=-
res publicados, mas com uma melhor aprox1ma9ao. Cdlculos com &
formula de Breit-Wigner para essa ressonancia no lutécio e para
a secgao de choque do praseodlmio mostram que nenhum estado li-
gado, na vizinhanga, é necessario para explicar a grandeza e
forme dos resultados experimentais. Provas de um estado ligado
existem no caso do itérbio.

* fsse trabalho foi em parte subvencionado pela Comiss@o Nacig
nal de Energia Nuclear, do Brasil.

** Cientista do Case Inst}tute of Technology, Cleveland, Ohio ,
pelo intercambio da Agencia Internacional de ZEnergia Atomica.
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Introducac.

Grande atengdo tem sido dedicada & determinagdo experimental e
& teoria das secgOes de choque das terras raras para a absorgao de
reutrons. Estando as terras raras presentes nos produtos de fissﬁo,
suas secgoes de choque representam um papel importante nos céiéulos
dos fisicos de reatores, que devem predizer os efeitos de todos os
absorvedores de neutrons em um reator nuclear. Além disso, as ter-
ras raras estdo entre os nuclideos cuja secgao de chogue para dbsog
¢a0 abaixo de um milhdo de eletron volts é maior .que a - da maioria
dos outros nuclideos, devido ao fato de seus raios serem tais que,
em relagao ao comprimento de onda do neutron incidente, tornam gran
de a penetrabilidade efetiva da superficie nucleari. Finalmente, as
terras raras possuem, em geral, um numero de nucleons que se situa
entre os numeros necessarios para completar aS‘camadas nucleares.Ig
to explica porque os nucleos de terras raras tém um grande nimero
de niveis disponiveis, tornando interessante o estudo relativo a
neutrons térmicos e rapidos. Os parametros dsses niveis nﬁcleares
entram, muitas vezes, nos calculos de projetos de reator393 e sio'

também de grande importancia para a fisica nuclear tedrica.

Embora estas razdes tenham levado os fisicos experimentais a
coletar uma grande quantidade de dadosz, ainda hé alguns elementos
cujas secgdes de choque nunca foram medidas no intervalo térmico de

' *™ e - ’

1. Feshback, Porter e Weisskopf, Physical Review 96, (1954).

2, D,J.Hughes e R. B. Schwartz, Neutron Cross Sectlons U.S. Government
Printing Office, (1958) ‘
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energia, ou para as guais as medidas existentes mostram discrepan--

cias relativas aos métodos usados para sua determinagao.

Apesar destas medidas serem, em principio, muito simples, o8
materiais s&o,-muitas vezes, rarissimos e bem difficeis de serem pu-
‘rificados suficientemente, ou pode-se apresentar uma combinagdo des

tas duas dificuldades.

Felizmente, no Brasil, temos ume vasta fonte de minérios de ter
ras raras nas areias monaziticas, e a inddstria local estéd bem equi
pada'para separar e purificar cada ume das terras raras. Uma destas
inddistrias isolou alguns destes materiais em quantidade e grau de

pureza desconhecidos em qualquer outra parte do mundo.

Por duas razoes preferimos concentrar nossos esforgos na medi-
da das secgoes de choque do praseodimio, lutécio e itérbio no inter
valo térmico de energia: primeiro, por nao existirem ai medidas, e
segundo porque para o lutécio e itérbio as extrapolagies das medi-
das da secgao de choque total em energias mais altas, subtraindo-se
a secgao de chogue de espalhamento, nao concordam com a medida da

secgao de choque de absorg&o'obtida com 0 oscilador de pilha.

Arranjo experimental.

Os neutrons para ésse trabalho foram produzidos, pelo reator de
pesquisa do Instituto de Energia Atomica, que € um reator tipo pis-
cina, projetado pela Babcock-Wilcox para operar com a.poténcia maxi-
ma de cinco milhoes de watts. Durante a maior parte das’ experién--
cias, o reator operou oifc horas por semana a dois milhdes de watts,
néo sé para esta experiéncia, como também para produgio de radioisg
topos e outras pesquisas. Recentemente, quando a procura dé radio-
isétopos aumentou e novas experiencias o exigiram, o funcionamento

do reator aumentou para duas irradiagOes semanais de rotina com fun
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cionamento a baixa potencia nos dias intermedidrios. O critério sem
pre tem sido de operar o reator de maneira a acomodar todos os pedi
~ dos, coordenados, feitos pelas vdrias divisOes, para utilizag¢do do

fluxo de neutrons.

0 espectrometro de cristal foi colocado junto ao reator em um
dos quatorze tubos de irradiagdo. O feixe de neutrons passa do mo-
derador junto ao carogo do reator, através de um tubo cheio de ar,
com colimador, para o espect:6metro do lado de fora da blindagem. O
fluxo térmico de neutrons, medido com folhas de ouro, préximo do ca

rogo do reator € 2,4 x 1012

n/cmz/seg. com o reator a dois milhdes
de watts. Uma porta de chumbo permite fechar a safda do tubo de ir

radiagao.

