UNIVERSIDADE DE SAO PAULO

INSTITUTO DE FISICA

Estudo da Fissao de Nucleos Pesados Induzida por
Fotons e Protons a Energias Intermediarias e Altas
via Monte Carlo

EVANDRO OLIVEIRA ANDRADE SEGUNDO

Dissertacdo de mestrado apresentada ao
Instituto de Fisica da Universidade de Sao
Paulo para a obtencdo do titulo de Mestre

em Ciéncias.

Orientador:

Prof. Dr. Airton Deppman

Comissao Examinadora:
Prof. Dr. Airton Deppman - IFUSP
Prof. Dr. Marcos Nogueira Martins - IFUSP

Prof. Dr. Paulo Roberto Silveira Gomes - UFF

Sao Paulo

2012



Evandro Oliveira Andrade Segundo

Estudo da Fissao Induzida de Nucleos Pesados por
Fotons e Protons a Energias Intermedidrias e Altas
via Monte Carlo

Orientador:

Dr. Airton Deppman

USP — UNIVERSIDADE DE SAO PAULO
INSTITUTO DE FisicA

Sao Paulo — SP
2012



FICHA CATALOGRAFICA
Preparada pelo Servi¢o de Biblioteca e Informacgéo
do Instituto de Fisica da Universidade de Sao Paulo

Segundo, Evandro Oliveira Andrade
Estudo da fisséo induzida de ndcleos pesados por
fétons e prétons a energias intermediérias e altas via
Monte Carlo. - Sdo Paulo, 2012.

Dissertacdo (Mestrado) — Universidade de Séo Paulo.
Instituto de Fisica, Depto. Fisica Experimental

Orientador: Prof. Dr. Airton Deppman

Area de Concentracdo: Reacdes Nucleares e
Espalhamento (Reacdes Especificas)

Unitermos: 1. Mecéanica estatistica; 2. Fisica
computacional; 3. Método de Monte Carlo.

USP/IF/SBI-026/2012




A meus pais Evandro e Fdtima.



Agradecimentos

Agradeco a meus pais Evandro e Fitima, cujas palavras sdbias e os exemplos sélidos tem

me conduzido por um caminho de vitdrias. Seu amor incondicional me trouxe até aqui.

Ao meu orientador, prof. Dr. Airton Deppman, que tem instruido meus passos nos cami-

nhos da ciéncia e me ensinado a pensar, sempre com dedica¢do. Verdadeiro mestre e amigo.

Ao prof. Dr. Fermin Garcia, presente no inicio da minha formacao cientifica e, em grande

medida, responsdvel pelo meu sucesso atual.

Aos colegas Danilo Souza e Julio César, pela prontidio com que sempre tiraram minhas

duvidas sobre suas contribui¢des anteriores ao cdigo CRISP.

Ao colega Dr. Pedro Rossi. Sua participagdo em nosso grupo de pesquisa € valiosa e suas

contribui¢des foram muito tteis a este trabalho.

Ao colega Ricardo Romao, cujo profissionalismo e zelo sdo uma inspiracdo. Seu auxilio

em computagdo me tirou de dificuldades muitas vezes.
Ao colega Israel Medina. Nossas discussdes sobre o c6digo CRISP foram orientadoras.

A minha noiva Débora Pio, pelo ouvir paciente e pela compreensdo. Suas palavras de apoio

sempre me fortalecem.

Meu sincero agradecimento aos meus amigos, irmdos em Cristo, cujos nomes bastariam

para encher esta pagina, que sempre fizeram da minha alegria também a deles.

Acima de tudo, agradeco ao meu Senhor Jesus, que me deu os pais, os mestres, os colegas,
a noiva e os amigos, assim como me deu a ben¢do de conhecer e estudar a obra de Suas maos.

A Ele seja a Gloria!



“Education without values, as useful as it
is, seems rather to make man a more

clever devil”.

C. S. Lewis



Resumo

Este trabalho € dedicado ao estudo de reacOes de fiss@o de nucleos pesados induzidas por
fétons e prétons a energias intermedidrias e altas, fazendo uso, para tanto, do cédigo de Monte
Carlo CRISP, sendo um trabalho inteiramente computacional. Estudou-se um novo conjunto
de pardmetros para a formula de massa semi-empirica proposta por Pearson em seu trabalho
de 2001, a partir da qual se passou a simulacio de reacOes de fissdo induzidas por fétons dos
niicleos 298Pb, 232Th, 237Np e 238U, e fissdo induzida por prétons nos nucleos 197 Au, 208pp,
237Np e 241 Am. Os modelos de Bohr e Wheeler para fissdo, de 1939, e o modelo de Weisskopf
para emissdo de particulas de 1937 foram empregados na simulacdo. Para os parametros de
densidade de niveis, um conjunto de parametros foi obtido para as férmulas empiricas de Dos-
trovsky de 1958 e para a razdo de fissdo. Foram calculadas se¢des de choque de fotofissdo para
os niicleos 2%8Pb, 232Th, 23"Np e 238U, produtos de reagdes de spallation induzidas por prétons
nos niicleos 2%Pb e %7 Au, e distribui¢des de massa dos fragmentos de fissio em reacdes de
Bremsstrahlung com o 238U e em reagdes induzidas por prétons com os niicleos '°7 Au, 28Pb,
237Np e 2! Am. Sdo apresentadas comparacdes a dados experimentais de todos os cdlculos rea-
lizados. Também se obteve um modelo para aproximar os valores de barreira de fissdo obtidos
pelo método ETFSI (Extended Thomas-Fermi plus Strutinsky Integral).

Palavras-chave: Monte Carlo, fotofissao, spallation, fragmentos de fissao.



Abstract

This work is dedicated to the study of heavy nuclei fission induced by intermediate- and
high-energy photons and protons, by using to this end the Monte Carlo code CRISP, therefore
being an entirely computacional work. A new set of parameters for the 2001 semi-empirical
mass formula proposed by Pearson is studied. Then we simulate fission reactions induced
by photons and protons on 2%8Pb, 232Th, 23’Np and 23U, and fission induced by protons on
197 Au, 208Pb, 2’"Np e 2*! Am. The Bohr-Wheeler model for describing the fission process
and the Weisskopf model for the emission probability of particles were used to perform the
calculation. Regarding the level density parameters, a set of parameters is presented for the
empirical formulas of Dostrovsky and for the fission ratio. This work also presents calculated
fotofission cross section for induced reactions on 2%8Pb, 232Th, 237Np and 233U nuclei, spallation
products of proton induced reactions on 2%®Pb and '’ Au, and fragment mass distributions of
Bremsstrahlung reactions with 233U and of proton induced reactions on '°7Au, 2%Pb, "Np
and 2" Am. Comparisons to experimental data are shown for all calculations. A model to
aproximate the fission barrier values obtaind by the ETFSI - Extended Thomas-Fermi plus
Strutinsky Integral method is also presented.

Keywords: Monte Carlo, photofission, spallation, fission fragments.
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1 Introducao

Anteriormente ao ano de 1939, estudava-se a possibilidade de se ter radioatividade induzida
por meio do bombardeamento de néutrons em nucleos de massa intermedidria e pesados, € a
possivel producado de niicleos transurdnicos a partir do mesmo método, trabalho esse desenvol-

vido por Fermi e colaboradores [1, 2].

Em 1939, na sequéncia desses estudos, O. Hahn e F. Strassmann [3] descobriram que a irra-
diacao de uranio com néutrons dava origem a elementos de massa intermedidria. Lise Meitner
e O. R. Frisch [4] propuseram que o ntcleo de uranio se tornava excitado pela absor¢do de néu-
trons, o suficiente para se dividir em fragmentos de massas aproximadamente iguais, fenomeno
que passou a ser conhecido como fissdo nuclear. Em seguida, Bohr e Wheeler desenvolveram

sua teoria do processo de fissdo com base na analogia do nidcleo com uma gota liquida [5].

A observacdo de que para nucleos pesados a repulsdo miutua entre as cargas ja comega a
anular em grande parte a forca nuclear forte, esta posta em analogia com a tensdo superficial
que se opde as deformacgdes sofridas por uma gota, foi muito importante ao desenvolvimento da
teoria. Em seu trabalho, Bohr e Wheeler propuseram um tratamento detalhado do mecanismo
de fissdo, incluindo uma estimativa de sua probabilidade de ocorréncia em comparagdo com a
probabilidade de emissdo de radiacdo e de emissdo de néutrons, tendo em vista precisamente a
analogia entre o ndcleo e uma gota liquida. A energia critica de deformagdo resulta estar em
conexao com a energia potencial de uma gota no estado de equilibrio instidvel e dependendo dos

numeros atdbmico e de massa.

A determinacdo da massa nuclear, essencial ndo apenas ao calculo correto das probabi-

lidades de fissdo e emissd@o mas também ao estudo da sintese de nticleos super-pesados e a
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astrofisica, traz consigo a necessidade de se levar em conta que a massa de um nicleo com N
néutrons e Z prétons € menor do que a soma das massas dos nucleons quando livres por um

valor correspondente a chamada energia de ligagc@o nuclear.

A primeira formulacdo de um modelo para o calculo da formula de massa se deu em 1935
com a proposta da férmula semi-empirica de massa de Weizsédcker [6], baseada no modelo da
gota liquida, sendo, portanto, uma férmula baseada em caracteristicas nucleares macroscopicas.
Diversos modelos tem sido propostos a fim de se chegar a valores de massa precisos, desde
modelos que mesclam propriedades macroscdpicas e microscopicas como a férmula extendida
de Bethe-Weizsicker [7] e o modelo de Weizsidcker-Skyrme proposto recentemente por Wang
et al. [8, 9] a outros totalmente microscopicos baseados em campo médio, como a abordagem
que utiliza o método Hartree-Fock-Bogoliubov ndo-relativistico juntamente com funcional de
energia-densidade Skyrme [10], e os modelos que ja consideram campo médio relativistico
e forcas de Gogney [11]. Estes modelos microscopicos, em todo ou em parte, oferecem na
maioria dos casos resultados andlogos, exceto para nucleos na drip line de néutrons e nucleos
super-pesados. Portanto, estudos tem sido realizados no sentido de avaliar as possibilidades de

extrapolacao de cada um desses modelos [12].

Embora alguns dos modelos acima citados possam oferecer excelentes resultados, ha di-
ficuldades computacionais na sua implementagdo, especialmente quando o cdlculo da massa
nuclear € apenas parte de um programa maior dedicado, por exemplo, a simula¢do do processo
de fissdao. Deste modo, a busca por férmulas macroscopicas melhores continua sendo de grande

interesse.

Continua também atraindo atengdo estudos de reagdes induzidas por fétons, tanto em nu-
cleos leves como pesados [13, 14]. Foétons se mostraram mais adequados ao estudo de res-
sonanicas Delta [14] do que pions, devido a possibilidade de interagirem com mais nucleons
no interior do nucleo, o que ndo ocorre com pions, cujas interagdes tendem a se restringir a
superficie. Além disso, a fotofissdo tem sido utilizada no estudo do mecanismo de fotoabsor-

cdo, de modo que até a secao de choque total de fotoabsor¢ao, de dificil medi¢do em particular
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para nucleos de alto Z, tem sido substituida pela secdo de choque total de fotofissdo, ja que a
fissdo € um canal importante no estudo de nucleos pesados a energias maiores [15]. Uma apli-
cacdo para fotofissdo que tem sido estudada nos tltimos anos € a identificacio e mensuracao
da quantidade de actinideos em reservatdrios de lixo nuclear em substituicdo a métodos des-
trutivos ou mesmo a contagem de néutrons para a quantificagdo de emissores alfa [16, 17, 18].
Como exemplificado em [17], o método da contagem de néutrons para quantificacdo de emisso-
res alfa, como um método ndo destrutivo, parte da hipétese de que todos os emissores estdo no
centro do reservatdrio, o que seria a pior situacdo possivel, resultando numa superestimagao da
atividade do material. O mesmo principio de interrogacao ativa de material fissil por meio de
fotofissao também tem sido estudado como meio de deteccdo de uranio em cargas transportadas

internacionalmente [19].

Reatores hibridos ADS (da sigla em inglés Accelerator Driven System) ainda em fase de
pesquisa e desenvolvimento tem sido propostos como alternativa aos reatores tradicionais. Re-
atores ADS dependem de uma fonte de néutrons para alimentar a reagdo em cadeia. Estes
néutrons provém de reacdes de spallation induzidas por prétons de um acelerador externo. Tal-
vez o0 maior ganho no desenvolvimento desses reatores esteja na possibilidade de transmutar
o lixo de reatores tradicionais em elementos com menor meia-vida. Seu funcionamento em
regime subcritico, ainda que nao favoravel a geracdo de energia para a rede elétrica, seria o bas-
tante para tornar o reator auto-suficiente. H4 um valor pratico, portanto, no estudo de reacoes
de spallation, principalmente na boa reproducao dessas reagdes por codigos de Monte Carlo, ja

que a medi¢do experimental de todas as reagdes de interesse € invidvel.

Voltando a aten¢@o a fissdo nuclear, ndo hd exagero em afirmar que se trata de uma das
reacOes mais estudadas [19, 20, 21, 22, 23], e a distribuicdo de massa dos produtos de fissao
talvez seja o observdvel mais importante do processo. Diversos trabalhos tem se voltado a
obtencdo de dados experimentais [24, 25, 26, 27, 28], bem como a devida compreensdo do
processo [22, 23, 29, 30], desde fissdo espontdnea e a baixa energia até reacdes induzidas por
particulas carregadas e a energias mais altas. Em particular a baixa energia, a distribui¢do de

massa e de carga dos fragmentos de fissdo de actinideos € fonte util de informacao a respeito
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da estrutura nuclear [26]. J4 o conhecimento das secdes de choque dos produtos de fissdo dos
nuclideos 238U, 23’Np e 2*! Am, por exemplo, é essencial ao planejamento dos procedimentos

empregados na administragcdo de lixo nuclear [27].

Na base dos cddigos de Monte Carlo voltados ao cdlculo de rea¢des nucleares estdo, nao
apenas a férmula de massa, mas também a barreira de fissdo e o cdlculo da densidade de niveis,
em particular, dos parametros de densidade de niveis, ambos assuntos estudados e analisados

ha anos, porém nao finalizados [31, 32, 33].

