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RESUMO

Emulsdes nucleares Ilford L4 carregadas com complexos
de terras raras de composig¢do isotbOpica natural foram utiliza -

das para uma redeterminacdo das meias vidas de desintegragao al

d144 152 162
A ) T .

fa dos isbtopos N Gd e E

A tecnica utilizada permitiu um armazenamento das pe-
liculas por até 4 anos, correspondendo a exposigoes totals de
700, 12 e 7 mg. dia/cm2 de Nd144, Gd152 e Erléz, respectivamen-
te. Nas condigBes da presente experiéncia nfe £foi constatada

ocorréncia de "fading".

Nd144

Os resultados obtidos para a meia vida do e

Gd152 foram (6.1 % 2.9) x lO16 anos e (2.1 = 0.4) » 1014 anos ,

162

respectivamente. No caso do Er , fol somente possivel estabe-

15

lecer um limite inferior de 1.5 x 10~ “anos para a sua meia vida.

Esses valores foram confrontados com os obtidos por
outros autores, bem como com-0s calculados atraves da teoria

de penetracao de barreira de potencial.
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INTRODUCAO -

A radioatividade alfa foi descoberta em 1896 por Be-
querel, ao constatar ser um sal de uranio capaz de impressionar
um filme radiografico sé posto em contato com-este. Rutherford

* mostrou entdo que esta radioatividade era composta de dois ti-
pos de radiagao corpuscutar, de cargas e massas diferentes. Es-
tas particulas foram chamadas de aifa e beta.

A investigagdo da radioatividade alfa, ou dos proces-
sos de interacZo destas particulas quando incidem em nucleos

tem fornecido valiosas informagOes acerca da estrutura atomica
e nuclear. Foi estudandb o espalhamento de tais particulas que
Rutherford mostrou a inconsistencia do modelo atomico de Thom-
son, conceituando entdo o nicleo como o centro de massa do ato-

mo e atribuindo sinal positivo a carga do nlicleo. Aleém disso ,
bombardeando niicieos com particulas alfa, induziu transmutacdes
nucleares que resultaram na descoberta de que o nucleo era cons
tituido por prdtons. Consequentemente, estabeleceu-se o cara -
ter das forgas nucleares como de curto alcance e atrativas, con
dicbes estas essenciais a existéencia do nucleo.

0 estudo da sistematica de decaimento alfa dos elemen
tos que compbem as tres series radjoativas naturais, permi-
tiu que se estabelecesse empiricamente uma relagdo expanencial
entre a meia vida e a energia de desintegracao alfa. Tal rela -
¢do, Toi posteriormente fundamentada com a aplicagdo da mecani

ca quantica a fisica nuciear, que permitiu tratar o decaimento
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alfa como um problema de penetracao de barreira de potencial.
Contudo, nem todos os dados experimentais estavam em concordan-

cia com esta teoria.

214 212

Embora se soubesse que o Po (RaC') e o Po (ThC')
emitiam grupos de alfas de longo alcance e com diferentes ener-
gias (8 a 11 MeV), acreditava-se que os demais nuclideos emiti-
am particulas alfa com uma energia caracteristica. Em 1930

>

Rosenblum mostrou, atraves de medidas de deflexao magnetica ,
que o espectro de particulas alfa emitidas por alguns nuclideos
possuia uma estrutura fina, isto &, as particulas n3o eram emi-
tidas com uma Unica energia, e sim com energias muito proximas.
A partir da constatacdo de que a cada particula do espectro al-
fa estava associada uma ou mais radiagoes gama, foi possivel in
terpretar este espectro em termos de niveis de energia do nl -
cleo. 0 nucleo residual pode ser formado em diferentes estados
de excitagdo, ocorrendo posteriormente uma emissao gama que O
levaria ao estado fundamental. Deste modo, étravés de correla -
cdes alfa-gama, pode-se construir o diagrama de niveis de ener-
gia do nucleo residual. A origem de particulas alfa de longo al
cance pode ser explicada, tambem, em termos de niveis de ener -
gia. 0 nlucleo emissor alfa estaria, antes da emissao, num esta-
do excitado. A esta energia de excitagdo se somaria a energia
de desintegragao alfa que o nucleo possuiria sé estivesse no es
tado fundamental, resultando assim energias relativamente al -
tas, em relacdo a fenomenos espontineos, para a particula alfa
emitida. :

Em 1934, Mme. Curie e Juliot, bombardeando nicleos 1e

ves com particulas alfa, constataram, pela primeira vez,ser pos



sivel produzir artificialmente nucleos radioatives. 0 aprimora-
mento das tecnicas de produgdo desses nucleos possibilitou que
se examinasse as propriedades nucleares de um grande nimero de
nuclideos. Ao mesmo tempo, se fazia necessirio prever, pelo me-
nos, & ordem de grandeza das meias vidas e as energias de desin
tegracao alfa dos novos nuclidecs produzidos, a fim de identifi
ca-los e separa-los com maior facilidade. Desde entdao, a teoria
do decaimento alfa tem sofride refinamentos matematicos, e fo-
ram incorporados efeitos fisicos a principic ignorados. Devidc
ao maior nimero de dados experimentais disponiveis e & melhor
estruturagdoc da teoria, foi possivel estudar-se a sistematica
dc gecaimentc alfa e constatar, por exemplo, a influéncia da es
trutura de camada do nucleo em suas propriedades radioativas .
Tambem foi caracterizada a diferenga de comportamento entre o0s
nucleos pares € impares. Os nucleos pares t8r wuma sistematica
de decaimento bastante regular e teoricamenze przvisivei, en -
quanto os impares apresentam, em geral, uma meia vida maior que

a prevista pela teoria de penetracao de‘barreira de potencial .
Esta teoria, estruturada por Gamov em 1927, constitui uma base
fundamental para a interpretacdo do decaimento alfa. Posterior-
mente, a penetragdo de barreira ("efeito tunel") foi matematica
mente desenvolvida pelo metodo B.K.W.

Contudo, ate 1949, o unico emissor alfa conhecido na
regido da tabela periodica onde Z < 83, era um emissor do sama-
rio natural descoberto em 1932 por Fevesy e Pah](j—). que inves
tigagOes posteriores constataram ser o Sm]47. 0 Desconhecimento

de outros emissores poge ser explicado em virtude das tecnicas

experimentais entdo existentes naoc serem capazes de detetar a



baixa atividade alfa apresentada pelos isbotopos naturais desta
1 15

regiao (t]/z ~v 10 a 10 anos). Por outro lado, a medida da
meia vidé de desintegracao alfa da maioria dos isotopos produzi
dos artificialmente nesta regido, & dificultada devido & possi-
bilidade, como alternativa de desexcitagdo, da captura de ele-
trons 2 de emissdo s+. 0s primeiros emissores alfa, abaixo do
bismuto, produzidos artificialmente, foram obtidos em 1949 por
Thompson e co]aboradores(iL). Numa busca de nuclideos alfa ati-
vos entre os produzidos por um ciclotron, eles detetaram ativ:-
dade alfa em isotopos do Au, Hg, Dy, Tb, Gd e Eu. Posteriormen-
te, Rasmussen, Thompson e Ghiorso(ii); Dunlavey e Seaborg(fL) e
Toth e Rasmussen(ji), publicaram trabalhec cnas divulgavam a

descoberta de outros emissores alfa.

0 desenvolvimento das tecnicas de medidas com emul -

. soes nucleares permitiu a descoberta, na dacada de 50, da maio-

ria dos isotopos naturais alfa ativos na regiao Z < 83. Grande
éarte destes trabalhos foi executada pelo grupo formado por
Kawn, Porschen e Riez]er(é—f—g), 0 aperfeigoamento das camaras
de ionizagao e dos ciﬁti]adores 1iquidos, associado ao desenvol
vimento da eletronica, permitiu que esses detetores tivessem
seus limites de detecao estendidos. Mactarlane e Kohman , ém
1961(19) e Nurmija, em 1965(11), refizeram entdo algumas medi -
das, obtendo resultades mais precisos.

No entanto, st sdc conhecidos na regido das  terras
raras, quatro emissores alfa naturais. Destes, somente o Sm147
teve a meja vida satisfatoriamente medida, 3ja <que seu valor

1 - NP . L=
~ 10 ! anos, e bastante inferior aos limites de detecao dos de

q144 152

tetores dispopiveis. Ja o N e o Gd , cujas meias vidas
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(~ 10 anos) sao da ordem de grandeza destes limites, tem as

atividades alfa pouco investigadas. Dos trabalhos onde foram di

vulgados resultados de medidas da meia vida da emissao alfa do

Gd]52, somente um usou a camara de ijonizagao como detetor.

Varias tentativas tem sido feitas no sentido de se en
contrar novos emissores alfa entre as terras raras. Alguns auto

res, entre eles Kauw(lg), procuraram detetar alguma atividade

142’ Nd]43, Nd145 e Dy]56
1ey(l§) fez uma tentativa para o Er]sz. Contudo nao obtiveram

alfa nos isotopos Ce . Tambem Brad-
sucesso, provavelmentd devido & existéncia de impurezas nas amos
tras ou por terem tais isotopos meias vides realmente muito gran
cec, sende portanto. dificil detetar algume radioatividade.

Foi desenvolvida, na entdo Divisdo de Fisica da Fis -
sio e Radioatividade do Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas,
uma tecnica especial em emulsdo nuclear, onde o nuclides =r e:2-
tude @ diretamente incorporado a emulsdo. As peliculas sac en
t30,expostas por varios anos, em condigGes tais que ndc occrre
o desvanecimento da "imagem latenve”. Tornou-se, desta forma ,
possivel estender o {imite de detecdo de meias vidas para ]0]7
apos. Esta tecnica, iniciada pelo Prof. Hervasio Guimaraes de
Carvalho, permitiu a realizagao da Tese de Mestrado " Atividade

Alfa do Bi20%w,

209,54 (18)

e a publicacao do trabalho "Alfa Activity of
Com o dominio desta teacnica iniciou-se, na Divisdo
de Fisica da Fissao e Radiocatividade, um estudo sistematico dos
emissores alfa na regidc das terras raras.

Neste trabainc nos propuzemos repetir medidas onde a
atividade alfa nac zennz side svSicientements investigada 3

procurar novos emtcscres cujas meias vidas sejam superiore: aos
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1imites de detecdo das teécnicas ora existentes. Carregamos en -
t80 emulsdes nucleares com neodimio, gadolinio e @rbio naturais

a fim de medirmos as meias vidas dos isotopos Nd]44, Gd]52 e

Er]GZ.

No Capitulo 1 apresentamos o formalismo da teoria de
desintegracdo alfa e uma estimativa teorica das meias vidas que
nos propuzemos medir experimentalmente.

No Capitulo II descrevemos, detalhadamente, o metodo-
experimental.utilizado na determinacdo das meias vidas.

Finalmente; no Capitulo IlI, apresentamos os resulta-
dos experimentais obtides, comparando-os com os de ottros auto-

res e com 0s obtidos teoricamente



CAPTTULO I

TEORIA

1.1 - INTRODUCKO

Uma das’ primeiras descobertas da Fisica Moderna foi a
constatagdo de que certos elementos naturais apresentam radioati
vidade corpuscular de carga el@trica positiva. Esta particula foi
denominada "qlfa® e, em 1908 Rutherford concluiu que tais parti

Cui&

n

erar nucleos de helio (He4). 0s parimetros que entdo carac
terizaram um nucieo emissor alfa e a propria particula eram o al
cance (Ra) desta num determinado meio mategial (em Gltima anzli-
se & sua energia) e o decréscimo da atividade com c tempc. A par
tir de valores experimentais destas grandezas, Geiger e Nutal? .,
em 1911, fizeram a primeira tentativa de descrever o decaimento
o de maneira quantitativa, estabelecendo uma  formula empirica
que relacionava estas grandezas.

Determinaram assim que uma relacdo linear entre 65 To-
garitmos da constante de decaimento e do alcance da particula

alfa no ar, do t%po
Znx = A + B £n Ra (1.1.1)

onde A e B sio constantes, estava em satisfatOria concordancia
com os dados experimentais existentes, como pode ser visto na
Fig. 1.1.1, onde sac arresentados valores rejativos aos elemern -

tos que compGem az <ra: series radioativas naturais. 0 vatler



Fig. 1.1.1 ~ Lei de Geiger~Nutall -

Relagao entre o logaritmo da constante :
de decaimento alfa e o range da parti- 21
cula alfa no ar, relativo aos elemen -
tos que compoem as tras series radioa-— 8
tivas naturais (da ref. (15)). 15
— <
g
. (16) RN
de A varia em torno de 5%‘—/. Q
6
A relagac (1.1.1) que 5
& conhecida como a lei de Geiger o R W

04 05 06 ©O7 03 08

-Nutall, ficou varios anos sem log Ry

justificativa teodrica, ndo permi
tindo portanto que se tirassem
conclusbes a respeito do processo fisico envolvide no decaimento

alfa.

1.2 - ENERGETICA DO DECAIMENTO ALFA

A primeira questdao que surge quando especulamos sobre
a2 energetica da emissio alfa & o porque da emissdo da particula
alfa ao inves des protons e neutrons em separado. Isto pode ser
facilmente explicdavel se observarmos que, embora a energia de 1i
gagdo para cada n5VO nucieon acrescentado ao nucleo decresca com
‘A (nUmero de nucleons no nlicleo) para os nlcleos pesados e beta
estéveis*, nunca atinge o valor zero. Istc significa que na na-
tureza todos os niicleos s3o estaveis em relacdo a emissdo de um

inico nucleon. Acontece, "no entantc, que se a energia de liga -

¢do da particula alfa (28.3 MeV. fcr maior que a soma das energi

* - - - 2 3
Isto devido 3 repulsao Cou” smbiana dos protons expressa pelo termo Z /Al/

na formula semiempirica de wassz.



as de ligacdo dos ultimos dois protons e dois neutrons {cerca de
7 MeV por nucleon para os nucleos pesados) e se admitirmos a hi-
potese que estes quatro nucleons se unem na superficie do nucleo
para formarem uma particula alfa, entdo a energia de ligacao des
ta particula & liberada e a sua emissdo torna-se energeticamente
possivel.

