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RESUMO

Ameia-vida de fiss3o espontdnea do 2°% & reinvestiga-

da utilizando uma técnica especial de emulsao nuclear desenvolvida
anteriormente em nosso laboratdrio, a qual permite perfeita visibi-
lidade dos traceos de fragmentos de fissao na ausénecia total dos tra

cos de particulas alfa e evita o "fading" da imagem latente.

Nestas condigaes, dois picos hem distintos szc observa-
dos experimentalmente: um corresponcdendo ao bem conhecido alcance
, o . - - 238
{ v24 uym) dos tragos de fracmentos de fissao esvontanea do U e

outro evidenciando tragos de curto alcance ( 10 um).

238 :
U o nosso re

Para a meia-vida de fissao espontanea do
sultado & de (6,0 + 0,4) x 10t° anos, em bom acordo com os valores
obtidos por alguns autores que empregaram diferentes métodos experi
mentais.

Uma analise tedrica sistemdtica mostra ser possivel a e~

2 . -
385  de nuclideos com nimero de massa entre

nissao espontdnea pelo
n 20 e 70. As energias cindéticas calculadas para esses nuclideos
sao compativeis com os alcances dos tragos curtos cobservados em nos
sa experiéncia. A nartir dos dados experimentais, atribui-se uma

1 .
meia-vida de (2 * 1) x 105 anos para todos 0s modos de emissao en-

volvidos nesse nrocesso.



ii

SUMMARY

238 s . . ; .
The U spontaneous fission half-life is reinvestigated

using a special nuclear emulsion tecimicue previously developped

in our laboratory. A perfect visualisation of the fission fragments
tracks in the total absence of alpha particle tracks was obtained
with the present methed that also avoids the fading of the latent

image.

Under these conditions, two well defined neaks are
observed experimentaly: ona corresvonding to the well — known range
( ~ 24 uym) of the 238y fission fragments tracks and the other
showing evidence of short range tracks ( A 10 um) .

For the 2380

spontaneous fission half-life cur result
is (6.0 + 0.4) x 10?3 v.,in good agreement with the values obtained

by some other workers using different experimental methods.

238
A systematic theoretical analysis shows that the U

spontanecus emission of nuclides with mass number between ~ 20 e 70
is possible. The kinetic energies calculated for these nuclides

are found to fit the short range tracks observed in our experiment.
From the experimental data, we attribute a (2 *+ 1} x 10!° y half-

-life for all modes of emission involved in this process.
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0 objetivo do presente trahalho é determinar a meia-vida
de fissao espontdnea do 238, Apesar dos inumeros resultados ja e
xistentes na literatura, as discrepdncias entre eles nos levou a re
fazer tal medida. Utilizamos uma técnica especial de emulsao nﬁ—
clear que permite uma discriminagdo completa entre os tracos de fra
gnentos de fissdo e os tragos de particulas alfa.

Um breve histdérico e uma discuss@e da situacao atual da
fissdo espontlnea mostram a importdncia e necessicdade dessa investi
gagao.

Os primeiros trabalhos sobre radiocatividade natural e rea
¢oes nucleares demonstraram haver ne nicleo atdmico energiz em abun
déncia. © ugo dessa energia, no entanto, se tornava dificil devido
a pequena guantidade degsses elementos radioativos na crosta terrequ
tre; com relacao 8s reacgdes nucleares, a n~nergia vor e=las liberada
era muitas ordens de grandeza menor cue a gasta para produzl-las.Pa
ra a utilizacaoc da esnergia nuclear, ara necegsario primeiramonte en
contrar uma reacao que pudesse ser estabelecida ¢ mantida como  um
processo aunto-consistente, isto 3, encontrar uma*reag&or nuclear em
cadeia. 2aApesar das hindteses existentes relacionando a energia li~
berada nas estrelas com reagdes nucleares em cadeia, ndo havia é@ﬁé
la época condicdes de se estabelecer um nrocesso de tal tipo em la-
boratério,

Em dezemhro de 1938 apareceu a primeira informacao da des

coberta, nor Hahn e Strassmann(l), da fissao do nlGcleo de  uranio,



induzida por neutrons. Logo depois, os trabalhos de Meitner e

(3)

Frischtz) e Joliot nao somente confirmaram esta descoberta como
também mostraram que a fissdo do uranio por neutrons lentos libera-
va uma energia superior a dez vezes a liberada em qualguer outra re
acao nuclear. Outro ponto importante era que a divisao de um  ni-
cleo pesado produzia dois nﬁcleos_intermediérios com excesso de neu
trons e,; dessa forma, alguns-neutrbns-poderiam ser liberados no pro
cesso. Exatamente esse aspecto da fissi@o abria possibilidade de
produzir uma reacdo nuclear em cadeia. Para estimar a possibilida-
de de uma tal reacao no uranio,era extremamente importante descobrir
se (e quantos) neutrons eram emitidos na fissao, e também quais dos
isBtopos do urdnio seriam induzidos a fissao por neutrons lentos. A

resposta a essas perguntas foi encontrada independentemente como re

sultado de experiénecias realizadas quase simultaneamente em virios

laboratdrios 4 7),

O estabelecimento, na pratica, de tal reagao am cadeia
por neutrons lentos requeriria uma grande quantidade de 235y, Nao
havia, 8quela é&poca, métodos de enriquecimento para separagao de

tal quantidade de 235

U da mistura natural dos trés isGtopos. Perma
necia uma questao em aberto - se-havia possibilidade de se estabele
cer uma reagao com neutrons rapidos usando uma massa  consideravel
de ur@nio-natural metdlico. A resposta a essa questao dependeria
da secdo de choque. de espalhamento ineldstico de neutrons rapidos
por urlnic, nesse caso um processo competitivo com a fissao. Para

raior conhecimento desses processos era necessirio o uso de detec-

tores de neutrons muito mais sensiveis que os normalmente usados nas



cdmaras de fissao., O desenvolvimento de um tal detector, uma cama-
ra de fissdo "especial", nd3o sd respondeu a gquestido da possibilida-
de de uma reacao em cadeia em urinio metdlico normal, como  também
levou & descoberta de uma nova forma de radioatividade - a fissao
espondianea dos nficleos de uranio.

Quando Bohr e Wheeler(s)

, em 1939, propuseram uma Jjusti-
ficagao tedrica para o mecanismo da  fissdo nuclear j& previram o fe
némeno da fissao espontinea.

gs primeiras experiéncias com o propdsito de determinar a
estabilidade dos niicleos de urfnio e tério em relacdo A fiss&o es-

(9)

pohténea, foram realizadas em maio de 1939 por Libby que nao foi

bem sucedido em detectar tal radicatividade. Partindo de resulta-

dos negativos, obteve um limite inferior de 10t

anos para a meia-
~vida de fissdo espontinea do uranio e tdrio.

Nas primeiras experiéncias para contagem de fragmentos de
fissao utilizando a cé@mara especial ji mencionada, Petrzhak e Fle~
rov(lo) observaram pulsos mesmo-na auséncia de uma fonte de neu-
trons. O numero desses pulsos nao foi grande {cerca de 6 por hora)
mas seu namero e forma coincidiram com aqueles observados no caso
de fragmentos de fissao do urdnio induzida pelos neutrons. Foram,
entdo, empreendidas experiéncias cuidadosas para estabelecer a pre-
senca desses pulsos "espontineos".

Primeiro, foi suposto que o efeito observado nao estava
relacionado com a presenga do uranio na c@mara de ionizagdo e era

resultado de pulsos ao acasc ocorrendo no circuito eletrdnico. Es-

ta suposicao ndo foi confirmada, jad que nenhum pulso foi registrado



numa longa experiéncia com uma camara sem oxido de urinio. Entre-
tanto, nao foi excluida a hipGtese de qgue pulsos "espontineos" pode
riam ogorrer como resultado do aclimulo de pulsos de particulas al-
fa. Sablia-se que o nimero de tais acimulos dependia fortemente da
intensidade das particulas alfa. Foi introduzida na camara de ioni
zacdo emanacado de torio em quantidade tal que a intensidade de par-
ticulas alfa fosse duas vezes maior que a de uridnio. Nessa experi-
éncia nenhum aumento do efeito foi observado, sendo portanto exclul
da a probabilidade de acflimulo de pulsos de particulas alfa pelo po-
der de resolugao do amplificador.

Também, por experiéncias especialmente controladas, ficou
estabelecido que pulsos "espontaneos” do tipo "fissao" ndo seriam
explicados por descargas na superficie do 6xido de urdnio ou ampli-
ficagdo no gas.

Uma série de experiéncias confirmou a hipdtese de que o e
feito registrado estava relacionado 3 fissdao do uranio. Primeira-
mente fol estudada a-dependé@ncia da intensidade do efeito com a es-
pessura da camada de Oxido de uranio. Foram feitas experiéncias em
camaras com diferentes espessuras da camada de uranio. O resultado
foi que as intensidades dos-pulsos "espont@neos" para essas camaras
eram proporcionais 3s taxas de contagem de fragmentos de fissao
quando as camaras -eram-irradiadas pelo mesro fluxo de neutrons. Tal
resultado seria coverente.se o efeito fosse devido 3 fragmentos de
fissdo do urdnio. Essa conclusao foi cada vez mais confirmada gquan
do a distribuicao dos misteriosos pulscs foi medida. A distribui-

¢ao dos tamanhos dos pulsos do tipo fissao na ausénecia de uma fonte



de neutrons praticamente coincidiu com a de fragmentos de fissao
por irradiacao com neutrons. O conjunto desses resultados possibi-
litou chegar d conclusao de que os pulsos "espontdneos" vinham dos
fragmentos de fissdoc do urinio. |

Restava apenas um ponto-a ser explicado: & a fissdo '"es-
pont@nea” observada num processo espontaneo ou tem alguma causa ex-
terna? Por exemplo, poder-se-~ia supor que o efeito ocbservado era
produzido por neutrons formados na camara como um resultado da de-
sintegracdo de niicleos leves por particulas alfa do urdnio. Entre-
tanto, os dados .conhecidos concernentes. s taxas de neuwtrons de re-
agoes nucleares mostravam gue a intensidade da. radiagae neutrdnica
gue apareceu na - camara era inteiramente insuficiente para - produzir
tal efeito.

O aparecimento de um pequeno nimero de fragmentos na ca-
‘mara de ionizacdo seria explicado pela acaoc de-raios edsmicos - no
uranio. As informagaes'disponiveiS"a’respefto*da intensidade da ra
diacdc cdsmica e da secdo de choque para'suﬁ‘interagis'comr nicleos
‘mostrava que essa explicagao’ ndao poderia ser excluida. Todavia, pa
ra demonstrar experimentalmente o fato de que os fragmentos "espon
tdneos! nido eram causados por raios césmicos,'fofam'feit&s' experi-
éncias a 50 metros de profundidade. Embora a intensidade da radia-
¢ao cdsmica a uma tal profundidade tenha sido reduzida .aproximada-
mente 40 vezes, o efeito da fissao "esponténea” ainda era © mesmo
que na superficte. Todas ‘essas numerosas experiéncias e diferentes
tipos de controle de medidas levaram & conclusdo que o urdnio sofre

fissdo espontinea.



A etapa seguinte foi a de estabelecer cual dos  isdtopos
de urdnio fissionava espontaneamente. Da taxa de fissdo medida em
quantidade ‘conhecida de urdnio, calcularam as melas-vidas usando vé
rias hipbteses quanto ao nimero  de massa do isdtopo.

Investigagdes posteriores mostraram gue o efeito de fis-
sio obsgservado estava associado ao isdtopo de urdnio de nimero de
massa 238.

Fissdo espontinea & um fendmeno importante nao s8 como um
tipo particular de reagao nuclear como també&m por seu relacionamen-
to a diferentes campos cientificos. Permite a determinacdo de pard
metros nucleares fundamentais dando melhores informagdes a respeito
do niticleo do que a fissdo induzida. Em Astrofisica  a emissao de
luz de supernovas do tipo I tem sido ligado a meia-vida de fissao

25%f. Em particular, explosdes de tais estrelas cons

espontanea do
tituem uma fonte de formagdo dos elementos: Em Geofisica,contribui
para determinagdo da 6rigem dos minerais. A fissao espontinea do
urdnio conduz & acumulacdo de certos isdtopos, tendo por isso nota-
vel influéncia na distribuicdo desses isbtopos-na crosta da terra.
0 136%e é, dentre eles, o0 de maior interesse por -ser peguena a sua
abundincia na natureza e, ao mesmo tempo, um dos mais provaveis pro
dutos de fissd@o do urdnio. Uma medida da taxa de concentracao des-
se isOtopo em certos minerais @ um método potente para o estudo da
origem de tais minerais.