1.1 Objetivos

O objetivo deste trabalho estd centrado na reproducdo de dados experimentais de fissdo de
nucleos actinideos a energias intermedidrias e altas a partir de reagdes induzidas por fétons e
prétons, com subsequente compreensao da fisica do processo de fissdo tendo em vista o sucesso

ou insucesso dos modelos e parametrizacdes utilizados.

Para tanto, algumas fases intermedidrias foram adotadas, e de maneira mais especifica se

objetivou:

* a determinagdo de uma férmula de massa adequada ao estudo do tema, que oferecesse

precisdo na regido de nuclideos de interesse;

* 0 ajuste dos pardmetros de densidade de niveis, sem alteracao do modelo de Dostrovsky [31],
com vistas ao cdlculo da fotofissdo de actinideos a energias intermedidrias e altas. Rea-
¢oes de spallation foram incluidas no ajuste a fim de determinar e, por fim, evidenciar o
potencial de célculo dos modelos implementados quando se trata de estudar uma varie-

dade de reagdes nucleares;

* 0 ajuste de diversas parametrizacdes para o modelo multimodo de fissdo com o fim de
avaliar a possibilidade de uma unica parametrizagdo ser suficiente para a descri¢do do

processo de fissdo para vdarias condicdes diferentes. O objetivo final deste célculo foi a
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obtencdo das distribui¢cdes de massa dos fragmentos de fissdo em reagdes induzidas por

fotons e prétons.

O estudo de reacdes com chumbo e ouro também integrou os objetivos especificos deste

trabalho. Todas as reacdes estudadas estdo listadas a seguir:

208Pp + v, 232Th + 7, 238U + 7, 2"Np + 7, entre 100 e 1200 MeV;

208Pb + p, a 500 e 1000 MeV;
« 97Au + p, a 800 MeV;

« 2'Np +pe?'Am +p, a 660 MeV;

238U + y (Bremsstrahlung), com energias maximas de 50 e 3500 MeV.
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2  Metodologia

2.1 Fundamentacio tedrica

2.1.1 Modelo estatistico de evaporacao de Weisskopf

Tal como Weisskopf o fez, o desenvolvimento da teoria foi feito aqui inteiramente para
néutrons, uma vez que o calculo para particulas carregadas é andlogo, sendo necessario apenas
incluir a energia eletrostédtica no procedimento. As etapas essenciais a compreensao do modelo

de evaporagdo de néutrons, prétons e particulas alfa sdo apresentadas a seguir.

O modelo estatistico desenvolvido por Weisskopf pode ser aplicado ao célulo do processo
de evaporagdo nuclear desde que a diferenca entre a energia de excitagdo nuclear e a energia
de ligacdo da particula seja grande quando comparada a energia cinética desta. Em resumo,
a energia de excitacdo do nucleo residual (apds evaporacdo) deve ser elevada para que este

modelo seja eficaz.

Um modelo estatistico como esse se faz necessario uma vez que o uso de Mecénica Quan-
tica no cdlculo de reacdes nucleares envolvendo nicleos pesados da origem a expressdes com-
plexas para as quais ndo hda solu¢ido aproximada, tendo em vista se tratar de um problema de
muitos corpos com forte interacao entre os constituintes. Interacdo esta (for¢ca nuclear forte) nao
inteiramente compreendida. No entanto, voltar a andlise para as trocas de energia envolvidas
insere uma grande simplificacdo que permite a tomada de conclusdes estatisticas e analogias
termodinamicas que bem descrevem os processos nucleares. A expulsdo de particulas, por

exemplo, resulta ser andloga ao processo de evaporacdo de um sélido ou liquido [34, 35].
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Fato importante para a aplicagdao desse método é que a distancia entre os niveis de energia
de nucleos pesados € pequena, permitindo que as propriedades de estados quanticos individuais
sejam descartadas e a informagdo estatistica sobre o comportamento do nucleo seja extraida da

média sobre muitos estados com aproximadamente a mesma energia [36].

Um elemento de estrutura nuclear, entretanto, que permanece nas expressoes gerais do

modelo € a densidade de niveis, dada em funcdo da energia de excitacao.

Considera-se, entdo, um nucleo pesado A com uma energia de excitacdo E4 que se supde
maior do que a energia de ligacdo da particula que poderd ser emitida (préton, néutron ou
particula alfa). Esta energia pode ser obtida pela absor¢@o de um féton de alto momento ou pela
colisdo do nicleo com outra particula de modo a formar o niicleo composto A. Antes da colisdo
a particula incidente deve ter energia cinética E4 — Ey, sendo E sua energia de ligacdo quando

ligada ao nucleo A.

Ao se considerar agora a emissdo de um néutron por um nucleo excitado A(Ey4), vé-se a
necessidade de que haja um grande nimero de possibilidades para a reacio A = B+n, a fim de
que se possa extrair informacao estatistica. Cada uma dessas possibilidades difere pelos estados
excitados do nticleo remanescente B(Ep). A energia E4 deve, portanto, ser muito maior do que
a energia de ligacdo que une o néutron ao nucleo a fim de que exista um grande nimero de
niveis de B com energia de excitagdo menor do que E4 — Ey. Para nticleos pesados, deve-se ter
que E4 — Ep > 3 MeV. O limite superior para a energia de excitagdo € que seja menor do que a

energia de ligacdo total do ntcleo.

Calculamos, entdo, a probabilidade por unidade de tempo W, (€)de de um nicleo A, exci-
tado a uma energia E4, emitir um néutron com energia cinética entre € e € + d¢&, transformando-
se em um nucleo B com energia de excitacdo Ep = E4 — Ey — €. Esta probabilidade pode depen-
der de caracteristicas do estado excitado de A, de modo que W, (&)de deve ser entendida como

a média sobre todos os estados de A com energias proximas de Ejy.

Pode-se escrever a probabilidade W,(€)de como uma funcdo da se¢do de choque do pro-

cesso inverso, ou seja, da se¢do de choque o (Ey, €) da colisdo entre um néutron com energia €
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e um nucleo B(Ej — Ey — €), produzindo um nticleo composto A(E4) [36]. Temos, entdo,

gme C()B(EB)

W,(€)de = G(EA,e)W on ()€

2.1)

onde w4 (E)dE e wp(E)dE sdo os niimeros de niveis dos niicleos A e B, respectivamente, entre
E e E +dE, sendo essas energias medidas a partir do estado fundamental. m € a massa da
particula emitida, 7 € a constante de Planck dividida por 27 e g denota o nimero de estados de

spin da particula em questao, sendo 2 para néutrons e prétons e 1 para particulas alfa.

E conveniente escrever a probabilidade de emissao em termos da entropia do nicleo com

energia entre E e E 4 dE, usando para isso o logaritmo da densidade de niveis

SA(E) = Inau(E),

2.2)
SB(E) = lna)B(E).
Dessa forma, temos
gme
Wn(S)dS = G(EA,S)WCXP [SB(EA —FEy— 8) — SA(EA)] de. (2.3)

Para a obtencdo da férmula usual da probabilidade de evaporacao a partir da equacao (2.3)

€ preciso fazer a consideragdo de que € < E4 — Ey. Escreve-se, entdao

€

Sp(Es—Eog—¢€) = Sg(Es —Ep) — —————— — f(¢), 2.4
B(Ea — Eo—€) = Sp(Ea — Ep) To(En — Eo) f(€) (2.4)
onde se usou que,
dSp 1
— 2.5
dE ~ TH(E) (25)

onde Tp(E) é a temperatura correspondente a energia E do nicleo B, em equilibrio termodina-

mico.

f(€) contém os termos extras do desenvolvimento em série de Taylor. Chegamos, portanto

Wa(e)de = G(EAa8)%€SB(EA_EO)_SA(EA)88_ TsEa—Fo) ¢/ (E) gg . (2.6)
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A probabilidade total de emissdo de um néutron € obtida pela integracdo de (2.6) com
respeito a €. Se multiplicada por £, tem-se a “largura do canal de emissao” do néutron, I, a

parte da largura de nivel advinda da emissao de um néutron,

T,=Fh / W, (e)de = E%TBZ(EA — E)eSs(Ea=Eo)=Sa(Ex), 2.7)

onde G ¢ o valor médio o (Ey4, €)e/(8) sobre a distribui¢io de Maxwell,

_ [eo(Ea,e)e /T /€) ge
G = e . 2.8)

A andlise do comportamento do termo f(€) pode ser verificada no trabalho original de

Weisskopf [36].

A férmula acima pode ser aplicada a emissao de particulas carregadas, desde que se leve em
conta o potencial coulombiano, o qual tem forte influéncia sobre a secao de choque do processo
inverso, 6 (Ejy4, €), uma vez que ele repele e deflete a particula carregada incidente. Weisskopf,
em seu trabalho, faz a consideracio cldssica de que qualquer particula incidente € absorvida, de
modo que se possa escrever

oo(l1—-V/e) parae>V
6(Es,€) = (2.9)

0 para € <V

onde 6y = nr? e V = ZZ'e* /r, sendo Ze e r a carga e o raio do niicleo e Z'e a carga da particula.

Tem-se, entdo, uma nova expansao para a entropia

(e—V)
Sp(Ea—Eo—€)=S8Sp(Ea—Eo—V) — —f(e—=V). 2.10
B(Ea —Eo—€) =Sp(Ea—Eo—V) To(En—Eo—V) fle=V) (2.10)
Temos,
(e-v)
Wp(€)de = co%esB(EA*EO*V)*SMEA)(e —V)e BEFT ¢ [EVge, (2.11)
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para a probabilidade de emissdo. Para a largura de emissdo, tem-se

Ip= GO%TBZ (Ea — Eg — V) eSe(Ea—Eo=V)=Sa(Ea) 2.12)

Na pritica, a maneira de calcular S(E) é por meio de T'(E). Precisamos saber a dependéncia
da energia mais provavel do nicleo sobre a temperatura em equilibrio termodinamico, e entdo

€SCrevemos

S(E) = [ = (2.13)

A energia E pode, em geral, ser escrita como

E="—, (2.14)
a

onde a é uma constante. Pode-se considerar o nicleo como um gés degenerado de particulas.

Dessa forma, a energia do nticleo deve obedecer a estatistica de Fermi, a qual estabelece que

E=—. (2.15)
a

Este resultado também € conhecido como expansio de Sommerfeld.
A partir de (2.13) e (2.15), temos, portanto

S(E) =2(E/a)'* + const.,
(2.16)
0(E) = const.exp [Z(E/a)l/z} .

2.1.2 Modelo para a probabilidade de fissao

Os fundamentos da teoria que descreve o mecanismo de fissao nuclear foram formalizados e
estabelecidos por Bohr e Wheeler [5] em 1939. Desde entdo se compreende aquilo que aparece
ilustrado na Figura 2.1(a). Ela mostra a energia potencial nuclear em fun¢do da elongacdo, a
distancia entre os centros dos dois futuros fragmentos, produzidos caso a fissdo ocorra. Com

a deformacdo nuclear, e aumento da elongacao, o ntcleo alcanca a regido da energia potencial



2.1 Fundamentagdo tedrica 23

nuclear chamada de barreira de fissdo, indicada na figura como By.

A
_— } Energia cinética
P ) -
Energia de excitagdo
o
w E—Bf—K
[}
I.lC_I
E
By
Equilibrio Ponto de sela

(

o

)

=

e

N\

Ponto de sela

(b)

Figura 2.1: (a) Esquema da energia potencial nuclear no ponto de equilibrio e no ponto de sela,
com indica¢@o dos niveis no estado de transicdo. (b) Esbo¢co em curvas de nivel da superficie
de energia potencial em funcdo de dois parametros de deformacdo arbitrarios. O ponto de sela
estd indicado no ponto de equilibrio instavel.

A energia potencial nuclear também pode ser graficada numa superficie em termos de pa-
rametros que descrevam a deformacdo do nicleo. A Figura 2.1(b) mostra um esboco dessa
superficie em fung¢do de dois pardmetros de deformagao quaisquer o; e ;. A origem e signifi-
cado detalhado desses parametros serd apresentada a seguir, ainda nesta secdo, no contexto da

barreira de fissao.

O ponto de deformacao critica do nicleo é caracterizado pelo ponto de sela na superficie

de energia potencial, correspondente a regido da barreira. A linha tracejada na figura ilustra o
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caminho que um nucleo percorreria do seu estado fundamental, na origem de coordenadas, até

o equilibrio instavel no ponto de sela.

Para além do ponto de sela, tendo ultrapassado portanto a barreira de fissao, o nicleo indi-
vidualizado d4 lugar aos dois fragmentos, de modo que o niicleo naquele ponto estd ocupando

um estado de transi¢do e € dito composto, naquelas circunstincias.

Pode-se escrever a largura de fissdo, I'y, em termos do coeficiente de transmissdo 7y [37] e

do espacamento médio entre niveis de energia, D,
D
r=—) Ty. 2.17
=5z 2Ty 2.17)

A altas energias de excitag¢do, pode-se integrar sobre os niveis de energia no estado de transi¢ao,

considerando que para todas as energias acima da barreira de fissdo se tem 7y = 1, obtendo assim

D

E—By
I'r=— “(E—Bf—K)dK. 2.1
1= | P E=B—K)a 218)

Para algumas aplicacdes, convém calcular a probabilidade de fiss@o relativa a emissdo de
néutrons. Para este fim, pode-se reescrever a largura de emissdo de néutrons de uma forma mais

adequada, porém equivalente aquela obtida por Weisskopf.

Temos que, para um tnico canal de decaimento, I', = (D/27)T,, onde T, é o coeficiente de
transmissao neste caso. No caso de varios estados finais possiveis, uma soma sobre os diversos

coeficientes de transmissio deve ser considerada,
rn:—nZTn. (2.19)

Esta expressdo € vélida a baixas energias, em que apenas a emissdo de onda s (caso [ = 0)
ocorre. A altas energias, em que hd a contribuicdo de outras ondas parciais, deve-se somar
sobre todos os momentos angulares em um mesmo nivel de energia final. Para altas energias
também o momento angular € alto, resultando em maior densidade de niveis, assim a soma
Y/(21+ 1)T; pode ser substituida pela integral [(2/+ 1)7;dI. Considerando que 7}, coeficiente

de transmissdo associado a cada valor de momento, vale a unidade at¢é o momento angular
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maximo do néutron, [, e zero para [l > [, temos,

m Rp 2 2mR%
/O (2l+l)T,dl:l,f1:(?) = (2.20)

onde, para o cdlculo de [, se considerou a emissdo de um néutron de energia € e massa m da

superficie nuclear numa direcao tangente a superficie. R é o raio nuclear. Integrando agora

sobre os niveis de energia finais do nticleo residual, p*(E — B, — €), temos

D 2mR?g
" 2m B2

E-B,
/ ep*(E—B,—¢€)de, (2.21)
0

onde g € degenerescéncia de spin (2 para néutrons e protons).