A parte mecanica que sustenta o espectrometro de cristal
foi construida nas oficinas do Instituto de Energia Atomicajconsis-
te em uma coluna de ago que suporta a mesa do cristal e o brago md-
vel do detetor. O brago do detetor pode mover-se de um arco de no-
venta graus no plano horizontal partindo da diregao do feixe direto;

Os angulos podem ser lidos num ndnio com a preciséo de 0,01 grau.

De um modo geral, o projeto do espectrometro e do sistema de
detecgao é semelhante ao descrito na literatura jd publicada hé bag

tante tempo 3’4’5’6.

*e™e

3.Hurst,Pressesky e Tunnicliffe, Reviews of Scientific Instruments
- 24, 141 (1953). o :

4. W,J.Sturm, Physical Review, J1, 757 (1947;.

5. W.H.Z2inn, Physical Review, Jl, 752 (1947

6. L.B. Borst e V. L., Sailor, Reviews of Scientific Instruments,2l,

705 (1950).
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A mesa suporte do cristal tem seis graus de liberdade e - pode

ser ajustada manualmente’para otimizar o alinhamento,

0 alinhamento do espectrometro é feito periddicamente, usando-

se placas fotograficas e usando-se o feixe residual de gamas ou fei

. Xe de néutrons do‘réator'par&ﬁum:alinhamento’groésqgluéam-se detetg
res de trifluoreto de boro para o alinhamento fino. Estes Wltimos

foram colocados na sua posig&o normal, no brago do espectrametro,pg

ra estabelecer com precis@o a posigao do feixe direto do reator; em

seguida, com o brago do detetor colocado num certo angulo, o cristal

é montado e ajustado para otimizar a razao de contagem.

Uma experiéncia preliminar foi feita com o espectrometro usan-
do-se espelho em lugar do cristal e um teodolito. Verificou-se que
o angulo de Bragg pode ser reproduzido com precisao menor do Que um
minuto de arco. Além disso, essa experiencia confirmou que existe
uma folge relativamente grande nas engrenagens de redugao de dois
para um, do espectrometro. A relagio dois para um pode ser mantida
com menos de tres minutos durante uma operagio que envolva muitas m
dangas do angulo do espectrometro. Nas medidas de secg@o de choque
nenhuma dificuldade foi encontrada, nem na reprodugao de um @ngulo,

~ nem na manuténgio da relagao dois para um em um largo intervalo an-
gular. -

As medidas de secgﬁo de choque foram feitas com cristais natu-
rais de calcita, com disténcia interplanar igual a 3,03010-80m. Foi
usado como detetor principal um detgtor BEB'comercial, enf@quecido
em 90% no isétopo boro-10, & uma pressao de 120 cm de Hgy;, tendo uma
blindagem cilindrica de acido bdérico e parafina gm‘camadas coaxiais,
tendo o detetor como eixo. O monitor do feixe direto é um contador
do mesmo tipo, com baixa eficiencia, devida ao alto fluxo. Foi uti-
lizado um sistema de 3 canais independentes, dois dos quais para o

sistema principal e um para o sistema de monitoragao. Os componen-
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tes do sistema principal foram os seguintes:

1. Fonte de alta tens@o estabilizada.

2. Pré-amplificador com seguidor de catodo.
%+ Amplificador linear.

4. Discriminador de altura de pulso.

5. Scalers, registradores e medidores de razao de
contagem.

6. Controle remoto do espectrometro.

7. Estabilizador eletronico de voltagem.

Para diagrama, ver figura 1l.

Uma grande parte do equipamento eletronico, inclusive todos os
componentes essenciais, foi construfda pela industria local de a-

cordo com projetos modernos.

Como medida de protegao radioldgica da equipe do espectrometro,
foi construido um "beam-catcher" de camadas concéntricas de acido
bérico e parafina. Atras do "beam-catcher" foi levantade uma pare-
de com tijolos de concreto de barita com meio metro de espessura ,

aproximadamente.

0 controle do fluxo de neutrons ao longo do feixe, desde a sai
da do primeiro colimador até a entrada do "beam-catcher", foi feito .

por trés diferentes processos:

-1, Calculo geometrico, considerando somente a abertu
ra do feixe.

2. Pelo método das folhas de ouro.
32, Com um contador BFBO
Alguns resultados, todos normalizados para dois milhoes de watts,

aparecem na Tabela I. Como posigao padronizada usamos, em tdodas as

experiencias, o angulo de 25 graus, entre o detetor e o feixe dire-
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to, correspondendo pare a calcita a energia'de 0,0470 eletron volts,

na qual o numero de neutrons que atinge o detetor é de 2.440 n/seg.