No estudo do fendmeno da fissao nuclear deparamos com apis
problemas: um diz respeito a taxas absolutas de diierentes-casos de

fissdo (que espécie de nicleo, sob que condicdes e que quantidade



de eventos de fissao & observada) e o outro diz respeito a probabi-
lidades relativas de digerentes modos de fissido (para determinado mi
cleo, como se dividirada sua massa, sua carga, sua energia e como es-
ses processos variam com as condigoes de fissionabilidade).

Em 1944, Pevzner e Flerov repetiram a tentativa de Lib-
bycg) de detectar fragmentos de fiss3o espontanea por método radio-

11 -
quimico( ). Foram bem sucedidos separando os isotopos radiocativos

133 135

I e I devido a maior sensibilidade do método, comparado ao
de Libby.

Diferentes técnicas tem sido usadas na determinacao da
meia-vida de fissdo espontdnea de diversos nuclideos. No caso par-
ticular do 238U, a emulsao nuclear foi utilizada duas vezes na de-
terminacdao de sua meia-vida. A primeira, em 1947, por Perfilov(lz)
que usou a emulsidoc nuclear como detector dos fragmentos de fissao e
mitidos por uma fonte externa de urdnio. A exposicao foi feita u-
sando filmes de U,0, de 0,924 mg por cm?. O filme era separado da
superficie da emulsdo por 1,5 mm de ar a4 pressdo de 1 mm de Hg. A
acao dos neutrons foi eliminada usando cadmio como absorvedor e a

dos raios cOsmicos mantendo a emulsao a 50 metros de profundidade.O

valor (13 % 2) x 10'° anos foi determinado para a meia-vida de fis

238y (13)’

sao espontanea do . A segunda, em nosso laboratodorio

me-
diante a técnica de incorporar urdnio 3 emulsao. Esse processo ée;
mite, além de uma eficiéncia de 100% na detecgao dos fragmentos de
fissao, uma alta concentragao de urdnio por grama de emulsdoc seca

{(~ 21 mg/g).

~(14)

Segre , durante a 22 Guerra Mundial, fez medidas da fissao



238y, A princi-

espontdnea em varios nuclfdeos dentre os quais o
pio as experiéncias consistivam em colocar uma fina camada do mate-
rial a ser-investigado-em uma cimara-de ionizagdoc ligada a um ampli
ficador apropriado e:a circuitos-registradores. Os nuclideos por
eles estudados tinham meias~vidas tao-longas para fissdo espontinea
gque grande ateng3o devia ser dada & discriminag@o-entre pulsos de
particulas alfa (em nimero suficientemente grande), -a ' &feitos de
"background”, e a possivel fissdo induzida por neutrons. Tambdm as
perdas por auto-absorgao deveriam ser grandes. Essas dificuldades
sd3o bastante:reduzidas no cagp de elementos mais pesados. Em par-
ticular, o estudo de fissao esponté@nea do Califdrnio e Férmio & com

252

parativamente facil. Por exemnhlo, cf e 25%Fm tem taxas de de-

caimento por fiss3o esponta@nea que sao pequenas porcentagens da ta-

258

°Ffm e 2°%

xa de decaimento alfa e Cf decaem principalmente por
fissaoc espontinea. Para tais nuclideos, a medida da taxa de fissac
esponténea & uma rotina de método-de detecgdo e medida.

A fissdo espontdnea também pode ser detectada e determina
da quantitativamente por anidlise radioquimica dos seus produtos. Es
se estudo & bastante diflcil guando se deseja. estudar fiss3o espon-
tinea com meia-vida dyordem de- 10'% anos. oOs produtos de fissao que
devem ser encontrados em massas considerdveis de urdnio {ordem de
gquilograma) dao taxas de contagens que sdo ‘ainda extremamente bai-
xas, Essas dificuldades podem ser ilustradas por exemplo pelos tra

(15,16) 99

balhos de Parker e Kuroda A quantidade de Mo isolado

de 3420 g de nitrato de uranila purificado deu somente uma contagem

por minuto. Trabalho radioquimice semelhante foi feito para 1311,



132 133 134

I, I, 1 e '*°1 por Ashizawa e Kuroda(l7). '

0o '*'Ba ze-

parado de 4500 g de acetado de uranila deun, segqundo Kuroda e

(18} 298

Edwards . 1,6 x 10 contagens por minuto por grama de uU.

Recentemente, -a meia~vida de fissao espontinea do 238,
foi medida através de um novo tipo de detector - o "spinnexr”. Seu
principio consiste em produzir pressdes negativas em um ligquido por

meio de forgas centrifugas. O estado metaestavel assim criado pode

ser destruido por deposicdo de energia local de particulas nuclea-
(19)

I+

res. Galliker et al. através desse método . encontraram (8,19

0.06) x 10'® anos. Esse valor & intermediirio aos valores (7,19

w

0,16) x 10'° anos encontrado por Ishimori et al. ?®) & (11:2)x10"
anos encontrados por Condé e Holmberg‘zl).

Fragmentos de fissao produzem em vidro, makrofol, mica,
quartgo e outros minerais, tracos-{trail of radiation damage) que,
uma vez gravados quimicamente por -meio de acidos ou bases,podem ser
observados ao microscépioc 8tico. Esse método de-detecgdo foi usado

(22)

por Fleischer e Price , Roberts et al.(2;) e; recentemente por

Leme et al.(24).
Na tabela I reunimos todos-os resultados das mncdidasg de

238y obtidos através diferentes

meia-vida da fiss3o espontinea do
técnicas.

Devido is discrepdncias. existentes entre os infimeros re-
sultados; faze-se necessario uma reinvestigacao dessa medida. No pre
sente trabalho utilizamos peliculas de emulsaoc nuclear com exposi-
gdo total cerca de 10 vezes maior do que as utilizadas anteriormen-
te em nosso laboratério(13).

No Capitulo I apresentamos aspectos tebricos & respeito



- 10 -

da fiss3dao esponténea.

Descrevemos no Capitulo II o método experimental utiliza-
do na determinagaoc da meia-vida do elemento em estudo.

0s resultados por ndés obhtidos, as discussoes e as conclu-

s0es a que chegamos sdo apresentados no Capitulo III.



CAPTTULY T

ASPECTOS TEORICOS

(1)

Desde a descoberta da fissao nuclear induzida e da

(10) qﬁe esse noveo tipo de reacao nuclear vem sendo in-

espontinea
vestigado. As primeiras experiéncias logo revelaram que quando ni-
cleos de urdnio sofrem fissdo uma grande quantidade de energia é

(3’25). Exatamente

transformada em energia cinética dos fragmentos
esse aspecto tem tornado possivel observar o procesgo diretamente,
seja parcialmente pelo grande poder-de ionizacao dos fragmentos nu-
cleares, seja pelo poder de penetracac desses fragmentos que permi-
tem de modo mais eficiente separar ¢ uranio dos novos nucleos for-

(2'3’26). Esses produtos sao caracterizados por

mados pela fissao
suas especificas atividades beta que permitem suas identificacoes
radioquimicas e espectograficas. Além disso,; o precesso de fissao
& acompanhado de emissdo de neutrons, alguns diretamente ligados ao

processo de fiss3o e outros que competem com imediatas desintegra-

¢Oes beta dos fragmentos nucleares.

1.1 - 0 Modelo da Gota Liquida

A fissao de um nlicleo em dois fragmentos de massas com
paraveis péde ser efetuada somente comec um resultado do movimento
coletivo de um grande nlmero de nucleons do niicleo. Na época en

gue a fiss3do foi descoberta, o Gnico modelo nuclear que levava em



onta o movimento coletivo dos nucleons era o modelo da gota liqui-
da. Entado;apbs a descoberta da fissao nuclear; Meitner-e Frisch (2
propuseram considerar esse processo como 'a fissao de uma gota liqui
da carregada.  Basicamente o modelo se resume no seguinte: a intera
cdo entre os nucleons dentro do nficleo é regida pelas forgas coulom
biana e nuclear; a forma assumida pelo nficleo renresenta um balanco
entre as forcas nucleares manifestando-se sob a forma de uma tensao
superficial, e as forgas coulombianas repulsivas.

Uma gota. adguirindo- energia pode vibrar e deformar-se.
Isso aumenta a superficie da-gota, consequentemente aumenta a ener-
gia superficial' o que faz a gota  retornar ao seu estado iniecial,
Por outro: lado, as'foigaS'coulombianaS"tendem a. aumentar a- distor-
cdo. Se:a forga eletrostatica-tornar-~se maior gque a forga de super
ficie, a deformacdo aumentard-e-eventualmente a gota podera divi-
dir-se-em dois ow mais fragmentos.

‘Para a maioria-dos+ nicleos com pequena energia de ex-
clitagdo a forca de superficie € muito maior gque a forca coulombiana
e um pequeno desvio da forma estavel & logo anulado pela liberacao
da energia de excitacao em forma de raios gama ou emissao de nucle-
ons. Somente os elementos muito pesados tém uma carga protdnica su
ficientemente grande de modo a fazer com que deformacoes peguenas

(8) e Frenkel(27) £i

possam levar o niicleo 4 fissao. Bohr e Wheeler
zaram o8 primeiros cdlenios guantitativos desse processo.
Uma desericanc rigorosa da deformacao arhitrdria de uma

gota Lkicquida e ur problemg extrenasente difiecil. Por simriicidade,
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apenas as deformagdes axialmente simétricas sd3o consideradas por

meio da expansdo do raio vetor em polindmios de Legendre

K

R ‘
R (8) : 1+ ] a. P (cos o) (1-1)

onde o8 N coeficientes an(n =1l,c4v...,8) determinam a forma da

gota,e o parametrc A apenas normaliza seu volume ao valor inicial

3

4/3 wRo .

Pode~se mostrar que:

2 -
Energia superficial, E_ = E° (1 + 2/5 a,} + poténcias

s s

mais altas de o,
0

Energia eletrostatica, E, = E, (L - 1/5 a;) + potén-

cias mais altas de a,

onde Eg e -Eg- referem-se a4 esfera sem distorcac. Logo a energia

de deformacao,

esfera

e v - - - w0 Y -
AV =V -V (Es Es)-!-(Ec .Ec)' | 7 (I1-2)

torna-se AV = 1/5 o2(2 EX - EO) (1-3)

desprezando as poténcias mais altas de a, por se tratar de peque-

nas deformagbes. Entdo uma gota esférica carregada & estdvel a de-

formagdes do tipo a, P,(cos 8) se ZEg > Eg e instéavel se 2E2<Eg.
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Se gradualmente carregamos uma gota, ao atingirmos o ponto onde
Eg = 2Eg a gota tornar-se-a instavel e se dividird espontaneamen-
te.
Isso pode ser expresso em termos de um parametro de
(8)

fissionabilidade introduzido por Bohr e Wheeler e definido como

g 3/5(362/R0) 3e? 72
¥ o= — gz > = (1-4)
2R 2.4%R° 0 40trd 0 A
S o] O

onde r, e 0 sao as constantes nas expressoes relacionando o ra-
io nuclear e a energia de superficie com o nimero de massa, R, =
=T, Al/3 & EF = 4nré Az/3 0, respectivamente, e 2 ,e e A sao
o niimero de prétons do niicleo, a carga do eletron e o nimero de mas
sa do nicleo, respectivamente.

O parametro de fissionabilicade x €&, nesta aproxima-~
cao, propwzcional a z2/a. Sua importancia no processo de fissao
estd em gque a medida gque x -+ 1, maior a tendéncia do nucleo cin-
dir-se.

A fo0rmula geral para a diferenca de energia entre n
fragmentos iguais no infinito e a gota original &

v (82 = (/3 - 1) + 2x(n72/3- 1) (I-5)

al

onde x = E° |2 E 22/a | (22/8)

e (zz/A)0 = 50.



wssas adiferencas- de- energia sao colocadas na Fig, I.l co

mo fungoes de x para diferentes valores de n.