Chegamos entdo a forma integral da razdo I's/I",, a partir das equagdes (2.18) e (2.21),

Iy 2 fy Pt (E-By—K)dK
.~ 2720A2/3 (E-B (2.22)
Ly 2mrigA? Jo rep*(E—B,—¢)de

Uma forma funcional fechada pode ser obtida pela integracao de (2.22) desde que se uti-
lize uma expressdo adequada para a densidade de niveis. A mais simples € aquela tomada a

temperatura constante

E
p(E) = const.exp (7> , (2.23)
que conduz a
Ff - Ko (Bf — Bn)
T, 27427 P [_T (229

onde Ko = h?/2mr3.
Dependéncia da razio I'y/T’, na energia de excitaciio

A expressdo (2.23) para a densidade de niveis ndo € adequada para a inclusdo da dependén-

. r : . : : .
cia darazao F_f na energia de excitacdo. Uma abordagem mais realista, em que ndo se considera
n

a temperatura constante, € obtida a partir da expressao para a densidade de niveis ja utilizada



2.1 Fundamentagdo tedrica 26

anteriormente na subsecao 2.1.1, que considera o nicleo como um gas degenerado,
p(E) o exp [2(@)1/2} , (2.25)

onde a é o parametro de densidade de niveis nuclear. A substituicao de (2.25) na equagao (2.22)

conduz, apés integracao, a

o e
4 — an
T, " 4A2Pas(E - B,)

exp [Zajl/z(E —B)' 22} (E-B)?].  (226)

Esta equacdo foi primeiramente obtida por Vandenbosch e Huizenga [37].

Como demonstrado na literatura [37], ndo € possivel ajustar a magnitude da razao I'y /T
a dados experimentais se for considerado a, = ay. De fato, quando um bom acordo foi conse-
guido, a razdo as/ay, foi invariavelmente maior do que a unidade, néo ultrapassando, entretanto,

20 —30%.
Barreira de fissao

Como ilustrado na Figura 2.1, a barreira de fissdo corresponde a energia potencial nuclear
atingida no ponto de sela de fissdo quando da deformacao critica do nucleo, esta comparada a

deformacdo de uma gota liquida carregada.

Nos ultimos 50 anos, avancos tedricos na Fisica Nuclear permitiram o desenvolvimento de
novos meios para se calcular a energia potencial de um nicleo em funcao de sua forma e do seu
nimero de constituintes. Alguns métodos foram propostos com o fim de determinar a forma

nuclear,

* Expansdo em polindmios de Legendre;

Esfer6ides perturbados;

Esferdides generalizados;

Ovais de Cassini perturbados;
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» Parametrizacdo a partir de dois centros (dois corpos em contato em lugar de um);

* Uso de trés superficies quadréticas de revolugdo.

Detalhes a respeito de cada método podem ser encontrados, por exemplo, em [38].

Assumindo a analogia com uma gota liquida, Cohen e Swiatecki [39] estudaram a configu-
racdo da gota (considerando simetria axial) expressando o raio vetor R(6), do centro a superficie
da gota, em termos de uma expansao nos polindmios de Legendre,

R(8) = R0 [14+Y auPy(cos0) | 2.27)
A 1

onde os N coeficientes o, deteminam a deformac@o da gota e A é um pardmetro de normalizagido

do volume, a fim de manté-lo constante em (4/3)7R}.

A Figura 2.2 mostra diversas formas assumidas pela superficie nuclear quando plotadas
num grafico dos coeficientes de deformacdo o, e 0. Como o problema € aproximado para o
caso em que se tem apenas deformacgdes simétricas do nicleo, os termos impares da expansao
em polindmios de Legendre sdo descartados. As contribui¢cdes dos demais termos da expansao,
n > 4, sdo quase uma ordem de magnitude menores do que os termos o, € Q4, € portanto, a

deformacdo nuclear costuma ser graficada apenas no plano o — 04.

Parte-se, entdo, ao calculo da energia macroscépica do nicleo a partir de sua forma, deter-
minada por um dos métodos acima. Uma vez que se faca uso do modelo da gota liquida, ao
todo 4 termos sdo necessarios para o célculo da energia do nicleo. Um termo de superficie, By,
e um coulombiano, B., dependentes apenas da forma, a energia de superficie para um ntucleo
esférico, E? , € a energia coulombiana, E? , também para um nucleo esférico. Em suma a energia
coulombiana tende a separar o nicleo enquanto a energia de superficie € responsdvel por manter

0 nucleo coeso.

Entdo, em analogia com o modelo da gota liquida, escrevemos a energia do nicleo como [38]

Eg(N,Z, forma) = {[Bs(forma) — 1]+ 2xo [Bc(forma) — 1]} E2, (2.28)
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Figura 2.2: Variagdo da superficie nuclear em fun¢do dos coeficientes de deformacdo op € 04.
Adaptado de [40].

O termo de superficie, B, € uma integral unidimensional quando se limita o problema a simetria
axial. Se a forma nuclear estiver definida em termos de trés superficies quadraticas de revolu-
cdo, o problema recai em funcdes transcendentais elementares [41]. No entanto, mesmo para
simetria axial, o termo coulombiano, B, ¢ uma integral bidimensional que envolve integrais
elipticas completas de primeira e segunda ordem [40, 41], ou ainda uma integral tridimensional

de integrando simples [42].

A energia de superficie para um niicleo esférico, E?, é escrita na parametrizagio de Nix

como

E? = a,(1 — k1*)A%/3, (2.29)

N

sendo K uma constante que determina o decréscimo na energia de superficie com o aumento

o excesso de néutrons, com [ = (N —Z)/A. A energia coulombiana, também para um nicleo
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esférico, €

o 3e* Z? z?

c = %Im = acm. (2.30)

O parametro xg na equacao (2.28) € o parametro de fissilidade, que relaciona as energias
de superficie e coulombiana. Para pequenas distor¢des, o coeficiente oy em (2.27) é pequeno
comparado a o [37]. Portanto, do trabalho de Bohr e Wheeler [5], tem-se ambas energias para

um nucleo deformado, calculadas fazendo-se uso da equagdo (2.27), escritas como
0 2 0 1,
ES:ES 1+§(X2 s EC:EC l—ga . (231)

O nucleo passa a instabilidade quando o mddulo da variagdo da energia coulombiana,
|AE:| = %azzE?, ¢ igual a variacdo da energia de superficie AE; = %azzE?. O parametro de

fissilidade, x, fica entdo definido por

AE| _ E]
= = —. 2.32
0= AE, T 2E0 (2.32)
De acordo com o modelo de Nix,
7% /A
X0 = / (2.33)

(2as/a.)(1 —«I?)’

Para xy < 1, o nicleo € estdvel com respeito a pequenas deformagdes. Para xo = 1, o nicleo
passa a ser instavel com respeito a deformacdes. Quando xg > 1, ocorre fissdo espontanea do
nucleo. A Figura 2.3 mostra que quanto menor o valor do parametro de fissilidade xy, maior

deve ser a deformacdo do nucleo no ponto de sela para que haja fissdo.

Os melhores parametros encontrados, de acordo com o trabalho de Nix foram,

a; =17,9439MeV; «=1,7826; a.=0,7053MeV. (2.34)

O uso desses parametros implica em rg = 1,2249fm.
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Figura 2.3: Diversos pontos de cela para deformacgao simétrica, para diferentes valores do para-
metro de fissilidade xo. Adaptado de [39].

2.1.3 Modelo multimodo para distribuicoes de massa de fragmentos

O processo pelo qual a fissdo se processa tem sido bem descrito pelo Modelo Estatistico de
Cisdo [22, 23, 30], o qual leva em conta efeitos coletivos da deformacdo nuclear durante a fissao
fazendo uso do modelo da gota liquida assim como efeitos de particula tinica que sdo inseridos
por corre¢des do modelo microscopico de camada. As correcdes microscopicas criam vales no
espaco de elongamento e nimero de massa, cada vale correspondendo a um diferente modo de

fissdo [23].

A secdo de choque resulta da soma incoerente das contribui¢des de cada canal de fissdo,

0i(A,Z), o qual é normalmente escrito na forma

K; A—A;)?
Ci(A,Z) = T exp [—%} o(2), (2.35)

onde K; € a intensidade do i-€simo canal, o parametro A; € a posi¢cdo da massa mais provavel
do fragmento de fissdo, e I'; é a largura da distribuicdo de massa de acordo com o Modelo

Estatistico de Cisao.
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Para a distribui¢@o de carga, 6(Z), muitos autores utilizam a abordagem de uma distribui¢do
uniforme de carga, em que se assume que a densidade de carga dos fragmentos € igual aquela
do nucleo fissionante. Entretanto, mostrou-se [43] que para actinideos a distribui¢do de carga

dos fragmentos é melhor descrita por uma func¢do gaussiana,

1 Z—7)?
z

onde I'z € a largura da distribuicdo de carga e Zj é o nimero atdbmico mais provavel.

Este método tem sido utilizado para descrever fissdo espontanea [44], fissdo induzida a
baixa energia [29, 45, 46], fissdo induzida por néutrons térmicos [47, 48, 49] e protons de 12
MeV [50], e mesmo fissdo induzida por projéteis de energia intermedidria, como prétons de
190 MeV [51] e néutrons com energias até 200 MeV [52], e fissdo também induzida por ions
pesados [53, 54]. Os resultados até entdo obtidos tem mostrado que para os nucleos actinideos
trés modos de fissdo sdo suficientes para explicar os dados experimentias existentes, a saber,
um modo simétrico, Superlong (SL), e dois modos assimétricos, Standard I (S1) e Standard 11

(SID).

2.2 Ferramentas Computacionais

Todas as reacdes nucleares estudadas neste trabalho foram calculadas computacionalmente.
E ndo apenas os resultados de cada reagcdo foram inteiramente fruto de simulacdes como também
se fez uso de ferramentas computacionais especializadas em andlise e célculo para o préprio
desenvolvimento dos cédigos utilizados. O cédigo de Monte Carlo CRISP, acrescido de novos
modelos e parametrizagdes, foi usado na simulacdo de cada reacdo. Ferramentas matemaéticas
presentes na plataforma de calculo ROOT [55], desenvolvida pelo laboratério CERN, foram em
parte integradas ao CRISP para compor suas rotinas de simulacdo e ainda utilizadas ao final,
para andlise. Uma descricdo dos pormenores mais importantes de cada ferramenta é feita a

seguir.
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2.2.1 Codigo CRISP

CRISP € um cé6digo de Monte Carlo escrito em C++ para simulacdo de reagdes nucle-
ares [56] que utiliza um processo de cdlculo baseado em duas etapas. Primeiramente uma
cascata intranuclear é simulada. Quando a particula incidente ¢ um préton, este interage na
superficie com algum nucleon do sistema, podendo o espalhamento ser eldstico ou ineléstico.
Fétons podem interagir mais internamente no nucleo e sua absor¢do dd origem a ressonancias

nuclednicas.

Particulas secunddrias sdo produzidas, as quais possuem energias relativamente altas com-
paradas as dos demais nucleons no mar de Fermi e ocupam niveis de particula tinica altamente

energéticos [57, 58, 59]. Sao chamadas particulas de cascata.

As particulas secunddrias geradas na colis@o primdria se propagam no interior do nucleo
e podem interagir com outras particulas ou alcangar a superficie nuclear. Neste caso, se sua
energia for superior a energia de ligacdo nuclear, tal particula escapard, de outra forma sera
refletida de volta e continuara sua propagacdo no interior do nicleo. O nimero de particulas de
cascata aumenta enquanto a cascata intranuclear prossegue, € a decisdo de parar esta primeira
etapa da reacdo se baseia em um critério energético, de tal forma que, ndo havendo qualquer
particula ligada em um estado excitado ou com energia cinética superior a energia de ligagdo,

os processos de cascata sdo finalizados [60].

No ultimo estdgio da cascata, em que nemhuma particula possui energia suficiente para
escapar do nicleo, uma sequéncia de colisdes distribui a energia de excitacdo nuclear entre
todos os nucleons, num processo conhecido por termalizacdo. As principais caracteristicas do
nicleo ndo mudam neste estdgio da cascata, de modo que seu nimero atdmico, nimero de

massa e energia de excitagdo permanecem os mesmos até o fim do processo.

Um aspecto importante no codigo CRISP € a abordagem multi-colisional que € dada a
simualacdo da cascata intranuclear, na qual todos os nucleons se movem simultaneamente. A
sequéncia ordenada de colisdes considera a probabilidade de interagdo com todas as particulas,

baseando-se em suas respectivas se¢oes de choque. Tal abordagem torna natural a verificagdo de
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aspectos dinamicos como modifica¢des na densidade nuclear e evolucao dos niveis de ocupacao.

O bloqueio de Pauli € outro mecanismo de grande relevanica que estd inserido no cédigo
CRISP segundo um método preciso de verificacdo da disponibilidade de estados de particula
unica, isto possibilitado pela abordagem multi-colisional. Sem o mecanismo de Pauli, ndo seria

possivel um critério energético para término da cascata intranuclear [61].

No cédigo CRISP, reacdes podem ser iniciadas por prétons [58] ou fotons [21, 58, 59, 61]
de energias intermedidrias e altas. CRISP fornece bons resultados para se¢des de choque de
fotoabsorcao, de aproximadamente 50 MeV, regido em que o mecanismo de quase-déuteron é
dominante, até 3.5 GeV, onde o mecanismo de foto-hadronizagdo € relevante, levando a efeitos

de sombreamento na sec¢do de choque [60].

A segunda etapa do processo de cdlculo consiste na competi¢do entre evaporagao e fissdo. O
modelo de Weisskopf [36] € adotado para o célculo das probabilidades de emissao de particulas,
no qual as evaporagdes de néutrons, prétons e particulas alfa sdo incluidas [21, 61, 62], como
também o modelo de Dostrovsky para o célculo dos parametros de densidade de niveis [31]. O
modelo de Bohr-Wheeler € adotado para a fissao [5]. Detalhes a respeito de como estes modelos

sdo empregados no CRISP serdo tratados na secao 2.3.

