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Fissility of actinide nuclei induced by 60-130 MeV photons

Viviane Morcelle * e Odilon A.P. Tavares
Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas - CBPF/MCT
Rua Dr. Xavier Sigaud 150, 22290-180 Rio de Janeiro - RJ

Fissionabilidades nucleares obtidas de medidas recentes de secao de choque das reacoes

de fotofissao realizadas no Saskatchewan Accelerator Laboratory (Saskatoon, Canada) no
intervalo de energia 60-130 MeV para os niicleos 232Th, 233U, 23°U, 233U e "Np sao ana-
lisadas de forma sistemdtica. Para tanto, uma abordagem semi-empirica é desenvolvida
com base no modelo de fotoabsor¢ao nuclear via quase-déuteron seguida da competicao
fissao-evaporacao de neutron para o niicleo excitado. O estudo reproduz satisfatoriamente

bem o andamento crescente da fissionabilidade nuclear com o parametro Z2/A.

Nuclear fissilities obtained from recent photofission reaction cross section measure-

ments carried out at Saskatchewan Accelerator Laboratory (Saskatoon, Canadd) in the
energy range 60-130 MeV for 232Th, 233U 23U, 238U, and 2*"Np nuclei have been analysed
in a systematic way. To this aim, a semiempirical approach has been developed based on

the quasi-deuteron nuclear photoabsorption model followed by the process of competition

between neutron evaporation and fission for the excited nucleus. The study reproduces

satisfactorily well the increasing trend of nuclear fissility with parameter Z2/A.
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1 Introducao

O advento dos modernos aceleradores de elétrons e das técnicas de producao de fétons
monocromaticos (tagged photons [1-6]) ou quase-monocrométicos (Compton backscat-
tered photons[7,8]) de alta energia abriu novas possibilidades de investigacao experimental
de reagoes fotonucleares em energias 0,02 < E, < 4,0 GeV. Em particular, o desenvolvi-
mento de novos detectores de fragmentos de fissao de alta eficiéncia de deteccao e excelente
desempenho, notadamente os assim conhecidos PPAD’s (parallel-plate avalanche detec-
tors [2,5,9,10]) possibilitou a realizacao de medidas de boa precisao das se¢oes de choque
de fotofissao de nicleos actinideos (Th, U, Np) e pré-actinideos(Pb, Bi), cobrindo uma
larga faixa de energia do f6ton incidente a partir de ~ 30 MeV.

Por outro lado, os resultados experimentais das reagoes de fotofissao (se¢ao de choque
e probabilidade de fissdo) tém sido interpretados com base no modelo corrente de foto-
reacoes nucleares a energias intermedérias ( 30 < E, < 140 MeV) e altas ( E, 2 140 MeV)
[2, 11-14]. Basicamente, numa primeira fase da rea¢do, ha uma fotoabsor¢ao nuclear
primaria mediante pares neutron-proton ( E, < 500 MeV) e/ou nucleons individuais
(E, 2 140 MeV), podendo inclusive haver fotoproducao de pions e ressonancias barionicas,
gerando muito rapidamente ( ~10~?*s) um nicleo residual com certa energia residual de
excitagao. Depois, apds o nitcleo ter atingido o equilibrio termodinamico, ha a segunda
fase da reacao, na qual a desexcitacao nuclear se faz por um processo de competicao
entre evaporagao de nucleons ( neutron, préton) ou clusters de nucleons (déuteron, tritio,
particula alfa) e fissao.

A fissionabilidade nuclear ,f, é a quantidade que representa a probabilidade total de
fissdo de um dado nicleo alvo (Z, A) a uma certa energia do féton incidente, E., e é
definida como a razao entre a secao de choque de fotofissao, oy , e a secao de choque de
fotoabsorgao (ou segao de choque total ineldstica), ol ,ambas medidas & mesma energia,

isto é,

FzaE) = TRZS )

