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Abstract — Resumen

MEASUREMENT OF ACTIVATION RESONANCE INTEGRALS AT INFINITE DILUTION WITH A LITHIUM-
DRIFTED GERMANIUM GAMMA -RAY SPECTROMETER AND COMPARISON WITH CALCULATED VALUES.

Activation resonance integrals are cross-sections which can be used to confirm the accuracy of
microscopic neutron cross-sections and neutron resonance parameters in the evaluation of reactor-neutron
cross-sections. In the past the accuracy of neutron cross-sections has been frequently limited by the poor
resolution of the measuring instruments used and the consequent inability to separate completely the
desired activity from other activities in the sample. The high resolution attainable with a lithium-drifted
germanium gamma-ray spectrometer makes it possible by activation analysis of the samples to select an
energy region which is completely free from contaminants and furthermore to include the standard in the
sample so as to avoid, by simultaneous measurement of photo-peaks relating to the standard and the unknown,
the need for weight calibrations and corrections due to slight differences in irradiation position and counter
geometry.

The flux in the RA-1 reactor where the irradiations were made was sufficiently large (2 X 10'2 n/cm? s)
to permit the use of samples with negligible self-shielding correction. The reactor spectrum at the irradiation
site was calculated by means of multi-group diffusion theory and a correction factor allowing for the slight
deviation from the 1/E spectrum was applied to the resonance integral.

In consequence the systematic errors which have been common in the majority of previous resonance
integral determinations, such as insufficient discrimination of spurious activities, self-shielding of epithermal
neutrons and uncertain or incomplete description of the thermal spectrum at the irradiation site have been
carefully avoided in the present method. This technique has been used to obtain an accurate determination
of the ratio of the activation resonance integral to the thermal cross-section either by measurement of the
cadmium ratio or by comparing the ratios in a reactor spectrum and in a quasi-thermal spectrum in respect
of 28 isotopes (of mass number less than 220).

Where serious doubts exist on the accuracy of the published values for thermal activation cross-sections,
an absolute determination of the activation resonance integral was performed. Up-to-date neutron resonance
parameters have also been used to calculate the resonance integrals for 23 isotopes. From the final results
presented a better agreement is observed with the calculated values than in previous experimental deter-
minations. Serious deviations from previous determinations are discussed in the light of present data on
neutron resonance parameters.

MEDIDAS DE INTEGRALES DE RESONANCIA DE ACTIVACION A DILUCION INFINITA CON UN
ESPECTROMETRO DE RAYOS GAMMA DE Ge-Li Y COMPARACION CON LOS VALORES CALCULADOS,

Integrales de resonancia de activacibn son secciones efectivas que pueden ser usadas para comprobar
1a exactitud de las secciones eficaces neutrbnicas microschpicas y los parimetros neutrénicos de resonancia
por los evaluadores de secciones eficaces neutrbnicas para reactores. En el pasado la exactitud de las
secciones eficaces neutrénicas ha estado a menudo limitada por la pobre resolucién de los instrumentos de
medicién usados, que impedfa la completa separacibn de la actividad analizada de otras actividades en las
muestras. La alta resolucibén alcanzable con un detector de rayos gamma de Ge con litio difundido permite,
mediante anilisis de activacibn de las muestras, seleccionar una regif)n de energfa que este completamente
libre de contaminantes y, adem$s, incluir el standard dentro de las muestras, por lo que la simultinea
medicibn de los fotopicos del standard y la incégnita eliminan calibraciones de peso y correccibn debidas
a ligeras diferencias en la posicién de irradiacibn y contaje.

El flujo en el reactor RA-1 donde las irradiaciones fueron hechas era lo suficientemente grande
(2.102 n/cm? s) para permitir el uso de muestras con correccién de <<self-shielding> despreciable. El
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espectro del reactor en el lugar de irradiaci6n fue calculado con teorfa de difusién a multigrupos y un
factor de correccibn que tiene en cuenta la pequefia desviacibn del espectro del reactor del espectro 1/E
fue aplicada a la integral de resonancia.

Por lo tanto errores sistem8ticos que son comunes a la mayorfa de las determinaciones previas de
integrales de resonancia como deficiente discriminacibn de actividades espfireas, <self-shielding> de
neutrones epitérmicos y descripcién incierta o incompleta del espectro epitermal en el lugar de irradiacibn
han sido cuidadosamente evitados por la técnica presente. Esta técnica ha sido usada para hacer deter-
minaciones exactas de la relaci6n de la integral de resonancia a la seccibn eficaz térmica midiendo ya
sea la relacibn de Cd o las relaciones relativas en el espectro de un reactor y un espectro <«cuasi>>
térmico para 28 isbtopos (con nfimero de masa menor que 220).