A energia necessaria para separar uma particula alfa
do niicleo (energia de separagdo), & uma medida da estabilidade
do mesmo em relagao a emissdo desta particula. Para que haja uma
emissdo alfa espontanea, a massa (epergia) do nlcleo emissor de-
ve ser maior que a soma das massas (energia) do nuclieo residual
e dz particula alfa, isto &, a energia ‘de separacao deve ser ne-

gativa. Assim:

4]
n

Fd(‘A—4,Z~2) + M(H%) - M(A,Z):I 2 <o (1.2.2"

ou
M(A,Z) > M(A-4,2Z-2) = M(2H4) 11.2.3)

A diferenca em energia (energia de excitagdo do nucleo
emissor) sera liberada na forma de energia cinetica da particula
alfa e do nucleo residual, de modo que o momento seja conser-
vado.

Assim:

E, = legl = @(A,Z)-M(A-z},z—Z) - M(‘2H4):,lc2 =T 4T, (1.2.4)

supondo o nucleo emissor em repouso,

M
To = e
n [o}
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onde Ta’ Ma e T, Mn sdo a energia cinética, a massa da particu
la alfa e do nlicleo residual, respectivamente.

Na Fig. 1.2.1, algumas medidas experimentais da ener -
gia de desintegragdo Eu para nlicleos pesados sdo mostradas como
uma fungdo do nlimero de massa A. Os pontos referentes aos isdoto-
pos de um mesmo elemento foram ligados por retas a fim de facili
tar a visualizagdo do conjunto. Podemos observar nesta figura a
existéncia de um-decréscimo sistematico da energia de desintegra
¢ao Ea com o aumento do niimero de massa A para um mesmg conjun-
to de.iSGtopos, com algumas excegdoes de nicleos com o nimero de

massa no intervalo 209 < A < 215. Notamos ainda, que para os ni

cleos isobarecs a energia de desintegragdc aumenta com Z.

10.0

9.0

8.0

7.0

6,0

5.0

ENERGIA DE DECAIMENTO ALFA

4.0

30

220 230
NGMERO DE MASSA

4

Fig. 1,2.1 - Varlagao da energla de decaimento alfa em fungao do nlmero de
massa, para os nucleos da reglao dos elementos pesados. A energla de decaimen
to alfa e igual 3 soma da energia da partlcula alfa da trans:.gao para o esta—
do fundamental do niiclec residual com a energia de recuo do nicleo residual

(da ref. (17)). |

Estas propriedades do decaimento alfa podem ser expli-
cadas com o auxilio do modelo de camadas e o da gota liquida pa-

ra o nicleo.
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A anomalia no comportamento de Eu com a variacdo de A
na regido 209 < A < 215 @& devida, indiscutivelmente, ao fato
destes nlicleos possuirem um nimero de neutrons proximo ao da ca-
mada fechada de N = 126. Efeito semelhante & encontrado na re -
giao das terras raras na vizinhanga de N = 82.

As camadas fechadas de 82 neutrons {protons) e 126 neu
trons, causam uma diminuigdo da energia de ligacdo dos nucleons
situados fora destas camadas. Como a energia de desintegracdo al
fa & determinada pela energia de ligacdo dos dois Ultimos pro -
tons é dos dois Ultimos neutrons, e nio pela energia de 1ligacdo
média dos nucleons, os nucleos entre os isotopos de um mesmo ele
mento que apreseniarem 0s menores numeros de neutrons (a partir
de dois) exteriores a estas camadas possuirao as maiores energi-
as de desintegracdo. Como exemplo, vemos nma Fig. 1.2.1 que a ist
tope do polinomio que apresenta a maior energia de desin:egratém

212

o Po , © justamente o que possui 128 neutrons, pois & nesta

configuracdo que os dois Ultimes neutrons possuem a menor ener -
gia de ligagdo possivel. A medida que o numero de neutrons aumen
ta, a energia de desintegracdo alfa diminui, seguindo assim o

comportamento geral. Os isdtopos que possuem menos que 128 neu-
212

trons apresentam valores para Ea_bastante inferiores ao do Po~ 7,

com um minimo no isotopo P09,

0s nlicieos de polonio a partir
deste ponto, que possuem um numero de neutrons menor que 126 ,
voltam a ter o comportamento normal, jsto &, a energia de desin-
tegracdo alfa volta a aumentar com a diminuicdo do niumero de neu
trons.

As curvas para os isotopos do bismute, actinio, radc -
nio, radio e francio, apresentam comportamento semelhante ao dc

polonio.
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0 espacamento anormal entre as curvas do polonio e do
bismuto, observado na Fig. 1.2.1, pode ser explicado devido a
proximidaae da camada fechada de 82 prDtons. A energia de liga -
¢ao dos dois Ultimos protons do bismuto & sensivelmente maior que
a dos dois Gltimos do polonia.

Outro efeito de camadas, este pouco aceptuado,pode ser
visto na regido dos nucleos com 152 neutrons. Se um niucleo pos-
sui um numeroc magico (82,126) de protons ou neutrons, ele sera

i209

extremamente estavel, como por exemplo © B . que mesmo dis

83
pondo de uma energia para desintegragag de 3,12 MeV, tem uma
meia vida muito longa, n3o sendo possjvel detetar pelas teécnicas
experimentais disponiveis qualquer resistividade ¢ proveniente
deste nucleo. Segdndo medidas feitas por Penna(li) , esta meia
vida & major que 1019 anos.

Excluidos os efeitos de camada, o comportamento da
energia de desintegracao alfa em relagao a A e Z, mostrado na
Fig. 1.2.1, pode ser explicado atraves do modelo da gota 1iquida

do nicleo. Neste modelo a energia de ligacao total de um niicleo

com A nucleons e Z protons e dado por(lé)

2 2
_ - 2/3 _ Z _ (A-27)
B(Z,A) = avA asA a, A]/3 a, A + 8 (1.2.6)

onde os coeficientes 3,5 35> 8.5 2, € ¢ sdo esco]ﬁidos de modo
que B(Z,A) esteja em concordancia com as massas nucleares obti-
das atraves de medidas de espectroscopia de massa e da energeti-
ca envolvida em reagdes nucleares.

Como foi dito antericrmspte. o cecaimento alfa st &

energeticamente possivel se a z=pergiz de separacao €y pecessd -

ria para remover uma particuic ¢ 2 ac nucleo, for negativa
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Esta energia pode ser expressa por
e, = B(Z,A) - B(Z-2,A-4) - B(,He") (1.2.7)

onde cada termo @ determinado por (1.2.6), de modo que € e
expressa unicamente em funcdo de A e Z do niicleo emissor.

Uma AnE]ise da expressdo (1.2.7) analoga a feita em
(15) mostra que o modelo da gota 1iquida & capaz de explicar o
fato experimental de que a energia de desintegraciac alfa Em au -
menta com Z para um mesmo conjunto de isobares, bem como estabe-
lece a possibilidade de emissdoc alfa (fa(1 < 0) para 0s nucleos
com Z > 73. A existéncia de nucleos alfa ativos entre os elemen-
tos terras raras (Z = 60) sugere que este modelo superestima 0
1imite tebrico para a existencia de nucleos emissores alfa. Este
limite pode ser determinado mais precisamente calculando-se a
energia de desintegracgio alfa por intermedio de (1.2.4), wusando
valores precisos para as massas, tabuladas por Wapstra(lg). €al-
culos feitos(18) para nicleos g estaveis indicam que E, g mai
or que zero para todos os nicleos a partir dos elementos terras
raras, isto e, para niucleos com A > 140.

Tamb&m & explicdvel por este modelo o fato de que para
os niicieos B estaveis. a energia de desintegragdoc alfa diminui
quando o numero de massa A aumenta num conjunto de isotopos. Po-
de ser mostrado(li? que

9k

B <FA N
(BA'Z ’

utilizando as expressoes {1.2.4), (1.2.6) e (1.2.7). Os desvios
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deste comportamente siao explicaveis, como ja visto anteriormen -
te, pelo modelo de camadas. ‘

Uma analise da energética do decaimento alfa como a
que acabamos de fazer, permite a elucidacdo de alguns fatos expe
rimentais, estabelecendo 'ainda um Timite tedrico em A = 140 para
que o decaimento alfa seja energeticamente possivel (ea < 0).Con
tudo, ndo contribui para estabelecer a origem da lei de Geiger -
~Nuttall, ou aindé, para determinar que processo fisico & respon
savel pelo grande espectro de valores de meias vidas de nilicleos

alfa, sendo exemplo extremo o P0213, que emite alfas de 8.34 MeV

com meia vida de 4.2pus, e os 05186

15

emitindo alfas de 2.76 Mevcom
meia vida de 2.0x 10~ anos. Tambem a exist&ncia de niicTeos com
A > 140 que n3o apresentam nenhuma radioatividade alfa deteta -
vel, mesmo que a sua emissao seja energeticémente possivel, nos

leva a conclusdo que a condigdo g, < 0, embora necessaria , ndo

& suficiente para que um nlicleo seja emissor alfa.
Em resumo, que mecanismo impede as particulas alfa

uma vez formadas no nucleo, serem emitidas imediatamente, isto
e, num tempo T = % (sendo R o raio nuciear e ¥ a velocidade
da particula alfa no nlicleo).

A elucidagao deste fato ocorreu apds 1927, quando Ru -
therford, bombardeando nlicteos pesados emissores alfa de baixa
energia {urdnio) com particulas alfa de 8.8 MeV provenientes de
ThC', ndo conseguiu induzir uma reacdo nuclear, e observou que
as particulas alfa eram espalhadas por um campo Coulombiano, ou
seja, moviam-se num potencial do tipo V = % para r > ]0—]2 cm.
Verificou tambem aue crande r > R (raio dc nlcleo alvo) , este
potencial assumia valores maiores que a energia da particula al-

7a incidente.
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A constatagdo da existencia deste potencial, chamadc
Barreira Coulombiana, alem de explicar o insucesso de Rutherford
na obtencdo da reagdo nuciear, acrescentou uma valiosa informa -
¢do ao que ji se conhecia sobre decaimento aifa, isto &, para
gue haja emissdo, ndo basta que esta seja energeticamente possi-
vel, 8 necessario tambem que a particula ultrapasse a barreira.
Desta forma, foi deixada em aberto uma importante questao, nio
explicavel do ponto de vista da Mecanica.Cl@dssica: como uma par-
ticula alfa, por exemplo a de 4.4 MeV do urd3nio, consegue ultra

passar uma barreira algumas vezes maior que a sua energia.

1.3 < TEORTA DO DECAIMENTO ALFA

1.3.1 - Desericgdo

Em 1928, Gamow, Condon e Gurney conseguiram, indepen-
dentemente, interpretar a experiéhcia de Rutherford atraves da
aplicagio de conceitos quanticos a teoria do decaimento alfa. A
possibilidade de uma particula alfa de energia E < V0 atravessar
uma barreira V0 existe. Trata-se do chamado efeito tunel, e o}
problema se resume, entdo, na determinacdo da probabilidade de
ocorréncia de tal evento.

E usual supor-se que o processo de decaimento alfa se-
ja, em U1tima analise, um processo de penetragdo de uma barreira
Coulombiana gerada pelo niuicleo residual, estando a particula al-
fa ja formada no interior do nucleo emissor ("one-body model”) .
Deste modo, & carga nuciear Z, a altura da barreira. o numero

de massa e 0 raio nuclear oue aparecem nc desenvolvimento da teo
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ria de decaimento alfa se referem ao niicieo residual.

Como as meias vidas dos emissores alfa sao muito gran-

6 22

des (10°° a 10 s) comparadas ao tempo caracteristico do movi -

mento nuclear (]0'2]

s}, do momentao em que a particula alfa @
formada ate a sua emissdo, passaram-se varios periodos nucleares,
tendo entdo o nucleo tempo suficiente para retornar ao estado de
movimento inicial. Neste caso, podemos tratar o problema como
sendo estacionario.

A equacao de onda para uma particula alfa num potenci-
al nuclear geneérico, esfericamente simetrico, pode ser escrita ,
em coordenadas esfericas no sistema centro de massa, como:

4% 2 ~ .
- VO U (ra8,0) + V(r)u(r,8,9) = E¥(r,8,¢) (1.3.1.8)

onde M = M M /M _+M e a massa reduzida do sistema, M a mas-
ar’ ey a
sa da particula o . Mr a massa do nucleo residual e E a energia
total do sistema (a soma da energia da particula alfa com a ener
gia de recuoc do nucleo residual sem os eletrons orbjtais).
A funcao de onda, neste caso, pode ser escrita como o

produto entre uma func3o radial e harmBnicos esféricos:
= Yy
Vo= 7 Y (8,9) {1.3.1.9)
gue devera ser uma solucao da equacao de Schrddinger para a par-

ticula alfa no interior da barreira e fora dela. A funcdo de on-

da u & solucdo da seguinte equacdao de onda radial:

e

U s k¥ (ryu = 0 (1.3.1.]0)
. dr”
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onde o numero de onda k & dado por

2 2 2(£+1)R?
k = E -V - 1.3.1.11
() = 2 £ - vin) L ] ( )

onde £ & o momento angular da particula alfa e M a massa reduzi-
da do sistema.

A probabilidade de uma particula alfa penetrar na re -
gido da barreira, chamada "“fator de penetrabilidade P" & defini-
da como a razdo entre o quadrado da amplitude da funcd@o de onda

transmitida e o quadrado da amplitude da fung¥o de onda inciden
te. .

Como, em geral, o potencial V(r) nado possui uma forma
analitica simples a equacdo de Schrddinger ndo pode ser resolvi-
da de forma exata, sendo necessirio para resolvé-la o emprego de

metodos aproximativos. A aproximacdo WKB & a mais usada. Seguin-

do este método(——) o coeficiente de penetrabilidade P & dado por:

T2
P = exp {-z 1 k dr (1.3.1.12)
{ r

onde

k{r) = i@ﬂ%}lﬁi [9(r) + £L£il%ﬁ3 - %]]/2

2Mr

e os Timites de.integraggo ry e vy sao chamados de pontos de re-
torno e correspondem aos zeros da fungao k(r).