As amostras, preparadas da maneira que sera descrita na secgio
seguinte, saoc colocadas em recipientes de aluminio e introduzidas no
feixe numa posigao que pode ser reproduzida com alta precisdo. A
transmissao através da amostra ¢ obtida pelas medidas das razdes de
contagens com & amostra no feixe e com o recipiente, identico, va-
zio, no feixe. Um pequeno "background" foi subtraido de cada conta
gem; este foi obtido pela rotagao do cristal de modo & tiria-lo do
correspondente angulo de Bragg, o bastante para desviar todos os
neufrons devidos a espalhamento coerente. Os recipientes das amos-
tras sao mudados manualmente e as razoes (e contagem registradas ,

também, manualmente.

Para evitar influéncia sObre a transmissao das variagoes de po
téncia do reator e da instabilidade dos aparelhos eletronicos 880

tomadas as seguintes precaugles:

1. As medidas de transmissio sdo repetidas varias vezes em ci-
clos de duragao de cerca de 5 minutos, Ce acordo com uma rg

tina projetada para cancelar deslocamentos lineares.

2. 0 fluxo do reator é monitorado durante as medidas com um de

tetor e um sistema eletronico independentgs.

3., 0s pulsos do detetor principal sao amplificados,;analisados
e contados por dois sistemas eletrdonicos independentes. Deg
8a maneira a estabilidade dos sistemas pode ser verificada

continuamente pela relagao entre duas razdes de contagem.

4. As fontes de alta tensao, amplificadores e analisadores es-
tao ligados a estabilizadores eletrdnicos da corrente alter

nada da linha.



Preparacao de Amostras.

Os xidos de praseodimio, lutécio e itérbio foram colocados em
recipientes projetados para dar a melhor transmissio7 no intervalo
de energia 0,01 a 0,4 eletron volts, tomando como secgiao de choque

média neste intervalo o valor extrapolado dos valdres ja conhecidos.

As amostras usadas foram fornecidas pelos laboratérios da Orqui -
ma S 4., que, através de um método de purlflcagao usando resinas io
nlcas, nos garantiu o grau de pureza necessario para essas experien

cias,

Os efeitos da contaminagio das amostras pela agua fbram senti-
dos nas primeiras medidas por um aumentio da secgﬁosde chogque medida
com o tempo. Para evitar esta contaminagdo as amostras foram caleci
nadas durante uma hora a 9002C e colocadas num secador durante o in
tervalo das medidas; Feito isto, o peso das amostras foi controla-
do durante a experidncia e a secgdo de choque medida na energia de
0,0470 eletron volts foi colocads num grafico contra a dafa da expe
riéncia, nio se observando variagoes maiores que 0 erro experimen-
tal,

A suséncia de gadolfneo em quantidade capaz de afetar o valor
da secgao de‘choque medida foi testada pela medida antes e depois
de um‘processo de pﬁrificagﬁo, que devia diminuir a concentragao de
gadolineo de um fator superior a cem, 0 que n3o acusou variagoes da

sgcgﬁo de choque medida fora do erro experimental.

‘ . 8 ,
As férmulas consideradas para os 6xidos usados foram:

* =0

TsM.E.Rose e M.M.Shapiro, Physical Review 74, 1853 (1948).
8+R.Ce Vickery, Chemistry of the Lanthanonspg.247, (Academic Press,
Incorporated, 1953).




8.

Lu205, Yb203 e Pr6011
Nos dois primeiros oxidos pequenos afastamentos destas férmu-
las-grama nio afetam muito as medidas, pois o lutécio e o itérbio
tem secgOes de choque bastante altas em relagao & do oxigeénio. Para
o éxido de praseodimio foi considerada como formula grana Pr0.,,de
terminada apés calcinagao durante uma hora a 9002C, dissolvendo- se
o 0xido em &cido clorfidrico, na presenga de iodeto de potdssio. O
iodo libertado corresponde ao oxigenio ativo, isto é, néo estequio-

métrico, existente no Pr,0 fste i0do e titulado com tiosulfato de

5'

sodio (ver apendice I).

Calculo da Seccao de Choque.

Para a medida das sezgoes de chogue, as contagens foram feitas
en ciclos de cinco minutos em média. Para efeito de cdlculo, &s con
tagens correspondentes e o respectivo tempo foram somados e o calcu-
lo da secg@o de choque foi feito para os dois canais, independente~-

mente, através da fdérmula

Oad 1n (1B | _y, (1)
I, - Be,

onde 07 é a secgao de choque do elemento,] é & razao total de con-
~tagem com amostra, I_ é a razao total de'conyageﬁ'sem amostra, Bg e
iafraon total de contagem no "background", com amostra, Bgo é a ra-
zao total de contagem no "background" sem amostra, B é uma constan-
te que depende da composigao quimica da smostra e

N nm
NN= Co, o) ;

A. ( drea da secgac reta )
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nesta ultime férmula, A é a massa molecular do composto, ¢ depende
da estequometria da amostra e n é & massa da amostra. Para o cdl=-

culo do erro usou-se a formula convencional7.