H4 cerca de quatro anos, um grupo de pesquisadores norte-americanos, canadenses e
russos anunciaram resultados de medidas de qualidade da secao de choque de fotofissao
para os nicleos 232Th, 233U, U, 28U e 23"Np realizadas no Saskatchewan Accelera-

tor Laboratory ( Saskatoon, Canadd) [5], cobrindo a regiao de energia 68-264 MeV. O
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proposito do presente trabalho é fazer uma andlise semi-empirica e sistematica das fis-
sionabilidades nucleares decorrentes dessas medidas. Para tanto, é utilizado o modelo de
foto-reacoes a dois estagios como acima mencionado. O estudo sera restrito ao intervalo
60-130 MeV, onde a fotoabsorcao nuclear tem sido descrita pela interacao do féton inci-
dente com pares neutron-préton (quase-déuteron), como descrito pela primeira vez por
Levinger [15,16].

2 Fotoabsorcao nuclear via quase-déuteron

No intervalo de energia do féton incidente aqui considerado, hd evidencias de que a
fotointeracao nuclear primaria dd-se com pares neutron-préton ( quase-déuteron ) con-
forme descrito originalmente por Levinger [15], e posteriormente por ele modificado [16]
para levar em conta o principio de exclusao de Pauli no caso de nucleons de energia mais
baixa no estado final. O modelo de Levinger fornece para a secao de choque total de

fotoabsorcao nuclear o resultado
P Z
o, =LZ 1_Z o4 (Ey) f5(E,). (2)

Nesta expressao, o4(E,) é a secao de choque total de fotodesintegracao do déuteron,
cujos valores tém sido extraidos do ajuste bidimensional de medidas de o, feito por Rossi e
outros [17] ( veja figura 1-a ); L é a assim chamada ‘constante de Levinger’, que representa
a probabilidade relativa de dois nucleons estarem préximos um do outro no nicleo alvo
comparado com o déuteron ‘livre’. Uma avaliacao da constante de Levinger feita por
Tavares e Terranova [18] para nicleos ao longo da Tabela Periddica resulta no valor L=
6,5 para os actinideos. Finalmente, fg (E,) representa a funcao ‘bloqueio de Pauli’, a
qual pode ser estabelecida semiempiricamente se observarmos que, dentre os actinideos
que estao sendo investigados, »*’Np é aquele que possui baixa barreira de fissao ( 4,63
MeV | portanto, boa chance de fissdo) ao mesmo tempo que apresenta a maior energia
de separacao de neutron (6,58 MeV, veja tabela 1). Assim, podemos admitir que o

rendimento de fotofissao do ?*"Np possa representar sua fotoabsorcao total, isto é,
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o que é o mesmo que admitir fissionabilidade constante e igual a 1 para o »"Np. Por
conseguinte, combinando (2) e (3), e fazendo uso dos valores medidos de o; para o *"Np
(tabela 2, 10coluna), verifica-se que a fun¢ao bloqueio de Pauli no intervalo de 60-130

MeV pode ser expressa como

fs(E,) =KE,, K=0,00718 MeV~". (4)

Este resultado estd mostrado na figura 1-b ( linha reta) juntamente com os valores
semiempiricos de fp (circulos). Mostra-se também, para comparagao, o resultado de um
calculo de Monte Carlo (quadrados escuros) obtido por de Pina e outros [19]. Excessao
feita a energia de 129 MeV, os resultados acima diferem em média uns dos outros por
~8%. Adotando entao para fg(F.,) o resultado expresso em (4), a secao de choque total de
fotoabsorcao nuclear no intervalo 60-130 MeV para nitcleos actinideos pode ser calculada

como

ol (E,))=CE,04(E,), C=1LZ (1 — %) K. (5)

Como a constante C' nao varia significativamente para os actinideos ( ' = 2,60 + 0,03

T

MeV 1) ( ver tabela 1), pode-se adotar a mesma curva o,

(E,) vélida para os actinideos
(figura 1-c). Consequentemente, as fissionabilidades nucleares como definidas em (1)

podem ser entao obtidas, e os resultados acham-se resumidos na tabela 2.

