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Abstract—Resumen

THE USE OF NEUTRON RESONANCE PARAMETERS AND NEUTRON RADIATIVE CAPTURE CROSS-SECTIONS
IN EVALUATING RESOLVED AND UNRESOLVED ACTIVATION RESONANCE INTEGRALS.

The paper reviews the work carried out in the author's laboratory since 1968 on the calculation, evaluation
and measurement of activation resonance integrais. The calculation methods used are described, and an
analysis is made of the error introduced in the evaluation of the resolved resonance integral as a result of the
current uncertainty in neutron resonance parameters. The calculation of the unresolved resonance integral is
described, and the neutron radiative capture cross-section data in the region between 1 keV and 10 MeV
available for its calculation are considered. The author also describes the use of experimental resonance
integral values in evaluating neutron parameters in cases where the neutron parameters obtained by differential
time-of -flight measurements show discrepancies, Finally, an account is given of the difficulties that arise
in reactor physics and/or activation analysis when inexact or inadequate integral data are used.

EL USO DE PARAMETROS NEUTRONICOS DE RESONANCIA Y SECCIONES EFICACES NEUTRONICAS DE
CAPTURA RADIATIVA PARA LA EVALUAGION DE LA INTEGRAL DE RESONANCIA DE ACTIVACION
RESUELTA Y NO RESUELTA.

En la memoria se pasa revista al trabajo sobre el calculo de evaluacidn y medicidn de integrales de
resonancia de activacidn que los autores realizaron en el laboratorio de la CNEA desde el afio 1968, Se describen
los métodos de cilculo usados y se analiza el error que la actual incertidumbre de los pardmewos neuurdnicos
de resonancia inoducen en la evaluacidn de la integral de resonancia resuelta. Se examina el cilculo de la
integral de resonancia no resuelta, y la disponibilidad de las secciones eficaces neutrdnicas de captura radiativa
en la zona enwe 1 keV y 10 MeV para su cilculo. Se describe igualmente el uso de los valores experimentales
de la integral de resonancia para la evaluacién de los pardmetros neutrdnicos en casos donde los pardmetros
neutrdnicos obtenidos por la medicidn diferencial de tiempo de vuelo son discrepantes. Finalmente se seflalan
los inconvenientes para la fisica de reactores y/o anilisis por activacion de datos integrales evaluados de manera
inexacta o inadecuada.

INTRODUCCION

La medicién de la integral de resonancia es {til para verificar los
pardmetros de resonancia de neutrones obtenidos en experiencias de
tiempo de vuelo y en ese sentido puede considerarse como una técnica
experimental de evaluacidn, Sin embargo si los datos integrales no se
obtienen en un espectro bien definido la comparacidn entre los datos experi-
mentales y calculados puede resultar incierta,

La mayor parte de las integrales de resonancia de activacidn, de
captura y de absorcibn se han medido en el espectro de un reactor térmico
y se ha supuesto que el espectro es «cuasi» 1/E, La evidencia experimental
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de esta hipbtesis se basa en el acuerdo obtenido entre los datos experi-
mentales y recomendados de la integral de resonancia de isbtopos cuyas

principales resonancias estan en la zona de baja energia (< 100 eV,). Sin

embargo el espectro de un reactor térmico por encima de los 10 keV

puede desviarse de la forma 1/E, En reactores compactos de agua liviana y
uranio enriquecido se aproxima al espectro de fisibn a la energia de 1 MeV

y en reactores moderados con agua pesada o grafito podemos tener a alta

energia un espectro més blando que el espectro 1/E,

Una hipbtesis generalmente aceptada es que la absorcibn de neutrones

a altas energfas es despreciable en un reactor térmico y por esto no es
necesario tener en cuenta que el espectro en la regidon de energfa de los
MeV no es 1/E.

Como se ver4 en la seccidn siguiente esta hipbdtesis puede no ser

vélida para un buen nlimero de isbtopos y en algunos casos puede conducir

a serios problemas en la interpretacién de las experiencias de medicibn
de la integral de resonancia,

Estas consideraciones muestran que para hacer una comparacidn
correcta de los datos experimentales y calculados de la integral de
resonancia es importante evaluar y calcular no solamente la absorcibn
de neutrones de la parte resuelta, sino también de la parte no resuelta.