0s calculos foram feitos duas vezes para cada um dos dois ca-
nais, independentemente, por operadores diferentes e os gquatro re-

sultados foram comparados, a fim de eliminar eérros de célculo.

Para o itérbio e praseodimio hd apenas a corregdo devida ao
oxigénio. Para o lutécio, alem da corregao devida ao oxigenio, de

ve-se fazer a corregao devida a percentagem de 8,5% de dxido de i-
térbio.

A corregao de segunda ordem foi reita usando-se como amostra
padrdo o ouro, cuja secgao de choque microscépica, correta,em uma
certa energia (primeira ordem), é conhecida com precisdo. A fdérmu

la usada para a corregao de segunda ordem fois

| Soh Y
0- 0,- I m [1+k(l= en((J; 2 ))1(&1)

(vér apendice II).

Comparacdo com a férmula de Breit-Wigner.

A férmula de Breit-Wigner, como aparece expressa pela férmula
(A.2), no apéndice III, foi ajustada para os valdres experimentais
do itérbio. Nio medimos experimentalmente & secgdo de choque perto
do pico de ressondncia mais préximo, que se sabe ser devida ao isé-
topo Yb168, mas trabalhamos numa regifo em que sua influéncia se
faz sentir. No célculo de (J'relativo & energia de ressondncia
Eos 0,597, usamos o8 valéres’ (T; rﬂz = 1,28 barns. evz,

9. Sailor, Landon, e Foote. Phys.Rev.96, 1014,(1954). Vér também re
ferencia 2.
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rﬂ = 0,073 ev, onde (T; é o valor da secqao de choque para a ener
gia E . A formula de Breit-Wigner se torna

4,28 5o
= o -+
4 (8-0,597)2 + 0,0053 - pot . \E-

onde 2 é um pafﬁmetro que pode ser ajustado dependendo da absorgdo

devida a ressonanciss afastadas dessa regigo. Para esta férmula ted

rica concordar com a curva experimental determinamos as contantes
OZ;t = 18 barns e a=8,0 barnsf evl/zg vé-se pela figura 2 que

8 = .
—_— a
V E
A férmula usada pare os dados do lutécio foi a férmula (A.3)
que aparece no apéndice III. Sabe-se que o lutécio tem um "spin"

muito alto, que € igual a 9 ou 10, e, assim sendo, g é muito prdxi-
mo de 1/2.

176 iomamos f = 0,0264

€ = 0,5
Grot = 10,

Para o Lu

onde 0;;t foi tomado através dos valdres dos nucleos vizinhos.

Para o ajuste das curvas tedrica e experimental determinaram-

se 08 parametros f1 S}, obtendo se os valores

s

constante a=10barns . evl/zo Ba regigdo de ressonancia o valor obti

. o -
= 0,0584 + 0,003%ev , Yﬂn =0,000201 + 0,000004 ev e a

do foi E0= 0,141+ 0,002 ev. Os resultados obtidos sao comparaveis

aos dados experimentais como aparece nas figuras 3 e 4.
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" No caso do praseodimio os pontos experimentais sao relativos a
energias muito inferiores a do pico de ressonancia mais préximo;qué
é para Eo=85,5 ev. Na regifo em que trahalhamos, ou seja, no integ
valo 0,015 a 0,5 ev o primeiro.térmo da férmula (A.3), que aparece
no apéndice III jtorna-se desprezivel e a secgdo de choque varia em

 func3o da energia segundo a formulas

o'~ U/pot+ V—E_

as constantes OJ ot ¢ & sao determinadas a fim de a curva teorlca

 coincidir com a curva experlmental, obtendo-se os valores

Cg;t = 3,3 barns

a = 2,05 barns. evl/z. °

" 0 resultado pode ser visto na figura 5.

Resolucao.

A resolugao da ehergia de um monocromador de cristal para neu-
trons é determinada, até certo ponto, pela colimagdo inicial, pela
colimagao no bfago do espectrometro, e pela estrutura mosaica do
cristal. Poucas vezes € determinada completamente por um ou dois

déestes, como se pode ver na literatura.

B costume otimizar a razdo de contagem fazendo-se uma experién
cia auxiliar com o brago do espectrometro fixo e variando-se o &ngu
lo do cristal. O resultado é a conhecida curva de*"rocking"em A
meis largura Zﬁe "desta curva quase simétrica ¢ determinada, em ge-
ral, pela geometrla dos dois colimadores e pela estrutura mosaicado

cristal, e pode ser aproximadamente dada por

Ao, - (GAQ---—-Z-—-)Z.+ (Ao >2‘+A <Agm)2f(3)

2
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Z&Ol, Z&Qz e Z&Om sao meias larguras das divergencias angula-
res dos neutrons provenientes dos dois colimadores, e da distribui-
¢ao angular dos micro-cristais no monocromador, respectivamente. Ca
da uma delas foi aproximada a fim de ter uma forma Gaussiana, aqui

admitida como sendo igual nas duas diregOes vertical e horizontal.