.Se admitirmos que a particula alifa move-se no interior
do nucleo com uma velocidade v (a mesma com que & emitida), en

tdo ela oscilara entre as paredes do poco de potencial VY(r), v/R
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vezes por unidade de tempo. A constante de desintegragiao A pode
ser escrita como o preduto da frequencia (f = v/R) pelo fator de

penetrabilidade P. Assim:

A=FfP . (1.3.1.13)

Encontramos na Jiteratura cientifica diferentes modelos para a
determinacdo do fator de frequencia f, dando origem, em alguns
casos, a valores de diferentes ordens de grandeza. Este fator @
algumas vezes chamado de constante de decaimento reduzida que @
interpretada como a constante de decaimento na ausencia de uma
barreira.

Por questoes de simplicidade, suporemos que o poten -
cial exterior ao nucleo emissor, a uma'distincia maior que um de
terminado raio efetivo R, seja puramente Coulombiano e que pos -
sua um valor constante (menor que a energia de decaimenio alfa
para distancias do centro do nucleo menores que R. A representa

¢ao esquematica deste potenciai pode ser vista na Fig. 1.3.1.1.

Fig. 1.3.1.1 - Re~
presentagao esque-
matica da energia
potencial de uma
particula alfa mnas

vizinhangas do mi-

ENERGIA

o m

cleo, como suposto

na teoria do decai

mento alfa.

DISTANCIA RADIAL
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Para a desintegracgdo alfa de nucleos par-par onde oS
nicleos residuais vao para o estado fundamental, ou seja, caso
em que as particulas alfa sio emitidas com momento angular £ = 0
(ondas S), o fator de penetrabilidade P pode ser escrito a par -
tir de (1.3.1.12), considerando a funcdo potencial representada

na Fig. 1.3.7.1, do seguinte modo:

R
£
2
P = exp J- }—3{ (2my 1/ 2 J (Ze_ - )2 arr (1.3.1.14)
1 R

onde Z & o numero atomico do niicleo residual, R o raio nuclear e
Re = 27¢%/E a distancia para a qual V(r)} = E.

A integral da expressdo (1.3.1.14) pode ser resolvida
analiticamente atraveés da mudanga de variadvel y = r]/Z e utili -

zando-se a relacao

arc cos y = arc sen 1 - arc sen y

Usando a notagdo de Bethe, o fator de penetrabilidade (1.3.1.14)

pode ser escrito:

P~ e 20(Z:R)Y(x) (1.3.1.15)
E 27e% - . )
sendo X = 5 onde B = R e a altura da Barreira Coulombiana,

g(Z.R) = ‘2{5‘ Vwzr

que independer da energiz da particula e

-1/2

v{x) = » arc cos(x]/2

) - (1-x)1/2
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0 valor de vy pode ser determinado graficamente ou atra
ves de tabelas apresentadas por Rasmussen na ref. (17).
Expandindo a expressao {(1.3.1.15) em série de Taylor

em torno do ponto x = 0, temos:
v2MBR B\1/2 E 3 ,E\2
]ogP:TEr(—E-)/ Sar g -3 +] (1.3.1.16)

Vemos que o log P, e portanto tambeém o logaritmo da
constante de decaimento, variam principalmente com o inverso da
raiz quadrada da energia de decaimento, explicando deste modo a
relagde empirica estabelecida por Geiger-Nuttall (1.1.1).

Nas transicbes em que a particula alfa possui um momen
to angular diferente de zero & necessdrio considerar-se, no cal-
culo do fator de penetrabilidade, a contribuigao do potencial
centrifugo expresso por ﬁ2£(£+1)/Mr2 em (1.3.1.12). Este ter
mo tem o efeito de aumentar a altura da barreira que a particulas
alfa deve ultrapassar.

A variagdo do fator de penetrabilidade numa transigdo
em que o nucleo residual va para um estado excitado (£ # 0) devi
do a ter-~se considerado o potencial centr?fugo(gg), e expressa

por:

-
5= exp - 2,027 (ex1y 272 A'”i’ (1.3.1.17)

Alem do modelc de decaimento alfa descrito anteriormen
te {("one-body mode” "), o modelo de muites corpos & tambem bas -

tante usado para construcgao desta teoria(é-’jﬂ’gg). Neste modelo,
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a part?cu]é alfa perde a sua identidade quando no interior do nu
cleo, de modo que os seus quatro componentes nao podem ser dis -
tinguidos dos demais nucleons. Isto significa que a particula al
fa ndo existe no nicleo antes da sua emissdo, e somente & forma-
da neste momento. Assim, do ponto de vista deste modelo, sO pode
mos considerar a particula alfa e nucleo residual como duas enti
dades distintas apds ocorrer a emissdo alfa pelo nucleo radioati
vo. Consequentemente, a probabilidade de decaimento aifa e 0

produto de dois fatores:
i) - a probabilidade de formagdo da particula alfa;

ii) - a probabilidade de penetracdo na barreira de po -

tencial.

1.3.2 - Fator de Frequéneia F

A teoria do decaimento a]fg como apresentada pelas equa_
goes (1.3.1.13) e (1.3.1.15) relaciona a constante de decaimento
alfa com a energia E do sistema, o nimero atomico do nucleo resi
dual e o raio nuclear R.

Por ser é o Gnico destes parametros ndo suscetivel de
medida direta, & comum fazer-se calculos visando 3 determinacdo
de um raio efetivo do nucleo emissor alfa. Para tanto, varia-se
o timite inferior da integracao em (1.3.1.14) de modo que a egq.
(1.3.1.13) esteja em concordancia com os valores de A e E deter-
minados a partir de medidas experimentais, sendo o fator de fre-
quéncia f estimado teoricamente. Tal calculo &, no entanto, pou-

co significativo, uma vez que o raio R determinado deste modo &
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muito dependente do modelo nuclear adotado para a estimativa do
fator f.

Rasmussen et al.(jL) fizeram um resumo de cinco mode -
los utilizados por diferentes autores na construcao de uma teo -
ria de decaimento alfa. Em todos os modelos, o fator de penetra-
bilidade P na formula A = fP foi determinado por (1.3.1.15) e a
diferenca entre eles reside na estimativa do fator de frequén -

cia. As cinco formulas para tal calculo s3o as seguintes:

1) - utilizada por Biswas e Patro e por Perlman e Ypsilantis:

fo=v/R , (1.3.2.18)

onde v & a velocidade da particula alfa (no sistema centro

de massa e R o raio nuclear);

2) - deduzida por J.0. Rasmussen utilizando um modelo de muitos

-

corpos:

2D

wh

onde: E & a energia de desintegragao alfa,

E-U,1/2

f = (5=¢) , (1.3.2.19)

2762
R

U € a energia potencial da particula alfa dentro do
nticleo (suposto ser igual a zero),

B @ a altura da barreira Coulombiana (B =

D & uma energia supostamente de mesma ordem de gran
deza que o espacamento medio entre os niveis nu -
cleares de mesmo spin e paridade que o estado emis
sor aifa.

3) - a partir de um modelo “one-body"” que envolve um potencia1'

no interior do nucleo, foi proposta por Preston e apro -
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ximada por Kaplan

T3 77 (1.3.2.20)

4) - tem a mesma dependencia energética da segunda formula

19 ] £ V2 -
f =1.26 x 10 —(—B:Ty (].3.2.2])

5) - proposta por Bethe a partir de um modelo de muitos corpos

F=6.2x 10 gl/2 (1.3.2.22)
onde R, B, E sdao grandezas anteriormente definidas.

Estimativas do fator f utilizando a primeira formula

nos leva a valores da ordem de 102] sec_] enqguanto que, pela Ul

tima formula, obtivemos ]0]5 sec']. Devido a esta variagdo em T,
os valores dos raios efetivos, determinado§ a partir de medidas
experimentais do decaimento alfa na regido dos elementos pesados
ufi]izando;se a quinta expressao de f, sao maiores em cerca de
45% que os determinados pela primeira fBrmula(gl).

Numa outra tentativa de estimar f teoricamente, En -
ge(gé) ca]cﬁla'a probabilidade P de formagdo de uma particula al
fa na superficie nuclear, baseado na independéncia de movimento
dos nucleons no nucleo. A expressao por ele deduzida para P foi
P = 25(%)3 e a forma Tinal proposta para o fator de frequéncia
f = 700 Eig , onde v 8 a velocidade com que a particula alfa &

emitida; R o rajo nuclear e A o pumero de massa do nucleo emis

sOor.
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1.3.3 - Raio Nuclean

0 emprego da relagao A = fP para a determinagdo tedri

ca da constante de decaimento alfa, tendo o fator de frequéncia
sido estimado teoricamente, requer o conhecimento do valor do
raio nuclear a fim de que o fator‘de penetrabilidade P possa ser
determinado por (1.3.1.15).
) Varias tentativas foram feitas no sentido de encontrar
uma formula geral para o raio nuclear efetivo para o decaimento
alfa. Alguns autores, supondo a proporcionalidade entre o volume
nuclear e o numero de particulas no ntclieo, expressaram o raio
nuclear pela formula r = roA]/3 X 10713 cm,-sendo A © numero
de massa e r, determinado através de medidas experimentais da
meia vida e energia da particula alfa.

Perlman e Ypsi]antis(gi), utilizando o modelo de um
corpo na teoria do decaimento alfa e medidas experimentais refe-
rentes a vinte e cinco nucleos par-par. emissores alfa, propos um
valor de rs =.1.48, enquanto Kap1an(§§), utilizando 0S mesmos
modelos e dados experimentais, mas empregando uma formula do de-
caimento alfa mais elaborada {desenveolvida por Preston(gﬁ)), de-
terminou ry = ].57. Em outra obra Bethe(gl), aplicando o mode]o'
de muitos corpos e supondo a mesma formula para o raio nuclear ,
obtem o valor de r, = 2.05.

Devemos admitir, contudo, que tanto o diametro da par-
ticula alfa como o alcance das forgas nucleares sao Tinitos, de
modo que, seria mais realistico pensar no raio nuclear obtido
atraves da teoria do decaimento alfa como sendo aproximadamen

te a soma do raio nuclear do nicleo residual com o da particula

alfa e uma quantidade da ordem de grandeza do alcance das forgas



nucleares. Assim, a expressao do raio nuclear seria da forma:

r=oa a3y x 10713 e (1.3.3.23)

ou ainda:

r= {a-A”3E + 0.8(A-22)%/a%-0.3/a7340.01 zZ/A4/3]+b'} x 10 %m
(1.3.3.24)

onde foram introduzidas correcoes devidas ao excesso de neutrons,

a repulsdao Coulombijana dos protons e as forgas decorrentes da

tensao superficial, como proposto por Present(gz).
Rasmussen(ii), usando valores experimentais do decai ~

mento alfa do Gd]48 224

e Ra , determinou as constantes a e b de
(1.3.3.23) e a' e b' de (1.3.3.24) utilizando as formulas
(1.3.2.18) a (1.3:5.22). Através de (1.3.2.18) ( "one-body model" )
encontrou a = 1.46 e b = -0.10; a' = 1.085 e b' =1.79 en -
quanto que usando (1.3.2.18) gmodelo de muitos corpos), obteve
a =1.48e b =10.07; a' =1.10 e b' = 2.01.

Pela observagdio da Tab. 1.3.3.1, onde sao apresentados
os valores dos raios nucleares calculados segundo os-modelos apre
sentados nesta secdo, torna-se claro que este parametro depende
fortemente do modelo nuclear escolhido e.difere dos determina-
dos por intermedio de outros fenomenos fisicos.

Assim, o raio nuciear calculado atrav8s da teoria do
decaimento alfa deve ser visto com restrigoes, princiba]mente on
de a diferenga entre os raios do par nucleos emissor-residuc &

grande.

Devemos ressaltar ainda, que a maioria dos nucleos emis
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TABELA 1.3.3.71 - 0 raio nuclear efetivo determinado por diferen
tes formulas do decaimento alfa e outros feno-
menos fisicos.

-13
TIPO DE DETERMINAGAO FORMULA RAI0 EFETIVO (10 “cm)
A= 144 A =218
Decaimento Alfa r=1.48 A1/3 7.76 8.91
(um corpo)
Decaimento Alfa r = 2.05 A3 10.75 12.34
(muitos corpos)
Decaimento Alfa r=1.46 AY3 - 010 7.55 8.69
(um corpo)
Decaimento Alfa r=1.48 A3+ 0.07 7.83 8.98
(muitos corpos)
Decaimento Alfa (1.2.3.24) a'=1.085 7.53(2=60) | 8.57(Z=88)
(um corpo) b'=1.79
Decaimento Alfa (1.3.3.24) a'=1.10 8.83(Z=60) 8.89(Z=88)
(muitos corpos) b=2.01

Secio de Choque para | (1.4-1.5)a"3%:2.5(17) |.9.84-10.36 | 10.93-6.53
Espalhamento Alfa -
(20 - 40 MeV)

Seio de Chogue para | 1.84 AY/340.35 (17) 10.05 11.42
Espalhamento Alfa Ine
1astico (240 MeV)

sores alfa nio sio esfericamente simetricos como se tem suposto
na teoria do decaimento alfa descrita nesta secao. Isto implica
que o fator de penetracio para tais nucleos ndo esfericos varia
em diferentes pontos da superficie nuclear, o que torna esta teg

ria mais uma vez inadequada para a determinagdo do raio nuclear.
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1.3.4 - Fatorn de Impedimento

A comparacao entre as meias vidas experimentais de emis
sores alfa e as obtidas empregando-se a teoria de penetracao de
barreira, mostra que existe concordancia somente para os nucleos
par-par, onde as transigoes alfa deixam o nicleo residual no es-
(17.28)

tado fundamental Estas transicOes sdo chamadas de favore

cidas e sdo encontradas excessoes na regiao proxima ao numero de
neutrons 126, devido a efeitos de camadas. ‘

E tradicional no estudo das transicbes alfa que tem
um comportamento nao previsto pela teorfa, como 8 o caso nos nu-
cleos Tmpares e nas transig¢Ges para estados excitados de nicle
os par-par, fazer-se comparacoes graficas das mejas vidas experi
mentais, tomando por referéncia curvas log t]/2 (meia vida) ver
sue energia de decaimento alfa, ou simplesmente, a gnergiada par
ticula alfa das transigbes fTavorecidas. Estas curvas sdo obti -
das considerando-se a variavel Z como um parametro e 1ligando-se
os pontos referentes a um mesmo elemento. O raio nuclear & supos
to uma fungdo suave do numero de massa A. Geralmente & usada a
forma R = ROA]/3 e as curvas assim obtidas definem os chamados
modos normais de decaimento alfa.