En algunos casos que exist{an serias dudas sobre la exactitud de las determinaciones publicadas de
secciones eficaces térmicas de activacibn se hizo una determinacién absoluta de la integral de resonancia
de activacibn. Igualmente, parfimetros de resonancia neutrbnicas puestos al dfa se usaron para hacer
chleulos de las integrales de resonancia para 23 isbtopos. Los resultados finales son presentados, y se observa
que el acuerdo con los valores calculados son mayores que los resultados experimentales anteriores de otros
investigadores, las discrepancias serias con los valores anteriores son discutidas teniendo en cuenta el actual
conocimiento de los parimetros de resonancia neutrbnica.

INTRODUCCION

Las secciones eficaces efectivas, ya sea la integral de resonancia o
la relacidn de la integral de resonancia a la seccién eficaz térmica, son
magnitudes experimentales tUtiles para comprobar la exactitud de los
pardmetros neutrdénicos obtenidos por los espectrocopistas neutrdénicos.
Ademids, puesto que estas secciones eficaces efectivas son aplicadas, en
definitiva, por los calculistas y usuarios de reactores, su importancia
préctica es evidente,

DISCUSION DE ERRORES

Las principales dificultades inherentes al método de medicién de las
integrales de resonancia de activacién han consistido fundamentalmente en
la inadecuada capacidad para separar la actividad deseada de las activida-
des de contaminantes en la muestra irradiada. EIl procedimiento usual
para resolver este problema consistia en el estudio de los perfiodos de las
actividades pertinentes.

Este procedimiento puede ser bastante exacto si la diferencia entre los
periodos es suficientemente grande y si el periodo de la actividad de interés
es conocido con exactitud.

Ademids si se desea medir actividades de periodo mayor que 10 dias las
mediciones se hacen prohibitivamente largas y exigen una estabilidad
excepcional de los equipos electrénicos.

La alta resolucidén de un espectrémetro de rayos gamma de Ge con Li
difundido nos ha permitido resolver las actividades en estudio de manera
que podemos aislar un fotopico identificado sin ninguna ambigiiedad como
perteneciente a la actividad producida por captura neutrénica en el elemento
cuya integral de resonancia queremos medir,

Este fotopico se caracteriza por tener fuera de €1 un razonable mimero
de canales con una distribucidon satisfactoriamente constante de cuentas
debido al efecto Compton de picos de mayor energia y, mediante una simple
interpolacién lineal a ambos lados del fotopico, podremos substraer
cémodamente y con exactitud las actividades debidas al efecto Compton de
otros rayos gamma.,
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CUADRO I. ESTIMACION DE ERRORES Y CORRECCIONES

Desviacién Correccibn, Correccibn

Isbtopo <«<standard>> autoproteccidn, por espectro

(%) resonancia (o)

(%)

S47n 0,9 <0,1 - 12%
88zZn 2,5 <0,1 - 10
“Ge 1,0 0,7 -12
®Ge 0,5 1,5 - 10
“Se 0,5 <90,1 -3
5e 1,4 <0,1 - 10
80 ge 0,5 <90,1 -13
81pp 0,3 1,0 -9
8Rb 2,2 <0,1 - 9,8
#gr 0,8 <0,1 - 9,1
4 7r 0,4 <0,1 -13
% Zr 0,1 2,0 - 10
100 Mo 1,2 <0,1 - 10
102Ru 3,0 <0,1 -9
1131, 0,6 <0,1 - 1,8
124Gy 0,4 2,4 - 6,6
21gp 2,1 <0,1 -1
L23gh 2,1 <0,1 - 3,5
1277 1,0 2,0 - 4
138, 0,5
W ce 0,4
“2Ge 0,3
159 Th 2,1 <0,1 -1
180 g 3,1 <0,1 -1

Otra posibilidad de este método que hemos utilizado consiste en la
introduccién del « standard» (Au) en la muestra, Estas muestras estadn
preparadas mediante soluciones en las cuales la relacién de concentraciones
del elemento a medir y el standard es la misma,

La medida final no depende, por lo tanto, ni de los pequenos gradientes
de flujo que podrian existir en el lugar de irradiacidn ni de las calibraciones
en peso o de pequenas diferencias que podria haber en la geometria del

contaje.

La reproducibilidad estadistica de las medidas es por lo tanto mejorada
substancialmente debido a la mucha mejor resolucién y a la medida e
irradiacién simultdneas del « standard» y del elemento a medir.