CALCULO DE LA INTEGRAL EPITERMICA Y DE LA INTEGRAL
DE RESONANCIA

Integral epitérmica e integral de resonancia resuelta

Si se conocen los parametros de resonancia en el intervalo de energfa

de interés es posible, usando la ecuacién de Breit-Wigner y el espectro

neutrénico, calcular la integral de captura o absorcibén epitérmica resuelta,

que puede ser definida como:
EL

1R) = f 0A(E) depi (E) dE/E
Eg

(1)

donde ¢ (E) estd normalizado a 1a energia de la resonancia del «standard»

Au (4,5 eV), ¢epi(E) = E ¢(E)/4, 5 ¢(4, 5), si se supone que el espectro es

1/E, depi (E) = 1 y tendremos la integral de resonancia en la zona resuelta:

Eg es la energia de empalme del flujo térmico y epitérmico; en la
experiencia la energfa de corte, E, dependeré del filtro elegido, pero
una apropiada correccibn permite una comparacibdn consistente entre el
chlculo y la experiencia, E| es la energfa de resonancia méxima
conocida del isotopo de interés, oa es la seccibn eficaz de absorcién,
captura o activacibn,



1AEA-SM-170/2 165

En un reactor térmico en general se supone que el espectro es
aproximadamente 1/E a bajas energfas, pero para altas energfas se
desvia de la forma 1/E y se aproxima al espectro de fisién en la regibn de
los MeV,

La integral resuelta de absorcidn epitérmica o de resonancia incluye
la contribucién de: a) resonancias de energfa positivas y b) niveles
negativos que contribuyen a las capturas 1/v,

Es usual substraer la contribucién 1/v de la integral epitérmica o de
la integral de resonancia y tenemos:

Ep
Ie(R) = f (0A(E) - g 00V Eo/E) ¢epi(E) dE/E (3)

Eg

y £
I'R) = f (0a(E) - g oy VEo/E) dE/E (4)

el

que podemos llamar respectivamente integral epitérmica reducida e integral
de resonancia reducida en la regidn de energias resueltas,

Las integrales reducidas en la regidn resuelta son mucho més sensibles
a los parametros de resonancia positivos y son las que en general se usan
para comparar valores experimentales y calculados.

Para bajas energfas en general tenemos informacidn detallada de los
pardmetros de resonancia de neutrones, La parte resuelta de la integral
de resonancia puede calcularse sin problemas si se conocen los valores
de gy, FyFn/F y ER para cada resonancia (I'; = ancho neutrbnico, I’y = ancho
radiativo, T" = ancho total, Ep = energfa de resonancia, gj = factor de peso
estadistico).

Como ha sido senalado por Harvey [ 1] para resonancias de baja
energfa (ER§ 100 eV), I}« T, los pardmetros de resonancia obtenidos por
medidas de transmisidn permiten obtener resultados confiables de la
integral de resonancia de absorcidn para cada resonancia estudiada., En
consecuencia para isbdtopos de estas caracteristicas se observa un buen
acuerdo entre los valores calculados y experimentales de la integral de
resonancia (ver tabla II en referencia [ 2]).

Sin embargo para resonancias de alta energia (Ep > keV) o resonancias
en que I'y = I" son necesarias medidas de captura por tiempo de vuelo para
obtener valores confiables de la integral de captura o absorcidn para cada
resonancia. Ademé4s es en esta zona donde resonancias de momento
angular superior a 1=0 pueden aparecer y estas capturas pueden ser
subestimadas si no existe informacibn sobre su contribucibn relativa,

En la tabla I se dan los valores experimentales y calculados para
isdbtopos cuyas resonancias més importantes estén en la regibn de energfa
de los keV,

Se observa una discrepancia sisteméitica que ha sido explicada parcial-
mente en un trabajo anterior [ 3], y a la cual nos referiremos méas
especificamente en otra parte del trabajo.