A distincao de uma reacao nuclear nas duas etapas acima ndo € um fato experimental verifi-
cavel, embora seja de grande valor e utilidade no estudo tedrico e fenomenoldgico dos processos

envolvidos.

2.2.2 Plataforma ROOT

ROQOT é uma plataforma orientada a objeto dedicada a prover solucdes de cédlculo e andlise,
em particular para a Fisica de Altas Energias. A plataforma estd escrita em linguagem C++ e
suas ferramentas estdo implementadas de maneira modular ou em classes. A grande maioria
dessas classes fornece funcionalidades de natureza fundamental, de modo a ndo restringir seu
uso apenas a Fisica. Assim, o ROOT ¢ facilmente integrado ao cdlculo e andlise em qualquer

outra drea, seja académica ou tecnoldgica.
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O pacote Minuit [63] para ajuste de parametros possui atualmente uma implementacao in-
corporada ao ROOT o qual fornece duas interfaces para Minuit com ferramentas especializadas
na minimizacao de fun¢des. Pode ser utilizado no ajuste de curvas a certo conjunto de dados
experimentais pela verificacdo dos melhores parametros para estas curvas, ou no ajuste de pa-
rametros relevantes em modelos como os que sao utilizados no CRISP, que envolvem uma série
de rotinas de célculo antes que se chegue ao resultado final. Em ambos os casos, a fun¢do a ser

minimizada é o 2.

O ROOT v5.28 foi utlizado para a realizagcdo deste trabalho.

2.3 Descricao do método

O foco deste estudo esteve, do ponto de vista dos modelos trabalhados, na segunda etapa da
reacdo, o processo de competicdo entre evaporagdo e fissdo. Nesta etapa, a correta reprodugdo
das massas nucleares é essencial dada a sua necessidade no cédlculo das energias de separacao

de particulas que entram no modelo de Weisskopf para o célculo das probabilidades de emissao.

Sendo assim, a primeira fase do trabalho consistiu em definir a formula de massa 6tima, que
oferecesse bons resultados para a maior regidao possivel de niicleos e em particular para aquela

em que o CRISP € usualmente utilizado.

Num segundo momento, os pardmetros de densidade de niveis foram ajustados simulta-
neamente para reagdes de fotofissio e spallation. Estudou-se a fotofissio dos nicleos 2*Pb,
232Th, 238U e 237 Np, a energias que vio de 100 a 1200 MeV. Foram escolhidas as reagdes 2°®Pb
+ 1 GeV pe °Au + 800 MeV p para estudar as pardbolas de spallation. Este ajuste global

objetivou a minimizacdo do x? sobre as se¢des de choque em todos os casos.

Apenas apds a obtencdo de um modelo que apresentasse um bom acordo com dados expe-
rimentais para uma variedade de nucleos e reagcdes no que diz respeito ao cdlculo de evaporagao
de particulas e de fissdo, € que se procedeu ao cdlculo das distribui¢cdes de massa de fragmentos

de fissdo com a implementagdo de um modelo para a determinacdo dos modos pelos quais um
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nucleo pode fissionar. A fissdo induzida por prétons de 660 MeV foi estudada com os nicleos
241 Am e 2’Np. Usou-se prétons de 500 MeV e 1000 MeV para o estudo da fissdo do 2°®Pb bem
como prétons de 800 MeV para o estudo da fissdo do %7 Au. Também foram estudados dois
casos de reacdes de Bremsstrahlung com o 238U, com duas energias méximas para o féton, 50
MeV e 3.5 GeV. O CRISP ndo calcula secoes de choque abaixo da regido do quase-déuteron, de
modo que para fotons com energia inferior a 40 MeV, a energia do f6ton era atribuida ao nticleo
alvo como energia de excitacao e a cascata era finalizada. Por fim, o cdlculo da evaporagdo dos

fragmentos de fissao foi adicionado e suas distribuicdes de massa foram calculadas.

Os detalhes dos modelos referentes a cada fase, bem como do modo como foram inseridos

no CRISP sao apresentados a seguir.

2.3.1 Foérmula semi-empirica de massa

Uma nova férmula de massa foi introduzida no cédigo CRISP de acordo com a proposta de
Pearson [64] para a energia interna de um nucleo [65]. Partindo do fato de que a massa nuclear

¢ dada por
M(A,Z) =Zm,+Nm, —B(A,Z), (2.37)

em que Z € o nimero de prétons, N € o nimero de néutrons, m, € m, sdo as massas do préton
e do néutron, respectivamente, e B(A,Z) é a energia de ligagdo nuclear, temos a atual férmula

semi-empirica de massa escrita como

3e? 72
M(A,Z) = Zmp + Nimp + a,A + agpAY3 + 2=

z . (N-2)?
5r9g A1/3

(asym +assA_l/3)T, (2.38)

onde e € a carga elementar e ro = 1.2 fm. Os sinais da equagdo (2.38) foram ajustados com o

programa Minuit juntamente com os valores absolutos de cada parametro.
Termo de volume

A Figura 2.4 mostra a energia de ligacdo nuclear por nucleon em fun¢cdo do nimero de

nucleons. Vé-se que € aproximadamente constante, podendo-se dizer que a energia total de
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ligacdo € linear com A, em primeira aproximacdo. O termo a,A € portanto o chamado termo de

volume da energia de ligacdo.

leon (MeV)

agao por nuc

Energia de lig

) i ] | | | | | | | | | |
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240

Niimero de massa A

Figura 2.4: Energia de ligac@o por nucleon [66].

Termo de superficie

Essa primeira aproximacao, no entanto, ndo leva em conta que os nucleons da superficie
nuclear sdo menos ligados por ndo estarem rodeados em todos os lados por outros nucleons,
sendo assim necessdria uma correcao, que numa nova aproximacao, € proporcional tio somente

a superficie nuclear. Tem-se, assim, o termo de superficie dado por a; fAZ/ 3,
Termo coulombiano

Como o nucleo € um sistema com carga, deve-se considerar sua energia coulombiana no

calculo de sua energia total. Em particular, a repulsdo coulombiana entre os prétons tem o efeito

. . . . . . 3¢ 72
de reduzir a energia de ligacdo. Usa-se o resultado ja conhecido da eletrostética, 5 A1
ro
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Termo de simetria

Devido a prétons e néutrons serem férmions, obedecendo portanto ao principio de exclusio
de Pauli, a configuragdo menos energética do sistema, e assim com maior energia de ligacao é
aquela com menor assimetria no nimero de néutrons e prétons. Dessa forma o nicleo tende a

apresentar quantidades semelhantes de cada um. Esse efeito é levado em conta pelo termo de
(N-2)?

simetria, parametrizado por Pearson como (agy, + assA’l/ 3) )

Ajuste dos parametros

No trabalho descrito em [64], os parametros da férmula foram ajustados a partir da compi-
lagcdo de massas atomicas de 1995 feita por Audi e Wapstra [67]. Para este trabalho, um novo
ajuste foi realizado utilizando-se para isso o pacote Minuit do ROOT, tendo em vista a nova
compilagao de Audi e Wapstra de 2003 [68]. Além disso, para o ajuste dos pardmetros os va-
lores de massa nuclear foram restritos a regido de A > 12, por ser este o intervalo de interesse

para todos os estudos realizados com o c6digo CRISP até entdo.

Os valores obtidos pelo Minuit sdo apresentados na Tabela 3.1, em que cada parametro leva

seu devido sinal.

2.3.2 Calculo de evaporacao

A termalizacdo do nucleo no final da cascata intranuclear € seguida pelo processo de eva-
poracdo, quando nucleons ou pequenos clusters' sio emitidos carregando parte da energia de
excitacao nuclear. Esse processo continua enquanto houver energia suficiente no nicleo para a
evaporagdo de alguma particula. O processo consiste numa seqiiéncia de emissdes por parte do
nucleo, cada uma governada pela teoria de Weisskopf (subsecao 2.1.1). O regime de evaporagao

¢ determinado pelas probabilidades relativas dos diferentes canais de emissao.

Estas probabilidades sdo obtidas pela largura de emissdo da particula, de modo que para a

Lcluster: grupos de mais de um nucleon que também podem ser emitidos no processo de evaporagdo nuclear
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emissdo de prétons, tem-se

% = ZELZ exp {2 [(apEp)l/2 - (anEn)l/z} } , (2.39)

e para a emissdo de particulas alfa

% _ 221 exp {2 (aaEa) * = (anE) ] }. (2.40)
onde
E,=E—By,
E,=E—B,—V,, (2.41)

Ea:E_Ba_V(x,

com os parametros de densidade de niveis calculados, respectivamente para néutrons, protons e

alfas, pelas férmulas empiricas de Dostrovsky [31],

al A2
A A—27\?
=1 (2.42)
ap a3< +ay 12 ) ,
“(-%)
ag=—|\1——=
¢ as Z

Além disso, V), e Vi sdo os potenciais de Coulomb para prétons e particulas alfa, respecti-

vamente, e sdo dados pelas expressoes

v, = Ky(Z—1)é? |
oA =110+ Ry (2.43)
2K (Z —2)e? '
Va:C OC( )e

”O(A _4)1/3 ‘f’Ra,

onde K, = 0.70 ¢ Ko = 0,83 sdo as penetrabilidades de barreira coulombiana para prétons e
particulas alfa. Também, R, = 1,14 fm € o raio do préton, Ry = 2,16 fm € raio da particula
alfa, e ro = 1,2 fm. C é a correcdo de barreira para particulas carregadas e é calculada de acordo

com

E
C=1-— 244
B (2.44)
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sendo B a energia de ligag¢do nuclear.

Em (2.41), By, B),, € By s@o as energias de separa¢do para néutrons, protons e particu-
las alfas. Das trés, apenas a energia de separacdo de néutrons nao faz uso da férmula semi-
empirica de massa, mas sim de uma expressao empirica mais precisa, sendo calculada de acordo

com [61],

B, =—0,16(A—Z)+0,25Z+5,6. (2.45)

Para o célculo da probabilidade de emissdo, assume-se que esta seja proporcional a largura

correspondente, ou seja, [69]

L'y

P=—" .
Fn+rp+ra

(2.46)

A fase de evaporacdo acaba quando a energia de excitacdo nuclear ndo € suficiente para
permitir novas emissoes, ou seja, quando as energias calculadas pelas equagdes (2.41) se tornam
negativas. Se o nucleo ndo fissionar, o processo de evaporagdo acima descrito serd o unico a
ocorrer e o nucleo final poderd ser completamente diferente daquele no inicio da reagdo. A este

nudcleo chama-se produto de spallation.

2.3.3 Calculo de fissao

A fissdo € um processo que compete com a evaporacdo no sentido de que cada nucleo na
sequéncia de evaporacdo pode fissionar, formando dois fragmentos de massas que correspon-
dem a aproximadamente metade do ntcleo fissionante. A teoria que fundamenta o método a
seguir estd detalhada na subseccao 2.1.2. Esse processo pode ser facilmente incluido no cendrio
da evaporagdo com a inclusdo da largura de fissao, I', na equag@o (2.46), de tal forma que agora

se tem

P = D
4T, +Te+T,

(2.47)
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O canal de fissdo é calculado de acordo com a equagdo (2.26), aqui reescrita como

L'y
= Kexp {2|(asEn)"? = (@)} (2.48)
onde,
. [2(afEf)1/2 - 1] os9)
= Kya, .
L 4A2 Ry,
c,
E;=E—By,
(2.50)
af = rfan,

sendo By a barreira de fissdo calculada conforme o modelo de Nix [38]. Mais detalhes sobre
o célculo da barreira de fissdo sdo tratados a seguir. ry € a razdo de fissdo, um pardmetro com
A . 2 A . z . ~ PO
dependéncia em ZX. A forma dessa dependéncia € fruto de um ajuste nao apenas numérico das
ZZ

constantes envolvidas, mas leva em consideracdo caracteristicas nucleares varidveis com e

tais como a fissilidade.
Com a equagdo (2.47) € possivel calcular a probabilidade de fissdo, P, em cada passo do

processo de competicdo evaporacao-fissao.

Para realizar o ajuste do pardmetro r¢, considerou-se a regido de 28,5 < 7% /A < 37,5 como
sendo a mais relevante, tendo em vista que para os nucleos e reacdes estudados os resultados
sd0 mais sensiveis a esta regido da razao de fissdo. De modo que este intervalo foi dividido em
18 segmentos de largura 0,5 e a cada um foi atribuido um valor constante de r¢. Para as regides
Z2/A < 28,5 e Z2/A > 37,5 foram também atribuidos valores constantes de ry, totalizando

assim 20 pardmetros ajustdveis, com a imposi¢do de que 1 < rp < 1,23.

Esta estratégia de ajuste, apesar de aumentar consideravelmente o nimero de parametros,
¢ a melhor maneira de identificar a forma geral de uma curva desconhecida, especialmente
quando se tem em mente a necessidade de se ajustar a razdo de fissdo para uma variedade
considerdvel de nucleos e reacdes, situacdo esta em que diferengas de estrutura nuclear tendem

a ser refletidas no valor de ry. A segunda etapa, ndo realizada neste trabalho, € a conversao da
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forma segmentada no menor nimero possivel de funcdes continuas.

Com os parametros relativos as férmulas empiricas de Dostrovsky sdo ao todo 26 parame-
tros de evaporacdo e fissdo. O ajuste de todos € invidvel computacionalmente, ndo produzindo
os resultados desejados devido a incapacidade do Minuit de avaliar a tendéncia do 2 quando
este € calculado para vdrios casos e depende de 26 parametros. Portanto, os 6 parametros re-
levantes para evapora¢do foram ajustados primeiro. Em seguida os pardmetros do ry foram
ajustados de 6 em 6 comegando de Z% /A mais baixo. A cada passo, os trés intervalos com Z2 /A
mais baixo eram retirados do ajuste (mantidos fixos) e os trés intervalos seguintes ainda nao
ajustados eram adicionados ao ajuste, de modo a manter sempre uma regido de interseccao até

que se chegasse ao tltimo intervalo, com Z? /A mais alto.

Os parametros presentes nas expressoes (2.42) sdo apresentados na Tabela 3.1. A forma

ajustada para a razdo de fiss@o € discutida na se¢do 3.2.
Parametrizacio da barreira de fissao

Adaptacdes foram feitas ao modelo de Nix a fim de implementa-lo numa versdo anterior do

codigo CRISP. Estas adaptagdes foram mantidas neste trabalho.