Tendo em vista que as eqs. (1.3.1.13) e (1.3.1.16) pre
dizem uma relagdo linear entre o logaritmo da meia vida alfa e
o inverso da raiz quadrada da energia de decazimento alfa, & mais
simples utilizar esta relacao para construir as curvas que defi-
nirdo o modo normel de decaimento alfa. Estas retas podem ser‘ei

pressas de modo simplificade pala equacao:

A
log t]/za(s) = —_—+ B , (1.3.4.25)

VR (NeV)
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onde A e B sao constantes a serem determinadas por cada elemen-
to e QEf a energia efetiva do decaimento que consiste na Soma
das'energias da particula alfa, do nucleo de recuo e um termo
AEgp. Este termo tem a finalidade de corrigir o efeito da blin
dagem eletrOnica exercida pela nuvem de elBtrons do niicleo emis

sor, e & expressa pela formula

AE.. = 65.3 2775 _ go 7%/5

BE eV, (1.3.4.26)

sendo Z o numero atomico do nicleo emissor. »

Utilizando valores experimentais atua]izados(gg’gg)de
meia vidg e energia alfa de decaimento que envolvem as transi -
¢oes chamadas favorecidas, construimos as retas definidas -por
(1.3.4.25), ajustando-as pelo metodo dos minimos quadrados. Os
valores das constantes A e B para os elementas Po, Rn, Ra, Th ,
U, Cm e Cf sdao apresentados na Tab. 1.3.4.1,

TABELA 1.3.4.1 - Coeficientes da reta log t,, = A(Qef)'”2 + B

determinados pelo metodo dos minimos quadrados.

ELEMENTO A B
Po 125.80993 - 48.60991
Rn 130.88927 - 49.79534
Ra 137.17159 - 51.31115
Th 142.14469 : - 52.34849
U 146.54971 - 53.26830
Pu 146.84987 - 52.32664
Cm 151.64063 - 53.30656
cf 151.82150 - 52.45858
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Na Fig. 1.3.4.1, onde sao mostradas as retas ajustadas
e os pontos experimentais, pode-se constatar a perfeita Jineari-
dade entre log t]/z e (Qef)°]/2, prevista pela teoria do de-
caimento alfa.

As transigGes alfa de nucleos par-par onde o nucleo
residual & produzido num estado excitado, o que ocorre quando a
particula alfa e emitida com um momento angular diferente de ze~
ro, sdo em geral, mais lentas que as previstas pela teoria do de
caimento alfa. Na Tab. 1.3.4.2 s3o mostrados alguns exemplos.

As transigdes cujas meias vidas experimentais sdo maio
res que as calculadas sao chamadas de projbidas e costuma-se ex-

pressar quantitativamente este fato atraves de um fator de impe-

dimento F (“Zindrance Factor") definido como

.

-1/2
Tog F = Tog t;,, - (A Qef/ + B) (1.3.4.27)

onde t]/2 e a meia vida experimental e A'Q;;/2+B a meia vida
calculada. Ele expressa o quanto a meia vida experimental & mai-
or que a calculada. ‘

No caso dos nucleos impares de Z par expressa-se 0 mo-
do mormal de decaimento alfa usando os valores de A e B ja calcu
lados para os nucleos par-par de mesmo Z. Na Fig. 1.3.4.2 pode -
mos observar o quanto as emissoes alfa dos nucleos deste tipo se
afastam do modo normal de decaimento. Para os nucleos de Z Tmpar
as retas que definir2o o modo normal de decaimento sdo construi-
das de modo que as mefas vidas por elas determinadas sejam as mg
dias aritimeticas das meias vidas referentes a uma.mesma energia
de decaimento, obtidas pelas retas adjacentes dos emissores par

-par.
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Fig. 1.3.4.1 - Relagao entre o logaritmo da meia vida e o imverso da raiz
quadrada da emergia efetiva de decaimento alfa para os mi-

cleos par-par.
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Comparacao entre a meia vida experimental e a

teorica para emissoes alfa com £ = 2 em ni -
cleos par-par.
ty/2
NUCLEOS MEIA VIDA | INTENSIDADE |ENERGIA |. '/Zexp.
(s) (%) meV) | T,
teor.
Ra226 5.05 x 1010 6 4.60 0.72
Ra224 3.14 x 10° 6 5.45 0.54
Th?32 4.45 x 707 24 3.95 0.97
Th230 2.43 x 10172 24 4.62 1.30
Th?228 6.03 x 10’ 28 5.34 0.69
Th228 1.86 x 10 19 §.22 1.12
y238 1.41 x 107 25 4.15 0.89
y236 5.61 x 10'% 24 4.44 1.06
pu24? 1.22 x 10'3 24 " 4.86 1.77
pu240 2.06 x 101 24 5.12 1.21
py238 2.77 x 10° 28 5.46 1.58
pu230 8.99 x 107 31 5.72 1.37
cm246 1.51 x 10" 19 5.34 1.99
cm242 1.41 x 10° 26 6.07 1.70
cs250 4.12 x 108 17 5.99 3.18
cs248 2.36 x 107 18 6.22 3.45
cr246 1.00 x 10° 22 6.72 2.42

11y
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Fig. 1.3.4.2 - Rela¢8o entre o logaritmo da meia vida e inverso da raiz qua
drada. da energia efetiva de decaimento alfa para os nucleos
par-impar. As retas de referencia foram defipidas pelas cons
tantes A e B da Tab. 1.3.4.1.

+ transigao para o estado fundamental
X transicao mais intensa observada quando esta nao e para o

+ estado fundamental. -

L
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(17,28,29)

Varios autores tém calculado os fatores de

impedimento relativos aos emissofes alfa que se desviam da sis-
tematica do decaimento alfa. Devido a diferentes valores experi
mentais da meia vida e, principaimente, das energias das parti--
culas alfa utilizadas por estes autores, os fTatores de impedi -
mento por eles calculados diferem bastante em alguns casos, sem
contudo levar a situacOes conflitantes, uma vez que uma analise
global destes fatores conduzem as mesmas conclusoes.

Pela observacdo dos fatores de impedimento dos dife -
rentes tipos nucleares (par e impar), pode-se estabelecer como
regra geral que as transicoes alfa em nucleos impares sdo sem-
pre mais lentas que o previsto através das retas de referéncia
que definem o modo normal de decaimento. Nota-se ainda, neste ti
po nuclear, que nos nucleos emissores de dois ou mais grupos de
particulas as transigoes que envolvem as menores energias alfa
sio, em geral, menos proibidas que a transigdo para o estado
fundamental do nicleo residual. Como exemplo deste comportamen-

to, podemos citar o Ra223

cujas enérgias dos grupos de alfa e
os correspondentes fatores de impedimento sdo mostrados na Tab.
1.3.4.3. Eventualmente sdo encontrados fatores de impedimento
da ordem de grandeza de 103, Tal fato & de dificil explicacgdo,
embora se possa enumerar alguns fatores que contribuem para a
sub-estimativa da meia vida alfa. 0 modo normal de decaimento
alfa foi definido a partir de uma teoria aue niq levou em consi
deracdao a contribuicaec nem de potenciais ndo centrais no caso
dos nucleos elipsoidais, nem a do momento angular da particula

alfa. Porem, a omissao do potencial centrifugo que causaria um

aumento na altura da barreira de potencial ndo e capaz de justi
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TABELA 1.3.4.3 - Fatores de impedimento das transicoes alfa no
RaZ23 (ty,, = 11-43 d)(29)-
E ABUNDANCIA | MEIA VIDA PARCIAL | FATOR DE IMPEDIMENTO
(MeV) % (anos) ’
5.870 0.85 3.68 2800
5.856 0.31 1.01 x 10 6900
5.745 8.9 3.52 x 107 69
5.714 52 6.00 x 1072 8.2
5.605 | = 25 1.25 x 107 4.7
5.538 8.9 3.52 x 107 5.8
5.500 0.8 3.92 40
5.479 0.008 3.92 x 10° 3200
5.432 2.2 1.42 6.5
£.364 | . 0.11 2.59 x 102 55
5.337 0.10 3.13 x 10 43 .
5.285 0.13 2.41 x 10 A 17
5.281 0.10 3.13 x 10 23
5.257 0.042 7.46 x 10 36
5.234 0.041 7.64 x 10 27
5.210 0.053 5.91 x 102 150
5.171 0.025 1.25 x 102 19
5.150 0.020 1.57 x 102 17
5.133 0.0017 1.84 x 103 170
5.110 0.0006 5.22 x 103 350
5.084 0.0003 1.04 x 10% 480
5.054 0.0002 1.57 x 10% _ 480
5.034 0.0004 7.83 x 10° 180
5.023 | - 0.0006 5.22 x 10° 100
5.012 | 0.0004 7.83 x 103 130

ficar grandes valores para F. Isto pode ser comprovado se obser-
varmos a eq. (1.3.1.17) ou a 7ab. 1.3.4.4. A meia vida aumentaso

mente de um fator 10 se o momento angular envolvido for 5, e es-
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tes casos sao raros.

TABELA 1.3.4.4 - Fatores indicativos da contribuicao do momento
angular na determinacdo do fator de penetrabi-
lidade P. Estes fatores foram calculados usan-
do-se a eq. (1.3.1.17).

PL/P 1 0.8390.590 0.349 1 0.173 0.072 0.025

Rasmussen(él), utilizando um potencial mais realisti-
co para a regiao superficia]ldo niclec e levando em considera -
¢do o potencial centrifugo, calculou oslfatores de impedimento
para os niicleos par-par. 0 potencial usado foi o proposto por
Igo que, analisando dados experimentais de espalhamento alfa
por niicTeos de varios elementos, sugeriu que se somasse ao po -
tencial Coulombiano na regido da superficie nuclear um outro po

tencial atrativo da forma:

. 1/3
V(r) = - 1700 exp 4- I% MeV , (1.3.4.28)

onde A_® o niumero de massa do niicleo residual e r medido em Fer
mi (10_13cm). Este potencial so & valido se na regido considera
da V] = 10 MeV. Com as meias vidas experimentais dos nicleos
par-par e ;.fator de penetrabilidade P, calculado por (1.3:T.12)

usando o potencial

2 2
Vo= viry s BEED f s L0£+1) ., (1.3.4.29)

2Mr
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onde M & a massa reduzida do sistema e £ o momento angular da
particula alfa emitida, ele expressou o fator de frequéncia

f(» = fP) em termos da largura reduzida ("reduced width") s? de

finida como §° = %»h, sendo h a constante de Planck. A quantida
de Gz/h, que & interpretada como uma hipotetica constante de de
caimento na auséncia de uma barreira, esta relacionada ao fator
de formacdo da particula alfa sendo, portanto, importante no es
tudo da dinamica nuclear. 0 fator de impedimento reduzido (as -
sim chamado quando considera-se o efeito do potencial centrifu-
go), foi determinado simplesmente como a razao GZ/SE , entre a
largura reduzida da transicdo para o estado fundamental e a do
estado excitado de momento anguiar L. 0 histograma de distribui

¢cdo dos fatores de impedimento reduzido (62/5L) calculado em

(31) @ mostrado na Fig. 71.3.4.3. -

» i T T 1
< .
e L R Fig. 1.3.4.3 ~ Distribuigcao do lo-
< - - . . -
E garitmo dos fatores de impedimento,
§ 304 1 calculados por Rasmussen(ﬂ—) para
.0 transigoes com £ # 0 nos nicleos pe
g L sados par-—par.
pie)
= 10k -
2

' : - .

) ‘f > 3 Alem dos dois fato ~

Log, DO FATOR DE IMPEDIMENTO . .
res acima vistos, temos um ter:

ceiro a coqside}ar que 8 o de
formagao da particula alfa. Ao desenvolvermos a teoria do decai
mento alfa partimos da premissa que esta particula ja  existia
no interior do nucleo. Entretanto, se supusermos gque ela & for-
mada por ocasiaoc da suc emissdo, entdo o fator de formacao nao

sera o mesmo para diferentes niicleos. Este efeito pode causar
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variacoes na meia vida de um fator 10(a§). Como o fator de impe
dimento esta tambem relacionado ao momento angular e as intera-
coes nao centrais da particula aifa, e o fator de formac¢io nos
nicleos par-par nio © unitario, o fator F & simplesmente um nu-
mero da mesma ordem de grandeza da razdo entre o fator de forma
cdo num niicleo par-par e no niucleo em questdo. Parece certo que,
nos nicleos impares, o fator de formagcdo & o principal responsd
vel pelo fato das meias vidas experimentais serem maiores que.as
calculadas. Vejamos: os nlcleos mpares possuem um nuc]eoh néo
emparethado, sendo portanto menos ligado que os demais. Como a
particuia & formada preferencialmente por nucleons ja emparelha
dos, ume formacdo que envolva este nucleon deverd apresentar al
gum 1mpedimento. Mas, nos casos em que o nucleon impar ndo ne -
cessita variar o seu estado quantico, podemos esperar que o fa-
tor de formacdo seja aproximadamente igual ao dos nucleos par -
-par, uma vez que nos dois casos os nucleons que formam a parti
cula alfa teriam funcbes de onda semelhantes. Assim, se o nicleo
residual dispuser de um estado que possua uma fungdo de onda
semethante a2 do nuclieo emissor, podemos esperar que a transigao
para este estado seja mais favorecida que as demais. Isto expli
caria um fato tipico dos nucleos impares, que & o de apresenta-
rem transicoes menos impedidas para os estados excitados que pa

ra o estado fundamental do nucleo residual.