3 Excitacao nuclear e probabilidade de fissao

Em decorréncia da fotointeracao priméria via quase-déuteron, v + (n—p) —n*+p*,
diferentes ntcleos residuais podem ser formados segundo um dos trés possiveis modos: 1)
o neutron escapa do niicleo, a0 mesmo tempo que o préton permanece retido; 2) o préton
escapa, havendo retengao do neutron, e 3) ambos neutron e préton permanecem retidos
no nicleo. Existe, evidentemente, uma quarta possibilidade, isto é, ambos nucleons sao
emitidos do nicleo inicial. Porém, neste caso, nenhuma energia de excitacao é deixada ao
nicleo residual, inviabilizando, pois, a fissdo nuclear [14]. As probabilidades de escape de
nucleons (sem experimentarem qualquer interacao secundaria com outros nucleons) sao
definidas pelas transparéncias do nicleo para neutron, 7, e préton, 7,. Retencao completa

( ou reabsor¢ao, ou nao-escape) de nucleons significa 7, = 7,=0. As probabilidades de
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retencao do neutron e préton sao, respectivamente, 1 — 7, e 1 — 7,. Consequentemente,
as probabilidades de formagao de niicleos residuais (excitados ou nao) segundo uma das
quatro maneiras mencionadas acima sao: py= 7,(1— 7,), pe= 7,(1— 7.), ps= (1— 7,)(1—
Tp) € Pi4= TnTp-

Transparéncias nucleares dependem essencialmente da energia cinética do neutron e
préton no estado final, e podem ser avaliadas como se acha detalhado em [12,14]. Para
fotons de energia 60-130 MeV interagindo com actinideos, verifica-se que em ~ 80% dos
casos ou mais sido formados nicleos residuais excitados ( B~ Fy~ E,/2 ou B = E,)
e, portanto, altamente fissiondveis, predominando o terceiro modo de formacgao de nicleo
residual como acima definido.

A probabilidade total de fissao, isto é, a fissionabilidade do nicleo alvo é, pois, dada

por
f(E,) {j piPyi (EY), Z pi=1, (6)

em que Py representa a probabilidade de fissao do nicleo residual formado segundo o

modo ¢. Uma vez que E;=0, segue-se que P, = 0 e, portanto,

() =Py (24~ LE) +paPp (21, A= LE;) +maPy (Z,AB) . (7)

Como os niticleos-alvo sao actinideos, os diferentes nicleos residuais formados também
sao e, neste caso, as barreiras de fissao sao, em geral, menores do que as respectivas
energias de separacao de neutron ( By, < S,) ( veja tabela 1). Por conseguinte, podemos
dizer que a probabilidade de fissao dos nicleos residuais formados segundo os modos 7 =
1,2 e 3 é muito aproximadamente igual as suas probabilidades de 1*chance de fissao, fi,,

isto é,

Py~ fi, (Z,A— 1,E’;‘); Py, ~ fi, (Z— 1A 1,E;); Py~ fi, (Z,AE).  (8)

Por outro lado, as probabilidades de 1%°chance de fissao, fi,(i = 1,2,3), ndo devem

diferir apreciavelmente para nitcleos actinideos vizinhos, pois todos apresentam baixa
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barreira de fissao (tabela 1), a0 mesmo tempo que nao devem variar significativamente
também com a energia (veja tabela 2). Cédlculos de transparéncias nucleares de actinideos
[14] indicam 0,20 < 7,

aqui consideradas, de forma que o modo i = 3 é o predominante, a0 mesmo tempo que

< 0,50 e 0,10 S 7, $ 0,15 para energias do neutron e préton

~J

1 S 8%. Consequentemente, podemos escrever

f(Z,AE) = fi(Z,A,E*=E,) , 605 E, <130 MeV. (9)

Este resultado nos diz que, para actinideos, a fissionabilidade nuclear pode ser descrita
aproximadamente pela 1%chance de fissao do ntcleo-alvo com energia de excitagao igual

a energia do féton incidente.