En la tabla II también se muestra como los anchos radiativos pueden
discrepar fuertemente entre distintas medidas de tiempo de vuelo cuando
Iy » I, como en las resonancias principales del 148Nd.
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TABLA I, COMPARACION DE DATOS INTEGRALES CALCULADOS Y
EXPERIMENTALES DE ISOTOPOS CON ESPACIAMIENTO DE NIVELES
DEL ORDEN DE LOS keV

I' a Ié b
Elemento Observaciones
(barn) (barn)
sty 0,15 0,48 (23] © Calculo parametros ref. [27],
Fe 0,26 [24] 1,1 [25) d Medidas de oscilacidn, los au-
0,32 [ 4] tores suponen espectro 1/E.
Ni 0,16 [ 4] 1 [25) d Medidas de oscilacibn, los au-
tores suponen espectro 1/E.
%Zn 0,59 [26] 0,96 [26]
HGe 0,22 [ 3] 0,67 [ 3]
se 0,56 [ 7] 1,62 7]
130re 0,17 [ 6) 0,48 [ 1]

»

Célculo Breit-Wigner.
Integral epitérmica experimental.
€ Corregido por desviacion espectral a 4 keV (espectro de un acelerador). Por lo tanto el autor supone
I, =1"[23].
d Medido en el centro de un reactor tipo piscina de uranio enriquecido al 20%, °epi/°th =0,1[25]. Los
autores suponen I =1".

TABLA II., PARAMETROS DE RESONANCIA NEUTRONICA
DE LAS DOS RESONANCIAS MAS IMPORTANTES DEL 148Ng

Ep r, Ty r
Referencias

(eV) (meV) (meV) {meV)
100+ 15 16101240 1710 [19]
155 70+ 8 2000 2070 [20]
408 2460+200 2500+200 [21]
2504283 2 1850+£200 21001200 [22]
96+ 14 26001200 2696 [19]
285 58:x 6 1980+ 100 2083 [20]
3700£370 [21]
504224 @ 3130+ 100 31801200 [22]

2 Obtenido sdlo por transmision, el ancho radiativo tiene un error muy grande debido a que es obtenido por
diferencia de magnitudes del mismo orden.
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ESTIMACION DE LA PARTE NO RESUELTA DE LA INTEGRAL EPITERMICA
Y DE LA INTEGRAL DE RESONANCIA

La integral epitérmica no resuelta puede definirse:
E
MAX

I{NR) =f(c7A( E) - g 0oV Eg/E) ¢y (E) dE/E (5)
Ey,
donde Epax = 10 MeV para nuestros célculos y si el espectro es 1/E
tenemos la integral de resonancia no resuelta:
Emax
I' (NR) = f (04(E) - g 0,NE(/E) dE/E (6)
Ey,

Esta parte del cilculo tiene en cuenta la contribucidn a la integral
epitérmica o de resonancia de las absorciones neutrdnicas en la regibdn no
resuelta de alta energia.

En la mayor parte de los trabajos anteriores cuando los par&dmetros de
resonancia a baja energia se conocfan con exactitud, se ha supuesto
despreciable la contribucién de la parte no resuelta en comparacidn con
las absorciones en la zona resuelta [ 4] o se ha calculado usando la aproxi-
macibn s [5, 6]. En algunos estudios de las capturas neutrbdnicas en la
regidn no resuelta en un espectro de un reactor répido se ha usado la
aproximacién s yp[ 8].

Sin embargo si la integral epitérmica no resuelta se estima desde unos
pocos keV (Epax2 keV) la aproximacibén s o s més p puede subestimar
seriamente las capturas neutrdnicas a alta energia en el espectro de un
reactor,

En la tabla III se muestra la integral epitérmica no resuelta estimada
para el T4Ge, 100 vo y varios isbétopos del zirconio y del neodimio, usando
la seccidn eficaz de captura obtenida por ajuste semiempirico del modelo
estadistico [ 10]. Se puede ver que la aproximacidn s puede subestimar
seriamente la integral epltermlca o de resonancia no resueltas,

Las aprox1mac1ones s o s més p no sélo subestiman las capturas a
altas energfas sino que al describir incorrectamente la forma de la
distribucidén de absorciones en funcién de la energfa pueden enmascarar el
efecto del apartamiento de 1/E del espectro a altas energfas,