Na experiéncia da secgﬁo de choque, é claro que nem o brago do
espectrometro nem o cristal é movido, e a resolugéo, ou a meia altu
ra da distribuigao de probabilidade dos angulos de Bragg, que ocor=-
re com os neutrons detetados, é uma fungao complicada dos trés para
metros Z&G Z& G e ZXO . Notemos que ela nao é, sempre, simples
mente relacionada & curva de "rocking" ZXG

Se o angulo de colimag@o no brago do espectrometro, ZSO for
maior que Z&O + 2 ngﬁ, a resolugao, R,e dada aproximadamente por

R = (em)z + (——4—231——5 - (4)

A resolugao é, pois, principalmente determinada pelc maeior dos dois

angulos debaixo do radical, e nao é relacionada de uma maneira sen-

si#el aos resultados experimentais da curva de "rocking".

Se ZXG for muito menor que ‘ZXO e também que 2 Z&O sy & reso
lugao é

R=Aem se Ao, > 2A0,
ou (5)

R-Azgl'f-se Ael < ZAQm

Assim, a resolugdo é determinada pelo menor dos dois angulos
' considerados anteriormente, e é com maior razf@o relacionada a largu

ra da curva de "rocking", fazendo-se Z102 tender a zero na equagdo
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Somente para abertura do colimador do brago do espectrometro
intermedidria entre os dois valores extremos considerados acima ,
_ZX e, afeta a resolugao e pode ser usada como um meio conveniente
de altera-la.

Com o cristal de calcita natural usado em nossas experiencias,
observou~se que a curva de ''rocking" tem uma m ié largura de 22 mi-
nutos. A divergéncia angular dos colimadores foi medida 6btendo-se
19 minutos para o primeiro, e 15 minutos para o segundo; ou seja,pa

ra o colimador no brago do espectrometro.

A equagao dd, pois, a estrutura mosaica do cristal como sendo
mais ou menos 18 minutos. Na prética, o segundo colimador foi ideg
lizado para dar 15 minutos, a fim de deixar a résolugio quase  que
inteiramente para ser determinada_pela estrutura do cristal, neste

casoo.

Os colimadores foram construidos de ago, e 0 efeito da refle-=~

xao de suas paredes pode ser desprezado.

Com Ru«i&@m = 18 minutos, como na equag¢do 3, nao hd corregio
da resolugao, exceto para o caso do lutécio. A secgao de chogue no
pico exige, no caso do lutécio, uma corregao da resolugao de 2% e a

o~ -~ k4
corregao dos outros parametros e da mesma ordem.

Conclusao.

Nossos resultados experimentais, calculados conforme secgao

precedente, aparecem na tahela II,

Em cada caso, nossos resultados podem ser usados para determi-

nar o valor da secgao de chogue total em energias térmicas. Usando=
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se o comportamento calculado tedricamente das secgles de choque. em
baixa energia, um grande nimero ‘de pontos pode aparecer para ajudar
e determinagio do valor das sechesvde choque térmicas, e das sec-
goes de choque parciais O; e 6: podem ser também determinados,ain
da que com menor precisdo. Os resultados desta andlise aparecem na
Tabela III, assim como os resultados publicados anteriormente. Uma
comparagao somente poderia ser feita para secgdes de chogue parcisis,
uma vez que nao existe nenhuma medida anterior da secgao de choque

total em energia térmica.

A Tabela III mostra que as nossas medidas da secgZo de choque
total dp,praseodimio concordam com 08 resultados publicados anterior
mente. Precisamos levar em conta um eérro experimental relativamen-
te grande nas nossas secgoes de chogque parciais por causa da incer=
teza quantb & divis@o correta da secgao de choque total em duas com
ponentes. |

Acontece o mesmo com o lutécio, cuja secgao de choque de absor
gao publicada anteriormente coincide com a nossa seccao de chogue
total,levando em conta a grande imprecisdo ao se calcular a secgdo

de chogque de espalhamento.

Por outro lado, nosso resultado para o itérbio diverge da sec-
¢do de chogue de absorgdo até agora existente. Além disso, & gran-
de secgao de choque de ativagao anteriormente observada2 pars o isg
topo 168 explica a absorgao de 15 barns no itérbio normal,daé quais

~apenas 5 barns provém do nivel observado em 0,597 ev. Um estado 1li
gado no‘isétopd'lGS pérto da energia dos neptrons igual a zero‘dévg
ria, naturalmente, explicar esta discrepancia e poderia explicar
também a nossa observagao de que a secgao de'choque de espalhamento
é mais alta do que se podéria esperar do espalhamento potencial so-
zinho, Quando os pgrémétros de ressonincia e as consideragoes iso-

tdpicas de ressonancias correspondentes a mais alta energia sao co-
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nhecidos, podemos calcular os paradmetros possiveis e & posig8o dés-

te estado ligado.