Em x = 0 os valores positivos de- Avn correspondem a e
nergia que deve ser dada a uma gota nao carregada para provocar fis
sao. £ medida que a carga da gota vai aumentando, a divisao em dois
fragmentos iguais comega a liberar energia para x » 0,35121. Des-
te valor de Y em diante tornam-se exoérgicas as divisdes em 3, 4,
5, 6, 7, 8 e 9 fragmentos.

A condigao de instabilidade d fisszao & satisfeita por ni
cleos em que x > 1, ou seja, ZZ/A > (ZZ/A)O.

ha anadlise mais detalhada da energia potencial da gota
deformada em fungdo das N varidveis &  torna possivel encontrar
a forma do nficleo i deformacao critica, que corresponde a menor e-
nergia potencial (energia potencial no ponto de sela). Bohr e
Wheele;(s) consideraram a deformagdo simétrica de uma gota liquida
carregada limitando a expansao do raio vetor aos termos P, e P,.
Com isso eles determinaram barreiras de fissdo somente para nicle-
os em torno do limite de estabilidade (zz/A)o. Mais tarde foram fei
tos cadlculos para deformagbes nucleares simétricas correspondendo a

um grande nimero de termos na expansao (I~3)(28"30),

Nos c¢alculos
numéricos de Cohen e Swiatecki o nimero de termos, N, na expansad
foi igual a 18, permitindo determinar a forma do nicleo a deforma-
¢Oes simétricas criticas e as correspondentes barreiras para niicle-

os longe da estabilidade. Os valores calculados das barreiras de

fissao podem ser aproximadamente representados por
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Eg = 0,83(0 - x)° E] para 2/3 < x < 1
(I-6)
E; = 0,38(0,75 -X) Ez para 1/3 < x < 2/3

As Figs. I.2 e I.3 mostram as barreiras calculadas por
Cohen e Swiatecki e a correspondente forma do nidcleo 3 deformacao
simétrica'criticé para valores de .

Virias investigaces foram feitas a respeito da estabili-
dade da forma simétrica de uma gota ligquida carregada d deformacao
critica, relativa & duformayeo assimetrica do tipo  ay, o
etc.(28-30}. Ficou constatado que a adigac de uma componente as-
simétrica & deformacdo simétrica critica da gota acarreta um aumen-
to na energia potencial da gota quando x > 0,39. Entao, no modelo
da gota liguida, para nidcleos com x > 0,39 a barreira potencial
para deformacdes simétricas € a mais baixa barreira (ponto de sela).

Cohen e Swiatecki(29’30)

calcularam também a energia po-
tencial de dois elipséideé"idénticos uniformemente carregados em
contacto.  Encontraram que, quande x< 0,7, a energia potencial mi-
nima-de um tal sistema corresponde aos valores calculados das har-
réiras de fissao e, a forma dos fragmentos no instante'de separag5o
é aproximadamente igual & forma dos fragmentos no ponto de sela, di
ferente no caso de niicleos pesados com x<0,7, para os quais a for-
ma do nicleo, a deformagao critica (Fig. I.3), difere muito da de
dois elipséides em contacto.

Strutinski et al.(3l'32), resolvendo a equagao variacio-

nal para a superficie de uma gota liquida, minimizando a energia po
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tencial da gota a cada estigio de sua deformagdo, encontraram gque
durante todo o curso até a separagao da gota o minimo de sua ener-
gia potencial corresponde 3 confiquragdo simétrica da gota, com ex-
cessao dos nicleos com x = 0,8, para os quais, a deformacao criti-
ca & possivel aparecer uma instabilidade 3 deformacdo assimétri-
ca(32). Nesses calculos foi encontrade que a forma do niicleo no
ponto de sela e as barreiras de fissdo estldo prdximas dos  valeres
obtidos por Cchen e Swiatecki(29’30). Uma variante do cdlculo da
deformacao nuclear considerando a tensao superficial como variivel
qgque depende da curvatura da superficie do nucleo foi empreendido

1132). Encontraram eles gque os valores calculados-pa-

por Strutinsk
ra a configuragdo nuclear no ponto de sela (mais precisamente, os
valores do momento de inércia) concordam melhor com os valores ex-—
perimentais do que os valores calculados para um niicleo com uma ten

sao superficial constante.

1.2 - Canais de Fissdo: Hipotese de A. Bohn

De acordo com Bohr e Wheeler(s), a probabilidade de fig-
sdo nuclear por unidade de tempo, Bey é determinada pela razao en-
tre o nlmero de estados do nficleo & deformagdo critica, Neo (que
podem ser obtidos a uma dada energia de excitagao) e o nimero de es:

tados do nficleo inicial,

(T-7)

= D/2n . N

rh
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opnde T, & a largura de fissd3o do nivel en consideragdo e D & a
distancia m8dia entre os niveis do nlicleo composto.

Considerando a fiss3do através de um tratamento quantico
em que os fragmentos atravessam a barreira de potencial, ‘Hill e

Wheeler(33)

ligaram a probabilidade de fissado nuclear & diferenca
entre a energia de excitaga@ao nuclear, E, e a altura, Ef, de uma

barreira parabdlica {curva da energia potencial de um oscilador har

- ménico) mediante a seguinte expressao:

D 1
<[ . » = ? (I—S)

1l + exp [én(Ef“E)/hwﬂ

onde w & a frequéncia caracteristica do oscilador harmdnico.

A expressao entre chaves (penetrahilidade da barreira) & igual a
0,5 para uma energia de excitagao nuclear E = Ef e cai exponen—
cialmente com o decréscimo de E, tornando-se igual a 1 quando a

energia de excitacdo-do nficleo &€ muito maior que a altura da barrei

ra. Na forma mals geral, o valor médio da largura de fissao de um

nimero de niveis fortemente ligados de um nficleo composto com spin

I e paridade 1 & dado por(34).

I.w prT 1 plsT”
<rt sz X , T = N (I-9)
: 2z A2 1+ exp[?wﬂEf’ﬁu E)/hg] 2

onde 0 somatdorio € sobre todos os possiveis estados do nlicleo no

ponto de sela (canais de fissao) com spin I e paridade =, cada um

dos quais tendo sua propria barreira de fissao Ei’; e, N ¢ & o
4



nimero efetivo de canais de fissao.

Em 1955, A.Bohr ‘3>)

propds que para uma energia de excita
¢30 nuclear nao muito maior que a barreira de fissao, guando a mai-
or parte da energia de excitagiao & transformada em energia de defor
macdo nuclear, hi para o nicleo no ponto de sela somente um pequeno
niimero de- estados admissiveis de fissdo (canais de fissdo). Propds
também ser o espectro de canais de fissac semelhante ao espectro
de estados excitados do mesmo nficleo perto-do equilibrio, isto &, o
espectro de estados correspondendo & excitacdao dos graus de liber-
dade coletivos do niicleo (rotacional e vibracional) e os graus de
liberdade do nucleon.

A hipotese do canal de fissdo mostrow bons resultados na
explicagao de muitos aspectos do processo de fissao, :specialmente

a dependéncia com a energia das segoes de chogue e a anisotropia an

gular da fissao nuclear.

. -~ A -
1.3 - Fissao Espontanea de Nucleos
No casc de fissao espontdnea de niicleos, também usamos o
tratamento guintico de penetracao através de uma barreira de poten-

cial, como previsto por Bohr e Wheeler(s)

. A penetrabilidade dos
fragmentos-através da barreira de potencial aumentaria, e a meia;via‘
da dos nficleos em relagao a fissd3o esponténea decrescerta com © au-
mento do pardmetro de fissionabhilidade ZZ/A; pois de acordo com o
modelo da gota liguida, a barreira de potencial decresce neste ca-

so:. A Fig. I.4 mostra dados da dependéncia da meia-~vida de fissdo

espontidnea dos nicleos, T1/2 , com Z%/A. A principal regularidade
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observada nesta relacao; como esperado pelo modelo da gota ligquida,
& o decr@scimo de Tl/z com o aumento de %2/A (ver Ref. 36). En-
tretanto, como visto na Fig. I.4, esta dependéncia ndo & universal:
para isbtopos par-par de um dado elemento, Tl/z primeiro aumenta
com ¢ nimero de massa do isBtopor{com o aumento do nimero de  neu-

trons), alcanca um maximo, e entéovdecresce(37); Outro desvio da

(36,38)

simples dependéncia esti no aumento , por um fator de 108 a

108, de 'Tl/z de niicleos com nimero de massa Impar, comparado com
niicleos par-par tendo mesmo valor do parametro ZZ/A. 'Amhos os des-
vios estao ligados, pelo menos'aparentemente, ao fato de que a altu
ra da barreira de fiss3o nfo depende somente de 22/A -do  niicleo,
‘como ‘previsto pelo modelo da gota liquida, mas também do excesso de
neutrons. do niicleo e de aspectos ligados a estrutura nuclear.

Na tentativa de explicar esses desvios da meia-vida,
Swiatecki(39) obteve uma relacao emplirica entre Tl/z e zz/A, na
gual relacionouro desvio na. T1/2 do valor esperado de acordo com
o modelo da gota liquida com o desvio ém da massa do nacleo em re
laga3o a calculada através o modelo da gota liquida. Essencialmente
isto & uma correcdo de camadas’ aplicada somente ao estado- fundamen
tal enquanto o pico da barreira é-suposto ndo ser afetado. Johans-
son(40) deu, em seu caleculo, um enfoque semelhante a0 de: Swiatecki
e estudou variagoes locais com ‘N-e Z, das taxas de fissao espontid-
nea (cf. também seu-estudo‘da"deformagﬁo de "octupolo nuclear e me-

(41)). 4 (39}

canismo de fissdo Contrariamente a Swiateck paseon sua

estimativa dos efeitos—de-camada nas energias de "single particle"

{42,43)

calculadas atravds do modelo de oscilador modificado . Entre-
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tanto, foi o calculo de'Strutinski(44)

que- introduziu um método ge-
ral e matematicamente bem definido de calemlar energia notencial de
superficie {aproximagdes macroscdpica-microscdpica) nos cdlculos de
barreira de fissdo. Esse método & algumas vezes denotado por "nor-
malizagao de Strutinski" ou método de correcao de camada para a e-
nergia da gota liquida, usando-niveis "single~particle” obtidos de
um potencial de um corpo. Posteriormente calculos mais completos
da energia potencial superficial baseados no método de Strutinskf4g
(45,46)’ Nix(47),

e Andersen et al.(so) .

foram apresentados, por exemplo por Nilsson et al.

Mosel e Schmitt(48); Scharnweber et al.(49)

Convém assinalar que apds tantos anos desde as comuni--

(1)

cacoes de Hahn e Strassmann
(2)

e das interpretagoes de Meitner e
Frisch 2+ virtualmente nenhum dos processos ohservados de fissao
seja bem interpretado. O que se tem & uma vasta colecao de regras
empiricas para ordenar dados, e uma variedade de modelos especifi-

cos que funcionam para alguns aspectos particulares mas falham pa-

ra outros.

1.4 - Uma Estimativa Semi-Empirica para a Mela-vida da Fissdo Espon

tinea do 238,

Como vimos nos paragrafos precedentes, "a £issao espon-
tinea pode ser tratada como um fenémeno quantico de penetracdo de
barreira de potencial. J& em 1947, Frankel e Metrépolis(zg) dedu~

ziram, com base nestas idéias, uma equagac cue correlaciona a meia-
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-vida com a altura da barreira de fissao e obtiveram o resultado

2!

- Tiy, (seg) = 10728 | 107 /85 Eg (MeV)

(I~-10)

No entanto, nos Gltimos anos, tem sido mostrado aue a
meia-vida de um nicleo com respeito & fissdo esrontlnea ndo & s6 de
terminada pela sua barreira de fissao mas tamhém pela inércia ou mas
sa efetiva, associada a deformag&o nuclear. Por exemplo, Fiset e

Nix(SI) apresentam o seguinte resultado para o cdlculo da meia-vi-

da de fissao esponténea

28,04

T1/2 {(anc) = 10 / P (2-11)

onde P & a penetrabilidade de barreira expressa por

ra
1
P = exp |- 2/h Jf [2 3y (viry - £ )]"/2 ar (I-12)
'ry
onde B(r) & a inércia, V(r) & a barreira de fissao, E, & a e-

nergia de penetragao, r, & o ponto de penetracac na harreira e r,

1
o de emergéncia.