Para algunos isbtopos esto afecta no sbdlo el célculo de la integral
epitérmica que permite una comparacidn significativa con los datos experi-
mentales, sino también el célculo del factor de correccidn espectral
necesario para obtener la integral de resonancia a partir de los datos
experimentales,

En la tabla IV mostramos ejemplos de isdtopos en que la contribucidn
de la absorcidén neutrdnica a energias del orden de los MeV es significativa
para el espectro de nuestro reactor [ 7, 12], En reactores de agua pesada
y/o grafito como moderador esta fraccidn puede ser significativamente
menor,

Por lo tanto a fin de estimar correctamente (dentro de un 50%) las
capturas o absorciones neutrdnicas en la parte no resuelta debemos usar
secciones eficaces de captura o absorcidén experimentales o en su defecto
secciones eficaces calculadas con un modelo estadistico semiempirico.
Estas secciones eficaces deben ser integradas numéricamente en el espectro
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TABLA IV, CONTRIBUCION DE LA ABSORCION NEUTRONICA A ALTA
ENERGIA? A LA INTEGRAL EPITERMICA

n@ Ig
Elemento (barn) (barn) (A/Ié) x 100
Ni 0,859 b 1 86
(0,798+0, 061)

$4Zn 0,350 0,96 36

MGe 0,108 0,681 16

MZy 0,123 0,417 30

80Se 0,088 1,62 bl

100 Mo 0,222 4,20 5

1467g 0,47 2,58 18

14ENd 0,48 11,7 4

3 A= f;gév:"v (0 A(E) - g 0§ VE/E) 0 (E) dE/E (flujo ripido de nuestro reactor (20% wranio enriquecido

eV epl

y agua liviana) [7, 12], calculado con 54 grupos).

b Captura (n,p) = 0,798 b, mas captwa (n, y) =0, 061 b.

del reactor calculado a multigrupos., El espectro calculado puede verificarse
en algunas regiones de energia importantes mediante detectores de umbral
y de resonancia.

Aparece el problema de cuinta exactitud podemos asignar a las secciones
eficaces calculadas con el modelo estadistico semiempirico.

Como ha observado Benzi [ 9] las secciones eficaces de captura
calculadas con el modelo estadistico son poco sensibles a las funciones de
fuerza neutrbnica supuesta pero son fuertemente dependientes de la
«funcidn de fuerza radiativa»,

Por otro lado es de destacar que para muchos isbdtopos la seccibn
eficaz de captura o activacibén a altas energias se conoce solamente en
algunos puntos (por ejemplo a 25 keV y a 1 MeV) y a veces se presentan
discrepancias notables entre los resultados de distintos laboratorios y por
lo tanto los cllculos semiempiricos ajustados con estos datos pueden tener
la misma incertidumbre,

Por estas razones es necesario evaluar las secciones eficaces experi-
mentales disponibles en la regidn de energfa mayor de 10 keV e igualmente
el ancho radiativo y €l espaciamiento promedio a bajas energfas obtenidos
por mediciones de tiempo de vuelo.

Si las secciones eficaces y el valor de la funcién de fuerza radiativa
concuerdan razonablemente bien con los valores obtenidos o supuestos por
el calculo con el modelo estadistico, se podrén utilizar en forma confiable
para la estimacidn de la integral epitérmica y de resonancia no resuelta,
Ejemplos de este tipo de estudio pueden encontrarse en nuestros trabajos
anteriores [ 3, 11].

Finalmente, las consideraciones anteriores se resumen en la figura 1,
donde se muestra esqueméticamente el trabajo de evaluacibén y célculo
necesario para que la comparacibdn con los datos experimentales tenga
sentido,
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FIG.1. Diagrama de calculo de la integral epitérmica.
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FIG.2. Esquema del sistema experimental usado para determinar la integral epitérmica.
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Ademés, en la figura 2 se muestra el sistema experimental seguido por
nosotros en la determinacidn de la integral de resonancia e integral epi-
térmica y el procedimiento de evaluacibén y chlculo aplicado para obtener
la integral de resonancia experimental, Los detalles experimentales se
han descripto en trabajos anteriores [ 7, 2].