1.4 - RADIOATIVIDADE ALFA NA REGIAO DAS TERRAS-RARAS «

Como foi exposto na secdo 1.2, podemos atraves de uma

analise das energias de decaimento alfa usando valores experi -
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mentais das massas nucleares, prever que os nucleos beta esta-
veis com um numero de massa maior que 140 s3o possiveis emisso-
res alfa. 0 perfil da curva de variacdo da energia de decaimen-
to alfa com o numero de massa, para os nucleos mais beta esta -
veis entre os de mesmo Z(lﬁ),apresenta dois maximos: um em A =
* 145 e o outro em A = 212. Estes maximos correspondem, respec-
tivamente, aos efeitos de camada nas regioes de 82 e 126 neu-
trons. 0 estudo da sistem3tica das-energias de decaimento alfa
nos elementos pesados (Fig. 1.2.1), egtE em concordancia com a
previsdo tedbrica em relacao ao maximo em A=212. A Fig. 1.4.1,0n
de apresentamos a variacao da energia de decaimento alfa com o
numero de massa para os elementos com Z < 83, completa a de-nﬁ—
mero 1.2.1 e pode-se notar em A = 152 o maximo previsto.

Embora os dahos na regiao das terras raras sejam mui-
to segmentados, nbtamos um comportamento idéntico aos dos nu-
cleos pesados em relacao ao aumento da energia de desintegracao
alfa, quando o numero de neutrons diminui num mesmo conjunto de
isdtopos. Poram, o comportamento dos niicleos com N<B4 difere bas
tante dos de N < 128. Na regido em torno de N = 126, a energia
de desintegracao alfa atinge o maximo em N = 128, diminuindo
bruscamente para os de N = 127 e 126, quando volta, ent3do a au-
mentar com o decrescimo de N. Como exemplo tipico deste compor-
tamento pode-se citar o polonio. Tal fato nao ocorré, entretan-
to, na regiao das terras raras onde nao sao encontrados emisso-
res com menos que 84 neutrons. Isto pode ser explicado devido
ao fato da estrutura de 82 neutrons ser mais ligada quea de 126.
A energia de ligacao de um neutron na Ultima camada da estrutu-

ra N = 82 & tdo grande que, ou € energeticamente impossivel a
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formagao de uma particula alfa ou, caso seja possivel, a sua
energia @ muito pequena e ent3o, de acordo com a teoria de pene-
tracdo de barreira, as mejas vidas alfa sdo extremamente grandes,
sendo impossivel observi-ias.A energia de separacio de dois neu-
trons nos nucleos com N=82 e 83 & maior 4 e 2 MeV, respectivamen
te, que para os de N=84.Deste modo, a energia de decaimento alifa
para 0os nucleos com N=83 e 82 sao menores 2 MeV e 4 MeV, respec-
tivamente, qué para os de N=84. Por outro lado, a probabilidade
do nuicleo decair por captura eletronica ou emissao B+ tambem au-
menta quando o numero de neutrons diminui, de forma que s3o es -
tes os modos de decaimento que predominam na regidao das terras
raras com Z < 84,

A relacao linear entre os logaritmos das meias vidas
alfa e o inverso da raiz quadrada das eneréias de- decaimento, pa
ra um mesmo conjunto de isotopos, obtida atraves das :eqs.
(1.3.1.16) e {1.3.4.25) pela teoria de penetracio de barreira e
confirmada experimentalmente para os nucieos pesados par-par(Fig.
1.3.4.1), nao pode ser testada para os elementos terras raras por
existirem poucos emissores alfa nesta regifo. Na Fig. 1.4.2 sao
apresentados os logaritmos das meias vidas em funcdo do inverso
da raiz quadrada da energia efetiva de decaimento alfa (Qef) pa-
ra os elementos terras raras.

Sao encontrados, nesta regiao, quatro emissores alfa na

turais: Nd144, Sm147, Sm148 ]52.

e o Gd Eles possuem Z par e emi-
tem aifas em torno de 2 MeV. Os proximos elementos com o numero
atomico par sio o disprosio e o erbio.

Usando as massas atomicaes tabuladas por Wapstra(lg)

calculamos as energias de decaimento alfa para os isotopos do @

I

bio. 0 de numero de massa 162 @ o que apresenta major energia d

1]
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7% ria de  penetracio
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S ] minamos a meia vida

o . t1/2 de desintegra-

~-2 | ! i i ¢do alfa dos isoto-
0,40 0,50 0,60 0,70 0,80 1
’ (ouf% pos Nd144, 52

Er]62, atraves da

Gd

relagao t1/2 = ===, sendo A a constante de desintegracaoc defi-

nida por x = fP, onde

ZZe2

T [TE
L 2 _
P = exp {- Z (amy1/2 (2Ze_ . E)”Zdr} (1.3.1.14)

5 ’

R

e f = v/R. 0 valor considerado para o raio nuclear foi r =

=13 cm e encontramos para o isotopo Er]62 a me-

ia vida de 5.08 x 1029 anos. Este valor & concordante com a sis

= 1.48 A1/3 x¥10

tematica do decaimento alfa, pela qual a meia vida decresce com
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o numero de neutrons exteriores a Ultima camada fechada. Portan

to, a meia vida obtida para o Er162

, apesar de extremamente lon
ga, era esperada visto que ele possui doze neutrons exteriores
a camada fechada de 82 neutrons.

0s valores calcuiados para as meias vidas do Nd]44 e

16 14

152 coram 2.82 x 10'% e 3.51 x 10

Gd anos,’respectivamente

As energias de decaimento alfa (Qef) foram determinadas a par-
tir de medidas experimentais das energias das pért?cu]%s alfa
emitidas por estes ithopos(ig), levando-se em consideracdo a

energia de recuo do nucleo residual e os efeitos da nuvem ele -

tronica do nucleo emissor.



CAPTTULO II

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

2.1 - INTRODUCKO

Desde a sua descoberta, em 1896, varios metodos expe-
rimentais tém sido usados na detegao éa radioatividade alfa
(Tab. 2.1.1). Quando o objetivo da medida & a detegcao de uma
atividade muito baixa (meia vida > 1015 anos), poucos detetores

tem se mostrado adequados, devido 3 necessidade de alta estabi-

lidade e eficiencia durante todo o-tempo da medida.

Em 1962, o entdo Departamento de Radioatividade do Cen
tro Brasileiro de Pesquisas Fisicas infciou uma linha de pesqui
sa em radioatividade alfa de baixa atividade. A ‘tecnica em;regg
da Toi desenvolvida nesse Departamento por de Carvalho e Much
nik(il), e consiste no carregamento de emulsbes nucleares com 0
elemento em estudo, sem que as caracteristicas das mesmas sejam
alteradas. Anteriormente, as emulstes nucleares eram postas em
contato com um fiime do elemento radioativo em estudo, ou entdo

pulverizava-se sua superficie com o material. Estes procedimen-

tos foram substituidos devido @ baixa eficiencia na detegdo.

Em 1967, iniciou-se um estudo sistematico visando &
determinacdo da atividade alfa natural de elementos na regiido
das terras raras. Para tanto, foram carregadas emulsces nuclea-

res I1ford L4 com os elementos Erbio, Neodimio e Gadolinio, com
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TABELA 2.1.1 - Tipos de deteteres utilizados na investigacao da
atividade alfa do Sm'%/. Detalhes dos mEtodos ex
perimentais utilizados podem ser encontrados nas
respectivas referéncias.

AUTOR ANO DETETOR MEIA VIDA REF.
(ano)
Hevesy e Pahl 1933 | Contador Geiger | 1.2 x 10]2 33
Méder 1934 | Camara de Ioniz. - 34
Lyford e Bearden 1934 | Camara de Ioniz. - 35
Libby 1934 | Contador Geiger | 6.3 x 10! 36
Taylor 1935 { Emulsao Nuclear - 37
Hos emam 1936 | Contador Geiger ! (1.0040.07) x 10]2 38
Lewir 1936 | Camara de Ioni:.i - 39
Wilkins e Dempster { 1938 | Emulsdo Nuclear l - 40 -
Cuer e Lattes 1946 | Emuisio Nuclear | (1.3:0.1) x 10 41
Beard e Wudembeck | 1954 | Contador Proporc. (1.25:0.06) x 101! 42
Leslie 1956 | Emulsio Nuclear | (1.1520.03) x 10" 43
Beard e Kelly 1957 | Cintit. Liquido | (1.2820.04) x 10"} as
Karras . 1960 | Camara de Ioniz.{ (1.1720.05) x 1011 45
karras e Nurmia 1960 | Camara de Toniz.| (1.14:0.05) x 1010 | 46
Wright e col. 1967 | Cintil. Liguido | (1.0520.02) x 101 47
MacFarTlane e Kohman 1961 | Camara de Ioniz.} (1.15:0.05) 2 10! 10
Donhoffer 1964 | Cintil. Liquido | (1.040.03) x 101! 48
valli e col. 1965 | Camara de Toniz.| (1.083:0.020) x 10" | 49
Valli e col. 1965 | Cintil. Liquido | (1.07520.015) x 101" | 49
Gupta e MacFarlane| 1970 | Camara de Ioniz.| (1.0620.02) x 10H 50
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composicao isotopica natural, a partir de oxidos fornecidos pe-
la American Potash of Chemical Corporation, com o0s seguintes

graus de pureza:

erbio 99,9%
gado]?qio 99,99%
neodimio 99,9999

Neste trabalho, ndo descreveremos as propriedades qui
micas e fisicas da emulsdo nuclear, nem os processos pelos quais
uma particula djonizante sensibiliza os cristais de brometo de
prata nela contidos. Nao trataremos, tampouco, da atuacdo do rg
velador e ¥ixador que tornam visiveis pelo microscopioc os tra-
cos {imagem) devidos & interacdp de tais particulas com a emul-
sao, por considerarmos que tal assunto encontra-se descrito de
forma bastante detalhada em varios livros e publi -
cagaes(ég’éi’éi). Termos como “Zmagem latente’, "desvanecimento
da imagem latente' ("fading"”) e outros, serdo usados sem a preo
cupacdo de defini-los, ja que se referem a mecanismos basicos
do processo fotografico. Procuraremes nos restringir & descri -
¢cdo do carater tecnico do processo utilizado e relatar a experi
encia por nos adquirida no emprego e desenvolvimento deste métg
do. i

Para termos uma descricao sequencial do método experi

mental utilizado neste trabalho, o dividiremos -em quatro etapas:

- carregamento da emulsao nuclear:
- exposicdo;
- revelacao;

- microscopia.
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2.2 - CARREGAMENTO DE EMULSDES NUCLEARES

As emulsoes nucleares tem sido usadas para registrar
tracos de particulas jonizantes nos casos em que se deseja co-
nhecer o numero de particulas emitidas por uma determinada amos
tra por unidade de tempo. Sdo tambem utilizadas para se obter o
espectro de energia de tais particulas. Para aumentarmos a efi-
ciencia da detecao utiliza-se o recurso de incorporar a amostra
a propria emulsdo: 8 o -que chamamos "Carregamento da Emulsdo Nu
elear". 0 carregamento deve ser feito de tal modo que seja pos-
sivel determinarmos a quantidade exata do elemento incorporado
e que 0 mesmo n3o altere as propriedades Ffisicas e aquimicas da
emulsdo. Dentre as tecnicas de carregamento existentes, optamos
por aquela segundo a qual se incorpora ¢ elemento a emulsao atra
ves de um complexo estavel deste misturado ao gel derretido.Es
ta escolha foi feita por considerarmos tal tecnica a que melhor
satisfaz aos requisitos acima mencionados;'obtendo—se tambem
uma distribuicdo uniforme do elemento atraves do volume da emul
sio. Foram preparadas emulsdes carregadas com érbio, neodimio

e gadolinio, bem como emulsoes puras.

2.2.1 - Propriedades dos Complexos Usados no Carnregamento
As solugbes passiveis de uso para o carregamento de-
uma emulsdo nuclear devem apresentar as seguintes propriedades:

- solucdes aquosas estaveis de pH entre 6 e 8;

- permitam a determinag2o de sua concentracdo;
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- nioc alterem as propriedades fisicas e quimicas das emulsdes:

- n3o provoquem o desvanecimento da imagem latente nem a cria-
¢io de veu de fundo (“"fog"):

- n3o contenham impurezas microscopicas;

- mantenham o pH da gelatina em torno de 7 apdos o elemento ser

retirado por lavagem.

A solu¢io aquosa utilizada para o erbio, o neodimio e
o gadolinio, que pode ser usada para qualquer elemento terra ra
o[
ra, tem a seguinte composigao( ):

-1 cn® de uma solucdo 0,5 M de nitrato do terra rara;

- 0.5 cm3 de uma solugdo 1 M de citrato de amonia:

0,3 cm3 de uma solucdao 1 M de carbonato-de amonia;

- hidroxido de amonia ate dissoiver o precipitado.

2.2.2 - Teendiea de Canregamento

Apds & preparacdao do complexo de terra rara, passamos
para a fase de preparagao da emulsdo, que pode ser descrita

atraves das seguintes etapas:

1) Pesou-se uma certa quantidade do complexo e de emulsdo em
forma de gel, de modo que a pelicula de emulsdo ao secar con
tivesse uma carga aproximada de 70 mg/cm3 do elemento ( isto
para o caso do erbio e do neodimio; para o gadolinio , esta

concentracao deve ser de = 90 mg/cm3). Sabemos que 10,4 g

{*) MM. de Aratjo Penna, comunicagao particular.
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de gel produzem 1 em® de emulsdo seca.

2) Aqueceu-se o gel num.banho termostatico a 55°C durante 10 mi
nutos. Apos a fusao do gel, misturou-se entdo o complexo

ate que se obtivesse uma compieta homogeneizacao.

3) Derramou-se a mistura numa bandeja de Tucite previamente ni-

velada.

4) Apos a mistura adquirir consistencia, a bandeja foi colocada
numa cimara apropriada, a temperatura de 40°C e 40% de umida

de relativa, a fim de concluir a secagem.
5) A gquantidade de residuo seco foj determinada para correcoes.

6) A emulsdo seca foi entao retirada da bandeja e cortada em pe
dagos de tamanho de facil manipulacdo. Cada pedaco foi pesa-
do e medidas as suas dimensoes, sendo tais medidas feitas em
pontos bem,dete;minados, de modo que apds a revelacdo pudes-

sem ser identificados.