En el cuadro I se consignan las desviaciones standards en por ciento
que hemos obtenido para la R¢q (X)/Rgg (Au) de diversos elementos,
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Otra fuente de error sistemético importante en la determinacién de
la integral de resonancia consiste en la autoproteccién de los neutrones
epitérmicos en las resonancias. Si las muestras son gruesas desde el
punto de vista neutrdénico la correccidn tedrica de la autoproteccién puede
resultar inexacta, particularmente si las resonancias en cuestién son
resonancias en donde la dispersién predomina sobre la captura,

El procedimiento que hemos adoptado para evitar este error sistemaético
consistié en preparar soluciones suficientemente diluidas de manera que
las muestras preparadas a partir de ella tuvieran una autoproteccién casi
despreciable, En el cuadro I estin especificadas las correcciones de
« self-shielding» para los espesores usados en nuestras medidas; se
observa que para la casi totalidad de los elementos es menor que 0, 1%.

Otra fuente importante de errores sisteméticos es la incompleta o
incierta descripciéndel espectro de la zona de irradiacién en la cual se ha
medido la integral de resonancia.

En un trabajo previo [32] se muestran las distribuciones de flujo en
la zona de irradiacién del Reactor Argentino 1, El R.A.1l es un reactor
anular compacto con 235U al 20% moderado con agua ligera, y el reflector
interno de 17 ¢m de didmetro es de grafito. Las muestras eran irradiadas
en el reflector interno a 2 cm del niicleo, El flujo epitérmico medido con
hojas de Mn bajo cadmio es plano desde el centro del anillo a través del
reflector; existe por lo tanto una regién de flujo epitérmico constante de
alrededor de 20 cm.

Axialmente el fndice epitermal es constante en una regién de 20 cm.
Como se irradié en el centro del reactor los gradientes de flujo térmico
son pequefios {1% cada 3 cm).

Irradiando en una zona como la indicada se consigue, en primer lugar,
que no haya variacién del indice epitermal entre la muestra desnuda y
bajo cadmio y, en segundo lugar, puesto que la distribucién de flujo epitermal
es plana, no hay variacién de la forma del flujo de moderacién en la zona
de irradiacién ya que el escape de los neutrones es nulo sobre una amplia
zona.

El espectro de moderacién ha sido calculado con un cédigo a 54 grupos
de difusién [32]. Este espectro seflala una desviacién apreciable del
comportamiento 1/E, que a la energfa de 2 keV es del 13% debido a la
captura de los neutrones epitérmicos en la zona de resonancia del 238y,

Con el flujo calculado se ha corregido la integral de resonancia
medida, y estas correcciones se presentan tabuladas en por ciento para
los diversos elementos consignados en el cuadro 1.

Resumiendo, los errores sistemiticos que son comunes a la mayo-
ria de las determinaciones previas, como pobre discriminacién de las
actividades contaminantes, autoproteccién de los neutrones epitérmicos
y descripcién inadecuada del espectro en el lugar de irradiacidn, han sido
cuidadosamente corregidos. ’

PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL Y RESULTADOS

El andlisis detallado de nuestra técnica experimental ha sido descripto
en trabajos previos [32, 33, 34].

Brevemente, consiste en irradiar en el flujo neutrénico del reactor
R. A.1 muestras especialmente preparadas a base de soluciones en las
cuales se incluye el standard (Au).
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Dos muestras son irradiadas, una desnuda y otra bajo cadmio, o en
dos espectros distintos. Después de la irradiacién son medidas en forma
alternada con un cambiador automatico en un espectrémetro de Ge con Li
difundido. EIl nimero de cuentas sobre el fotopico es calculado y la doble
relacién de actividades corregidas daz:

(A (x)/A(Au)) desnuda
(A (X)/A (Au)) cadmio

Ry (X)/RCd (Au) =

La relacién de cadmio del oro Rey (Au) fué medida en forma indepen-
diente v dié Rcg (Au) = 1,684 £0, 003 y el indice epitermal de Westcott
rNT/Ty =0,0794 £ 0, 0003,

En algunas mediciones se usd el método de irradiar una muestra en el
espectro del reactor y otra muestra en la columna térmica.

Se obtuvo la siguiente relacidn

(A (x)/ A (Au)) espectro del reactor
(A(x)/A(Aw)

R =

columna térmica

De las cantidades medidas Reg (X)/Rcg (Au) y R es posible obtener el
valor de I'/o, del elemento estudiado donde I' es la integral de resonancia
reducida definida como:
P Eo | dE
Ve o, [E0 dE
SINUCEENE
ukT

y donde g es la seccidn eficaz de absorcién a la energia E; = 0,025 eV
y 4kT es la energfa de corte equivalente de un espectro 1/E,

La notacién y los factores correctivos definidos en el formalismo de
Westcott se han seguido consistentemente en todo el anilisis [32, 35, 36],

Nuestro procedimiento general para obtener el valor de I' ha
consistido bdsicamente en normalizar el valor de I'/oy medido por nosotros
a mediciones de oy (seccidn eficaz térmica de activacidén) efectuadas
por otros autores.