O termo entre chaves na equagdo (2.28) € uma fun¢do inadequada para ser incorporada em
um c6digo computacional maior devido ao tempo de computagdo que este inico calculo requer.
De modo que este termo estd parametrizado numa sub-rotina de c6digo em fun¢do do parametro
de fissilidade xg, que fornece alguns valores conhecidos da fun¢do ou os interpola linearmente
quando necessdrio. A sub-rotina € apresentada na Figura 2.5 com os comentdrios pertinentes

em seguida.

Na linha 1 esta definido o vetor fission_parm com os 48 valores conhecidos da fun¢ao que
depende da forma nuclear. O valor que a sub-rotina deve fornecer, ou retornar (na linguagem
usual da computacdo), estd definido como fj, interpolado ou ndo, na linha 34. Na linha 13,
define-se uma varidvel X que representa o valor maximo que xy pode assumir, ou seja, quando

xo = E./2E; = 1, o nicleo se torna instdvel com respeito a deformagdes. A varidvel i na linha
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B.88816 "

const double fission parm[4E8] =

1

2

3

4 g.e1e84, ©.01489, ©
5 0.02876, 0.83542, 0.84258,
B 0.85747, ©0.06583, 0.97268,
7 sy

g8
g3

B.B88773, B.18278,
9.13235,

8.16118,

9.11765, €
0.14684,
1@ §.17510,
(11 B8.28217,
(12 0.22761,
(13  double X = 1.;

l2¢ int i = 8;

©.23945, 8.24585 };

|16 const double d = .82;

(28 for (i=0; i

A
._I_
[=-]
(e
e
.

|28 if [ x0 > X )

(121 break;

(22

(23 X -= d;

(24 }

(25

1|28 double X 1 = X - d,

(127 fo = B8.;

(28

28 if (i < 47

|38 fo = ( (xo - X 1) * fission parm[i] + (X - xo0) * fission parm[i+1]) / d;
(31 else

(132 fo = fission parm[47];
133

34  return fo;

Figura 2.5: Sub-rotina para o cdlculo do termo entre chaves na equacdo (2.28) da barreira de
fissdo.

14 € apenas um indice, de tal forma que 0 < i < 47. Na linha 16 estd definida a precisdao do
célculo, estabelecida em d = 0,02. Das linhas 18 a 24, um loop for faz sucessivas comparagdes
entre xo € X, decredementando o valor de X a cada iteragdo, num nimero maximo de 48, o que

€ determinado pelo indice i, incrementado sempre em uma unidade a cada iteracao.

Quando xg > X, linha 20, o loop é encerrado pelo comando break imediatamente, e o
calculo prossegue da linha 26. Do contrario, o cédlculo continua na linha 23, onde X € decrece-
mentado do valor de d, e retorna-se ao inicio do loop para que nova comparacio seja feita, até

que a condicdo i = 48 se satisfaga ou x( se torne maior do que X.

Na linha 26, X é decrementado uma vez mais e o resultado € atribuido a X;. Na linha 29,
verifica-se se i < 47, ou seja, se o calculo ndo chegou ao ultimo valor do vetor fission_parm.

Se i < 47, a funcdo deve ser interpolada da forma definida na linha 30, onde o valor utilizado
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do indice i é o dltimo valor registrado na memdria quando o célculo deixou o loop. Porém, se
i = 47 (condi¢do else na linha 31) a funcao € dada pelo valor estabelecido na posi¢ao 47 do

vetor fission_parm.

Na linha 34, o comando return determina que o valor calculado, fj, da funcdo seja passado

ao local adequado no c6digo, i.e., ao cdlculo da barreira de fissdo.

Finalmente, a fim de corrigir aspectos de estrutura nuclear no célculo da barreira de fissdo,
a implementac¢do atual possui uma corre¢ao dependente do nimero de massa A, e que consiste
num polindémio de grau 3 somado a 7 gaussianas. Esta corre¢do € somada a barreira de fissao e

esta escrita na forma

C(A) =—0,000357843 +0,2026A% — 28,034 — 230,9+

A—10.92\2 A—19.77\2
18,036Xp —(W) —|—101,8€Xp [— (W) ]+
[ /A—47.3\2 A—94.15)2
oo |- (0 ) |+ se [— (*5735) ]* @51)
[ /A—122.8\2] A—137.2\2
30,34 exp —(—225’ > +341,4 exp [— (—35 467 )]—i—
[ /A—167.5\2]
736,56Xp _(TSLI.,> .

2.3.4 Calculo dos fragmentos de fissao

Combinando as distribui¢cdes gaussianas para o ndmero atdmico, equagdo (2.36), com as
distribui¢des de massa, equagdo (2.35), de acordo com o modelo multimodo, chega-se ao Yield

dos fragmentos produzidos na fissdo de actinideos a energias intermedidrias e altas [20, 25],
Kk (A —AE)? KH (A —AH)?
6(A,Z) = { L exp (— ! +—L—exp| ——= ||+
; [\/27rFl.L 2(IE)? V2arH 2(I'H)?

e () famer (55

onde a soma € feita sobre os modos assimétricos de fissdo. Os parametros para o modo simétrico

(2.52)

sdo Ks, Ag e I'y, enquanto KiH(L), A?(L) e FZH(L), sd0 os parametros para o fragmento pesado
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(Ieve) do modo assimétrico i. Para a distribuicdao de niimero atdmico, a parametrizacdo utilizada

é [51]

Zy =W+ A (2.53)
para o ndmero atbmico mais provavel, e

Iz=n+nrA (2.54)

para a largura da distribui¢do de numero atomico.

Yield, posi¢do e largura para cada modo de fissdo da equacdo (2.52) e Uy, W, 71 € » em

(2.53) e (2.54) s@o normalmente considerados parametros livres no processo de ajuste.

Em muitos trabalhos, os parametros dos modos assimétricos para os fragmentos pesados e
leves nao sao considerados independentes, mas relacionados pelas equagdes FiL = FlH , KlL = KZ-H

e AL =245 — Al

Este fato permitiu uma grande simplificacdo na implementa¢cdo do modelo, que em virtude

disso estd baseado essencialmente no cdlculo do fragmento mais pesado.

Ap6s o canal de fissao ser escolhido no processo de competi¢ao evaporacao-fissdo, os nu-
meros atdmico e de massa e a energia de excitagdo do nucleo fissionante sio extraidas e passadas
ao célculo dos fragmentos e suas energias de excitacao individuais. A massa do fragmento mais

pesado, A", é sorteada de acordo com a distribuicdo de probabilidade

i A—A;)?
pA) =Y \/é’—m exp {—%} , (2.55)

onde p; é a probabilidade que a fissdo tem de ocorrer pelo i-ésimo modo e esté relacionada com

as intensidades K; pela expressao

(2.56)

Os indices i = S, 1,2 correspondem aos modos simétrico e aos modos assimétricos, respec-

tivamente.
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Conhecido A", pode-se calcular o niimero atdmico mais provavel e a largura da distribui¢io
de carga pelas equacdes (2.53) e (2.54). O niimero atdmico Z é entdo sorteado de acordo com

a distribui¢c@o de probabilidade

1 Z—Zy)*
z

O fragmento mais leve € obtido finalmente de acordo com AL =A f — At ezl —7 = zH.

onde Ay e Zy s30 0 nimero atdmico e de massa do nicleo fissionante.

Um estudo sistematico dos valores dos parametros da equacao (2.52) por meio de ajuste
a dados experimentais de fissdo espontanea e a baixa energia para varios nucleos foi realizado
por Bockstiegel [29], mostrando que aqueles pardmetros podem ser descritos por fungdes bem

comportadas do nimero de massa do nucleo fissionante.

Para a andlise que se fez neste trabalho de fragmentos de fissdo com os nicleos 24! Am,
237Np e 238U, as larguras dos modos de fissdo e as posi¢des do nimero de massa mais prova-
vel foram obtidas daquela sistematica. Apesar da dependéncia no niimero de massa do nicleo
fissionante, as posicdes e as larguras apresentam valores aproximadamente constantes para os
vdrios nucleos 14 tratados. Esses valores foram extraidos nos gréificos da sistemadtica por inspe-
cdo visual e incorporados ao modelo do CRISP. Um ajuste independente desses parametros foi
realizado para estudar a distribui¢io de massa de fragmentos do 2%Pb e do '°7Au, devido ao
fato de ndo haver um estudo desses parametros na regido deste nuclideo. Para todos os casos, no
entanto, a posicdo do nimero de massa mais provavel para o modo simétrico de fissao nao foi
obtida da sistemética. Uma vez que o CRISP simula a reacao completa desde a interacao inicial
e fornece o nucleo fissionante ao final da competi¢do entre evaporagdo e fissdo, o parametro Ag

foi calculado tendo em vista que As = Ay/2.

Dos trabalhos realizados por Karapetyan [20] e Demekhina [25] foram obtidas as intensi-
dades de cada modo de fissdo para os nuclideos 2*! Am, 23’Np e os pardmetros que constam das
equagdes (2.53) e (2.54) para os nuclideos **! Am, 23'Np e 233U. Os dados experimentais sdo

igualmente de suas autorias. Para 2°8Pb e !°7Au, os pardmetros das equacdes (2.53) e (2.54)



2.3 Descrigcdo do método 46

foram obtidos do estudo realizado por Duijvestijn [51].

A partir da sistemdtica de Bockstiegel, fez-se um ajuste das intensidades de cada modo de
fissdo em sua dependéncia com o nimero de massa do niicleo fissionante para os nicleos 238U,

208Pb e 197AL1.

Para 0 238U, o ajuste obtido foi inserido no modelo na forma,

by [_(Af_b2)2],

§ = —F7=—¢Xp
V27hs 2[9%
N2
K> = by exp [——(Af bs) ] , (2.58)
V2mhg Zb%

Ki =100 — (Ks + K>).

Para 29%8Pb e 197 Ay, chegou-se a um modelo distinto para as intensidades,

K. a
s=c1—
14+ exp [—Cz(Af — C3)}
¢4 (A —05)2]
Ky=——exp|——/|, 2.59
2 /_27IC6 p |: 26‘% ( )
c7 (A —CS)T
K| = exp | ——|.
VCT { 2c3

Ainda para 2%Pb e 197 Au, as posicdes dos nimeros de massa mais provéaveis para os modos

assimétricos de fissdo foram calculadas de acordo com

A =cioAf +en,
(2.60)

A = cpAr+cs,

enquanto as larguras para cada um dos trés modos de fissdo considerados foram assumidas

constantes,

I's = ci4,
1—‘51 = C16-

A inclusdo da dependéncia na massa do niicleo fissionante para os niicleos 233U, 28Pb e



2.3 Descrigcdo do método 47

197 Au foi uma primeira tentativa de obter um modelo tinico para o calculo dos modos de fissao.

Todos os parametros acima referidos sdo apresentados na Tabela 3.3.

As secdes de choque totais das reagdes 2*' Am + 660 MeV p e 2’Np + 660 MeV p fo-
ram calculadas pelo CRISP. As reacdes de Bremsstrahlung estudadas para o 238U tiveram suas
secoes de choque normalizadas pelos dados experimentais devido a impossibilidade atual do
CRISP de fornecer secdes de choque abaixo da regido do quase-déuteron situada em aproxima-
damente 50 MeV. Para as reagdes 2°8Pb + 500 MeV p, 2%Pb + 1000 MeV p e 1°” Au + 800 MeV
p, os resultados normalizados sdo apresentados no Capitulo 3 junto aos resultados com se¢ao

de choque total calculada pelo CRISP.
Evaporacao dos fragmentos

Dada a forma tipica da curva de energia de ligagdao por nucleon (Figura 2.4), tendo um
maximo na regido de nimero de massa proximo a A = 56 (nucleo de Fe), quando um nucleo
pesado se quebra em dois fragmentos, o aumento na energia de ligacdo por particula € liberado
na forma de varios tipos de radiacdo e, em sua maior parte, na energia cinética dos fragmentos
de fissdo. De fato, a contribui¢do da energia cinética dos fragmentos de fissdo ao total liberado

(Q da fissao) pode chegar a mais de 80% [70].

Além disso, como a linha de estabilidade beta exibe uma curvatura em dire¢do a regido em
que N > Z, os produtos de fissdo tendem a apresentar excesso de néutrons e usualmente passam

por alguns passos de decaimento 3.

Por fim, os fragmentos de fissdo carregam uma fracdo da energia total da fiss@o na forma
de energia interna de excitagc@o e, ndo raras as vezes, se encontram em condicao energética de

emitir néutrons, ou seja, sua energia de excitacdo € superior a energia de separacdo de néutrons.

Um estudo ideal da energética do processo de fissdo até a obtencdo dos fragmentos deve

portanto levar em conta os seguintes elementos:

* Energia cinética dos fragmentos de fissao;
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Neutrinos emitidos pelos produtos de fissao;

Particulas beta emitidas pelos produtos de fissdo;
* Energia de raios gama instantaneos;
* Raios gama emitidos pelos produtos de fissao;

* Energia cinética dos néutrons de fissao.

A aplicagdo do principio de conservagdo de energia ao processo de fissdo, comecando no

nucleo fissionante, conduz a que
Mf+Ef = Mfragl +mfrag2 + Tfrag +Efraga (2.62)

onde My e Ey sdo a massa e a energia de excitagdo do nicleo fissionante, m g1 + M frqg2 S0
as massas dos fragmentos de fissdo € Ty € Efqe 80 as energias cinética e de excitagdo dos
fragmentos, sendo esta ultima a fonte dos varios tipos de radia¢do emitidos citados acima, que,

somados a energia cinética dos fragmentos, compdem a energia total liberada no processo.