Durante todo o processo de carregamento adotamos cui-
dados especiais no sentido de se evitar a contaminacdao da emul-
sdo por efementos radioativos estranhos ao trabalho. As banca-
das do laboratBrio e todo o material utilizado foram completa-~
mente 1impos, cuidado esse imprescindivel ja que pretendeu-se
medir atividades baixas. Procurou-se tambem evitar a contamina-
¢ao por bactBrias, que causaria deterioragao da gelatina ou pro
vocaria a formacdo de manchas negras na pelicula, dificultando
o trabatho de microscopia. Para tanto, todo o material utiliza-
do, inclusive bancadas e camaras de secagem, foram esteriliza -

dos com formol. Apds a secagem, as peliculas foram envolvidas
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em papel preto e seladas a vacuo em envolucros plasticos.

A partir de uma mesma porcdao de gel preparamos dois
tipos de peliculas de emulsao nuclear: um de peliculas carrega-
das com o elemento gue se pretendia estudér e outro com o gel
puro. Este ultimo foi utilizado para o registro tanto dos tra-
cos de particula aifa devidos a elementos de contaminacdo pre -
sentes na gelatina como dos tragos induzidos por radiagao cosmi

ca.

2.3 - EXPOSICAC

0 numero de tracos registrados em uma emulsd3o nuclear
carregada depende, em Ultima analise, do numero de Gvomos pre -

sentes do elemento em estudo e do tempc durante o gqual a emul -

sdo permaneceu armazenada desde o seu carregamento ate a revela
cio {tempo de exposicao). Estes s3ao, portanto, os parametros

passiveis de variacdo.

Quando o elemento em estudo possui wuma atividade mui

to baixa (meia vida da ordem de 1017

incrementar ao maximo estes dois parametros (nUmero de atomos

anos), torna-se necessario

e tempo de experigéncia) para que a contagem dos eventos seja
estatisticamente representativa. Deve-se, no entanto, observar
que existem limitggaes inerentes @ emuls3e nuclear. Como disse-
mos acima, as propriedades fisico-quimicas da emulsdo ndao devem
ser alteradas, existindo portanto uma quantidade maxima permis-
sivel para o elemento carga. Outra limitacdo & quanto ao tempo

de exposigdo, ja que pode ocorrer deterioracao da gelatina ou
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desvanecimento da imagem latente. $3o varios os mecanismos f7-
sicos e quimicos responsaveis por tal fenomeno, sabendo-se que
0 "fading" aumenta com a gquantidade de agua presente na emul-
sio e com a temperatura, sendo tambem funcdo do pH da emulsao.
Para preveni-io, as peliculas devem estar bem secas e serem

estocadas a baixa temperatura.

0 registro de tracos induzidos pela radiacao cosmica
deve ser minimizado. Eles ocorrem principalmente atraves da
captura de um neutron por um nicleo de nitrogénio 14 presente
.na emulsdo, podendo resultar um proton que deixa registrado um
traco de aproximadamente 6,6um(§§), valor este que estz dentro
da regido de alcance de interesse, ja gque os tracgos devidos a
particulas alfa provenientes de elementos terras raras tem cer
ca de 6um. Tal minimizacdo foi obtida armazenando-se as pelicu
tas no interior do Tunel Santa Barbara. Para proporcionar  as
peliculas um ambiente de baixa temperatura, evitando-se assim
o desvanecimento da‘imagem Tatente, elas foram colocadas  num
refrigerador, acondicionadas num recipiente teérmico que garan-

tisse a ausencia de atmosfera oxidante.

2.4 - REVELACKO

0 processo de revelacdo de uma emulisdao nuclear pode

ser dividido em tres etapas principais, a saber:
- a revelacao propriamente dita;
- o0 banho interruptor ("szopr");

- a firagao.
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Antes da revelacdo, as peliculas sio lavadas em agua corrente,
destilada, a uma temperatura de 5°C, durapte 10 horas. 0 objeti
vo desta lavagem & a remogdo dos complexos de terras raras com
que as emy]éEes foram carregadas. As propriedades de um revela-,

dor sao determinadas pelos seguintes fatores:-

- concentracao do agente revelador;
- quantidade de solvente;

- concentracio de brometo;

- pH;

-~ temperatura.

0 conhecimento da influéncia destes fatores no processo de reve
lagdo & fundamental para se determinar que quantidades dos pro-
dutos quimicos deverao estar presentes no banho revelador para
se alcancar o tipo de revelagdo desejado, isto &, que so© apare-

cam os tracos da particula ionizante estudada.

A solugdo reveladora a base de amidol & a mais utili-
zada na tecnica de emulsdao nuclear pois., tendo o amidol carga
unit@ria negativa, permitird uma boa difusio na gelatina, mesmo
quando esta possuir carga dominante negativa. Uma boa difusdo &
importante, principalmente em se tratando de emulsdes esﬁessas,
que foi o nosso caso. 0 Unico inconveniente do uso de tal reve-
lador & que o amidol se oxida facilmente, sendo por isso neces-
sario preparar orbanho revelador no momento da revelacdo, e que
seja utilizado a baixa temperatura {(cerca de 5°C). Devido a es-
tes quesjtos, o processo de revelagao & lento, ndo podendo con-
tudo ultrapassar doze horas, tempo este em que a oxidac3o do ami

dol ainda n3o & suficiente para tornar o revelador inoperante.
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A solugio reveladora utilizada para a revelagiio das

peliculas no presente trabalho foi:

- acido borico : 10g

- sulfito de sodio : 5g

- brometo de potassio : 0,5g
- amido]l : 0,45qg
- agua destilada : 1000 cc.

A emuls3o foi inicialmente imersa nesta solugdo a 5°C  durante
3 horas, elevando-se em seguida a temperatura a 9%, onde as pe

13culas permaneceram por mais uma hora.

Finda a revelacdo, @ aconselhavel que as peliculas sg
jam lavadas em agua corrente a 5°C, e banhadas numa solucdo in-
terruptora (“"stop"), a fim de gque os residuos do revelador se-
jam removidos e sua acdo interrompida, evitando-se que,nos pri-
meiros instantes da fixacdo haja a formacdo de uma nuvem escu-
ra ("fog"). A solucio interruptora usada e composta &e 5g de
sulfito de sbodio por litro de agua destilada a acido acBtico em
quantidade tal que a solucao atinja pH 3,5. A emulsao deve per-

manecer nesta solucdo por duas horas, 3 temperatura de 5°C.

A Gltima etapa & a fixac3o. Sendo o banho fixador ba-
sicamente um solvente, deve-se tomar cuidado para que a gelati-
na e a prata nao sejam afetadas. Os unicos componeﬁtes a serem
dissolvidos sdo os cristais de brometo de prata ndo sensibiliza
dos pela radiagdo. 0 fixador usado & composto de 350g/& de hi -
possulfito de sodio e 5g/L de sulfito de sodio, devendo ser man
tido a 5°C durante esta fase. O tempo de imersio neste banho

ndo pode ser longo a fim de evitar corrosdao do traco revelado
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Ao termino desta etapa; a emulsdo deve ser novamente lavada pa-
]

ra que o sal fixador seja removido, de modo que ele nao corroa

0os tracos ou manche a emulsao. A Tavagem foi realizada com agua

corrente a aproximadamente 9°C, durante cerca de vinte e quatro

horas. Nas emulsfes espessas, como as que utilizamos, a fixacdo

e a lavagem final sdo etapas que devem ser cuidadosamente reaii

zadas para evitar distorgoes.

A etapa final do processo de revelacdo & a secagém da
emulsdo nuclear. Nesta fase devem ser tomadas precaucdes no sen
tido de evitar & criacao de um forte gradiente de concentracgdo
de agua entre a superficie da peiicula e o restante da emulsdo,
responsavel tambem por distorcoes na pelicula. Um metodo que tem
se mostrado eficiente para contornar essa dificuldade <consiste
em desidratar a emulsdo em solugdo de aicool etilico a concen -
tracdo de 65%, e deixar entdo que a pelicula atinja o equili -
brio com a unidade do meio ambjente. Uma vez secas, as pelicu -

tas de emulisdo nuclear foram coladas & uma base de vidro.

2.5 - MICROSCOPIA

2.5.1 - Obsenvacac dos Tracos

A microscopia foi feita com microscopios E LEITZ

WETZLAR, ora utiiizando-se ocular 6x e objetiva 53x para a con-

tagem e mapeamento dos eventos, ora utilizando-se ocular 6K e
objetiva 100x para a medida dos alcances dos tracos.

e Para que fosse Qossﬁvel fazer um mapeamento da posi -

cdo dos tracos de particulas e para evitar que um mesmo traco
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fosse contado duas vezes, colou-se na superficie da pelicula
uma rede de referéncia. Este recurso permitiu tambem um contro
Te da eficiencia de observacado dos tracos por duas microscopis

tas que observaram as mesmas chapas.

A observacao do traco de uma particula alfa na emul-
sdao nuclear, nos permite fazer uma série de medidas, que leva-
r&o a determinacdo do comprimento e real AB da trajetdria da

particula alfa na emulsio (fig. 2.5.1.1):
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Figura 2.5.1.1 - Orientagao espacial da trajetoria de uma particula alfa na

emulsao nuclear.
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ETBT - Distancia entre as extremidades da projecdo do traco
no p1aqo da emulsdo.

A"B™ - Distdncia vertical entre as extremidades do traco.

ALFA - Angulo entre a projecao do traco no plano da emulsdoe

uma direcao arbitraria escolhida para o eixo-x.

As medidas dos parametros acima descritos sdao reali-

zadas da seguinte maneira:

AT™B™ - Por intermedio de uma ocular com escala previamente
calibrada.
A™B™ - Por um micrometro acoplado ao movimento vertical do

canhdo do microscopio.

ALFA - Por um goniometro adaptado a ocular do microscbpio.

Na Fig. 2.5.1.1 vemos que o comprimento AB da traje-

toria da particuia alfa na emulsdo & dado por:

—_— JRSE e |
B=VESB + AB" . (2.5.1.1)

Contudo, este comprimento nio & o verdadeiro.

Uma pelicula aoc passar pelo processo de revelacdo SO
fre dilatacGes laterais e contracbes na espessura, principal -
mente durante a fase de fixagdo devido & dissolugdo dos cris-
tais de brometo de prata ndo sensibilizados pelas particulas
ionizantes. Como as medidas de A'B' e A"B" sdo feitas apos

=8 }eveTagio, faz-se necessario introduzir fatores de correcdo
para a obtencao do comprimento do traco nas condigbes iniciais.
Para a correcio da medida A"B" define-se um fator de contra-

¢80 FC como a razdo entre a espessura media L, da pelicula an-
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tes e & espessura media L, obtida apos a revelagdo. As medidas
dessas espessuras foram feitas em pontos identificados por oca-
sido da preparagao da pelicula. As correcdes devidas as dilata-
¢oes laterais siac feitas atraves das grandezas CALH e CALV. A
calibracdo horizontal CALH & definida como o produto da calibra
¢3o da escala da ocular (o nimero de microns correspondente a
uma divis3o) pela razdo entre o comprimento inicial da pelicula
(antes da revelagdo) e-o final (apos a revelacdo). A calibragdo
vertical CALV & definida de modo anzlogo. Resumindo:

FC = £./&
CALH = caTibragEo.Hi/Hf
CALYV = ca'l'ib)'agEo.\'1./V,F

Deste modo, a projecao do trago verdadeiro no plano

XY da emuls&o & dada por

V{(ETE".senALFA.CALV)Z + (KTBT.cosALFA.CALH)Z

e o alcance verdadeiro da particula na emulsdo nuclear & caicu-

lada por:

ALCANCE =V E7B™2 (senALFA.CALV)Z+(cosALFA.CALH)Z] + (A"B™.FC)% |
(2.5.1.2)

A maior parcela de erro associado @ medida de meia vi
da de um emissor alfa usando-se a tecnica de emulsdo nuclear, e
aquela devida ao erro estatistico na contaged do numero de even

tos observades numa determinada area da pelicula. Torna-se por-
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tanto, necessario um tratamento estatistico cuidadoso destes da

dos.

2.5.2 - Eficigncia de Contagem

A partir do mapeamento dos tracos de particulas alfa
encontrados e medidos por duas microscopistas, que . observaram
num mesmo vo]umé de uma dada peliculz, obedientes as mesmas ins
trucbes, €& possivel determinar a eficiencia de cada observador
e o numero provavel de tracos existentes no volume observado.ls

to & feito pelo metodo estatistico dz dupla coincidéncia(éé).

A eficiéncia de um observador na contagem de eventos
® medida atraves da razdo entre o numero de eventos por ele en-
contrados e o numero total mais provavel de eventos. Assim, se
T representa este Ul1timo e A e B representam o numero de even -

tos encontrados por dois observadores, teremos respectivamente:

E
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—| o

A
que s3o as eficiencias individuais.

A eficiéncia de uma observacdo dupia & dada por:

Epsp = Ep * Ep ~ 5p Ep -

e o numero total de eventos & dado por

3
=]
w

A

=
-
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w

onde Ny € o nimero de tragos em coincidencia encontrados pe -
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tos dois observadores.
0 erro estatitico maximo associado a T & VT.

Como a eficiéncia diminui com o decrescimo da densida
de de eventos,.o tempo de exposicdo das emulsoes nucleares deve
ser programavel de modo que se obtenha um maximo de eficiencia,

dentro dos limites inerentes @ tecnica experimental usada.



CAPITULO III

RESULTADOS E DISCUSSDES

3.1 - INTRODUCAOD

A medida da meia vida de um nuclideo emissor alfa ,
usando a teécnica de emulsio nuclear, requer gque determinemos o
nimero de tracos de particulas alfas registrados por unidade de
volume da emulsdo. Este nUmero & obtido apa]isando-se a2 distri-
buigcdo de frequéncia dos alcances de particulas alfa observadas
num dado volume da emulsio. Torna-se tambem necessario conhecer
com a melhor precisio possivel a quantidade do elemento radioa-
tivo em estudo incorporado @ emulsdo, pois a incerteza na medi-

da da meia vida depende tambem da precisio daquela determinacdo.

A obtencio de resultados satisfatorios pressupbe,alem
de boas medidas, a considerag8o de efeitos inerentes & esta tec
nica e que possam induzir a erros. Para tanto, devemos corrigi-
~-los quando controlaveis, ou tentar evita-los quando houver im-

possibilidade de correcdo.