NZo & nosso propbsito apresentar, neste ponto, um cil-
culo tedrico de meia-vida pois numerosos trabalhos tem sido feitos
neste sentido(52—54). Embora os calculos estejam modernamente bas
tante refinados, o resultado € que o acordo com os valores experi-

mentais ainda &€ insatisfatdrio.
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Para termos uma ordem de grandeza da meia-vida de fissao

espontdnea do 238

U, vamos considerar;, numa aproximacao grosseira,
que a meia—vi@g dependa somente -da barreira de fissao, como sugeri-
do pela Eg. I-~10. Assim, se construirmos um grafico dos- valores
experimentais de meia-vida e barreira- (Tabela I.l) para alguns ele
mentos pesados (Fig. 1I~5) obtemos uma dependéncia entre o longl/2
e a altura da barreira de fissao. Aplicando o método dos minimos
guadrados, obtém-se o segquinte resultado:

14536 Ef(Mev) - 12,6578)

(ano) = 10¢%r (I-13)

Tlfz

Obviamente observamos que as meias-vidas saoc extrema-

mente sensiveis ds barreiras de fissdo. Por exemplo, uma variagao
de 10% na barreira acarreta uma variagao de até 3 ordens de grande-
za na meia~vida. De qualquer maneira, a Egq. I-13 pode ser usada para
uma estimativa grosseira da meia+vida. Aasim & gue se nusarmos os
resultados experimentaiS‘de barreiras de'fissso obtidos por Katz

(56) (57}

et al.(ss)(4,60 MeV) , Koch et al. {5,08 MeV) e Halpern

(5,80 MeV) a partir dos limiares-de fotofissdao, obtemos para a mei-

238 13

a-vida de fiss3o espontinea do U os valores 10!! anos, 10

anos e 10%7 anosg, respectivamente. Esta estimativa semi-empiri-..
ca pode ser confrontada com o resultado tedrico de Randrup eta1153’
que encontraram Vv 10'2  anos para a meia-vida de fissdo espontinea

do 2380.



CAPTTULO 11

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

Neste Capitulo ser@ descrito o método experimental utili-~
zado em nosso trabalho para a determinacao da meia-vida de  fissdo

38 - - .
2 U, uma técnica especial de emulsao nuclear cuja

espontdnea do
grande vantagem & poder registrar trajetorias de particulas num ex-

tenso intervaloc de nilimero de carga, numero de massa e energia.

2.1 - Conasdidenragoes Geradis

Em 1947, Perfilov(l?)

usou emulsao nuclear para detectar
os fragmentos de fissdo espontdnea do urinio natural proveniente de
uma fonte externa. Desde entdo; as técnicas experimentais usadas
para a medida da meia-vida de fissdo espontdnea tem sido as mais di
versas, quais sejam a radioquimica, a camara de fissao e ¢ método
"spinner" (ver Tabela I).

Em nosso laboratdrio, a técnica de emulsdo nuclear ja foi
utilizada anteriormente num trabalho sobre medida da meia?vida de

(13), diferindo do método de Perfilov pe

fissao esponténea do uranio
lo fato do uranioc ter sido incorporado-& composicao da emulsao.

Uma das vantagens da utilizacao desse método & se poder
incorporar 4 emulsdo o elemento em estudo numa -conceatracas  tal

(80 mg de U/cm3) que permite obter uma medida com hoa estatistica .

Outra vantagem & que dessa forma, a emulsao se torna um detector
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100% eficiente, ndo havendo perdas na deteccao dos fragmentos de
fissao.

No presente trabalho, utilizamos peliculas de emulszo
nuclear com exposicao total cerca de 10 vezes maior que a utiliza-

da anteriormente em nosso laboratfrio.

2.2 - Preparacdo das Peliculas

Ndo fazendo parte da composicdo normal da emuls3o, os
elementos a serem estudadog (no caso, uranio) necessitam a ela ser
incorporadgs sem modificar apreciavelmente suas propriedades de re-
gistro. A esse processo de incorporagdoc chamamos “"carregamento” ou
"carga". Essa.incorporagao pode ser feita através um dos dois pro-
cessos mais usados: o do embebimento de placas ou peliculas por so-
lugbes agquosas contendo o elemernto desejado ou o da fusdo de emul-
sao nuclear em forma de gel a gual o elemento carga &€ = adicionado
também por solu¢les aquosas. Utilizou-se no presente trabalho pla-
cas ou peliculas preparadas pelo segundo procésso.

A solucdo contendo o elemento carga deve ter as seqguin
tes propriedades: nao interferir apreciavelmente nas propriedades
ionograficas da emulsao; naoc modificar as.caractéristicas-mecénicas
da gelatina nem ataca<la guimicamente; deve possuir pH proximo _dgd
6,8 (como as emulsdes nucleares Ilford), para evitar o desapareci-
mento dos centros de imagem latente {"fading") que ocorrem prefe-
rencialmente em solucoes &cidas; evitar-distorgdes; n3do permitir a

produgdo de véu de fundo ("fog") que ocorre em pH alcalino; nao de
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ve conter compostes higroscdpicos que impecam as pelfculas ‘de mante
rem-se secas & atmosfera ambiente (58% de umidade relativa) e deve
permitir facilmente a determinacao precisa da concentracao do ele-
mento carga. A esta precisao estd associada a precisfo na medida
da meia-vida do ‘elemento em estudo.

Para obter a guantidade exata de urdnio nas -peliculas
carregadas, nitrato de-uranila-hidratade:{"Merck") com peso mole-
cular de~562;18a£oi.pesad0‘e dtssolvido para a concentracao deseja-
da (135 mg de urdnio por grama de solugdo) por adicao de agua des-
tilada. Para a obtencao do pH desejado, isto &, cerca de 6,8, adi-
cionou-se por grama de urinio, 1,32g de citrato de sbdic di-hidrata
do mals 0,66 g de bicarbonato de sddio.

Uma vez praparada'a.solugéo; a determinagﬁo*precisa da

quantidade de urdnio na emulsio fol feita com a seguinte técni-
ca(sg):

1 -~ pesou-se uma quantidade da solugdc de uri@nio em um frasco er-

lenreyer de peso conhecido;

2 - pesou-se uma quantidade de gel-adequada a uma carga de 80 mg de
urdnio por .cm3 de emulsado .seca (sabendo-se gue cerca de llg de

gel produzem 1 cm3 de pellcula seca);

3 - misturou=se gel e solugio no-erlenmeyer até completar homogei-
nizacdo pela fusdo da emulsdo agquecida em um banho termostatico

a 55° ¢;

4 - colocou~se o fluido resultante em uma bandeja de lucite previa-

mente nivelada;



5 -~ submeteu-se o fluido da bandeja e o retido no erlenmever a se-

cagem numa cadmara apropriada;

6 - uma vez secos, ambos foram pesados, feitas as devidas correcdes
e em segqguida a pelicula foi cortada em pedacos de dimensdes a-
dequadas ac trabalho de microscopia. O conteido de uranio por
grama de emulsdo seca fol calculado a partir do peso total da e
muls3do e da concentracao da solucdao. Admitiu~se ser homogénea

a distribuicao do uranio.

2.3 - Axmazeramento das Pellculas
Para o actimulo de um nfimero suficiente de tracos de
fragmentos de fissao nas peliculas carregadas foi necessidrio longo
tempo de armazenamento (no.caso, um minimo de 150 dias) para uma
boa eficiéncia no trabalho de varredura ("scanning"). Messas condi
¢des, porém, precaugdes tiveram que ser tomadas para evitar o
"fading", quals sejam: armazenamento das peliculas & baixa tempera-
tura e em atrosfera de nitrogénio seco e, para as neliculas de mai-
or tempo de armazenamento foi feito um concapsulamento a vacuo.
A possibilidade de ocorréncia de *fading" foli examinada
no presente trabalho por meic da exposicao de algumas peliculas a
uma fonte de neutrons. Eszas peliculas acumularam 20 a 200 vezeg;
mais tracgos de fissdo que as armazenadas para fissao espontanea.
Uma dessas peliculas expostas foi imediatamente revelada e  outras
foram guardadas juntamente com as preparadas para medida de meia-vi
da de fiss3o espontdnea, sob as mesmas condicgdes. 2Apds longo tem-

po de armazenamento {135, 208, 1538, 1548 e 3057 dias)uma peliculade
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cada espécie foi revelada. Uma para contagem do niimero de tracos
de fissao espontdnea e outra (exposta a neutrons) para contagem do
nimero de tragos de fissdo induzida por neutrons mais fissdo espon-
tanea. Dentro de erros experimentais, nenhum "fading"” de tracos de

fissao foi observado em nosso trabalho.

2.4 - Revelacaco

Como ‘a razd3o-entre:o nimeroc de desintegracdes alfa e o nil
mero de fissSes espontineas no urdnio & maior que 10° e sendo lon-
go o tempo decorrido entre a preparacao e a revelacao das peliculas
carregadas, hd a formagao de um intenso fundo de  particulas alfa
{~ 109-a/cm?f* Por isto, usou-se um tipo de emulsao nuclear pouco
sensivel (emulsdo Ilford tipo KB8) além de um método de revelaggo<pm
permite uma perfeita discriminacao entre os dois tipos de tracgos.

O tempo decorrido-desde a imersao da pelicula no revela-
dor até o aparecimento dos primeiros graos revelados de um trago &
chamado tempo ‘de inducao. Ur dos-fatores que influem na  resposta
dos graos aoc revelador & a:ionizacao especifica da radiacgao. Os
fragmentos de fissao sao cerca de 30 vezes mais-ionizantes que  as
particulas alfa. Para diferenciar tracos resultantes de particulas
de diferentes-.graus-de ionizagdo:convém diminuir a velocidade de re
velagado, dilatando a escala de tempo tanto quanto possivel. Cb-
tém-~se assim uma consideravel-diferenga de densidade-de graos entre
os- tragos revelados de ‘particulas de diferentes graus de ionizagéo.

Como os tracos de fragmentos de fissao, no caso, sao pro-

duzidos na presenga de um intenso fundo de particulas alfa, ajus—
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tou~se a revelacdo de tal forma que o tempo de inducdo para parti-
culas alfa se tornou muito mais longo gque o tempo necessario para
completa revelacao dos tracos de'particulas mais ionizantes (Fig.
II-1). Essa dilatac8o no tempo de indugdo para tragos de  particu-

las alfa fol obtido tomando-se as seguintes medidasfsg'so):

1 - uso de emulsdo de fino grao -de baixa sensibilidade a particulas

alfa (Ilford-KQ):

2 ~ uso de baixa concentragdo do agente revelador (50 a 250 mg de

amtdol por litro);

3 - uso de um revelador com minima quantidade de sulfito de  sddioc
necessiria para dar ao banho alguma protecdo contra oxidacgado

(no mdximo 3 g por litro);

4 - repressaoc da revelacdo dos pequenos centros de imagem latente e
diminuicdo da taxa de formacdo de vBu ("fog") pela auigdo de

1,2 g de brometo de potlssio;

5 - abaixamento da temperatura ao minimo permitido por precipitacao

ou congelamento.

Baixa concentrag@c e baixa temperatura sdo os fatores do
minantes para difusdo do revelador na emulsao nuclear. Isto & im—
portante para evitar gradiente de revelacao. Por isso, a emulsao
- foi inicialmente imersa em dgua a 5° ¢ por tempo necessario para
um pré-embebimento do liquido e retirada do material com'o Jual ela
fol carregada; em seguida, adicionou~se o revelader, e as peliculas

ai permaneceram por cerca de: 3 horas e 3° c. A revelacao foi com-
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pletada ao.elevar—-se a temperatura do banho a 10° ¢ permanecendo a
esta temperatura pelo periodo de uma hora. Esse procedimento deve
ser adotado sempre que se deseja obter peliculas reveladas sem dis-
torgoes.

- A composicdc do banho revelador satisfazendo as condig¢des

mencionadas anteriormente foil a seguinte:

8c1do bBXiCO tiveecrrrercansarrss 2 g
Sulfito de SBdi0 v..vevrsereesae 3 g
brometo de pot8ssio t..eevevees. 1,2 @
ﬁmidol ceresnsTessssssessinscscs 200 mg

agua destilada * & S & b d eSS e e llitro

E importante salicntar que como © amidol se oxida muito ra
plidamente em solucdes diluidas, f£oi necess@rio preparar o banho re-
velador imediatamente antes de ser usado.