Da equacdo (2.62) podemos tirar uma expressao simples para o célculo da energia de exci-

tacdo dos fragmentos de fissao,

Efrag = Mf - (mfragl +mfrag2) +Ef - Tfrag- (2.63)

As massas sao calculadas de acordo com a férmula semi-empirica de massa, equagado (2.38).
A energia de excitagdo do nucleo fissionante € fornecida pelo CRISP, como ja antes descrito,
e a energia cinética dos fragmentos € calculada diretamente da energia eletrostética do sistema
composto pelos dois fragmentos, conforme o modelo de Bockstiegel [29],

Z\-Zy-€*
ro[A)% (1428 + 4} (14 2)] +a

Ve = , (2.64)

onde Zy, Z>, Ay e A, sdo os niimeros atdmico e de massa dos fragmentos, f3; € o parimetro

de deformacdo do nucleo fixado em 0,6 e d € a distancia entre as superficies dos fragmentos.
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Como proposto em [29], fez-se neste trabalho, um ajuste linear do valor de d para varios nicleos

2 .
em func¢do de ﬁ do nucleo fissionante, chegando-se ao resultado
2
d—= dlm +dp (2.65)
vélido para o intervalo fﬁ > 1300. Abaixo desse limite, o valor de d € assumido constante em

d(1300). Os pardmetros relativos a equagdo (2.65) sdo apresentados na Tabela 3.3 e o gréfico

do ajuste esta apresentado na Figura 2.6.

e Experimental

d (fm)
w
N

— Ajuste linear

+ 111 ‘ 111 ‘ 111 ‘ | | ‘ 1111 ‘ I ‘ 1111 ‘ 111 I 11
1300 1310 1320 1330 1340 1350 1360 1370 1380

Z2/A1/3

Figura 2.6: Distancia d entre as superficies de cada fragmento em funcéo de Z> /Al/ 3. Os dados
experimentais foram obtidos de [29].

A energia de excitacdo, E g, € entdo dividida entre os fragmentos de acordo com

Ay
El - A_Efraga
f (2.66)
A
E2 — A—fEf,-ag.

onde E| e Ay, E> e A sdo, respectivamente, a energia de excitagdo e nimero de massa de cada
fragmento. Neste ponto, o modelo de evaporacdo de Weisskopf é novamente empregado para

se obter os fragmentos evaporados.

Este modelo € utlizado para a obten¢ao da distribui¢do de massa dos fragmentos de fissdo

apenas para os nuclideos >*' Am, 23'Np, 2%8Pb e 1°7Au. Voltando 2 equacio (2.63), nota-se
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que o balancgo correto de energia depende da férmula de massa e da expressdo utilizada para
o célculo da energia potencial eletrostatica. Quanto a esta ultima, a maior incerteza reside no
valor de d, a distancia entre as superficies dos fragmentos, que resulta numa incerteza menor
sobre a energia cinética dos fragmentos do que a férmula de massa sobre o Q da fissdo, uma vez
que se faz necessdrio calcular com precisdo as massas dos fragmentos e do nucleo fissionante,

0 que cobre uma drea vasta de nuclideos.

A presenga de imprecisdes dessa natureza na atual férmula de massa deu origem a energias
negativas para os fragmentos, de acordo com a equacao (2.63). Isso obrigou a utiliza¢do de uma
aproximacao no cdlculo da energia de excitacdo dos fragmentos para as reacdes de Bremsstrah-
lung estudadas. No caso do 238U para ambas as energias de ponto final do féton, a energia de
excitagdo do nucleo fissionante € diretamente atribuida aos fragmentos segundo a mesma regra

expressa nas equagoes (2.66).

H4 dois motivos para se considerar esta uma boa aproximacao, uma delas € o fato ja citado
acima da energia cinética dos fragmentos corresponder a quase totalidade do Q da fissdo, a ener-
gia total liberada, de modo que as duas quantidades podem ser consideradas aproximadamente
iguais na equagdo (2.63). O segundo motivo reside no efeito desta aproximacdo nos resulta-
dos obtidos para os demais nuclideos. As distribuicdes de massa dos fragmentos para 2*! Am,
23TNp, 28Pb e 17 Au sdo apenas minimamente modificadas pela aproximacio e, conquanto seja
desnecessdria para estes trés nuclideos, resolve o problema fisico de atribuir energias negativas

aos fragmentos de fissdo no estudo do 233U.

Todos os detalhes concernentes a férmula de massa serdo abordados no contexto da discus-
sao dos resultados na sec¢ao 3.1. Da mesma forma, os efeitos da aproximacao utilizada e suas

implicagdes para o codigo CRISP serdo tratados em detalhes na secdo 3.4.

2.3.5 Modelo microscopico da barreira de fissao

Para todos os resultados apresentados neste trabalho, a barreira de fissdo consiste no modelo

de Nix [38]. O uso deste modelo permitiu a obten¢do de bons resultados a partir do ajuste
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dos parametros relevantes ja tratados nas ultimas secdes. Realizou-se, no entanto, um estudo

particular da barreira de fissao.

Estao disponiveis valores de barreira para 2301 nicleos com 78 < Z < 120, obtidas com
o método ETFSI (Extended Thomas-Fermi plus Strutinsky Integral) [71, 72, 73], Figura 2.7.
Procurou-se, entdo, o melhor ajuste possivel a esses valores previstos. De fato, nicleos com
Z < 78 ndo sdo incomuns nas aplicagdes do CRISP e portanto, o modelo de Nix seria ainda

mantido para tratar tais situacdes no caso de uma substitui¢do de modelo.

48 MeV
3104

3004
2904

2804

2704

2604

r

o

T
T

'

Figura 2.7: Barreira de fiss@o prevista pelo método ETFSI.

O melhor ajuste que se obteve aos dados calculados com o método ETFSI foi colocado
como op¢do de célculo, desde que o CRISP seja novamente reestruturado e seus parametros

reajustados a fim de se adequar a esse novo modelo.

A expressao proposta para a barreira de fissdo tem a forma

232
B(A,Z)=e1+exZ+esA+es— +e5Z% + A (2.67)

Os resultados alcancados para os valores de barreira de fissdo sio discutidos na se¢io 3.5 e

os parametros do ajuste estdo disponiveis na Tabela 3.3.
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3  Resultados e Discussao

Os parametros relevantes aos modelos descritos no Capitulo 2 sdo apresentados a seguir.
Constam da Tabela 3.1 os pardmetros da féormula semi-empirica de massa, equagao (2.38), assim
como aqueles relativos as férmulas empiricas de Dostrovsky para os parametros de densidade
de niveis, equagdes (2.42).

Tabela 3.1: Valores dos parametros relevantes da formula semi-empirica de massa e das formu-
las empiricas de Dostrovsky para o cdlculo de densidade de niveis.

Férmula semi-empirica de massa

ay asf Asym Ass

-15,018 15,598 -7,097 144,764

Parametros para o cdlculo da densidade de niveis de Dostrovsky

ai a as as as ag

18,813 1,300 18,670 4,235 18,890 24,820

3.1 Foérmula semi-empirica de massa

A Figura 3.1 mostra a diferenca entre a massa experimental [68] e a massa calculada pela
féormula semi-empirica de massa quando utilizados os parametros da referéncia [64]. Nota-se
que o erro se torna maior quando mais pesado o nicleo em questdo, chegando-se a diferencas
proximas de 40 MeV para nucleos a partir de A ~ 170 e Z ~ 75. Em particular, na regido
dos nicleos pesados de interesse o erro chega a aproximadamente 45 — 50 MeV. Abaixo dessa
regido, na zona correspondente a maioria dos fragmentos de fissao obtidos neste trabalho, acima

de A =~ 100 e Z = 40, as massas ja sdo subestimadas em mais de 20 MeV.
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Figura 3.1: Diferenca entre a massa experimental [68] e a massa calculada pela férmula semi-
empirica de massa quando utilizados os parametros da referéncia [64].

Este resultado ja poderia ser considerado bom, lembrando que mesmo o maior erro come-
tido, de 50 MeV para os nticleos mais pesados, corresponde a apenas 5% da massa do préton.
No entanto, os modelos nucleares voltados ao cdlculo de processos como evaporagdo e fis-
sd0 sdo muito sensiveis ao valor da massa nuclear. De modo que a precisdo maxima possivel
deve ser buscada, ainda que isso implique na priorizagdo de uma certa regido de nuclideos de
interesse até que uma férmula de massa mais bem sucedida num intervalo mais amplo seja

encontrada.

Foi em virtude dessa necessidade que esta mesma féormula de massa foi ajustada ndo apenas

para novos dados experimentais como também na regido restrita a A > 12.

A diferenca entre a massa experimental e a massa calculada pela formula ajustada esta
apresentada na Figura 3.2. Os nicleos pesados ainda sdo subestimados em ~ 40 — 50 MeV
quanto as suas massas. Numa dessas faixas o erro pode ultrapassar 50 MeV. Ainda assim,
todas as faixas de erro nessa regido sdo estreitas, e nota-se que a diferenca entre os valores
experimental e calculado cai rapidamente em um intervalo curto de massa. Como ha pouco
interesse em nucleos de massa superior a A ~ 245, que possuem pouca ou nenhuma aplicagao,

estes ndo sdo exibidos. Pela mesma razdo sdo mostrados apenas nucleos com massa A > 40.
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Portanto, a regido com maiores problemas, considerando o intervalo de massas de relevancia, é

bastante reduzida.

1 L[] Mev
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Figura 3.2: Diferenca entre a massa experimental e a massa calculada pela férmula ajustada.

Como a multiplicidade de néutrons para nticleos pesados € maior tanto na cascata intranu-
clear como na fase de evaporagdo, os nicleos filhos subsequentes estardo submetidos a menor
erro. Além disso, a férmula de massa s6 € utilizada na segunda fase da reacdo, integrando os
modelos de Weisskopf e Bohr-Wheeler, quando o nucleo inicial € na verdade o residual da cas-
cata, e portanto, j4 € mais leve. Por mais este motivo, os efeitos do erro introduzido por esta

féormula de massa na regido de niicleos pesados sdo ainda menores.

A imprecisdo mencionada na subsecdo 2.3.4, responsdvel pela atribui¢do de energias nega-
tivas aos fragmentos de fissao, se deve ao fato das massas dos fragmentos serem calculadas com
relativa precisdo enquanto o nucleo fissionante tem sua massa subestimada, resultando num Q
da fissdo sistematicamente menor. Para os nuclideos 2*! Am, 2>’Np, 2%Pb e 197 Au, as energias
de excitagao dos nucleos fissionantes sao mais altas do que para as reagdes de Bremsstrahlung
com o 23U, como & possivel notar pelas Figuras 3.3 e 3.4. Isso associado ao fato da energia
eletrostatica do sistema formado pelos fragmentos em todos os casos ser da mesma ordem de

grandeza faz com que uma subestimacdo do Q da fissdo dé origem a somente poucos casos de
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energia negativa para 2*! Am, 23’Np, 28Pb e 97 Au (Figura 3.3), que sdo descartados, mas a

varios casos (a maioria deles) de energia negativa para Bremsstrahlung quando se faz o balango

de energia da equagdo (2.63), como mostra a Figura 3.4.
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Figura 3.3: Energia de excita¢do dos fragmentos de fissdo na aproximacdo Ef,,, ~ E (linha
preta) e quando contabilizada de acordo com Efq = My — (m fragl +m fmgz) +E¢—Tfrqg (linha
vermelha) para (a) 2*! Am + 660 MeV p (b) 23"Np + 660 MeV p (c) 2°8Pb a 500 MeV p (d) 2°8Pb
a 1000 MeV p (e) %7 Au + 800 MeV p.

Reagdes com o 2%Pb sempre estiveram sujeitas a erro. Devido a sua baixa fissilidade, mui-

tos passos de evaporacao com consequente producdo de nicleos mais leves acontecem antes da
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Figura 3.4: Energia de excitagdo dos fragmentos de fissdo na aproximagdo Ey., ~ Ey (linha
preta) e quando contabilizada de acordo com E g = M — (M a1 + M frag2) + Er — Trrqg (linha
vermelha) para (a) 233U a 50 MeV e (b) 28U a 3.5 GeV.

fissdo, e calcular corretamente a massa da maioria deles permitiu a obtengao de bons resultados
para a secdo de choque de fotofissdo, Figura 3.6(a) apresentada na sec¢do 3.3, e para as distribui-

coes de massa dos fragmentos de fissao, Figuras 3.11(e) e 3.11(f), e 3.12(a) 3.12(b) discutidas

na secdo 3.4, onde estd incluida a evaporagdo dos fragmentos.

Em todos os casos apresentados na secdo 3.4, a evaporacdo dos fragmentos teve papel

essencial no resultado final, e portanto, também a férmula de massa.

O ajuste da férmula de massa utilizando o pacote Minuit possui um ¥ reduzido de 7.56 x
10°. O elevado valor do x? se justifica pela precisio do modelo ser ainda muito baixa quando

comparada 2 alta precisdo dos dados experimentais, da ordem de 1073,

3.2 Razao de fissao

Como indicado na se¢do 2.3, o parAmetro r¢, assim como os pardmetros do modelo de Dos-
trovsky para evaporacao, foi ajustado apenas para as se¢des de choque de fotofissao e spallation,

e foi o ultimo parametro de densidade de niveis a ser ajustado.

Esse ajuste do ry, intervalo a intervalo de 72 /A, permitiu identificar as regides mais rele-
vantes a cada nucleo estudado. Devido a suas baixas fissilidades e extensao dos processos de

evaporagio, o '’ Au e o 2°8Pb compartilham a maior parte da regidio de Z%/A < 36, o '°7Au
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tendo suas se¢des de choque mais influenciadas por alteragdes de r; na regido 26 S 72 /A <35

e 0 2%8Pb na regido 28 < Z?/A < 36.

O Pb partilha a regiio em torno de Z?/A ~ 35 com 23?Th, que ndo apresenta tantos passos
de evaporacdo e pode ter sua se¢do de choque alterada por mudangas no valor de ry até 7% /A ~
36. Acima deste valor, estd o dominio do 2*3U e do 2*’Np, que compartilham esta regido até

7% /A ~ 38,

A Figura 3.5 mostra o resultado obtido para a razio de fissdo no intervalo de Z%/A de
interesse. A presenga de variagdes bruscas no valor de ry € uma indicagdo de que o atual
modelo de barreira de fissdo nido descreve totalmente o comportamento da barreira para os
niicleos estudados. Sendo ry o ultimo pardmetro a ser ajustado, podendo variar livremente nos
20 intervalos nos quais foi dividido e tendo como unica restricao 1 < ry < 1,23, os efeitos de
estrutura ndo resolvidos pelo cdlculo da barreira de fissdo tendem a se apresentar na forma da
razdo de fissdo. Uma melhor reproducdo da barreira deve permitir a obten¢do de uma forma

suave para o ry, em particular monotonicamente crescente.
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Figura 3.5: Forma do pardmetro ry, razdo de fissdo.