4 Competicao fissao/evaporagao de neutron

O nicleo residual mais provéavel (Z, A, E,) formado em decorréncia da fotoabsorcao
primdaria desexcita-se por um mecanismo de competicao entre fissao e evaporacao de
nucleons. Para actinideos com baixa energia de excitacao (E* ~ E, < 130 MeV) os
principais modos de resfriamento nuclear sdo evaporacao de neutron e fissao (particulas
carregadas, como proton e particula alfa, possuem a dificuldade adicional da barreira de
Coulomb, que inibe a emissao dessas particulas). A descrigdo quantitativa estd funda-
mentada no modelo da gota para a fissdo nuclear proposto por Bohr e Wheeler [20] e
na teoria estatistica de evaporagao nuclear de Weisskopf [21]. A probabilidade de fissao

relativa & emissao de neutron é dada pela férmula de Vandenbosch e Huizenga [22], que

Se escreve:
r, 15 (VAran (B- = By) - 1)
il S A ——— . exp{2/a,|/r\/E* — B; —\/E*—S,|}. (10
n i Al (B _5) p{2vanlvry/ r=v Iy (10)

Assim, a probabilidade de 1*chance de fissao, ou seja, a fissionabilidade nuclear para

os nucleos em consideracao, ¢ calculada como

fefi=——". (11)
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Na expressao (10), S, é a energia de separagao do neutron, e By é a altura da barreira

de fissao corrigida para a excitacao nuclear,

E*
By =Bp(1-—5), (12)
onde By, é a barreira de fissao do nicleo em seu estado fundamental, e B é a energia de
ligacao total do nicleo [14]. Para o parametro de densidade de nivel do nicleo residual

apés evaporagao do neutron, a,, adotamos a expressao moderna,

AM
a, = a{l + [1 — exp(—0, O51E*)]?} (13)
proposta por Iljinov e outros [23], na qual AM representa a corre¢ao de camada na massa

nuclear calculada, e
i =0,114A + 0,098A3 MeV ™! (14)

é o valor assintético de a, ( uma pequena correcao sobre E* devida a efeitos de empa-
relhamento foi desprezada em (13)). As constantes que aparecem em (13 ) e (14) sdo
parametros ajustaveis resultantes do estudo sistematico de densidade de niveis feito com
centenas de nicleos excitados ( para detalhes ver [23]). Os valores das grandezas AM,
By,, B, S, e a para os diferentes actinideos acham-se reunidos na tabela 1.

Por fim, a quantidade r = a;/a,( razdo entre o parametro de densidade de nivel do
nicleo no ponto de sela da fissdo, ay, e a,) é desconhecida, e como tal serd tratada como
um parametro a ser determinado de forma semiempirica. Assim, os valores experimentais
de f da tabela 2 sao utilizados com o conjunto das equagoes (10-14) para se obter a
razao r = as/a, em cada caso. Os valores ( semi-empiricos) de r assim obtidos sdo

parametrizados por uma expressao da forma

r:1+a(Z—2—b), (15)

A
onde a e b sao constantes a determinar. Finalmente, volta-se a equagao (11), agora com os
valores de r dados por (15), para se obter as fissionabilidades nucleares de cada nicleo-alvo

e para cada energia do féton incidente.
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5 Resultados e discussao

Observa-se, inicialmente, que as secoes de choque de fotofissao variam pouco no intervalo
60-130 MeV ( ~23 % para 2?Th e 23U, e ~16% para 2*U, 238U e 22"Np, conforme dados
da tabela 2.). O mesmo acontece com a se¢ao de choque total de fotoabsor¢ao nuclear (uma
variacao nao maior que 8%, ou praticamente constante, dentro das incertezas, conforme se
observa na figura 1-c¢). Consequentemente, a fissionabilidade nuclear f proveniente das
medidas se apresenta praticamente constante no intervalo 60-130 MeV para cada nicleo
alvo (tabela 2), de modo que é bastante considerar o valor médio f em cada caso. Observa-
se, entretanto, um claro andamento crescente de f com o parametro Z2/A ( figura 2-a,
circulos escuros), excessao feita ao isétopo 23*U. Como este nuclideo exibe o menor valor
de altura de barreira de fissao conforme calculado pelo modelo da goticula | 24] ( tabela
1), dever-se-ia esperar por um valor de fissionabilidade nuclear maior do que aquele para
0 235U ( que possui barreira de fissao mais alta) , o que nio se verifica experimentalmente
( figura 2-a).