2pd8s a revelacdo, as peliculas foram imersas durante duas
horas num 5anho“stop"'que.temnagao frenadora na revelagao e ac mes-
mo tempo faculta a eliminagdo do revelador'por efeito de lavagem.
Para evitar manchas, 5°g de sulfito de sbdio por litro foram adicio
nadas ao banho -"stop" frio (5° ¢ e ajustado o pH em torno de 4 com
dcido acético.

A etapa segquinte foi a fixacao a 5°¢ em um banho de
400 g/1 de hiposulfito. Lavadas durante cerca de 24 horas-em Aagua
corrente a 8° C; as-peliculas foram postas em um banho-de alcool
(60%) por cerca de uma hora e entado permitidas secar sobre suporte

de vidro plano.
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2.5 - Contagem dos Eventos

Na procura dos eventos ao microscdpio, foram utilizadas
oculares. de aumento 6X e objetivas de. 53X; nas medidas de alcance
dos tracos, foi usado o mesmo aumento nas oculares, porém objetivas
de 100X.

Para impedir gue um mesmo trago de fissao fosse contado
ou medido mais do que uma vez e, também. para‘evitar perdas na con-
tagem dos eventos, colou-se uma rede de referéncia a superficie da
pelicula. O sistema de coordenadas impresso na- rede permitiu o ma
peamento da posicao dos tragos de fissido encontrados pelos observa-
dores. Da comparac¢do dos mapas de dois ou mais observadores que
trabalham na mesma Area e ohedientes ds mesmas instrugdes, pode-se
estimar a eficiéncia de-cada observador-e calcular o nimero mais
provavel de eventos no volume observado de emulsao de acordo com
o método ‘de duplc ou triplo exametsl).

A-eficiéncia de um observador & a razao entre O*nﬁméro de
tracos por ele encontrado e o nmero total existente, numa certa a-
rea. Sendo T o verdadeiro nimero de eventos, A e B o0s numeros

de tragos encontrados por dois observadores, E, = A/T e E_ = B/T

A B
as respectivas eficiéncias individuais, a eficiéncia de uma obser-

vagao dupla entre A e B seria:

Ep4p = Ep + Eg ~ Ep Ep

0 niimero verdadeiro de eventos sera dado por:



onde N, é o niimerc de tragos em comum encontrados por ambos os

B
observadores {(nlmero de coincidéncia duplas) e o maximo erroc esta-
tistico associado a T & /T .

Um fato verificado na pratica & que a eficiéncia de con-
tagem decresce tanto para baixas como para altas densidades de tra
¢gos. Por esta-razgo, projetou~se  a experiéncia para uma densidade
de tracgos tal que a eficiéncia de cada observador fosse cerca . de

30%. Nestas condigOes, a dupla chservagdo nos permitiu obter o ni

mero verdadeiro de eventos com um erro estatistico da ordem de 5%.

2.6 -Medida dos Alcances -
A Fig., II.2 representa a orientacdoc no espago de um traco
de fragmento de fissao e as grandezas necessarias para a obtencao

de seu percurso real:
A"B" - distancia vertical entre as extremidades da trajetdria.

A'B' - distdncia entre as extremidades da projecio da trajetdria no

plano da emulsao.

ALFA - ingulo entre a projecao da trajetdria no plano da emulsao e

a direcao escolhida para o eixo "x".

Essas informagdes permitem a obtencdo dos comprimentos re
als dos tracos e do histograma-desses comprimentos.  Para tal, trés
parametros permitem levar em consideracdo as contragdes e as dila-
tacoes observadas na emulsao nuclear apés a revelacao.

A medida-de A'B' foi feita por meio de oculares munidas

de escalas que possibilitam através de um fator de calibracdo trans



o DE
c}\"\“ &;‘\
f %,
« RUA OR. xavier &

33 o SiGaup, 150.py &

14

=
=
%,  BIBUOTECA

formar esta medida em microns.

A"B" pode ser medida diretamente por meio de um micréme-
tro com precisao de 0,5 microns. "Esse micrdmetro & solidario com o
movimento fino vertical do-canhio-do microscodpio.

Finalmente, a medida do &nqgulo ‘ALFA, & obtida pela leitu-
ra direta num gonidmetro adaptado a ocular do microscdpio. A pre-
cisdc obtida no d&ngulo ALFA & de 0,01 radianos para arc tqg
(A"B"/A'B') ~ 15°. Easse erro & causado principalmente nela  espes-
sura do traco do fragmento de fissdo.

Os erros mais importantes na presente medida sao os'resul
tantes de erros estatisticos no nimero de contagem doc eventos 03
quais- dependem da area observada. Fm areas de 1 cmz,_os erros sao
da ordem de 5%. O erro no carregamento & inferior al 1%, o erro na
medida do tempo & menor que 1%, uma vez que as peliculas levam 2 di

as para secar; portanto, € da ordem de 6% O erro que estimamos para

nogssas medidas.



CAPTTULYO 171

RESULTADOS EXPERIMENYALS. DIScussdrs

Duas informagSes, provenientes dos dados experimentais,fo
ram basicas na andlise dos resultados: o niimero de tragos observa~
dos num determinado volume da emuls@o nuclear e a distribuigdo dos
alcances desses tragos. Primeiramente descreveremos como foram ob-
tidos os comprimentos reais dos tragos-a partir das medidas feitas
pelas microscopistas., A seguir, apresentaremos os resultados obti-
dos no presente trabalho: Na:Secgdo 3.3 faremos uma diSpussEo deta-
lhada sobre esses resultados e finalmente a conclusaoc a que chega-

mos a partir dos resultados obtidos-constituird a Segao 3.5.

3.1 - Tratamento dos Dados

Com o auxllio das medidas feitas no infcio da experién-~
cia, ou seja, da quantidade de ura@nio-contida na-pelicula inteira e
da massa dessa pelicula, determinamos a concentraciao de uranio na
pelicula. A partir das medidas das dimensdes e das massas das pe-
liculas menores (aliguotas), obtidas durante a preparacfio inicial e
da concentracac de urinio previamente-determinada obtivemos o niime-
ro de adtomos por cm2. O produto-dessa grandeza pelo tempo de arma-
zenamento nos fornece'entao a exposicfo total:

O exame das peliculas ao miercscépio consistiu na conta-~
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fagem, wedida e mapesmento dos eventos por dois observadores numa
mesma regido da pelicula. Pelo método estatistico da dupla coinci-
déncia nas contagens(sl),-obtivemos a eficiénclia dos referidos ob-
servadores como descrito ne Capitulo II. Como a medida da projecao
do traco, (A'B'), bem como sua profundidade, A"B", sao feitas apds
a pelicula ter passado pelo processo de revelacao(Fig, T1I.2) tor-
na-se necessario introduzir-certos fatores que levem em conta as
corregoes devidas &8s contracoes na espessura da pelicnla e as dila-
tacOes laterais. Essas variagoes nas dimensoes sao devidas princi-
palmente & expulsao do brometo de prata, nao exposto as particulas
ionizantes, durante a etapa da fixagéo; Chama-se fator de contra-
¢dao (FC) a razdo entre a média das medidas de espessura da pelicula,
tiradas antes do processo de-revelacdo, e a média das medidas tira-
das diariamente durante o exame ao microscoOpio. Chamamos de cali-
bragdo vertical (CALV) ao produto da calibracadoda‘escala’da ocular
pela razao entre a largura inicial (medida antes da'reveiagao) e a
largura final (medida apds a revelagao) da pelicula. 2 calibragao
horizontal (CALH) é definida de maneira andloga. Entao podemos es-
crever:

F€C = espessura média antes da revelacado/espessura mé&dia

apds a revelagao.

CALV

calibragao . vi/vf
CALH = calibracao . P;i./Hf

A projecao-do trage no plano da emulsdo, levando em conta

os fatores de corregao acima, & dada por:
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1
PIVE . = [}A'B' . den ALFA . CALV)2 + (A'B' . cos ALTA . CALH)%]

(I111-1)

e o percurso real da particula carregada na emulsao &, nportanto:

"2 2 1/2
ALCANCE ={ (A"B" . FC)* + (rTV) (III-2)

Os histogramas de cada pelicula foram ohtidos utilizando
uma subrotina(sz) para o Computador IRM/1620 ITI do C.B.P.F.. A Ta-
bela III.l reune os dados correspondentes ds diferentes chapas ana-

lisadés no presente trahalho.

3.2 - Resultados Obtidos

A Fig. III.l mostra um histograma tipico dos obtidos da
analise ao microscépio-das-peiiculas armazenadas por intervalos de
tempo diferentes. £ importante notar a presenca de dois picos nas
distribuicoes de alcances, um em torno de 24 um e outro em torno de
10 un. Os histogramas foram corrigidos-para a eficiéncia de conta~
gem do 29 pico e normalizados para o mesmo volume inicial varrido.

O nico em torno de 24 um €& o representativo dos tracos

de fissao espontinea do 2383, pe fato, seu alcance médio (soma dos

alcances dos fragmentos leve e pesado) estd em bom acordo com os al
cances caleculados em emulsao "standard"(GB). Na Fig. III.2 esta

representado o nimero de tragos de fissao por -« - curkesnondente

aos eventos do 29 pico, N, contra a exposicdo total E (mg.dia/cm2).
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Como o nimero de eventos €& proporcional a exposic3do o coeficiente
angular da reta que passa pela origem, obtida pelo método dos mini-
mos quadrados, estd relacionado d meia-vida, Tl/ , através da for

) L

muala

T, [ano]= 4.8 E; / 4N, E, . 10!°. (III-3)

de onde obtemos o valor (6,0 = 0,4) x 105 anos para a meia-vida da

8 -
23 U, valor este que esta em bom acordo com

fissao espontanea do
os valores obtidos por alguns autores usando outras téenicas expe-
rimentais {ver Tabela I).

Cabe salientar também o aparecimento do novo pico cen-
trado em 10 um. Este resultado surpreendente, parece ser indicati

vo de um novo fendmeno e sera objeto de uma discussdo detalhada nos

paragrafos seguintes,

3.3 - Discussdo dos Resultados
Essa Secdo tem como finalidade disentir o resultado
encontrado no presente trabalho para a meia-vida de fissao esponta-

ig
nea do 2

U bem como a origem e natureza do novo pice correspon-
dente aos tragos de curto alcance.

“Um fato que exigiu atencao especial no tratamento dos
dados foi-a eficiéncia na contagem do namero de -eventos. No caso
dos tracos de fragmentos de fissao, os eventos foram t3c visiveis

que uma eficiéncia. de 90% na contagem desses tragos foi conseguida

mesmo numa densidade relativamente baixa ( ~ 10° tracos/cm?) . Infe-
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lizmente nao foi possivel obter uma eficiénecia tdo boa no caso dos
tracos de curto alcance. Perdas devido ao tamanho do trago e a sua
rouca nitidez, em alguns casos, foram os principais fatores que fi-

zeram a eficiéncia de contagem cair a cerca de 30%.

35.3.1 - Fissao Espontanca

Os diferentes métodos empregados por outros investiga-
dores na medida da meia-vida da fissao espontanea do 2**y  conduzi-
ram aos resultados apresentados na Tabela I. 0Os valores encontra-
dos por meio da c@mara de ionizagao estao na faixa de 6,5 x 10'° a~
nos a 11-x 10'° anos. Essa tdcnica, embora vantajosa na geometria
de detecgdo, ndo permite uma boa discriminacdo entre os pulsos de
fragmentos de fiss3o e as pulsos devido.a aclimulo de particulas al-
- fa, podendo por este motivo levar a uma maior contagem no caso dos
fragmentos de fissao do 2350, baixando; portanto, o valor da meia-
-vida. Por outro, se a espessura do filme do material a ser estuda
do ndo for adequado, haveri perdas na contagem dos eventos por .ab-
soecac no proprio filme, contribuindo assim para aumentar o valor
da meia-vida.

Quanto: acs estndos radiogquimicos da fiss3o esponténea
com meia~vida da ordem de- 10'° anos, cono & o caso do 2380, amos-—
tras de urdnio de massas éonsiderEVeis {ordem de grandeza de guilo-
grama) dao taxas de. contagens ainda extremamente baixas para certos
produtos de fissdo, o que leva a uma certa imprecisdo na determina-~
cao dessa meia~vida.

A mica, além de nao permitir boa geometria para a de-

teccdo dos fragmentos, pode apresentar também perdas na contagem
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dos eventos por auto-absorgao devido a espessura do filme, conduzin
do assim a mais baixas contagens dos fragmentos, aumentando pois o
valor da meia-vida,.