0 alcance de uma particula aifa na emuls3dao nuclear

ndo e medido diretamente, mas calculado a partir das medidas de

ATB” A"B™ como definidas na Sec3o 2.5.1. Como o processo

e
de revelacdo causa distorcOes ne pelicula, € ainda necessario

medir o angulo ALFA definidc pela projecio A'B' e uma direcdo
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arbitraria escolhida como eixo x (Fig. 2.5.1.1). Estando os tra
¢os distribuidos uniformemente no volume da pelicula, as medi-
das de ATB', A"B" e ALFA si@o feitas a diferentes profundida-
des, sendo necessirio tambem fazer a correcio i espessura inici

al (fator de contragdo).

Uma importante fonte de erros & a possivel ocorréncia
de “"fading". Quando total, este efeito impossibilita qualquer
medida e, se parcial, alem de diminuir o comprimento des tracos
registrados, pode causar a redugdo de seu didmetro. Isto conduz
a erros na medida do angulo ALFA, o que leva a corregoes indevi
das ao considerarmos os efeitos de distorcdo da pelicula apos a
revelacdao. Embora seja relativamente f3cil constatar a ocorren-
cia ou ndo de "fading", © dificil e imprecisa, no primeiro ca -

so, a determinagdao de um fator de correcdo.

O0s tragos de particulas alfa registrados na emulsdo
devido a impurezas- de elementos alfa radioativos (uranio, torio
e samario) incorporados naturalmente 3 gelatina e @ amostra do
elemento com que a emulsao foi carregada ou aqueles devido @ ra
diacdo cosmica, constituem outra fonte de erros. Esta raﬁiagio
alfa de fundo ("baeckground") quando nao corrigida provoca um
acréscimo na contagem do niimero de eventos originados do emis -
sor alfa em estudo. Nas condigoes da presente experiencia , [s}
"background" devido a impurezas na gelatina e 3@ radiagio cosmi
ca, & facilmente controldvel usando-se uma pelicula de refergn-
cia nao carregada{e feita do mesmo gel com que foram preparadas
as peliculas carregadas. J& a correcio devido a impurezas na

amostra so & possivel conhecendo-se o grau de contaminacido.
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No presente trabalho ndao foi constatada a presenca de
colonias de bactéerias nem de efeitos'que pudessem comprometer
as medidas. 0 otimo aspecto das chapas demonstrou que os cuida-
dos no carregamento e armazenamento das peliculas, bem como a

tecnica de revelagio, foram adequadamente utilizados.

3.2 - CARACTERISTICAS DAS PELTCULAS CARREGADAS COM TERRAS.RARAS

A tecnica de carregamento de emulstes nucleares utili
zada neste trabalho possibilitou a incorporacio dos  elementos
Brbio e neodimio numa concentrécio de 17 mg do elemento por gra
ma de pelicula seca, e no caso do gadolinio 21 mg. Na Tab.
3.2.1 sdo apresentadas as caracteristicas das peliculas utiliza
das. Estas medidas, a!ém de permitirem o calculo da concentra -
cdo do elemento emissor alfa na emulsdo, possibilitam tambem a
obtencao dos fatores de distorcdo CALH e CALV, e do fator de
contracdo FC. Estes sio usados na correcac dos efeitos de dilta-

tacao e contragdo das chapas apos a revelacao.

Tabela 3.2.1 - Caracteristicas das peliculas de emulsdo nucle-
ar carregadas com elementos de terras raras e
utilizadas no presente trabalho.

Elemento Dimensdes Massa Espessura
(cm) {g) {um)
Gd 2 x 3 1,3318 550
Nd 1,9 x 3 0,6462 300
Er 2,1 x 3 1,1726 510
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Para cada pelicula, o nUumero de atomos do elemento em
estudo incorporado a emulsdo por unidade de volume & calculado
mediante a seguinte expressdo:

MxCxN x 103
3 0

N_./cm” = (3.2.1)
at Vox A

onde M @ a massa da peiicula em gramas; C a concentragdao do ele
mento na emulsdo em mg/g; V o volume da pelicula em cm3; N, ©
numero de Avogadro e A o atomo-grama do elemento. Os elementos
incorporados a emuls3o apresentavam acomposicio isotdpica natu-
rat. Assiﬁ, o resultado obtido a partir da formula acima deve

ser multiplicado pela concentracao do isotopo do elemento que se

deseja determinar a meia vida.

3.3 - TRACOS DEVIDOS A RADIACAO DE FUNDO

Examinando ao microscopio uma pelicula carregada com
um emissor alfa, constatamos a presenca de tragos de particu-
las alfa de diferentes alcances bem como de estrelas de varios
ramos. Na Fig. 3.3.1 & apresentada a distribui¢§o de alcances
de tracos de particulas alfa de uma pelicula com gadolinio. A
contaminagao natural da emulsdo e da amostra do elemento em es-

- - . . 23
tudo, com os elementos das series radioativas naturais (U 8

U235 e Th232

*
) & responsavel pelos tragos de comprimento maior

que 15um. Existe ainda tracos de comprimentos em torno de 7um

147

que podem ser devido as particulas alfa emitidas pelie Sm da

contaminagao de samario natural, e tambem tragos de 6,6umde com
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primento devido a protons da reacdo N]4(n,p)c]4, como ja mencio
nado na Secao 2.3. Como exemplo, observa-se na Fig. 3.3.1 o pi-
co centrado em 15um correspondente aos tragos de particulas al-

fa emitidas pelo Th2S2,

Na Tab. 3.3.1 sdo apresentados os alcan
ces na emulsdo nuclear de particulas alfa emitidas por alguns

componentes das tres series radioativas naturais.

Tabela 3.3.1 - Alcance na emulsfo nuclear de particulas alfaemi
tidas por alguns radioisotopos das series radio-
ativas naturais.

Isotopo Energia Alcance
(MeV) (ufn)
y238 4,19 16,0
p234 4,75 . 19,3
Th230 4,67 18,7
po210 5,30 22,6
235 4,47 17,4
pa23l 4,95 20,5
Th232 4,10 15,2

Como os tracos de particulas alfa emitidas pelos isO-
topos de terras raras em estudo tem alcance aproximado de bum ,
os tragos maiores que 10um nao s3o considerados para a determi-

nagdo da meia vida. Como aqueles provenientes do sm' 47

e da re-
acao NM(n,p)C.‘4 podem contribuir para uma sub-estimativa da
meia vida do isdotopo de terra rara, foram preparadas, por ocasi

o do carregamento das emulsoes nucleares, algumas pelicuias SO
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mente com gel L4 I1ford. Estas tiveram o mesmo tratamento que
as peljculas carregadas. Este expediente possibilitou a subtra-
¢do do total de tracos observados na regido de alcance de nosso
interesse, daqueles provenientes da radiacdo de fundo devido a
contaminacdo da emulsio e 3 radiagio cosmica. Os tragos devido
a possiveis impurezas de samario na amostra serdo analisados por

ocasifo da determinacio da meia vida (Secio 3.5).

3.4 - DESVANECIMENTO DA TMAGEM LATENTE

Quando se armazena uma emuisdo nuclear por um periodo
de tempo muito grande a imagem latente pode sofrer alteragoes ,
e até mesmo, em condigdes extremas, desaparecer. Este efeito &
importante em nosso trabalho, onde as exposicoes se estenderam

por ate quatro anos.

Penna(li) fez um minucioso estudo da ocorréncia de
"fading" em peliculas aémazenadas por periodos de tempo muito
prolongados. Investigou o "fading" a diferentes profundidades
da pelicula & partir da superficie, analisando o comprimento e
o didmetro dos tracos de protons de recuo, comparande-os aos de
uma pelicula de referencia. Foi possivel mostrar, nas peli-
culas encapsuladas & vacuo e armazenadas a baixa temperatura
(= 5°C), g-impossibilidade de detetar a ocorréncia de "fading "

apos um periodo maximo de seis anos.

Um metodo usado no cresente trabalho e que permitiu o

controle de um possivel “fading", constituiu em irradiar algu-
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mas peliculas de emulsao nao carregadas com neutrons de uma fon
te Ra-Be, a fim de registrar tracos de protons de recuo. Algu-
mas destas peliculas foram reveladas imediatamente apos a irra-
diacdo, e as demais, juntamente com as peliculas carregadas |,
apos o periodo de exposigcdio. A comparacgdo das disi;ribuig?)es~ de
alcance’ de protons registrados em ambos os grupos de chapas per
mitiuv a constatacdo de que, nas condicoes da presente experien-

cia, nenhum "fading" foi observado

Outro metodo tambem uti- 180 -

lizado para a verificacao de ocor-

rencia de "fading" foi o  estudo
da distribuicdo de frequencia de
ramos de estrelas de torio de con-
taminacdao. Na Fig. 3.4.1 ® mostra-
da a distribuicio de estrelas de 100 _
um determinado numero de pernas ,
observadas numa emulsdao carregada

com erbio. Seja por um metodo, se-

ja por outro, a conclusdo-a que se

chega & de que nao ocorreu "fading"

nas peliculas usadas no .presente

trabalho, pois alem de terem sido

NOMERO DE ESTRELAS

armazenadas em condicoes identicas

Figurz 3.4.1 - Distribuicao de "estrela" | \ A

na emulsao carregada com 2 3 4 e

rbio. NUMERO DE RAMOS
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as de Penna(li), a analise cuidadosa dos tracos nao reveiou

qualquer efeito que possa ser atribuido 3 ocorrencia de "fadimg"

3.5 - DETERMINACAO DA META VIDA

0 nimero de tragos de particulas alfa, registrado por

centimetro quadrado de uma emulsido, & dado pela expressao

N, = N2t (3.5.2)

onde: N_, e o numero de atomos por centimetro quadrado do ele -
mento radicativo incorporado a emulsZo; A a constante de desin-
tegracio e t o tempo de exposicio. A formula acima aplica-se ao
caso de meias vidas longas, onde Nat permanece praticamente cons
tante. 0 uso da expressdo (3.5.2) para a determinac@o da meia
vida de um emissor alfa, requer que determinemos o numero de tra
¢cos cujo comprimento corresponde @ energia da particuia alfa

emitida.

Evidentemente, seria um trabalho exaustivo e desneces
sario examinarmos ao microscopio uma @area muito grande (w6cm2).
Foi examinado um determinado volume da emulsao carregada e da
emuisEo pura, normalizando entdo as contagens para um mesmo Vo-
Tume. 0 exaxe das peliculas ao microscopio foi feito em duas

etapas:

1 - foram determinados os comprimentos dos tracos individuais

de qualquer comprimento no volume observado;
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2 - foram contados e mapeados por dois observadores , eventos
numa mesma regido da pelicula, bem como determinada a dis -

tribuicdo de estrelas.

Pelo metodo estatistico da dupla coincidéncia(ig), ob
tivemos a eficiéncia dos observadores e feita entio a correcdo
do numero de eventos observados. Usando a expressido (2.5.1.2) ,
calculamos os comprimentos reais dos tracos observados.Nas Figs.
3.5.1, 3.5.2 e 3.5.3 sao apresentadas as distribuicoes de aican
ce de particulas alfa para as peliculas carregadas com neodimio,
gadolinio e erbio, respectivamente. As Tinhas tracejadas corres
pondem 3 distribuicido de alcance observada na pelicula de refe-

réncia (emulsio pura).

Podemos observar que para cada grupo de particulas al
fa a distribuiggo de a1cénce se assemelha a uma distribuigao
gaussiana. A largura da distribuicdo estd relacionada com a re-
so1UQ§o em energia do sistema de medidas utilizado. A 1largura
das distribuicbes & devida ¢ variacdo do alcance, na emulsdo
nucliear das particulas alfa de uma mesma energia e ao erro na
medida do comprimento do trago. Por nao conhecermos a contamiﬁg
cao da amostra do elemento com que a emulsdo nuclear foi carre-

gada, e devido & possibilidade desta conter Sm147,

e fundamen-
tal, neste caso, que a resolugio em energia seja bastante boa .
Desse modo, pode-se subtrair a distribuicdo de alcance de par -

ticulas alfa devido ao Sm]47.

No histogiama de alcance das particulas aifa na emul-
sao nuclear carregada com neodimic (Fig. 3.5.1).observamos dois

pices na regido de 5 a 10um. 0 primeiro, centrado em ~ 7um, cor
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responde ds particulas alfa no Nd]44

147

(1.83 MeV) e o segundo,cen

trado.em v 9um, as do Sm (2.23 MeV). Supondo haver simetria

na distribuicdo relativa ao sm! &7

determinamos, para este nucli
deo, a densidade de 119 tragos por cm2 de emulis3ao. Este valor
corresponde a uma contaminacdo de 2,3 ppm em relacdo ao numero

144

de atomos de Nd presentes na emuisgo. Tal contaminacao & com

pativel com o grau de pureza quimica do oxido de neodimio utili

zado no carregamento (99,999%). Tal teor de pureza corresponde-

ria a uma proporcdc maxima de 6,2 ppm de sn'%7 em relagao ao
Nd]44. Foi atribuido ao hlcl]44 a densidade de 89 % 42 tracos por
cm?.

Wa Fig. 3.5.2 opservamos ume o°¢. 1iblicie de tragos
centrada em ~ 8um e com uma semi-largura - 2um. A causa prova-
vel desta distribuigio apresentar-se muitc larga @ a contamina-

¢do de samario na amosira de gadolinic. As particulas alfa emi-

tidas pelo Gd]52 possuem energia (2.14 MeV) muito proximas das

147

do Sm (2.23 MeV). Como a resolucdio do sistema de medidas ndo

e suficiente para diferencar tais energ-zs, as distribuicoes
dos respectivos tracos sobrepor-se-ao, resultando numa unica
distribuicdo de maior largura, tornando-se impossivel determi -

nar com exatidao a densidade de tragos devide s particulas al-

fa do Gd]52. Supondo que os tracos observados na regido de al -

152

cances at® 10um pertencem 3as particulas aifa do Gd pode-se

atribuir uma densidade de 412 2 104 tragos per cwz de emulsiao.