En general se han adoptado los valores de secciones eficaces térmicas
recomendados en BNL-325 [1],

En algunos casos se han elegido otros valores cuando resultados
mejores han aparecido en la literatura de los recientes anos.

Solamente en el caso del #Zr y del %Zr se midid en forma absoluta el
valor de I' y de op debido a que las mediciones previas de la seccién
eficaz de activacién térmica de estos elementos habian sido hechas en el
espectro de un reactor.

El cédlculo de la integral de resonancia se realizé mediante la ecuacién
de Breit-Wigner para las resonancias resueltas y se estimé la contribucién
de las resonancias no resueltas mediante el formalismo de Dresner.

Los pardmetros de resonancia recomendados en BNL-325 [1] han
sido usados en general, aunque también han sido usados datos recientes
provenientes de varios laboratorios,

Los detalles experimentales y el andlisis de las mediciones de las
integrales de resonancia para cada elemento estdn descriptos en trabajos
publicados y por publicarse [32, 33, 34].
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En este trabajo s6lo se hace una presentacién global de estos
resultados para su mejor evaluacién y discusién con respecto a los valores
calculados a partir de los datos microscépicos,

En el cuadro II se muestran los resultados de las integrales de
resonancia en que se observa un acuerdo razonable con los resultados
calculados mediante los pardmetros de resonancia,

En el cuadro IIT estdn tabulados los resultados para los cuales no
existen pardmetros de resonancia confiables.

En el cuadro IV estdn tabulados aquellos resultados que podriamos
llamar « anémalos» puesto que difieren en forma sustancial de los
resultados calculados con los pardmetros de resonancia.

Igualmente en todos los cuadros se han incluido los resultados de la
integral de resonancia medida por otros autores normalizando sus resulta-
dos a la seccién térmica adoptada por nosotros y se ha substraido la parte
1/V en caso de que la integral de resonancia citada la incluyera.

El standard al cual todas nuestras medidas han sido referidas es el
Au; los valores de secciones eficaces adoptados para el Au en este trabajo
son los siguientes:I' oy = 1551 barns, oo = 98,8 +0, 3 barns y I'/og = 15, 69,

DISCUSION DE LOS RESULTADOS DE I'exp EN RELACION A LAS
INTEGRALES DE RESONANCIA CALCULADAS

En el cuadro II se puede observar que de los 15 elementos medidos,
11 coinciden con los valores calculados dentro del 15% y los cuatro
restantes concuerdan dentro del 15 al 30%.

El error de I'exp para los diversos elementos es alrededor del 10%
fluctuando los valores de acuerdo al error con que ha sido medida la
seccidn eficaz térmica que es el valor con que hemos normalizado el
valor de I'/o, medido en el presente trabajo para obtener el I' experimental,

Por otro lado, el error citado para los pardmetros de resonancia
en BNL-325[1] varfa entre un 10% y un 20% aparte de las discrepancias
de mayor importancia provenientes de los datos de diversos laboratorios.

Por lo tanto es posible ver que el acuerdo de los valores que hemos
medido con los valores calculados es excelente y confirma en general los
pardmetros recomendados en BNL-325 [1].

Las tnicas excepciones podrian ser el 8Se y el 1243n en que nuestros
resultados confirman aparentemente como mejores resultados los del
grupo de Saclay (ver cuadro II),

En cuanto a los valores consignados en el cuadro III los valores de
las integrales de resonancia experimental difieren entre un 60% y un 200%
de los valores calculados. Igualmente se ha incluido en este cuadro el
9%Zr a pesar que el IL{XP coincide con el valor de I' calculado, ya que el
I'/oy experimental es un valor realmente « anémalo» puesto que es miés
grande por un orden de magnitud que el I'/o, calculado o experimental de
cualquiera de los elementos de la tabla periddica. Estos elementos estdn
caracterizados por tener sus resonancias més importantes de 0, 3 keV
en adelante,