Um outro grupo do Instiiuto de Energia Atomica vai medir a
secgao de choque de absorgao de algumas terras raras importantes ,
comparando a idade do neutron em uma solugao que contém o material
deséonhecido com aguela ohitida por uma solugﬁo contendo um material
padrso; neutrons moderados serao fornecidos por um aparelho Van de
Graaff, Os resultados déste trabalho porao & prova as medidas ante
riores feitas com osciladores de pilha, e talvez eliminem a discre-
pancia entre nossa secgao de choque total do itérbio e a secgdo de

choque de absorgao publicada precedentemente (ver Tabela II).

Apendice I.

Determinagéo de Oxigeénio Ativo no Oxido de

Praseodi{mio.
Alcidio Abrao*

1, Prineipioc.
0 dxido ¢ dissolvido com dcido cloridr.co na presenga de iode-
to de potédssio e o iddo libertado & titulado com tiosulfato. O iddo

livre corresponde a0 oxigenio ativo.

2, Reagentes.

a) Amido: 2,5 g/l - Dissolver em dgua quente, ferver, esfriar,

e diluir. Usar solugdes recentemente preparadas.

b) Tiosulfato de sdédio, Na 25,0 33 5H o,,o 1M (24,82 g/1). Pe=
sar 25 g do sal, dissolver em agua quente, colocar O,1lg de Na 3 ’
esfriar e completar o volume em balao volumétrico.

[t ]

* Chefe do Setor de Quimica Analftica,Divisao de Radioqui{mica, IEA.
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c) Tiosulfato de Sédio 0,01M. Diluir a solugdo b dez vezes.

Padronizacao do Tiosulfato.

i) i6do - Num pesa-filtro colocar 2-3g de KI e dissolver no min
 nimo de &gua (1 a 2 ml). Pesar o conjunto. Adicionar 0,4 a 0,5 g de

iodo ressublimado. P.A. e repesar o conjunto anallticamente.

ii) titulacao - Passar o conjunto para um copo contendo 200 ml
de solugdo 1- de KI (2g de KI em 200 ml de dgua) e titular com o
tiosulfato de sddio, usando 5 ml de amido.

iii) reagdo = 2 Na25203+12 = Na,S 4°6 + 2Nal; logo,

titulo do tiosulfato = massa de iodo/vol; viosulfato x 126,92

d) £Lcido cloridrico 1+1 . Um volume de dcido cloridrico P. A.+

um volume de agua.

e) Solugéo de KI - Dissolver 100g de KI num litro de agua.Guar
dar em frasco de ambar.

3, Dissolucgao do dxido.

Aparelho - Um erlenmeyer de 125 ml, com boca esmerilhada, tam-
pa esmerilhada e condensador com adaptagao esmerilhada para o erlen

meyer.

Dissolugso.

~ Pesar (anallticamente) aproximadamente 100mg do oxido, passar
para o erlenmeyer com o minimo de dgua, juntar 10ml da solugdo  de
KI 100mg/1 (lg de KI) e adaptar o condensador verticalmente. Adi--
cionar, pelo condensador, 5ml de HCl 1 + 1 e aquecer durante 5-1o q;

nutos, até que todo 6xido seja solubilizado, mantendo boa circula-
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¢ao de dgua pelo refluxo.

Retirar a manta de aguecimento. Adicionar, pelo condensador ,
20 ml de agua gelada, lavandv as paredes. Resfriar o erlenmeyer
conm égna gelada, mantendo ainda adaptado o condensador. Retirar o
erlenmeyer, imediatamente titular com tiosulfato 0,01 M, usando 5ml

da solugao de amido.

Na impossibilidade de imediatamente titular ou precisando ser

transportado o erlenmeyer, fechda-lo com a tampa esmerilhada.
Prove em branco.

Repetir o processamento usando arenas 1lOml de KI 100g/1 e 5ml
de HC1 e titular o iodo libertado.

Calculo:
V. 1,6492 )

V = atomos de oxigénio ativo por
m- 0,08 V formula grama P:r0O

3.
V = volume de tiosulfato 0,01M (jé corrigide p/fator e descontada a
prova em branco), em mililitros.

m = massa do 6xido de praseodimio em miligramas.