Os valores da razao r = ay/a, determinados de modo semi-empirico para cada nicleo
alvo ( segao 4) resultam praticamente independentes da energia, e o valor médio, 7,
calculado no intervalo 60-130 MeV  estd representado contra Z2/A na figura 2-b ( circulos
escuros). Novamente aqui se observa um andamento crescente de 7 com Z2/A, onde o
ponto correspondente ao isétopo 233U aparece deslocado do comportamento linear geral.
Mesmo assim, adotando a parametrizacao definida pela equagao (15) como proposto em
[26], e valida tao somente para actinideos, acham-se para as constantes a e b os resultados
a = 0,0389 e b = 34,24. Finalmente, os valores de 7 assim determinados sao levados de
volta em (10) para se obter a fissionabilidade nuclear calculada. Os valores médios estao
mostrados na figura 2-a ( circulos claros), e a dependéncia com a energia para cada
nucleo alvo estd representada pelas curvas continuas na figura 3. Observa-se na figura 2-a
que a posicao relativa das fissionabilidades medida e calculada para cada nitcleo reflete
aquela mostrada na figura 2-b para a quantidade 7, entre os pontos e a reta que os ajusta.
O mesmo se observa na variagao de f com E, (figura 3.), notadamente para os nicleos
233U e 23°U. Para os demais ntcleos, as curvas calculadas representam bastante bem os
pontos experimentais.

Por tltimo, a questdo dos valores de f e 7 para o nucleo-alvo 23U resultarem ligeira-
mente menores do que o previsto ( ~10% menor no caso de f e ~3% no caso de 7,
conforme pode ser visto na figura 2-a,b) constitui fato inesperado, pois contradiz resul-

tados experimentais de baixa energia [27, 28] ( figura 2-c), como também o que prevé
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o modelo de goticula para a fissio [24]. Entretanto, ha dificuldades em se avaliar os
pequenos ( porém importantes) efeitos de camada que contribuem para o valor final da
barreira de fissao, o que poderia alterar os valores semi-empiricos de r. Por outro lado,
incertezas sistemdticas nas medidas de o para os isGtopos bastante vizinhos ?*U e °U
podem tornar dificil uma melhor determinagao dos resultados experimentais de oy para

esses is6topos ( para detalhes ver Ref. [5] ).

6 Conclusao

Uma abordagem semi-empirica com base no modelo corrente a dois estdgios ( fotoab-
sorcao nuclear via quase-deutéron, seguida da competicao entre evaporagao de neutron e
fissdo) para reacoes fotonucleares foi utilizada na andlise de dados experimentais recentes
de segao de choque de fotofissao de nicleos actinideos ( 232Th, 233:235:2381J 23TNp) obtidos
no intervalo 60-130 MeV [5]. O parametro ajustavel r = as/a, resultou constante para
cada nucleo alvo no intervalo de energia do féton incidente considerado, porém o valor
médio 7 mostrou-se linearmente crescente com o parametro de fissao Z2/A ( figura 2-b).
Este resultado é valido tao somente para nticleos actinideos ( Z2/A 2 34,25), o que estd de
acordo com conclusao anterior a que chegaram Martins e outros [26]. As fissionabilidades
nucleares médias foram bastante bem reproduzidas pela presente analise, e mostraram
também um comportamento crescente com Z2/A ( figura 2-a), embora diferencas ainda

nao completamente compreendidas existam no caso do isétopo 233U.
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Tabela 1: Propriedades de alguns niicleos actinideos