Dos efectos pueden explicar la discrepancia: por un lado, la in-
certidumbre en el valor de I, que es una magnitud sujeta a errores en su
determinacién cuando > Ly, por otro lado, el efecto de la captura p
en la zona de energia de los keV,
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Por ejemplo los resultados para el 4Ge y el 76Ge fueron calculados
con los valores de Maletzki et al. [22]; I =0,120 eV obtenido por
estos autores para el 6Ge es por lo menos un factor de dos més bajo que
los valores de I, obtenidos por Julien et al. [4] para el T4Se v el Se, Si
se usaran los resultados obtenidos en la sistemdtica de los anchos radiativos
del grupo de Saclay, se obtendria un acuerdo mucho mejor de la integral de
resonancia calculada con la experimental,

Igualmente Maletzki et al, [22] han observado una variacién de la funcién
fuerza (strength function) Sg entre el intervalo de 0 < E < 15 keV y el
intervalo de 15 < E < 30 keV de un factor de 40 para el 76Ge que podria ser
explicado por un aumento de interacciones p entre el intervalo de 0-15keV
y el intervalo de 15-30 keV,

E180Se muestra una discrepancia considerable y en este caso la
suposicién de una incertidumbre en I, no puede explicar la discrepancia,
El valor de I, = 0, 250 keV para las resonancias de energia de los keV es
una suposicion razonable en vista de los valores obtenidos de los isStopos
par del Se y de la sistemdtica de los anchos radiativos, Una estimacién
hecha con el modelo estadistico de la probable contribucidén de la captura
p en la integral de resonancia del 80Se pondria en buen acuerdo el valor
calculado con el valor experimental [32],

Un caso interesante es el %Zr, el valor de I'/o, experimental es de
979, que es un orden de magnitud méis grande que cualquier valor esperado
y por otro lado el valor de I' calculado coincide con el valor de I',, .

La seccidn eficaz térmica de activacién resulta ser entonces de 5 mb,
mientras que la seccidn eficaz térmica de absorcién calculada a partir de
los pardmetros de resonancia da 200 mb, Esto sugiere que casi el 100%
de las capturas neutrdnicas en la integral de resonancia del %Zr son
debidas a capturas p.

Este hecho no puede ser explicado en base al conocimiento actual
de las funciones fuerzas p en esa regién de masa, puesto que habria que
admitir que la funcién de fuerza p podria tomar un valor de 30, 104
para el %Zr,

Esta anomalia confirma resultados anteriores de Newson et al, [37]
Biggerstaff et al. [38] y Good and Kim [8], de que la seccién eficaz y
los anchos neutrdénicos reducidos para los nicleos par del Zr subfian
mucho més ripidamente en funcién de la energia que lo esperado para una
interaccién de onda s. La explicacién propuesta por el grupo de Oak Ridge
a este fendmeno implica que la funcidn fuerza s tendria que variar en
funcién de la energia, o que la funcidn fuerza E_-podri’a tomar valores
anémalamente altos. Nuestros resultados para el I'/o;del 96Zr aparente-
mente confirman la segunda parte de la explicacién propuesta por el grupo
de Oak Ridge.

La integral de resonancia del100Mo difiere también sustancialmente
del valor calculado. En este caso el valor I, = 0, 260 eV supuesto en
nuestros célculos puede ser més alto por un factor de 2 o més si los
resultados obtenidos para los isétopos del Mo de Julien et al, [4] son
ciertos. Por otro lado las experiencias efectuadas con filtros de boro de
Baumann [ 28] nos muestran que una contribucién significante a la integral
de resonancia proviene de resonancias mucho més altas que 364 eV, y
esto no estd de acuerdo con el valor obtenido por el cdlculo que indica
que solamente el 30% de las capturas neutrdénicas proviene de energias maés
altas. Es posible pues para el 19Mo dos efectos que pueden obrar en
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sentido opuesto, por un lado un valor mucho més bajo de I, que el supuesto
y por otro lado capturas neutrdnicas adicionales en la zona de los keV.

Finalmente para el 8Rb, 64Zn, y 130Te estimaciones aproximadas de
la posible contribucién de la captura de onda neutrdnica p a la integral de
resonancia [ 39] nos muestra que su contribucidn serfa significativa, pero
dado el pobre conocimiento que existe de las funciones fuerzas p, estos
célculos sdlo tienen un significado cualitativo.

Concluyendo, los valores de I'exp concuerdan satisfactoriamente con
los valores calculados a partir de los pardmetros de resonancia, Las
discrepancias signficativas pueden ser cualitativamente explicadas y
provienen de que el actual conocimiento de los parametros de resonancia
en la zona de los keV tiene una doble incertidumbre: el valor de I, y la
contribucién de capturas de neutrones de momento angular igual a 1.

Nuestros resultados experimentales sugieren que esa contribucién
puede como en el caso del ¥Zr llegar hasta ser el 100% de la integral de
resonancia.
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