Massas atomicas e férmula-grama usadas ;

0 = 16,00

I = 126,92

Pr = 140,92
Pr,0, = 329,84

Na,$,0,.5H,0 = 248,21
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Apéndice II.
Sendo 0" * g secggo de choque medida da amostra padrao, com con
taminagao de segunda ordem, I, e I, intensidade dos feixes diretos,
E il e i2 intensidade dos feixes transmitidos através da amostra, 0'1
e 0"2 secgoes de chogue da amostra padrao, a intensidade do feixe
direto medido & I = I, + I,, do feixe transmitido.i = i, + i,j cha-

mando-se de k a relagao:

1 .
2 : I L + L
k = y tem-se: - =
11 _ i il 12
: 1 n ( a)* - aJl )
’ ) = ; - e P
e chega-se a k == = — _ 3 sendo agora
| AR

q’ - secgao de chogque ma energia El do material em quest&o;,
G; = secgdo de choque medida na energia E,y OJZ = secgao de
choque na energia E, =4E,, ‘'n = constante da amostra,

n% 1+ k .m0

e = e_’,

n (0’- 0’2')

1l + ke

chega-se a

- ¢ -

m

in [ 1+k(1- en (_le ) 0’2)]"(&1).
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Apendice III.

A formula de Breit-Wigner determina a secg2o de chogue- CTi’em :

fungdo da energia E para um vnico nivel em E .
o

Define=se F»n como largura reduzida para emissao de neutrons;
representa & probabilidade parcial para a emissao de neutrons, redu .

zida para valor relativo a 1 ev.
Ve
r; =ln VE

onde fz representa a probabilidade de desintegrag@o para emissao
~ de neutrons; é & largura parcial. T“ s & probabilidade de desinte-
gragao para emissao de raios s g , & probabilidade de desinte--

gragao; é, aproximadamente, a largura de nivel na meia altura.

- rjn f r;" J

substituindo-se éstes valdres na férmula de Breit-Wigner, ela se

-«

torna:

of _o | Y -
R (M E’) o
4 TO -

-

(E-Eo)2+ % (r;o\ﬁ—q}y pot. ’ 't

Define-se f como a abundancia isotopica; g é um fator estatistico ,

dependente do "spin".

e
++
)
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I é o "spin" do niuclec a ser atingido, J é o "spin" do nidcleo com-
posto. Define-se G;Ot como sendo & secgao de choque devida ao pPo=
tencial de espalhamento. a = Q:\[E onde 0; é a secgao de choque

de absorgéo devida a outras ressonancias.
[}

A férmula de Breit-Wigner se tornma:

_ 6 o( o ,_.,)
fg . 0,651; T I W I Tﬁt

0= — + O;Ot +ﬁr°(k.5)
(-5 + 3 ([ & TP

" Cédlculos feitos mostraram, no nosso caso, que o térmo devido &
interferencia entre o espalhamento potencial e o espalhamento de reg

-~ N rd rd
sonancia e desprezivel.

2
Para se calcular —4—— , onde ;L éo comprimento dg onda
. N 4 ,b ~ ) 2 h!
do neutron, assumimos na expressao de de Broglie ;l, = g8 ©8

seguintes valores para a constante de Plank h e para & massa do

neutron m, e para as conversoes de unidades:

6,625 x 10~27 erg. sege
1,675 x 10724 g,
1,602 x lo-lzerg.

1 barn = 10'24 cm®

B &
¥ &

[
(]
<
#

. 0 resultado é

A 6
= 0,6511.10 barns
aTC B Brme.
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A formula de Breit-Wigner pode ser escrita, pois, na forma seguinte:
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Figura 2.

Secgﬁo de choque total para neutrons, do itérbioﬁ

L?;ot = 18 barns e G; de absorgao devida a outras ressonén-
cias distantes, somadas com a contribuigaoc da ressonancia = do
Yb168 na energia de 0,597 ev foi usada para obter uma concor-
dancia com os dados experimentais. Foram usados os valdres pu
blicados para os parametros & fim de calcular a contribuigao
dessa ressonadncia. Os erros estatisticos sio menores que o8

pontos experimentais, exceto onde sao indicados.
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Figura

Secgao de choque total para neutrons do lutécio.

A curva 86lida ajustada para os pontos experimen
tais ja esta afetada pela resolugdo e foi calcu=-
lada pela formula de Breit-Wigner, assumindo- se
os valores: E =0,141+ 0,002ev, r’-o 058+0,003 ev,

v =0, 000201+ 0,00000 4 ev; 0’ . = 10 barns foi

tomada por comparagao com os nuclideos vVizinhos.
Nao é necessario nenhum estado ligado proxlmo
mas apenas a contribuigao usual de ressonéncias
distantes e do potencial de espalhamento que sao
mostrados por linhas retas. 0s erros estatisti-
cos sdo menores que 08 pontos experimentais.
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Resultados experimentais das medidas da seccao_de cho-
gue para neutrons do lutecio, representada por (v
~—r—
em funcao de E, A curva sollda, ajustada para os pon
tos experlmentals, jé esta afetada pela resolugao e
representa os valores da fdrmula de Breit-Wigner com
os parametros da figura 3. A linha inferior mostra
a contribuigao de outras ressonancias e a contribuigso
do potenclal de espalhamento. 0 triangulo representa
esquematicamente a resolugao na energia corresponden-
te ao pico.
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Seccao de choque total para neutrons do praseo-
dimio.