Para comparar los resultados experimentales obtenidos en distintos
reactores es por lo tanto importante disponer de una adecuada descripcidn
del espectro neutrbnico y del fndice espectral de neutrones. Sin embargo,
excepto para unos pocos isdtopos, estos datos no son descriptos en la
mayorf{a de los experimentos.

USO DE LOS DATOS INTEGRALES EPITERMICOS EN LA EVALUACION
DE LOS PARAMETROS DE RESONANCIA

En esta parte nos limitaremos a dar algunos ejemplos tomados en su
mayoria de nuestros trabajos en este tema, que demuestran cdmo los

datos de experiencias integrales pueden ser ftiles en la evaluacibn,

1) Isbtopos del zirconio

El #Zr y el % Zr son de interés en f{sica de reactores, Ambos isbtopos
tienen primera prioridad en Renda 1972; desde el punto de vista de la fisica
nuclear son también interesantes por estar en la regidn de masa de mixima
funcidn fuerza p y minima funcidn fuerza s. La integral de resonancia
medida por nosotros mostrd que las capturas p son casi el 100% del
total [ 12]. En particular la resonancia de 302 eV es una resonancia p
100 veces més intensa de los esperados por la sistemAtica nuclear [ 13].

Este resultado no se habia previsto ni tebricamente ni de las medidas
diferenciales y arroja una sombra de duda en la asignacidén s o p de
resonancias de isdtopos par del zirconio, basadas solamente en la compara-
cibn de los anchos neutrdnicos con los previstos por la sistemética nuclear([14].

2) Ejemplo de isbdtopos con espaciamientos de resonancia del orden de los keV

Las medidas de la integral de resonancia de activacidn muestran
consistentemente que existe una seria discrepancia entre los valores
experimentales y los calculados con la formulacion de Breit-Wigner. La
misma discrepancia se observa en la integral de resonancia epitérmica
de absorcidn determinada con técnicas de oscilacidn en el espectro de un
reactor (tabla II),

Debido a que para el ¥Ge se dispone de parimetros de resonancia
neutrbnica obtenidos por técnicas de tiempo de vuelo de transmisidn y
captura en muestras enriquecidas [ 15] y también de medidas de activacidén
de baja resolucidén entre 10 keV y 2 MeV [ 16, 17], hemos podido calcular
datos integrales de captura en la regibn de energfa mayor que 10 keV por
diferentes procedimientos y compararlos [ 3],

Nosotros llegamos a dos resultados: 1) Una estimacidn correcta de la
integral epitérmica no resuelta debe tener en cuenta que la distribucibdn de
secciones eficaces a alta energfa no puede ser representada por la aproxi-
macibn s, en particular, si el espaciamiento promedio de las resonancias
es del orden de los keV, 2) El célculo de la integral epitérmica y de la
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integral de resonancia en la zona entre 10 keV y 60 keV a partir de

secciones eficaces de activacidn con baja resolucidén (AE=10 keV) da
resultados que concuerdan con la integral epitérmica de activacidn y discrepan
con los obtenidos con los parimetros de resonancia neutrbdnica que aparente-
mente subestiman en esta zona las capturas neutrdnicas.

3) Ejemplo de los isdtopos del neodimio

Los pardmetros de resonancia del 146Nd, 148Nd y 150Nd son de interés
en la ffsica del quemado [ 18] y han sido investigados por cuatro experiencias
de tiempo de vuelo [ 19-22],

A pesar de este esfuerzo hay todavia una considerable incertidumbre en
los valores del ancho radiativo del *8Nd y del 159Ng presentandose
diferencias del doble o més entre los resultados para las resonancias més
importantes de estos isdtopos.

Nosotros realizamos una medida de la integral epitérmica y de resonancia
del 6Nqd, 8 Nd y 150Nd con un espectrbmetro gamma de alta resolucidn, lo
que es especialmente importante para estos isbtopos debido al complejo
espectro gamma obtenido por activacidn con neutrones en una muestra de
neodimio. AdemAs se realizd un cilculo y evaluacibén detallados de acuerdo
a los procedimientos descriptos en la figura 1[11].

Hemos llegado a la conclusidn de que el valor de la integral de
resonancia del ¥8Nd es aproximadamente la mitad del recomendado
anteriormente y en consecuencia el ancho radiativo es también la mitad
del valor previamente aceptado.