Embora a técnica “spinner"(lg)

seja completamente dife
rente das demais, apresenta, como a técnica de emulsao nuclear por
ndés utilizada, boas condig¢Oes de detecgac (geometria  4Ar , baixo
"background", discriminacdo entre particulas alfa e fragmentos de
fissao, e outras). Apesar disso, os resultados ohtidos nor neio
destas duas técnicas para a maia=~vida nao esztao en bom avorde (ver
Tabala [).

(12)

A técnica de emulsao nuclear usada nor Perfilov pa
ra a medida da meia-vida da fissac espontinea do 238y foi bastan-
te diferente da utilizada no presente trahalho. A emulsao nuclear
serviu de detector de uma fonte externa de 2 U (filmes finos con
tendo 0,924 mg de U,0,), separada da superficie da emulsao por
1,5 mm de ar & pressdo e 1 mm de Hg. O temno da exposigdo foi cer
ca de 70 dias, dando 96 tracos numa area de 5,67 cm?. Afim de eli-
minar a ag3o dos neutrons da radiagdo cdsmica, o sistema fonte-de-
tector fol colocado numa cdmara de vacuo envolvida v»or cadmio e ar-
mazenada a 50 metros de profundidade.

Nossas condigdes experimentais, por outro lado, permi-
tiram dar 15 vezes mais tracos por unidades de Area que a experién-

cia de Perfilov, pois em nosso método tivemos uma geometria de de-

tecgdo de 4n e uma exposigao total minima cerca de 70 vezes maior,
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3.3.2 -~ Tracos de Cuntos Alcance

238U ficpu

Em nosso estudo sobhre fissao espontidnea do
evidenciada a presenga de tracos de curto alcance, além dos tragos
bem identificados como provenientes da fissdo espontdnea. Por essa
razdo fomos levados a reexaminar as chapas da experiéncia  anteri-
or(13), as cquais mostraram tambam, nas distribuigaes de alcance, o
aparecimento de picos relativos a tragos de curto alcance.

A hipdtese de presenca de bactérias que eventualmente
poderiam produzir tracgos de~cnrto'alcance que se assemelhassem aos
de particulas carregadas foi perfeitamente eliminada pela analise
feita em placas de emulsao nuclear Ilford-K0 nao carregadas e sub-
metidas a idéntico'processo-defrevelag&o; Essas placas, ao serem g
xaminadas ao microscopio, nao mostraram. tragos de qualquer espécie.
Pela mesma razido, foi eliminada-também a possibilidade dos tracgos
de curto alcance serem provenientes de recuos nucleares resultantes
de reagoes-dos. componentes de alta energia-da radiagio cdsmica ao
nivel do mar-com os elementos-constituintes da emulsdo nuclear. En
tdo, chegamos a conclusao preliminar-de que o uranio contido nas pe
lGculas €, de alguma forma, responsdvel pelos tragos de curto alcan
ce.

Com efeito; o urdnio contido nas peliculas de emulsao
nuclear pode servir de alvo para reacoes secundirias induzidas pela
radiocatividade -alfa-e pela radiagdo -gama (reagSes (a,n), (v ¥y,
(v,2n), ete.). No entanto, os nilcleos de recno resultantes de tais

reagoes nao teriam energia suficiente para deixar tracos visiveis

na emulsao.
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Uma hipdtese que poderia explicar a presenca dos tra-
cos de curto alcance, seria a de recuos nucleares de reagoes indu-
zidas pela radiacdo cdsmica nos nlicleos de urdnio. Segundo Geor-

(64) = 3 - " u(*)
ge ; @ frequencia de produgao de "estrelas

em placas de emul
sdo nuclear Ilford C2 e G5, ao nivel do mar, pela radiagdo cbsmica,
& da ordem de l,S/(cms.dia).Admitindo, em caso extremo, que toda es
trela dé origem a um fragmento pesado, a frequéncia desses fragmen

tos produzidos pela interagdo da radiagdo cdsmica com os niicleos de

urdnio, Ng, seria dada por

3
NS/(cm .dia) ~ 1,5 9y ﬁu/zi oy Ni (ITI-4)

onde Ny é a concentragdo de urdnio na emulsdo nuclear, o, & a
segdo de choque de produgdo de estrelas em nlicleos de urdnio, N
as concentragées dos componentes da emulsao nuclear e .04 suas res
pectivas segoes de choque para producao de estrelas. Supondo gue
- 2/3 ‘
as secoes de choque sejam proporcionais a A = (o que eguivale a
serem proporcionais ds se¢des de choque geométricas) e sabendo que
a concentracao de urdnio nas peliculas do presente trabalho é da
ordem de 80 mg/cn'3 obtemos NS Ly 0,02/(cm3.dia).Desse modo, obte-
riamos, por exemplo, para a chapa com maior tempo de  exposicido

(3057 dias) uma densidade de tragos de curto alcance de cerca def.

2 = .
3,5/cm”, valor este que e aproximadamente 3000 vezes menor qie o ob-

(*) Quando em uma emulsdo observamos uma desintegracdo nuclear in
duzida por particulas de altas energias vemos uma série de tracos
que partem de um centro como raios cujo aspecto "estrelado" faz

com que se fale de estrelas.
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servado. As consideragOes acima eliminam a hindtese dos tragos de
curto alcance serem provenientes de recuos nucleares resultantes de
reacOes com raios c¢dsmicos, conclugao idéntica 3 chegada por Prisge
e Walker<65) no estudo de tragos "fOsseis" de particulas carregadas
em mica.

Excluimos também a possibilidade de um erro experimen-
tal-instrumental devido ‘a uma desigual sensibilidade da emulsao nu-
clear acarretando espectro de tracos de curto alcance ao ‘registrar
tracos de particulas alfa em regides de alta sensibilidade. Isto
porque uma tal populacio de particulas alfa renderia grande nimero
de tragos acumulados e ndo tragos isoladas no interior da emulsao.
Além disso, nao ha gradiente de revelagaoc observavel na  espessura
da emulsdo.

Resta discutir-a hipdtese do urdnioc ser o emissor  es-
pontaneoc de Ions com energia tal que corresponda aos tracos de cur
to alcance observados nas diversas chapas analisadas. Esta hipo-
tese surgiu em decorréncia de estudos realizados anteriormente em
nosso laboratdrio. J& em 1959, quando dos primeiros trabalhos de de
Carvalho e colaboradores sobre fotofissio do 2°°0 e 2321h a bai
xa energia, a distribuicao dos alcances dos tragos registrados emn
emulsao mostrou, além do pico da fotofissao, um outro, pouco inten-
so cujo alcance era menor gue o correspondente aos fragmentos da fo
tofissdo. Fol estudada, entao, a possibilidade de emissiao de 12¢
pelos filhos: das séries radiocativas dos elementos em questao. Pos-

teriormente, ficou estabelecido que a técnica de revelagcao = usada

nos trabalhos de fissido ndo permite visualizar trajetdria de ions



com 2 < 10. O aparecimento; no presente trabalho, de um pico bas
tante intenso além do relativo aos fragmemtos de fissao espontanea
do 238U, correspondendo a tragos de curto alcance, obtido median-
te a mesma técnica de revelacao (gue exclui particula alfa e ions
co 2 < 1l0), nos levou a pensar na possibilidade de emissao espon-

238y A ocorréncia de um fendmeno

tdnea de Ions mais pesados pelo
dessa natureza poderia ter caracteristicas semelhantes & fissdo nu
clear espontanea, porém altamente assimé@trica. Na fissao esponta-
nea, a assimetria de massa (razao entre as massas dos fragmentos)va

ria de 1,13 a 2, enguanto que num preccesss oomo o proposto acima,

a assimetria de massa poderia variar, aproximadamente, de 5 a 20.

3.4 - Emissdo Espontanea de Tons Pesados pefo Uranio

De imediato, 2 hipotese do urdnio ser emissor espon-
taneo de Ions pesados pode parecer estranha. WNo entanto, existem
evidéncias experimentais que sustentam essa idéia. Uma delas é a
anomalia de gases raros (principalmente o excésso de isbétopos de ne

onio e argdnio em relagao ao atmosférico) encontrada em andlises de

(66-79)

minerais contendo urdnio e tdrio e m gases naturais . Uma ou

tra € a existé&ncia de halos pleocrdicos: nao identificados resultan-—

tes de ‘inelusoces de uranio e t6rio-em*mica:bibtita(7l_74).

As variagOes isotdpicas-de nednio e argdnio obtidas em

analises feitas em minerais racioativos e em gases naturais eviden-

, = 22 21 : .
ciam um excesso de isOtopos de Ne, Ne, e ian enn relaca:

(67)

as porcentagens normais na atmosfera. Wetherill , Dor exemplo,

encontrou no caso da euxenita uma abundiancia de 2%Ne cerca de 50
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vezes maior que a normal e uma razdo isotdnica 2'Ne/2’’Ne cerca de

(77)

370 vezes a normal. Por outro lado,Sharif-Zade et al. encontra-
ran em monazita um conteiido 15 vezes maior de 2Me que o normal at-
mosférico e em betafita um contefido de 2%Ne duas vezes o normal.
Segundo Wetherill(67), 08 processos mais provdveis para a explicacao

do excesso de °®Ar seriam reagdes do tipo

3§Cl (a,0) 3%ar

3s 38 B 38

Cl (o,n) X — Ar

"IIK ) 38

{n,a Ar

Mo entanto, as duas primeiras rea¢des necessitam a presenca de  uma
cuantidade significante de cloro dentro da regido de alcance das par
ticulas alfa. Além disso, o rendimento da reacdo (a,n) & baixo em
virtude do - alto limiar; a maioria das particulas alfa teria energia
abaixo do limiar e, mesmo para aguelas com energias acima do limiar,
as segdes de choque seriam pequenas. A reagio (n,a) no *!'K & impro
vavel devido a barreira de Coulomb de 9 MeV que a narticula alfa pre
cisaria penetrar para deixar o nicleo. A conclusao,ainda nao defi-
nitiva, € que a reacao («,p) no 33¢1 deve ser a mais provivel para

38ar.

a explicagao do excesso de

O acilimulo de 21Ne, por outro lado, tem sido explicado
mediante a reagio 180=(a;n)‘21Ne¢ De fato, as  estimativas de
Wetherili(67) para a quantidade deste isdtopo com hase na reagao a
cima concordam aproximadamente com o obtido nas andlises experimen-

(70)

tais. Posteriormente, Sharif-Zade et al. concluiram também ser

. = - 1 . = =
0 rendimento da reacao 1% (o,n) %'Ne a mais provavel explicacgao
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do acfimulo de 2'Ne em minerais radioativos.

A possibilidade dos isdtopos de nednio e argdnio em
excesso serem gerados nos minerais radioativos pela agdo da radia-
cao cosmica foi considerada“por'Takagi‘75) e os cidlculos mostram gue
serd necessirio um fluxo de mésons da-ordem-de 10'°/cm®. Porém, co

(70}

mo ¢observam Sharif-Zade et-al. + alguns fatos ficam sem explica~

¢ao admitindo-se-esta hipdtese, como por exemplo, a variedade de
proporcdo encontradas na razae de excesso de 22Ne para £ ine {que
seria sempre 3 no-caso-~da suposicdo dos mésons).

Finalmente, uma-explicacdo do excesso de 22Ne com ba-
se nas reagoes- ISF(u,n) e lgF(u,p)'néo é satisfatoria, seja pela'
baixa concentracao: de fluor ou pelo baixo rendimento das reacdes.

Um halo*redicativo & uma regilo danificada dentro de
um mineral e, ustalimente, resulta da emissaoc alfa de uma inclusao-
radioativa contendo uranio ou tério. Ur exame ao microscdpio dos
halos pleocrdicos, revela a-inclusdo radioativa envolta por varios
anéis concéntricos; cada um podendo ser identificado com as  parti-
culas alfa-dos emissores-das-séries radicativas do urdnio e do to-
- rio. Nao obstante, em.certas:amostras de mica biotita, tem sido ob
servados ané€is de hales pleocréicos correspondendo a  alcances de
fragmentos de fissdo, porém eles nao puderam ser explicados quanti-

(11)

tativamente pela fissao espontanea do uranio Embora os raifos

dos  hales normais (associados aos emissores alfa das séries radioa-
tivas naturais) variem de 12 a 42 um, ha evidéncia de halos raros

{(74,76)

com raios andmalos variando. por exemplo, de 5 a 10 uym A

Fig. III.3 mostra a correlacao entre os raios dos halos em biotita
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e as energias das particulas halo.