A dificuldade natural no ajuste da secdio de choque de fotofissdo do 2%8Pb se vé refletida

na maneira como a razdo de fissdo muda para os nicleos filhos na cadeia de evaporacdo do
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Pb. Durante o processo de ajuste, a forma da secdo de choque podia mudar consideravelmente
para as vdrias energias do féton incidente a depender dos valores de ry em cada uma das suas
subdivisdes. Para os demais nucleos, a forma da curva sofria pouca variacdo com mudangas no
valor de rf, ao contrdrio do que ocorria com a se¢do de choque total, que passou a ser o alvo do

ajuste nesses casos.

Os valores de r¢ para cada intervalo de 72 /A estdo apresentados na Tabela 3.2, em ordem

crescente de Z2 /A.

Tabela 3.2: Valores da razao de fissdo, ry, para cada intervalo de 7?2 /A.

Pardmetro Valor Pardmetro Valor Pardmetro Valor Pardmetro Valor
rfi 1,041 rfe 1,069 rf1 1,059 rfie 1,088
rf» 1,087 rfr 1,074 rfiz 1,000 rfi7 1,163
rf3 1,087 rfs 1,076 rfi3 1,004 rfis 1,206
rfa 1,072 rfy 1,088 rfi4 1,006 rf19 1,133
rfs 1,050 rf10 1,100 rfis 1,044 rf20 1,219

3.3 Fotofissao e spallation

A Figura 3.6 mostra as se¢Oes de choque de fotofissao calculadas pelo CRISP em compa-
racdo aos dados experimentais [15]. Nota-se um bom acordo entre célculo e experimento em
trés das reagdes estudadas. A forma da secio de choque do 2“®Pb, Figura 3.6(a), em particular,
acompanha a forma experimental em toda a extensdo de energias consideradas. Um tnico ponto

apresenta forte divergéncia, aquele situado a 300 MeV.

Para os ndcleos 232Th e 238U, Figuras 3.6(b) e 3.6(c), vé-se bons resultados obtidos pelo
CRISP tanto em forma quanto em valor de secao de choque, embora a secao de choque total

para o 238U, esteja pouco abaixo do correto.

Para a fotofissio do 23"Np, Figura 3.6(d), ha um desacordo nitido no que diz respeito  secdo
de choque total, conquanto a forma esteja corretamente reproduzida. J4 foi observado em [56]
que a secdo de choque experimental de fotoabsorcio para o 23’ Np estd acima da chamada curva

universal de fotoabsor¢do total, de modo que seria necessario supor uma fissilidade superior a
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Figura 3.6: Se¢des de choque de fotofissdo. (a) 208pp (b) 232Th (¢) 238U e (d) 237Np.

100% a fim de reproduzir estes dados experimentais. Um dos motivos para isso seria que a
secio de choque total de fotoabsor¢io do 23’Np é de fato superior a curva universal assumida
para todos os demais nicleos. Outro motivo pode ser um erro experimental, particularmente
na determinagio da massa do 23’Np alvo, resultando em um desvio sistematico das secdes de
choque medidas. Nao esteve entre os objetivos deste trabalho estudar novamente a fotoabsor¢ao,

processo este ja bem simulado pelo CRISP para uma variedade de nucleos [60].

As reacdes de spallation inserem uma dificuldade a mais no ajuste, tendo em vista que
para cada caso estudado se busca reproduzir 12 pardbolas referentes aos produtos da reagao.
Resultados melhores do que esses ja foram obtidos para estas mesmas reacdes [74], muito
embora, neste trabalho se obteve um ajuste global envolvendo fotofissdo e spallation para uma

variedade de nucleos, algo que ndo fazia parte dos objetivos do trabalho exposto na Ref. [74].

A Figura 3.7 apresenta a comparagdo entre o cdlculo do CRISP e as pardbolas experi-
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mentais [75] de spallation para a reagio '°7Au + 800 MeV p. O maior desacordo se dd no
posicionamento das pardbolas, com um deslocamento para a direita em todos os casos, apon-
tando excesso de néutrons, o qual se torna ainda pior para menor nimero atdmico. Apesar de
conhecido este fato, ndo foi possivel resolver o equilibrio entre emissdo de néutrons e prétons

de forma a melhor posicionar as pardbolas sem que isso afetasse para pior os resultados de

fotofissao.
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Figura 3.7: Secdes de choque dos produtos de spallation da reagio '°7 Au + 800 MeV p.
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H4é desacordo também na forma das pardbolas, maior em alguns casos, menor em outros.
Este erro cometido pelo cdlculo pode ser considerado menos grave do que o anterior, tendo
em vista que alguma semelhanca foi alcacada, em alguns casos, entre as formas calculada e

experimental.

Outro elemento com o qual € dificil lidar num ajuste global como este € a se¢do de choque
total, que deve diminuir quanto menor o Z. Nesta simulacao verificou-se uma redugdo excessiva
na se¢do de choque com a reducdo de Z, embora tal variagdo tenha, de fato, ido na dire¢do

correta.

A Figura 3.8 apresenta as paribolas de spallation para a reacdo 2*®Pb + 1 GeV p em com-
paracdo aos dados experimentais [76]. Valem para este caso as mesmas consideragdes ja feitas
para o '°7Au. A diferenga fundamental esté no fato dos resultados serem nitidamente melhores,
com alguns bons acordos tanto de forma como de secdo de choque total para as primeiras trés

parabolas. Um acordo inferior porém valioso também se nota para os produtos '*Au, 8Pt e 77Ir.

Aqui, erra-se menos na posicao de cada pardbola. A partir das equagdes (2.39), (2.40) e
(2.42), verifica-se facilmente que a redu¢do em Z implica um aumento da emissiao de prétons
relativo a emissdo de néutrons pelo aumento do pardmetro a, e reduc¢do do parametro a,, do
modelo de Dostrovsky. Isso estd de acordo com a realidade fisica conhecida, uma barreira
coulombiana menor aumenta a chance de emissdao de prétons. Além disso, nicleos mais leves
possuem uma relagdo entre o numero de néutrons € o nimero de prétons menor, reduzindo
a multiplicidade de néutrons. Ja nticleos mais pesados possuem excesso de néutrons. Isso
somado ao fato de estes ndo possuirem carga aumenta a sua probabilidade de emissdo. No
caso de emissdo alfa, esta sofre reducdo para Z menor. Sua chance de emissdo aumenta para
nucleos que sejam maiores e mais deformados, uma vez que isso aumenta a chance de formagao
de clusters de particulas alfa que possam ser emitidas. O aumento da esfericidade inibe esta

formacao.

A dificuldade reside na correta calibracao dessas relacdes, necessidade esta nao garantida

pelas férmulas empiricas de Dostrovsky para todas as reagdes e nucleos que se procure analisar.
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Figura 3.8: Secdes de choque dos produtos de spallation da reagio 2°°Pb + 1 GeV p.
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O estudo de um grupo restrito de reacdes pode, inclusive, levar a conclusdes erradas quanto aos

melhores valores dos pardmetros de densidade de niveis, devido ao fato de haver um nimero

maior de combinagdes de pardmetros que resultam no correto cdlculo de uma tnica secdo de

choque do que numa situagdo em que se busca calcular vérias se¢des de choque para reacdes

diferentes, com nucleos que apresentam propriedades diferentes.
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O Minuit forneceu para este ajuste um 2 reduzido de 353.224.

3.4 Distribuicao de massa de fragmentos de fissao

A Tabela 3.3 resume todos os pardmetros necessdrios ao cdlculo dos modos de fissdo para
todos os casos estudados, correspondendo portanto as equagdes (2.52), (2.53), (2.54), (2.58),
(2.59), (2.60), (2.61) e (2.65). Sao também apresentados os valores de xz reduzido correspon-
dentes a cada ajuste. Como mencionado no capitulo 2, alguns parametros da Tabela 3.3 foram

obtidos diretamente da literatura, e portanto, nenhum ajuste foi feito.

Tabela 3.3: Valores dos parametros relevantes do modelo de fissdo multimodo.

pardmetro sistematica pardmetro 241 Am [20] 237Np [20] 2387 [25] 208pp e 197 Au
baixa energia [29] Ref. [51]
Ig 10,0 £2 Ks(mb) 2970,0 20,5  2590,0 £ 23,3 — —
A{{ 135,0 £ 1 K (mb) 45,8 £0,2 49,0+ 0,3 — —
F{’ 3,75+2 K> (mb) 220,5+ 1,5 252,0+1,3 — —
Ag 141,0 £ 2 i 4,1 +£0,6 5,0 +0,08 4,1 +0,6 0,97 + 0,18
Fg’ 50+1 15 0,38 + 0,01 0,37 £+ 0,01 0,38 + 0,01 0,413 £ 0,002
" 0,92 + 0,08 0,59 + 0,02 0,92 + 0,08 0,54+0,3

o) 0,003 £ 0,0001 0,005 £ 0,0002 0,003 £ 0,0001 0,008 £ 0,004

ParAmetros relativos ao 233U ParAmetros relativos a 2%8Pb e 197 Au
by 91 cl 75,50 c9 48,86
b2 221 (&) 18,35 C10 0,01
b3 53 c3 238,20 c11 121,68
%2 reduzido 27,155 N 7,67 1 0,23
Cs 237,85 c13 125,66
b4 77 Ce 77,64 Cl4 14,93
bs 237 c7 70,40 C1s 3,97
be 7.4 cg 303,50 Cle 5,21
xz reduzido 129,873 xz reduzido: 67,327

Parametros relevantes no célculo da distancia d entre fragmentos de fissdo

di ds xz reduzido
0,013 -16 2,39

Para fissdo espontanea ou a baixa energia, o parametro Ag na equacdo (2.52) pode ser cor-
retamente substitudido por Ag/2, sendo Ay o nimero de massa do nicleo alvo. No entanto, para
fissdo induzida a energias intermedidrias e altas, esta substitui¢do ndo pode ser feita e Ag passa
a ser entdo um parametro livre no procedimento de ajuste, sendo associado ao niimero de massa
do nucleo fissionante, A ¢. Este nimero de massa, no entanto, depende da particula incidente, de

sua energia e de propriedades do niicleo alvo. Além disso, trata-se, de fato, de uma distribui¢cdo
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de massa, nao de um valor fixo, como se nota pelas Figuras 3.9 e 3.10.
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Figura 3.9: Distribuicdes de massa do ntcleo fissionante. (a) 241 Am, (b) 237Np (c) 28U a 50
MeV e (d) 28U a 3500 MeV.

A energias intermedidrias e altas, os valores de posi¢cdo e largura para cada modo de fis-
sd0, como obtidos de um ajuste direto da expressio (2.52) podem ser alterados em virtude das
distribui¢des de massa e nimero atdmico do nucleo fissionante [77, 78, 79]. Os efeitos da dis-
tribui¢do de massa do nucleo fissionante na descricdo dos modos de fiss@o ja foram estudados
em reacoes entre 2381 e deutério a 1 GeV/nucleon [77], e podem também ter efeitos sobre os
resultados de reacdes com fotons e prétons a energias intermedidrias [20, 25]. Portanto, a distri-
bui¢do de massa dos fragmentos estd composta na distribuicdo de massa do nucleo fissionante.
Um célculo mais realistico das distribuicdes de massa dos fragmentos de fissdo deve levar em

conta a distribui¢ao dos sistemas fissionantes.
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Figura 3.10: Distribui¢cdes de massa do nucleo fissionante. (a) 208pp 3 500 MeV p (b) 208pp 4
1000 MeV p e (c) '°7 Au a 800 MeV p.

A extracdo das distribui¢des de massa dos fragmentos conhecendo-se a distribuicdo de nu-
cleos fissionantes € vidvel uma vez que se tenha um cédigo de Monte Carlo capaz de simular
cada processo de fissdo individualmente, para cada ntcleo fissionante e, assim, separar as con-
tribui¢des ao resultado final de cada modo de fissdo e da distribuicdo de massa dos sistemas que

fissionam.

Os resultados obtidos com o CRISP para os niicleos 24! Am, 23"Np, 2%8Pb e 1°7 Au podem
ser vistos nas Figuras 3.11 e 3.12, onde se faz a comparacao entre os resultados obtidos quando
se atribui aos fragmentos a energia de excitacdo do nicleo fissionante, a esquerda na figura, e

os resultados calculados conforme o modelo descrito na subsecao 2.3.4, a direita.

Como ja antecipado na subsecdo 2.3.4, as distribui¢cdes de massa dos fragmentos sdo alte-
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Figura 3.11: Distribui¢des de massa dos fragmentos. (a) *"'Am (Ef,qe ~ E), (b) *' Am, (c)
23INp (Efrag ~ Ef), (d) *'Np, (e) 28Pb a 500 MeV p (E 14 =~ Ey) € (f) 2®Pb a 500 MeV p.

radas muito sutilmente quando se aplica a aproximagao E,qe ~ Er. Quando se contabiliza o Q
da fissdo e a energia cinética dos fragmentos, a energia de excitagc@o atribuida aos fragmentos
¢ um pouco menor, resultando em um nimero menor de evaporacdes. A distribui¢do, entdo,

aparece na figura levemente deslocada para nimero de massa maiores.

Quanto ao acordo obtido, vé-se que os dados experimentais para >*! Am e 23’Np, obtidos
da Ref. [20], ndo permitem uma andlise mais definitiva, mas ainda assim € possivel reconhecer

um bom ajuste entre a curva e a tendéncia geral dos pontos em ambos 0s casos, bem como uma
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Figura 3.12: Distribui¢des de massa dos fragmentos. (a) 208pp 3 1000 MeV p (Efrag = Ey) (b)
298Pp a 1000 MeV p (c) 1" Au a 800 MeV p (Efrqe ~ Ef) € (d) 17 Au a 800 MeV p.

boa reproducgdo da sec¢io de choque total, calculada pelo CRISP.

Nas Figuras 3.11(e) e 3.11(f) apresenta-se, juntamente com a comparacao aos dados ex-
perimentais [24], o mesmo cdlculo quando normalizado aos dados e quando se usa a secdo de
choque total calculada pelo cédigo para a reagio 2°8Pb + 500 MeV p. O mesmo temos para as
Figuras 3.12(a) e 3.12(b) em que se vé os resultados obtidos para a reacao 208pp + 1000 MeV
p, € para as Figuras 3.12(c) e 3.12(d), que apresentam as distribui¢cdes de massa dos fragmentos
para a reacdo '°’Au + 800 MeV p. Os dados experimentais para os tltimos dois casos foram

obtidos, respectivamente, de [76] e [80].