Os érros estatisticos s&o representados nos pon
tos experimentais. A curva sdlida que passa pe-
los pontos experimentais & tedrica e foi calcu-
lada sem considerar ressonancias prdximas. As”
duas linhas retas mostram as contribuigSes do
potencial de espalhamento G{mt e da absorgao
devida as ressonéncias afastadas.




*
TABELA I

Célculo

Cdlculo

Método com | Cdlculo com
geométrico folhas de ou- | contador BF5
ro
Local
Safda : do 6 6 6
primeiro 349 x 10 4,2 x 10 2,9 x 10
colimador .
: 6 6
Cristal 3,1 x 10 4,1 x 10 -

# Valdres do fluxo de neutrons térmicos, em n/cmz/seg

normalizados para dois milhoes de watts.




PABELA II.

Energla de nem| 1isrpio Lutécio Praseodimio
ron em e€evVve
0,456 6,5 £ 2,5
0,290 43 £ 2. Ts3 £ 0y4
0,240 391 '
0,203 1. 3Tzl 79 = 1 8,1 + 0,2
© 0,185 121 + 3
0,172 39 £2 - 187 £ 2 799 £ 0,4
0,159 | , 266 + 2 |
0,149 305 £ 1 8,5 £ 0,5
0,139 331 % 2
0,3 | 342 ¥ 1
0,131 329 % 2
0,127 43,9 £ 0,7 | 310%1 8,8 £ 0,2
0,118 . 268 * 1
0,112 45,4 + 0,9 222 + 1 9,2 + 0,2
0,0994 44,2 + 0,5 168 + 1
0,0888 45,5 % 0,9 136 + 1 10,0 + 0,2
0,0724 48,7 + 0,3 113,6 + 0,9 10,8 ¢ 0,2
0,0595 54 + T 102,9 ¥ 0,7 | 12,1 % 0,2
0,0470 5452 & 0,3 102,5 £ 0,4 12,9 + 0,5
0,0434 12,8 + 0,2
0,0390 108 +1i - |13,2 % 0,1
0,0378 ‘ 114 ¥ 2
0,0328 . 59,4 £ 0,7 110 + 2 14,6 + 0,3
0,0290 118 + 2 15,4 % 0,2
0,0259 118 + 4 .
0,0244 68 + 1 116 + 2 16,5 + 0,2
0,0232 128 1 3 -
0,0210 | ' 126 + 3 19,6 + 0,4
0,0185 69 + 1 131 % 2 19,5 % 0,3
0,0150 86 + 1 | 21,6 £ 0,6

* Secgao de choque total para neutrons em barns, estan-
. ’ s 4 .
do tambem indicados os erros estatisticos.




PABELA III

Resultados por nos obti-

Resultados publicados an

dos teriormente
G;btal G;. 0; G?L G;
praseodimio 16,3i0:5 15,040,5 3,349,5 11’630’6 4,0+0,4
lutécio 118 + 1 108 + 5 (10+5)|112 + 5-
itérbio 69 +1 51 2 18+2 37+ 4 + 12 +5

* Secgdes de choque para neutrons termlcos.’

0s resultados

publicados anteriormente sao todos tirados de D.J. Hughes
e R.B,Schwartz, Neutron Cross Section, U.S. Government Pr1n~

ting Office, (1958 . A maioria dos valores da secgao

de

choque de absorgao, que haviam sido medidos precedentemen—
te, foram obtidos com um oscilador de pilha, mas os valo=
Tes Sao expressos para uma energia dos neutrons igual a
0,0253% ev., corrigida para o efeito da dlstrlbuigao Max-

welllana de energias usada na experlen01a.
choque de espalhamento do lutécio, entre parenteses,

admitida para os calculos,

de
foi

A secgao
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14

15
16

17

17
18

linha

28
248
38

lig

138

138
158

ERRATA

onde se le

n € a massa

E, = 0,597

e das secgoes de

choque parciais

03 e 0; podem ser

também determina-

dos
ver tabela II
frasco de ambar

_V.1,6492
m-0,08V

\

férmula grama Pro4

0’= secgao de cho-

‘que na energia

E, = 4B

leia~se

m é a massa

E, = 0,597 év.

e as secgoes de
choque parciais
ay e 0{: podem ser
também determina-
das ‘

vér tabela III
-frasco aﬁbar

_ V.1,6492
m-0, 08V

w

férmula grama Pry0s4

¢ = secgdo de cho-

que na
E, = 4E,

energia
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