z a4 2 ¢d  ame Bl B a8
(MeV™') (MeV) (MeV) (MeV) (MeV) (MeV ')
89 231 34,29 2,55 —0,03 5,50 1759 5,72 30,023
90 231 35,06 2,56 —0,10 5,17 1760 5,12 30,023
90 2322 34,91 2,57 —0,25 5,23 1767 6,44 30,148
91 232 35,69 2,58 —0,31 4,88 1765 5,55 30,148
91 234 35,39 2,59 —0,60 501 1777 5,22 30,397
91 237 34,94 2,62 —0,96 5,10 1794 5,78 30,771
92 232 36,48 2,59 —0,34 4,49 1766 7,25 30,148
92 2332 36,33 2,60 —0,51 4,60 1772 5,76 30,273
92 234 36,17 2,60 —0,66 4,69 1779 6,84 30,397
92 2352 36,02 2,61 —0,80 4,77 1784 5,30 30,522
92 236 35,86 2,62 —0,93 4,83 1790 6,54 30,646
92 237 35,71 2,63 —1,05 4,88 1796 5,13 30,771
92 2382 35,56 2,63 —1,16 4,92 1802 6,15 30,896
93 236 36,65 2,63 —1,00 4,56 1789 5,73 30,646
93 2372 36,49 2,64 —1,13 4,63 1795 6,58 30,771
94 239 36,97 2,67 —1,42 4,48 1807 5,65 31,020

aN1icleos-alvo analisados no presente trabalho.
bEquacio (5). O valor médio é C = (2,60-£0,03) MeV L.

©Corregao do efeito de camada na massa nuclear [24].

dBarreira de fissio do estado fundamental do ntcleo; valores extraidos
de [24].

®Energia de ligacao total do niicleo [25].

fEnergia de separacao do neutron [25].
8Equagao (14).

12
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Tabela 2: Secao de choque de fotofissio®) (o f) e fissionabilidade nuclear?) (f) de actinideos

na regiao de fotoabsorcao quase-déuteron.

E’y 232Th 233U 235U 238U 237Np

MeV) oy f o f oy f o f oy f

68 88 045 159 082 16,7 0,86 156 080 19,0 0,98
78 8,8 046 153 080 16,3 085 144 0,76 190 ~1
86 88 0,46 159 084 16,7 088 14,4 0,76 17,7 0,93
95 95 051 164 088 169 091 148 080 185 ~1
104 92 049 164 087 188 099 152 080 185 0,98
112 95 050 169 089 17,3 091 15,0 0,79 193 ~1
120 10,6 0,5 174 090 188 097 170 088 196 ~1
129 108 054 196 098 194 097 18,0 090 220 ~1

a) Secoes de choque (expressas em mb) sao dados experimentais obtidos no

Saskatchewan Accelerator Laboratory (Saskatoon, Canadd) por Sanabria

e outros [5].

b)

Fissionabilidades nucleares sao valores deduzidos de f = o/o, onde o

é a secao de choque total de fotoabsorcao nuclear como explicado no

texto (secao 2).
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Legendas para as figuras

Figura 1 - a) Secio de choque de fotodesintegracio do déuteron “livre”, oy , em
funcao da energia do féton, E,, de acordo com Rossi e outros [17]. b) Fungao “Bloqueio
de Pauli”, fp (E, ); circulos representam valores semi-empiricos obtidos como descrito no
texto; a reta é a representacao de fp no intervalo de energia indicado; quadrados cheios
sao resultados de simulacgao Monte Carlo [19]. ¢) Se¢ao de choque total de fotoabsor¢ao

nuclear para actinideos conforme Eq. (5); a regiao sombreada indica incerteza de +5%.

Figura 2 - Fissionabilidade nuclear média, f (parte a), e razao ¥ = a;/a, (parte b)
em funcao de Z?/A . Em a) pontos escuros sao valores médios experimentais, e pontos
claros sao aqueles calculados na presente andlise (ver texto); as incertezas sao estatisticas,
e a curva é feita a olho. Em b) pontos sdo valores médios de resultados semi-empiricos
de r obtidos como descrito no texto; a reta é o ajuste por minimos quadrados (cf. Eq.
(15)). Em c) pontos sao valores experimentais de fissionabilidade nuclear obtidos a 10

MeV para vérios actinideos [27,28]; a curva é tragada a olho.

Figura 3 - Fissionabilidade, f como fun¢io da energia do féton incidente, E,, para
varios nucleos actinideos. Pontos representam resultados provenientes das medidas de
secad de choque de fotofissao obtidas por Sanabria e outros [5]; as curvas sao andamentos

semi-empiricos calculados no presente trabalho.
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