Embora esforgos tenham sido feitos no sentido de inter
pretar o aparecimentd dng peguenos halos, na@o se tem ainda uma con

(74}

clusio definitiva sobre sua origem. Gentry relata que a regiao

imediatamente 4 volta da inclusido & rapidamente atacada por Acido,
o que & caracteristico de uma regifio altamente danificada por ra-
diacdo:. Ap8s aﬁacarzum"grande'nﬁmero-desses pequenos halos com &ci
do, Gentry achou alguns que exibiram tracos de fissdo com alcances
variando da metade até trés-quartos-do alcance normal do traco de
fissdo. Uma tentativa foi- feita para esclarecer a origem dos pe-

* quenos halos pela:anilise de tragos de curto alcance em  amostras

ndo atacadas, entretanto nenhum resultado definitivo foi obtido.

As congideracdes anresentadas nos paragrafos anteric-
res favorecem nossa hipGtese inicial, isto €, os tragos de curto al
cance (2 um - 18 pm) registrados em peliculas.de emulsao nuclear
carregadas com urdnio serem atribuldos ‘a uma emissao espontdnea de
nuclideos pelo urdnio (niimero de massa compreendido entre ~ 20 e
70). Os dados do presente trabalho nao permitem identificar indi-
vidualmente os nuclideos emitidos. No entanto, tomando-se a totali-
dade dos tracos observados, obtém-se uma meia-vida de (2 * 1) xlo15
anos. £ importante salientar que os trés fenémenos descritos, pare
cem ser provenientes de uma: mesma causa; isto &, a presenca de ura-
nio nos minerais radicativos; nas inclusoes em biotita e nas emul-

sdes carregadas.
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2.4.1 - Enengetica de Emissdo de Tons Pesados pelo Urando
Lnnlisaremos nesta Secdo 2 pomaibillidade de emissdo es

pontdnea de nuclideos pelo uranio, do ponto de vista cnergitico.
Suponhamos que um niicleo de 238y se desintegre espon-

taneamente em um Ion gx dando o nlicleo produto zzs:gY, isto e,

Ue————> X +Y¥+0Q (IITI-5)

sendo Q a energlia total liberada no processo.
Do balango energético e da conservac@o da  quantidade

de movimento, resulta
Q(MeV) = [MU - (MX + MY)] . 931.4812 {(II1I-6)

E, = Q/(1 + My/My) (III-7)

sendo M as massas nucleares expressas em unidadqslde.massa atd~
mica e Ey a energia cinética do ion emitido.

Na realidade, os fragmentos X e ¥ podem estar excita-
dos. Denotando por um asterisco a desintegracao no caso de  haver

excitacao dos fragmentos, temos:

* %* *
U—> X +Y +0Q (II1-8)

sendo Q* a energia cinética dos fragmentos excitados. Como a e-
~ - *
nergia de excitagao e positiva, Q < (Q e podemos considerar como

no caso da fissao espontl@nea, a energia cinética dos Ions X e ¥ 14
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geiramente menor que a energia total liberada no processo. A fragao
desta que se manifesta como-energia cinetica foi um pardmetro ajus-
tado de tal modo gue os alcances calculados concordassem com 0s ob-
tidos experimentalmente. 2Admitindo constante este parametro  para
todos os modos de emissao, o melhor acordo foi encontrado qunado se
tomou 85% da energia total como eneraia cinética dos fragmentos. Pa
ra o clleulo numérico,as massas, nucleares MU e MX foram tiradas da

compilacao de Wapstra et a1, (77

(78)

e MY foi calculada pela formula
de massas de Fong

A partir das energias cinéticas obtidas da Eg. III-7

~ 63
foram calculados os alcances correspondentes na emulsao-nuclear( )

bem como a ionizacao média (relativa 3 particula alfa de 4,2 MeV do

238 ?X emitido sequndo o processo III.5 com

nimero de massa até cerca de 70.

U) para cada nuclideo

A Tabela IIT.2 contém alguns resultados desse estudo
sistematico. A terceira coluna pode ser confrontada com a distri-
buicao de alcances da Fig. III.l. Os alcances calculados estac com
preendidos entre 4 um e 18 um, correspondendo a uma possivel emis
sao de nunclideos- leves a partir-do berilio. Do ponto-de vista ex-
perimental a técnica de revelacao usada em nossas peliculas (reve-
lando apenas. trajetoOrias de particulas altamente ionizantes) possi-
bilita visualizar também na emulsao os tragos correspondentes a- e-
missoes espontaneas de alguns-nuclideos de nimero de massa até- 70.
De fato, a perda de energia por unidade-de comprimento de tais frag
mentos na emulsao &€ apenas cerca de metade da-de um-fragmento- de

fissao, 20 vezes maior que a de uma particula alfa do 2380. Para
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melhor compara¢ao, na Tabela III.2 estao as razoes entre a ioniza-
¢ao média de cada Ion e a de uma particula alfa de 4,2 MeV.

Os alcances de particulas carregadas em emulsac nucle-
‘ar sao ligeiramente maiores que os:correspondentes em mica biotita
(ver Fig. IIX.4). Os alcances em biotita entre 5,2 ym & 8,6 um
(raios de halos andmalos) representam na emnls3oc alcances compreen
didos entre 8 ym e 13 um (tragos de curto alcance), reforcando
assim a idéia de se tratar de emissdo espontdnea de fons pesados pe
lo uranio.

Apesar dos resultados da energética serem favoriveis a
tal processo, representa apenas uma condicao nncessidria. Deve ser
também analisada a probabilidade de penetracdo desses Ions através

a barreira de Coulomb.

38
238

Admitida a hipdtese de desintegracgac espontdnea do 238y

3.4.2 - Probabilidade de Emissde Espontanea de Nuclideos pelo

por emigsao de nuclideos com nimero de massa até 70, procedemos a
um calculo simplificado da meia--vida para a totalidade dos modos de
emissao.

Sendo X a probabilidade por unidade de tempo de desin

i
tegragdo através da emissdo de um nuclideo X,, a meia-vida para to-

dos os modos de emissao & dada por:

Tl/z[ano] = 0,693 / Xi Ay I:alno"1 J (I11-9)

Para o cdlculo de ), admitimos a j& estabelecida e
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xisténeia de "clusters" nucleares e cada modo de emissdc & descri-
to tal como no processo de desintegracao alfa. Assim, todo o foria
lismo de penetragao de harreira de potencial desenvolvido no estudo
da radioatividade alfa-é aqui estendido para o caso.da desintegra-

¢ao por "clusters” mais pesados, Desta forma; podemos escrever(79)

r-Gi

A, = A e (III-10)

i ol

onde A , é a frequéncia de colisdo do nuclideo X, coqfas paredes-
do niicleo e Gy & o fator de Gamow. Um cdlculo aproximado da para

A a a
ol expressao

1

. 2,191929 x 10?2 v/
A {?no ] = 0,85 Q./m (ITI-11)
oi A |
R - R
Xy

238

sendo Re R os raios nucleares {(em Fermi)} do U e do nuclideo

X
Xi emitido, iespectivamente; 0,85 Qi & a soma das energias ciné-
ticas (em MeV) do fragmento-xi e do nucleo de recuo, e m, & a massa
reduzida do sistema (em u.m.a.).
0s ralios nucleares foram calculados a partir de R =
=T A1/3 onde r, foi um outro parametro a ser ajustado a partir

da meia-vida que experimentalmente pudemos atribuir a totalidade

dos modos de emissaoc. O melhor ajuste foli conseguido com r0=1,324F.

A energia total, 'Qi, foi obtida“da Eg. III.6 e a massa reduzida

m, da relacgao . / M, + ) onde as massas nucleares
1 "x, 0 My, x, T My,

dos fragmentos X; e Y1 foram obtidas como descrito no paragra-

fo anterior.
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Para se ter uma idéia do valor de 10, tomemos, por exem-—
plo, a emissao de “Oar. Neste caso, a massa reduzida & da ordem de
33 u.m.a. e a soma das energias cindticas do “’Ar com o niicleo pro
dute %%y & de 84 MeV, com o gque obtemos Aow 3 x 1021/seg. Ape-
sar deste resultado ter sido obtido mediante uma formula simplifi-
cada (Eq. III.l1l), estd em bom acordo com a freauéncia de colisao
para a emissao de particulas alfa e com a frequéncia de oscilacao
nuclear no modelo da gota liquida para a fissao espontdnea.

Na expressao que did a constante de desintegracao de um
particular modo de emissao espontanea (Eq. III.10) o parametro mais

importante € o fator de Gamow, Gi' que pode ser expresso pPor

1

P

oomy b
i i

onde Z representa o nfimero atdmico dos nuclideos, m, a massa reduzi
da expressa em unidades de massa atdmica, bi a ‘distdncia (em Fermi)
entre os fragmentos para a cual a energia potencial iguala a ener-

gia de desintegracgdo e P, o fator de penetrabilidade da barreira:

bi[F] = 1,439898 2, . 2, / 0,85 Q; |MeV| (ITI-13)
' i i

Pi = arc cos VrRi/b; - J%i/bi - (Ri/lf::i)zﬂ-1 (III—l4):

Novamente aqui, Qi & caleculado a partir da Eg. III.6 e

R, representa a soma dos raios (em Fermi) dos nuclideos X, e Yoo

i
1
isto &, R,=R +RY sendo R =r A /3 e r =1,324 F. 0O coefici-
i Xi i o) 0
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ente 0,85 que aparece nas Fos. I1I.11l e III.13 foi o que melhor a-
justou 0s alcances calculados (ver Segao 3.4.1) com os obtidos expe
rimentalmente.

Combinando as Egs. III.9 e III.l0 obtemos para a meia-
~vida de um particular modo de desintegracaoc-por emissao de fon, o

seguinte resultado:

Gy
[ano] \/ ! . nto
T,, (ano| = 3,16227(R - ) . 10[4n
/2 ' ) e q, (Mev]

(111.15)
A Fig. III.5 mostra o efeito de penetracao de barreira

de potencial no caso da emissdo espontdnea de- “Oax pelo 238

U. Nes
te exemplo, a barreira de Coulomb & de 157 MeV, a energia de desin-
tegracio & de 86 MeV e a "largura" da barreira & 'de 11 F, resultan-
do, pois, uma melia-vida de 6 Xx 1027 anos para este particular modo
de emissao.
Cerca de 260 diferentes modos de emissao foram analisa~-
dos c¢om o simples formaiismo agqui apresentado. As Figs. III.6 e
III.7 e a Tabela II1.3 mostram os resultados dos cdlculos da ener
gia de desintegracdo, constante de desintegracds e meia-vida para
alguns possiveis modos de emissdn espontidnca <o Jons pesados pelo
238y
Os resultados a gue chegamos a partir desta analise
sistemdtica podem ser resumidos como segque:

10 11 13

a) a emissao espontidnea de Li, Li, Be, IOC, IIN, 12N,e

139 pelo 238U n3o & energeticamente possivel pois o valor
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de Q@ do processo Eq. (IIZ.6) ndo € positivo;

b) a energia de desintegracao aumenta com o nimero de massa do

fon emitido (ver Fig. III.6);

c) dos processos de emissdc espontinea energeticamente possi-
veis, 22 tem meia-vida inferior a 102“ anos {ver Tabela

(I11.3);

d) destes Gltimos, 1l envolvem nuclideos com niémero miagico; de

214 Y Y7 Y
p 6 9

protons ( b, Ca, Ca, Ca, 50Ca e 66Ni), de neutrons

(368, 202454, 7'k, e “%se). O nuclideo duplamente magi.co

L’eCa e emitido com meia-vida de 10 anos;

Ve) o valor de r0 que deu o melhor ajuste entre a meia-vida
calculada para todos os modos de emiss3io e a encontrada ex-
perimentalmente foi 1,324 F. Este resultado é compativel

com 0os valores de r obtidos por outros métodos(so).

Os resultados do calculo sistemétiéo aqui apresenta-
do estdo sujeitos a incertezas devidas principalmente a4 escolha do
parametro 4o raio nuclear, ro.e as massas nucleares. Um acrés-
‘cimo de 2% em r = acarreta um decréscimo de até 5 6rdens de-gfande—
za na meia-vida. Por outro lado, uma variagac de 1 MeV no valor de
Q (uma consequéncia das flutuagoes-das massas nucleares, como se po
de ver pela Eq., III.6) resulta numa variacao de duas ordens de gran
deza na meia-vida.