Por otro lado se obtuvo un buen acuerdo entre los valores experi-
mentales y calculados del 148Ng y del 150Nd, Cabe sefalar que la magnitud
I, T, /Tde las principales resonancias del #6Nd y 1%°Nd presenta un buen
acuerdo entre distintas determinaciones de tiempo de vuelo.

ALGUNAS OBSERVACIONES SOBRE LA UTILIZACION DE LAS INTEGRALES
EPITERMICAS Y DE RESONANCIA EN EL ANALISIS POR ACTIVACION

Existe actualmente una extensa informacibdn sobre parémetros de
resonancia neutrdnica para calcular la integral epitérmica de muchos
isbtopos (CINDA 72), Un procedimiento para hacerlo est descripto en
la figura 1.

Una pregunta que cabe hacerse es si la gran cantidad de informacidn
disponible es utilizada en anilisis por activacidn y si esta informacidn
esti presentada de manera significativa y utilizable para fines précticos.

Si esta informacibn estuviera disponible permitirfa realizar un anlisis
semicuantitativo usando muestras cubiertas con diferentes filtros neutrdnicos.

Esto sumado a una adecuada descripcibén del espectro de neutrones en la
facilidad de irradiacidn evitarfa la innecesaria determinacién de secciones
eficaces efectivas para cada campo neutrdnico particular,

La combinacidn de estos procedimientos con un anélisis del espectro
gamma con un espectrdmetro de alta resolucidn trabajando «on line» con
una computadora daria la posiblidad del an&lisis simultineo de muchos
isbtopos en términos semicuantitativos,

La posibilidad de usar diferentes filtros como Rh or B con energia de
corte elevada es también muy atractiva para el anilisis por activacidn,
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Particularmente el uso de filtros gruesos de boro enriquecido
(500 mg/cm?) darfa la posibilidad de medir en la regién de alta energia
del espectro de un reactor, donde las diferentes activaciones serian
aproximadamente proporcionales a la funcibén fuerza radiativa, minimizando
el efecto de actividades de contaminacidén con resonancias intensas de baja
energia, que producen una fuerte actividad que dificulta la determinacién
de isbtopos con resonancias de captura débiles.

Los parametros de resonancias evaluados y secciones eficaces de
captura a alta energfa podrian usarse para calcular la integral epitérmica
y estos datos podrian ser descriptos en tablas de ficil uso para anAlisis
por activacibn.

Las tablas de que se dispone para anilisis por activacidén son
incompletas y no siempre basadas en una adecuada evaluacidn; ademés,
en general constan los datos experimentales de la integral de resonancia
y no usan la informacibén que puede obtenerse de los pardmetros de
resonancia neutrdnica, Aunque existen algunas tablas que siguen las lineas
sugeridas [ 6], no se extienden a todos los isbtopos de interés en el anilisis
por activacibn.

CONCLUSIONES

Debemos sefialar finalmente que un célculo y evaluacibdn de las
absorciones y capturas neutrdnicas en funcién de la energfa debe ser hecha
en la zona resuelta y no resuelta, si se desea comparar los datos calculados
con los datos experimentales de la integral epitérmica obtenida en el
espectro de un reactor,

Los parametros de resonancia deben ser evaluados para calcular
la parte resuelta de la integral de resonancia y la integral de resonancia en
la regidn de alta energia del espectro del reactor debe ser estimada usando
las secciones eficaces de captura experimentales o calculadas con el modelo
estadistico semiempirico.

Una comparacidn de datos calculados con los experimentos puede
resolver discrepancias en los pariAmetros neutrbnicos obtenidos en las
mediciones de tiempo de vuelo como lo muestran algunos resultados
presentados en este trabajo.

Desde el punto de vista del an&lisis por activacidn la posibilidad de usar
filtros de alta energia podria extender la aplicabilidad del anélisis por acti-
vacidn,

Sin embargo para que el anilisis por activacidn pueda hacerse en forma
semicuantitativa, se necesitar{a mejorar el conocimiento de las secciones
eficaces de captura radiativa para la mayoria de los isbtopos.
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