Verifica-se para os casos estudados com o 2°Pb um excelente acordo com os pontos tanto
na posicdo da curva quanto na sua forma. Nestes ultimos casos, os dados experimentais ja

permitem uma andlise mais segura.

A unica divergéncia séria nos resultados se dé pela baixa secdo de choque total calculada

tanto para o caso a 500 MeV (= 5x menor do que a experimental) quanto no caso a 1000 MeV
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(= 2x menor do que a experimental). De acordo com o trabalho publicado em [76], foram
feitas correcOes relativas ao aparato experimental para tratar de reagdes secunddrias que pudes-
sem ocorrer com o0s fragmentos de fissdo, por exemplo, interagdes entre estes € 0 material que
constitui o préprio equipamento. Foi ressaltado naquele trabalho que a regido de A ~ 130 apre-
sentou maior mistura entre produtos de fissao e de spallation. Sendo esta uma possivel fonte de
contaminacdo em muitos experimentos, ndo se pode descartd-la como a causa da elevacdo da

secio de choque para A ~ 130 nos dados referentes a 2“®Pb + 1000 MeV p.

Também foi relatado que os fragmentos ndo foram detectados pelo método de coincidén-
cia. Sem uma garantia de que a reacdo tenha produzido apenas 2 fragmentos, processos que
competem com a fissdo, como multifragmentacao e fiss@o terndria, passam a ser uma possibili-
dade ndo descartada de contaminac¢do, neste caso, para massas mais leves, o que explicaria, se

confirmado o fato, a secao de choque experimental mais elevada em torno de A ~ 50.

As dificuldades para a correta reproducdo das sec¢des de choque totais ja foram esclarecidas
na discussdo das se¢des anteriores no que se refere aos parametros de densidade de niveis. Para
evidenciar ainda mais este fato, considere-se a Figura 3.13. Ela apresenta a distribuicdo de Z> /A
de ntcleos no final da cascata intranuclear para 6 reacdes com 28Pb. H4 3000 ntcleos residuais
ao final de cada cascata. Quatro delas sdo induzidas por fétons a 100, 500, 900 e 1000 MeV, e

duas delas por prétons a 500 e 1000 MeV.

Nota-se que independentemente da reagdo as distribuicdes de nucleos residuais da cascata
se interceptam de tal forma que o Z? /A médio em todos os casos é muito préximo. Em particu-
lar, para fétons de 500 MeV, tem-se % = 31.9746 e para prétons de 500 MeV, % = 32.1311.
Portanto, vé-se que o uso da razdo de fissdo para a melhora no célculo da se¢do de choque da
reacio 2%Pb + 500 MeV p conduziria, inevitavelmente, a uma perda de qualidade no célculo
da secdo de choque da fotofissio do 2°Pb, uma vez que um ajuste de ampla aplicacio desse
parimetro depende da boa distin¢do que hd no valor de Z> /A para niicleos distintos, originados

ou niao do mesmo nucleo pai.

Os resultados obtidos para o caso '’ Au + 800 MeV p podem ser considerados em bom
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Figura 3.13: Distribui¢iio de Z?/A para niicleos no final da cascata intranuclear para as reacdes
208ph + 500 MeV p, 2%8Pb + 1000 MeV p, 2%Pb + 100 MeV 7, 2°8Pb + 500 MeV 7, 2%8Pb +
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acordo com os dados experimentais, em particular nas regides de maior secao de choque. A
secdo de choque total, apesar de superestimada, foi aqui melhor calculada pelo CRISP do que
nos casos do 28Pb. O real desacordo se encontra de fato na regio de niicleos mais leves. Estes
dados experimentais procedem do mesmo laboratério responsavel pelo estudo da reacio 2°8Pb
+ 1000 MeV p [80]. As mesmas consideracdes feitas anteriormente com respeito a contami-
nacdes podem ser feitas aqui, ressaltando que neste tltimo trabalho nenhuma mencao foi feita
quanto aos fragmentos terem ou ndo sido detectados em coincidéncia ou quanto aos produtos
de spallation terem contaminado a deteccao dos fragmentos de fissdo. Até o presente momento,
estas sdo apenas possibilidades. Outra possivel explicacao para o desacordo na regido de mas-
sas menores pode ser obtidida a partir da distribuicdo de massa do nucleo fissionante, Figura
3.10(c). A auséncia de uma cauda mais acentuada na regido de nucleos mais leves pode ser
considerada a causa, a0 menos em parte, da baixa secao de choque calculada para fragmentos

mais leves.

Vé-se que o modelo para o cdlculo da competi¢c@o entre evaporacao e fissdo, apesar de bom

e com excelentes resultados em alguns casos, ainda nao é o ideal. Apesar de nao ser possivel
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determinar o quao distante o modelo de evaporacdo e fiss@o estd da sua parametrizacdo correta,
sabemos que ele é dependente em grande medida da férmula de massa, a qual € fonte de erros,

como j4 foi discutido na secdo 3.1.

A boa reproducgdo dos dados experimentais, apenas com variacdes muito pequenas entre as
condicdes com e sem aproximagdo para a energia de excitacao dos fragmentos, € uma demons-

trac@o da robustez do cédigo, resultado da consisténcia na implentagdo dos modelos.

As distribui¢des de massa dos fragmentos de fissdo obtidas no estudo de Bremsstrahlung
sao apresentadas na Figura 3.14. Uma vez verificada como boa a aproximagao de atribuir aos
fragmentos a energia de excitacdo do nucleo fissionante, vé-se um bom acordo entre a curva e
0s pontos experimentais, estes obtidos de [25], no que diz respeito as posi¢des e as larguras das

distribuicoes.
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Figura 3.14: Distribuicdes de massa dos fragmentos. (a) 238U, energia maxima do féton em 50
MeV e (b) 228U, energia maxima do féton em 3500 MeV.

Tanto nos resultados exibidos nas Figuras 3.11(e) e 3.11(f) como nas Figuras 3.12 e 3.14,
as intensidades dos modos de fissdo sao fun¢des do niimero de massa do ntcleo fissionante. O
bom ajuste obtido com a inser¢ao dessa dependéncia nos parametros atesta novamente a impor-
tancia da distribui¢do de massa dos nucleos fissionantes no estudo da distribuicdo de massa dos

fragmentos.
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3.5 Barreira de fissao

O correto cdlculo da barreira de fissdo € fundamental a determinagdo da probabilidade de
fissdo, como fica evidente pelas equacdes (2.48), (2.49) e (2.50). Em particular € importante a

este trabalho cujo foco esteve no estudo da fissdo de nicleos pesados.

A barreira de fissao atualmente implementada no CRISP obedece ao modelo de Nix [38], o
qual tem sido bem sucedido particularmente na regido de nicleos pesados, como se pode notar
pela Figura 3.15, que mostra a diferenca entre a barreira de fissdo calculada pelo método ETFSI

e aquela obtida pelo modelo de Nix.

MeV

Figura 3.15: Diferenca entre a barreira de fissdo calculada pelo método ETFSI e aquela obtida
pelo modelo de Nix.

O erro ndo ultrapassa 10 MeV numa vasta regido de nucleos de interesse para a Fisica
Nuclear. No entanto, percebe-se na vizinhan¢ga do Pb um aumento no erro, que chega a apro-
ximadamente 20 MeV. Esta regido € de dificil ajuste como ja evidenciado pela Figura 2.7. No
intuito de reproduzir mais corretamente a barreira de fissdo nessa regido, foi proposto o modelo
descrito na subse¢do 2.3.5, uma superficie dependente de Z e A. Todos os pardmetros do ajuste

sdo apresentados na Tabela 3.4.

A diferenca entre a barreira de fissdo calculada pelo método ETFSI e aquela obtida pelo
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Tabela 3.4: Valores dos parametros da férmula sugerida para ajustar as previsoes de barreira de
fissdo calculadas com o método ETFSI.

Parametro  Valor Parametro Valor
el 1152 N 8,6
e -15,60 es 0,0422
e3 -4,699 eg 0,01315

modelo proposto neste trabalho é mostrada na Figura 3.16. A superficie foi bem sucedida na

reduc¢do do erro em toda a regido abaixo de A ~ 250, mantendo a diferenca muito proxima de

Z€ro.
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Figura 3.16: Diferenca entre a barreira de fissdo calculada pelo método ETFSI e aquela obtida
pelo modelo proposto neste trabalho.

Houve uma melhora considerdvel na determinagdo da barreira de fissdo na vizinhanga do
Pb. Apenas duas faixas bastante estreitas tanto em Z quanto em A divergem do valor calculado
pelo método ETFSI, e ainda assim, em ndo mais do ~ 10 MeV. Para este ajuste obteve-se

2% = 2,196 (reduzido).
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3.6 Perspectivas do trabalho

No que diz respeito a formula semi-empirica de massa, novos ajustes podem ser testados
com vistas a atender outras regides de nuclideos. No entanto, € do maior interesse encontrar uma
férmula que forneca valores 6timos de massa nuclear tanto para nuicleos pesados até A ~ 250
quanto para nucleos leves na regido do Carbono. Essa extensdo para nucleos leves faz parte dos

objetivos futuros de ampliagdo da aplicabilidade do c6digo CRISP.

A introdugdo de outra férmula de massa implicard no reajuste de todos os parametros de
densidade de niveis. Isso serd feito tencionando-se aumentar a precisdo em reproducao de se-
coes de choque tanto de fotofissdo quanto de spallation com o minimo de perdas. A correcdo
das parabolas de spallation constituem o proximo passo no desenvolvimento do CRISP. Apds
processos exaustivos de ajuste com diferentes féormulas de massa, sem que haja ganho signi-
ficativo, um novo modelo para o cédlculo dos parametros de densidades de niveis devera ser o
passo seguinte, dado que apds todas as tentativas precedentes poder-se-a dizer que as férmulas

empiricas de Dostrovsky tenham chegado ao seu limite de acomodacdo aos resultados.

Embora o valor da razio de fissdo em cada intevalo mude em virtude de um reajuste global
dos parametros, espera-se que a tendéncia crescente da curva se mantenha. Ao final, toda

sequéncia de intervalos serd substituida por uma ou mais funcdes continuas.

A barreira de fiss@o ja obtida serd inserida no inicio do ajuste a fim de que todos os para-

metros se adequem consistentemente a nova barreira.

No ambito do célculo dos fragmentos de fissdo, o proximo passo serd dado no sentido da
unificagdo do modelo tanto quanto for possivel, de modo a permitir que o CRISP decida para
cada nucleo e reacdo quais as intensidades relativas dos modos de fissdo a partir de uma tnica
sistemaética de cdlculo. Este trabalho ja demonstrou que tratar os parametros de largura, posicao
e intensidade de cada modo de fissio como dependentes do nucleo fissionante € a alternativa
com melhores perspectivas. Ainda neste contexto, um modelo para a inclusdo do célculo de

multifragmentacgdo ja estd sendo estudado [81].



74

4 Conclusoes

Cabe inicialmente enfatizar os resultados importantes obtidos, a comecar pela formula de
massa que, com 0s parametros atuais, permitiu uma redugdo consideravel do erro na regido de
massas intermedidrias até boa parte da regido de nicleos pesados. Este fato ficou evidenciado

pela Figura 3.2.

Em seguida, hé os resultados para as secdes de choque de fotofissao, apresentados na Figura
3.6, em que se nota um excelente acordo de calculo com os dados experimentais, especialmente

para o 2%Pb, um nuclideo cujas caracteristicas sdo conhecidamente dificeis de reproduzir.

Os resultados de spallation das Figuras 3.7 e 3.8 mostram que o c6digo CRISP € capaz de
reproduzir com alguma precisao algumas das pardbolas de maior se¢ao de choque, acertando ou
na forma ou na posi¢io ou mesmo em ambas, como é o caso do 2"®Pb a 1 GeV p, ainda quando

a mesma parametrizacao € utilizada tanto para fotofissdo quanto para spallation.

Finalmente, as distribui¢des de massa dos fragmentos de fissdo foram em geral bem repro-
duzidas, na forma ou ndo se¢do de choque total, como mostram as Figuras 3.11, 3.12 e 3.14.
Mesmo para as reacdes estudadas com 2*' Am, 2’Np e 233U, em que os dados experimentais
ndo permitem uma andlise mais definitiva, o acordo entre a curva calculada e a tendéncia geral
dos pontos, bem como na se¢io de choque total, caso dos niicleos 24! Am e 2>’Np, é digno de

nota.

O ajuste proposto para a barreira de fissao, calculada a partir do método ETFSI, ndo integrou
os objetivos deste trabalho, mas o resultado obtido merece ser mencionado como de grande

utilidade a melhoramentos futuros no c6digo CRISP ou a outros estudos que envolvam ntcleos
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na regido de aplicacdo do método ETFSI. A qualidade do ajuste ficou evidenciada pela Figura

3.16.

Conclui-se, assim, que o objetivo central do trabalho de reproduzir dados experimentais de
fissdo de nucleos actinideos a energias intermedidrias e altas foi alcangcado com bom aproveita-
mento. De modo especifico, a férmula de massa obtida atende as necessidades de precisdo de

estudos nas regides de energias e de massas contempladas neste trabalho.

O modelo de Dostrovsky [31] para os parametros de densidade de niveis se mostrou eficaz
para o estudo de uma variedade de reagdes nucleares, em particular reagdes de fissdao, tema
deste trabalho. Portanto, a maior dificuldade para o modelo de Dostrovsky resulta ser a correta

reproducdo de secdes de choque de fotofissao e de spallation simultaneamente.

O modelo multimodo de fissdo para o célculo dos fragmentos de fissio demonstrou ser o
mais adequado em todos os casos, seja a baixa ou a alta energia. A parametrizacdo, contudo,
ndo pode ser considerada unica. As intensidades relativas de cada modo de fissdo tem forte
dependéncia na energia da reacdo e, segundo mostrou Bockstiegel [29], também o tem na massa
do nicleo fissionante. A dependéncia na massa do nucleo fissionante foi a alternativa empregada
no estudo das reagdes com 2381y, 208pp ¢ 197 A, No entanto, a limitagdo na regido de dados
experimentais conhecidos para as intensidades relativas dos modos de fiss@o ndo permite até o

momento uma analise mais conclusiva.

Este trabalho confirma a necessidade de se conhecer a distribuicdo de massa dos nicleos
fissionantes no estudo dos fragmentos de fissdo, o que ficou aqui demonstrado tanto a baixa

energia, quanto a energias intermedidrias e altas, Figuras 3.11, 3.12 e 3.14.
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