Uma apresentacao dos resultados da sistematica de e~

missdc espontanea de fons juntamente com os resultados  experimen-
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tals da distribuicao de macssa da fiss3o espontadnea do 238y pode ser
gtil num estudo comparativo desses dois processos de desintegra-
cao.,

Seja A, a constante de  desintegracao por emissao es-
pontdnea de ions com nimero de massa A; ou por fissdo esponténea
como fragmento leve de massa ‘Al O rendimento porcentual é dado

por:

pi'= 100 . Ay / A (IIT-16)

onde ) & a constante de desintegracdo de 238U para todos os pro

cessos de emissao espontinea excluindo a radicatividade alfa, isto

8,

1fisséo + Aemisséo de ions (I11-17)

A constante-de desintegracdo por fissao espontianea ob-

tida no-presente trabalhoé 1,15 x l()‘-16 anoﬂl e a por emissao es-

- ~-16 -1
pontdnea de Ions -pesados &€ 3,46 x 10 " ano . Consequentemente ,

=16

-1 - -
A= 4,61 x-10 ano . Usando a distribuicao de massa da fissao es

ponténea-ohtida-por* Rao e Kuroda {curva I da Ref. 8l1) & os wvalores
de Ay por nds calculados:para-emissao de Ions, obtém-se a distri-

buigdo de ‘massa de :todos os-modos de desintegracao espontdnea do

238y, Essa distribuicdo & mostrada na Fig. ITT.8 onde a curva con-

tinua representa a distribuicdo de massa dos fragmentos leves da

'238U.

fissao espontinea do- Esses resultados podem ser  confronta-
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dos com os rendimentos de 2®Mg, 3¥7ar, *°Ar, “!ar, “2ar, S%co, ®%Ni

e ®7cu  determinados experimentalmente por Stoenner e Hillman(az},

x (84)

Roy(83) e Muenze e Hladi usando o método radioquimico na fis-

sdo do ?23%°

U induzida por neutrons térmicos (ver Fig, III.9). Esses
autores atribuiram esta evidéncia experimental & emissao do frag-
mento leve associado a um evento-de triparticao. Essa, porém, ndo
poderia ser a explicacao para 0 nosso c€aso, uma vez que em emulsdo
nuclear um evento de triparticgao’serta identificado por trés tragos

partindo de um centro'comum(es).

3.5 - Conclusdo

238y & grande, da

A meia-vida de fissdo espontanea do
ordem de 10'% anos. Especialmente por razdes estatIsticas, uma me-
dida precisa da meia-vida requer longo tempo de exposicao para co-
letar um namero suficiente de eventos., O "background" de narticu-
lés.alfa do’ elemento em estudo & de 4 x 10° para cada evento de
fissdo (~ 10° alfas/cm?). Por essas razdes usamos uma técnica de e
mulsdo nuclear que tornou bem visiveis os tragos de fiss3o na ausén
cia total dos tracos de particulas alfa e que evitou o "fading" da
imagem latente por um adeguado armazenamento das péliéulas. o'mé
todo usado permitiu completa revelacdo dos tragos de fissdo e ao

mesmo tempo naoc registrou nenhum trago de particula alfa e, princi-

palmente, nao registrou tragos de fons com 2 menor que 10.

Analisamos placas de emulsao nuclear submetidas a tem—
pos de exposigao variados e fizemos histogramas detalhados dos al-

cances dos tragos registrados. Os histogramas apresentaram siste-
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maticamente um novo pico, em torno de 10 um, além do corresponden-
te aos tragos de fissao esponténea do 238, os tracos  correspon-
dentes ao nevo pico foram atribuidos i emissdo espontdnea de  ions
pesados com 20 g A g 70 com meia-vida de (2 + 1) x 1015 anos. A
meia-vida de fissdo espontinea do 23%, medida atravéds desta técni-
ca especial de emulsao nuclear foi de (6,0 * 0,4) x 10 anos.

Um estudo tedrico sistemdtico admitindo a  existéncia
de "clusters" nucleares e usando ¢ efeito de penetracaoc de barreira

mostrou que os tracos de curto alcance detectados em nossa experi-

encia podem ser representativos-da-emissao espontdnea de fons pesa-

238U. o

dos (nuclideos com massa compreendida entre 20 e 70) pelo
. provavel que a abundincia isotOpica anormal de gases raros (nednio
e argdnio) observada nos minerais radiocativos, os raios andmalos de
halos pleocrdicos observados nas inclusoes de urdnio: e tério em’bio
tita bem como os tracos curtos por nds observados em peliculas de
emulsao nuclear carregadas com uranio sejam evidéncias de uma nova
forma de-radiocatividade: a emissao espontinea de Ions pesados pelo

uranio.
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RELACAO DAS FIGURAS

FIG. I.l1 - Energia liberada na divis3o de uma gota 1lIicuida carrega-

FIG- I.2 -
FIG. 1.3 -
FIG. I.4

ideal em n partes iguais em fungac de x . A Fig, & ti-
rada de W.J. Swiatecki em "Proceedings of the Second Ma-
tions Conference on the Peaceful Uses of Atomic ZEneray"”,

15, P/651, Geneva (1958),

Barreiras de fissao calculadas(zg' 30)

e determinadas ex
perimentalmente em unidades relativas de Ef/Eg , em fun-
cac de X = (ZZ/A)/(ZZ/A)O. 0Os valores exnerimentais
considerados sao EZ Mev| = 17,8 2273 o (ZZ/A) = 48,0.
Os dados experimentais das barreiras de fissao sao tira-
dos de:J.A. Northtrop et al., Phys.Rev. 115,1277(1959) ;
J.R. Huizenga et al., Phys.Rev. 126, 210 (1962); T. Sik-

keland, Phys.Rev. 135, B669 (1264).

Formas dos nlicleos no ponto de sela de acordo com o Mode
(29,30)

lo da Gota Liguida
Meia-vida de fissao espontanea, Tl/z , versus ZZ/A. 2
Fig. & tirada da compilacao de A.I. Obukhov e N.A.Perfi-
lov, Usp.Fiz.Nauk 92, 621 (1967) [Soviet Phys. Uspeckhi

10, 5592 (1%68)} .



FIG, I.5 -

FIG. IT.1l -~

FIG. II.2 -

FIG.III.1 -

Meia~-vida de fissao esmontinea, T]/? . versus harreira
de fissao, Ege 0s dados experimentais sdo os da Tabela
I.1l. 2 reta & o ajuste dos pontos pelo método dos mini

mos cuadrados.

Variacao da densidade de graos (enegracimento) dos tra-
cos de fragmentos de fissao ¢ de particulas alfa em fun
cdo do tempo de revelacdo. A Fig. & tirada de H.G. de
Carvalho em "Fotofissao do Uranio" (Resultados a baixas

energilas), Tese para Concurso de Catedritico (1964).

Orientac¢do no espaco da trajetdria de um fragmento de
fissao registrado em emulsdo nuclear. XY & o plano da
emulsd3o; AB & o traco de um fragmento de fissdo; A'B'
€ a projegdo do trago sobre o plano da emulsio; A"B" &
a profundi do trago (dip); o @& o angulo da proje-

cdo do traco com a direcdo OX .

Distribuicao de aicances dos tragos registrados numa pe

38 '
23%  com expo

licula de emulsao nuclear carregada com
sicdo total de 714 mg.dia/cmz. 0 pico em " torno de
24 um corresponde aos tragos de fragmentos"de  fissag
espontdnea e o centrado em 10 um & representativo da e-
missao espontdnea de nuclideos ( 20 g A g 70 ) pelo
238y, 0 histograma esti corrigido para a eficiéncia de

contagem do 29 pico (91%).
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FIG. ITI.2 - Densidade de tragos de fissdo espont@nea versus expo
sicao total. Os pontos s8co os resultados obtidos no
presente trabalho. A reta & o ajuste dos pontos pe-

lo método dos minimos guadrados.

FIG. III.3 - Correlagao entre 0s raios dos halos pleocrbicos em
mica biotita e as energias das particulas alfa asso-
ciadas. Os pontos experimentais sic tirados de:(0gG.
H, Henderson e S. Bateson, Proc.Roy.Soc. Ald45, 563
(1934); A G.H. Henderson e L.G.Turnbhull,rroc.Roy.Soc.
2145, 582(1934); [ ] G.H.Henderson et al., Proc.Roy.
soc. AL58, 199(1936); @ ref. 76; A rer. 72.; M .
Wiman, Bull.Geol.Inst.Univ.Upps. 23, 1(1930). A 1i-

nha representa apenas um guia para o olho.

FIG. IITI.4 - Alcance de particulas carregadas em emulsido nuclear
versus alcance em mica biotita. A reta & obtida cor
relacionando os alcances: de partfculas alfa em emul-
880 nuclear (W.H. Barkas em "Nuclear Research Emul-
sions", vol. 1, pag. 435, Academic Press Inc., 1963)
com os alcances de particulas alfa em mica biotita

(Fig. III.3).

FIG. IIT.5 - Penetracao de barreira de potencial para a emissao

. 23
“Oar pelo U. Os valores da ener-

espontanea de
gia potencial e da separagao entre os fragmentos sao

obtidos como descrito no texto (Secdo 3.4.2).
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FlG. III.6 - Energia de desintegracdo contra nimero de massa para

alguns nuclideos emitidos  espontidneamente pelo 238y,

Os pontos sao o resultado do-cileulo conforme Eq.

Ion 4‘0

FIG. III.7 - Meia-vida de emissao espontanea de Ions pesados pelo

FIG.

FIG.

I11.8 -~

238 - =
U contra o numero de massa. Os pontos saoc o re-

sultado do calculo conforme Eq. III.13. Os isdtopos

de uma mesma espécie nuclear estdo ligados por retas

Produgdo de nuclideos na desintegragao espontadnea do
238 ~
U. O©Os pontos sac os rendimentos porcentuais de
produgao de nuclideos calculados de acordo com a Eq.
IIX.14, A curva continua & a distribuicao de massa
experimental dos fragmentos leves da fissao espontd-

nea do >°°U obtida por Rao e Kuroda (curva I da Ref.

81). O rendimento total esti normalizado a 100%,

Distribuicac de massa dos fragmentos de fissao do
2350 induzida por neutrons térmicos. Os pontos sao
os resultados experimentais obtidos pela técnica ra-

diogquimica: A Ref. 82; . Ref. 83; O Ref, 84.
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TABELA I-1 =~ Mela-vida de Fissao Espont@nea e Barreira
(*)

de Fissao para Alguns Elementos Pesados

weitoo ARSI DE g M
235, 5,75 58 1,8 x 10!’
236y 5,80 57 2,0 x 10!
239, 5,31 56

5,48 58 5,5 x 10'°

2405 4,70 57 1,28 x 10'!
281, 5,31 55 2,30 x 10"
(58)

(*) As meias-vidas foram tiradas de Hyde et al.
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TABELA 1I1,2 - Alcance a lonizacso relativa para alguns modos de
emissao npunt_‘t‘neg de fons pesados pelo 2%,

NUCLIDEG  ENERGIA | ALCANCE EM " IoNtzAGAO
EMITIDO -  CINETICA (MeV) EMULSXO (ym) " RELATIVA
- 10pe 6 8 5
g - 9 R T 5.5
12¢ 16.7 13.6 852
e | 19 1h.4 5.3
18y 15.5 10.% ' 7.7
15y 2t 14 6.6
159 16 9 . 9.5
189 25 14.5 1.5
1ep 22,5 11 10
\:"“I 28 .14 ! 9.5
L 3 14 10
2y 33 14.8 10.5
124e 38 17 10
2 hye 41 ' 16 10
P2Na 30 12 13
i T - 43, - 12
2hyg 4 14 13
Tayg 50 18 12.5
275 A4 14.5 15
1941 51 16.8 14.5
2854 45.5 14 16.4
Mgy 55 15.5 © 15,5
8%p 44 13 19
Hp 51 14,5 .18
Mg 50 14 20
”*s 67 18 18
18g 68 8 19
"y ‘ 73 17.5 ' 22
4 76 18 24
*0ca - 60 14 - 27

oca 8l 18 : 25.5
Sigc . et ' 17.5 28
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