147

No caso em estudo, admitindo-se uma contaminac@o de Sm 100

vezes menor que a maxima atribuivel z partir do grau de pureza
ga amesira de gadolinio (9¥,99%, o numero de tragos de particu

la alfa do Sm?47 seria apenas de 4%, o que ndo alteraria subs -
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tanciaimente o valor da meia vida do Gd152.

Na Fig. 3.5.3, observamos uma distribuicao em torno

de 8um devido, possivelmente, a contaminacio da amostra de &r -

147

bio por Sm de tra -

162

. Devido a este fato e & baixa populacdo

¢cos que poderiam ser atribuidos @s particulas alfa do Er (cen

trado em ~ 5um), nada podemos afirmar a respeito desses tracos.
Neste caso, & unicamente possivel estimar um limite inferior pa

«

ra a meia vida.

Conhecendo-se o numero de tracos por unidade de area
correspondente a energia das particulas alfa emitidas, calcula-
mos as meias vidas usando a expressdao {3.£.2) Os resultados

sdo apreseniados na Tab. 3.5.1.

<

Tabela 3.5.1 - Dados experimentais concernentes 2 determinacdo
das meias vidas de atividade alfa de

ejementos de terras raras.

diferentes

= Densidade de Tempo de Densidade de Meia vida
Isotopo atomos,cm~2 expesicao, ano tracos, cm” ano
N | 1.9 x 10%8 am 89 + 42 ! (6.122.9)x10'®
6% | 3.6 x10'® 3.52 412 2 104 | {2.1:0.4)x10"
' | 1.6 x10'0 4.1 1/5:15  |>1.5x 107

3.6 - DISCUSSAC DOS RESULTADOS

3.6.1

- Neodimic

Dos nuclideos cujas meias vidas investigamos, somente
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144

o Nd foi mais vezes estudado por outros pesquisadores. Na

Tab. 3.6.1.1 sdo apresentados os resultados obtidos por diferen

tes metodos experimentais.

Tabela 3.6.1.1 - Resultados de medidas de meia vida do Nd144.

Autores Ano Metodo Experimental Yeia Vida Ref.
{ano)
Porschen e 1954 | Emuisao Nuclear Imgreg— 4.8 x 1015 6
Riezier nada (7mg-d de Nd! 4/cmz)
Waldron e | 1954 | Emulsio Nuclear Impreg- | 1.5 x 0% 57
colab. nada (36.6 mg-d de Nd144/
. /cmi)
-
Porschen e ! 1956 | Emuis@o Nuclear Impreg- ° Z.2 X 101J 7
Riezler ; nada (20.4mg-d de Nd134,
/cm2)
Kelly e 1959 | Cintilador Liguido 2 x 1013 58
Beard (neodimio natural)
Bradliey e 1959 | Camara de Ionizagdo >1.8 x 101 13
colab. (neodimio enriquecido)
McFarlane e | 1961 | Camara de Tonizacao (2.0£0.3) % 10!° 10
Kolman (neodimio enriquecido)
Isola e 1965 | Camara de Ionizacde 21 x 10" 1
Nurmia {neodimio enriquecido}
Isola e 1965 | Camara de Ionizacdo 1.9 % 10° 1
Nurmia (neodimio naturatl)
Presente Trabalho Emulsao Nuclear Carregada | (6.1%2.9) x 1016 -
(700mg-d Nd144/cm2)

Podemos notar gue as meias vidas sao bastante concor-
dantes entre si, exceto as da retf. (13) e (58). Isto indica que
a meia vida do Nd744 esta bem determinada. tendo sido recomenda

15 (30,59)

do o valor 2.1 x 10 anos Contudo, © importante tecer-

mos alguns comentarios acerca dos trabalhos (13), (58) e (11).
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0 valor apresentado por Kelly e Beard(ig) e bastante inferior
aos dos demais autores. Possiveimente tal resultado seja devido
a contaminacdo da amostra de neodimio por samario e ndo ao tipo
de detetor por eles utilizado. Bradley e coiaboradores(li), nao
observando atividade alfa no intervalo de energia entre 1.2 a
2.6 MeV, estabeleceram um limite inferior da meia vida do Nd]4{
Isola e Nurmia(ll), estimuiados por esée Ul1timo resultado e de-
vido a c3lculos tedoricos feitos anteriormente por Nurmia(ég)

144 uma meja vida de 1016 anos , tentaram

que indicavam ter o Nd
confirmar este valor. Contudo, os resultados encontrades confir
maram aos ja obtidos por outros autores, permanecendo assim inex

piicada a discrepancia entre os valores tedricc & experimental.

No presente trabalho, utilizou-se uma teécnica de emul
soes nucleares ate entdo ndo empregada na determinacio da meia

144 14 2

vida do Na 4/cm muito maior

e uma exposicdac (mg-dias de Nd
que as usadas em medidas anteriores que empregaram este tipo de
detetor, como pode ser visto na Tab. 3.6.1.1. Como o numero de
eventos observados & proporcional @ exposicdo total, € de se
esperar que a estatistica de eventos no presente trabalho seja
methor gue a das medidas anteriores. Foi encontrado um valor 30

vezes maior que o recomendado para a meia vida do Nd]44.

Contu-
do, este resultado esta em boa concordancia com o valor tedrico
calculado no Capitulo I. Tais valores sit abresentados na Ta -
bé1a 3.6.1.2. E conveniente que no futurc se repita esta experi
encia usando amostras de diferentes grauc de pureza e possivel-

mente de diferentes procedéncias paraz aque se confirme este re -

sultado.
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fABELA 3.6.1.2 - Comparacdao entre as meias vidas experimental e
tebrica para o Nd]44 e Gd.i52 determinadas no
presente trabalho.

Nucleo Qot Meia Vida Meia Vida Razdo_
(MeV) Teorica Experimental Exp./Teor.
{(ano) {ano)
ng 44 1.90 2.8 x10'% | 6.1 x 10'0 2.16
6d! %2 2.22 3.5 x 107 | 2.1 x 104 0.60

3.6.2 - Gadofindio

Dos emissores alfa naturais na regiao das terras ra-
ras, o 6d'%% & o nuclideo que tem a atividade alfa menos investi
gada. So eéncontramos 3 publicacBes na literatura cientifica

-que apresentaram valores concludentes para a meia vida (Tabela

3.6.2.1). 0 valor recomendado para a meia vida do Gd152 e 1.1 x
X 1014 anos, deierminado por MacFarlane e Kohman(gg’gg). 0 re -

sultado obtido no presente trabalho estd em excelente concordan-
cia com es*e ultimo, sendo maior somente por um fator 2. Veri -
fica-se um otimo acordo (veja Tab. 3.6.1.2) entre o va1o} expe-
rimental por nos determinado e a meia vida obtida teoricamente

como descrito no Capitulo I.
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Tabela 3.56.2.1 - Resultados de medidas de meia vida do Gd'°2,

] ]
Autores Ano Metodo Experimental ' Meja Vida Ref
{ano) :
- 4
Riezler e 1958 | Emuisao Nuclear Im?regng 9.5 % 108 9
Kawn da (5.1 mg-d de Gd152)
MacFarlane e | 1961 | Camara de Ionizacio (1.08:0.08)x10"%| 10
Kohman (gado1inio enrigquecido)
Kawn 1968 | Emulsao Nuclear 10]5 12
Presente firabatho Emulsdo Nuclear Carregada (2.1i0.4)x1014 .
(72 mg-d de &d152)
I3
'2.6.3 - Enbic
As tentativas de medir a meia vida do Er‘]62 ndo obti-

. 7 L. ~
veram sucesso. Porschen e R1ez1er(—~), utilizando emulisoes nu -

cleares e @rbio natural, ndo constataram indicios de que algum
dos seus isotopos fosse emissor alfa. Com Er]s2 enriquecido a
14.1% e através de uma cidmera de ionizacdo, Bradley e colabora-
dores(li) tambem nao obtiveram resultados positivos. Nenhum
evento foi observado no intervalo de energia de 1.4 a 2.9 MeV ,
sendo assim estabelecido o Timite inferior de 1015 anos para a
meia vida deste isbtopo. No present. irabztlho nio foi possivel
atribuir ao erbio nenhum dos grupocs de tracos observados na emul
sao nuclear. Isto nos levou tambér z uma determinacio de um 1i-

mite inferior (1.5 x 10]5 anos) para a meia vida do isotopo

Er 02, (Este Timite & de fato inferior a meia vida determinada
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teoricamente no Capitulo I.)} 0 fato de termos usado amostras de
erbio natural dificultou esta medida, uma vez gque 0 isotopo
162 & o de menor abundancia (0.74%). E oportuno lembrar neste

ponto que o Er]sz

teoricamente & dos isotopos do erbio o mais
provavel emissor alfa natural, como ja foj anteriormente salien

tado na Secao 1.4.

3.7 - CONCLUSAO

No presente trabalho determinou-se as mejas vidas de

A9
desintegracao alfa para o0s isotopos Na1A4. gat5% ¢ r]G‘

T

> Uutili
zando a tecnica de carregamento em emulsdes nucleares. Com ex -

cesséo do Er162

, onde so foi possivel estabelecer um timite in-
ferior para a meia vida, os resultados foram comparados com oS
obtidos teoricamente através da aplicacho da teoria de penetra-
¢ao de barreira a desintegracio alfa. Apesar das incertezas nos
valores das meias vidas obtidos experimentalimente, e do valor
tedrico ser fungdc do modelo nuclear adotade, o acordo coi exce
lTente. Contudo, o valor experimenial da meia vida do Nd]44 por

nos determinado difere daqueles obtidos por outros autores.

A an3lise das distribuicbes de alcance das particulas
alfa em emulsao nuclear (Fig. 3.5.1 a 3.5.3) e das incertezas
que envolvem os valores das meias vidas determinadas neste tra-
balho, permitem concluir que n2o esgotamos as potencialidades
da teécnica de carregamento em emulsbes nucleares, em medidas

dessa natureza. Por exemplo, & possivel obter resultados mais
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precisos usande-se amostras isotopicamente enriquecidas, bem
como desenvolvendo métodos que permitam determinar distorcoes
na distribuigdo de alcance de particulas aifa do isbtopo em es

147

tudo, devido & impurezas de Sm no oxfido utilizado como amos

tra.



—

!_.

P
~—

BIBLIOGRAFIA

G. Hevesy e M. Pahl, Radioactivity of Samarium, Natfure
130, (1932), 8k6.

]

S.G. Thompson, A. Giorso, J.0.  Rasmussen, G.7. Seaborg ,

Alpha-Decay in |sotopes of Atomic Number Less Than 83
Phys. Rev., 76,(1949), 1406. .

J.0. Rasmussen Jr., S.G. Thompson, A. Ghiorso, Alfa Radio
activity in the 82- Neutron Region. Phys. Rev.,89,(1953),
33.

D.C. Duniavey, G.T. Seaborg, Alpha Activity of Sm“‘6 as

Detected with Nuclear Emulsions, Phyt. Rev., 92,(1953)206.

K.S. Toth e J.0. Rasmussen, Studies of Rare Earth Alpha
Emitters. Phys. Rev. 109, (1958), 121.

W. Porschen, W. Riezler, NatUrliche Radiocaktivit¥t von Pla
tin und Keodym. I. Natunforscng, 9z, (19L4), 701.

W. Porschen, W. Riezler, Sehr lanclebige natlrliche a-Strah
ler, Z. Naturfornschg, 1ta, (1956}, 143.

W. Riezler, G. Kauw. Natlrliche RadioaktivitEt von Blei
204 und die Frage einer natlfrlichen Aktivit3t von Dyspro-
sium 156, Z. Naturforschg, 13a, (1958), 90k,

W. Riezler, G. Ksuw, Natlfriiche Radioak:tivitdt von Gadoli
nium 152 und Hafnium 174, Z. Naturfornsch, 1ka, (1959)
196.

’

R.D. MacFarlane, T. Kohman, Natural Alphs Radiocactivity
in Medium-Heavy Elements. Phys. Rev., 121 (19€1), 1758.

A. tsola, M. Nurmia, Alpha Activity of Naturat Neodymium,
ZI. Natunfonsch, 20a, (1965}, 5bL1,

G. Kauw, Natural c-radiation of isotopes, collected on nu
clear photofilm, Chemical Absinacis, €9 (1968), 9546,

F.J. Bradiey, G.P. Bewnman. J.P. Kurbatov, Search of o Ac-



tivity in Nd]uh, Dy]56 and Erliz, Bulf. Am. Phys. Soc.,9

(1964), 9.

M.M. de Araujo Penna, Atividade Alfa do 209

Mestrado. CBPF (1970).
H.G. de Carvalho, M.M. de Araujo Penna, Alpha Activity of
20985, Leztene al Nuovo Cimento, 3, (1972), 720.

Bi, Tese de

R.D. Evans, The Atomic Nucleus, 128 ed., McGraw-Hill .
(1969), cap. 16.

K.N. Mukhin, Nuclear Physics, MacDonald Tecnical and Sci
entific, (1970), sec. 2.2.

I. Periman e J.0. Rasmussen, Alpha Radiocactivity. Hand -
buch der Physik, Springer, (1957), 109.

A.H. Wapstra, N.B. Gove, Atomic Mas: Table, Nuclear Data
Tabfes, o, (1971, 265.

J.L. Powell, B. Crasemann, Quantum Mechanics, 22 ed. Addi

son-Wesley (1361), cap. 5.

J4.0. Rasmussen, Alpha Decav Barrier Fenetrabilities with
an Exponential Nuclear Potencial: Odd-Mas: Nuclei, Phys.
Rev. 115, (1959), 1675,

H.A. Bethe, Nuclear Physice Part B, Ret. Med. Phos. 9
(1937), 16

B.L. Cohen, Theory of Natural Alphz-%adicactivity, Phys.
Rev., 80, (1950}, 105.

H.A. Enge, Introduction to Nuclear Physics, Addison-Wes~-
ley, (1966), cap. 10.

I. Perlman e T.J. Ypsilantis, Consistency of Nuclear Ra-
dii of Even-Even Nuclei from Alpha Pecay Theory, Phys.
Rev., 7¢, (1950), 30.

. Kaplan, On the Systemastice of Even-Even Alpha Emitters,
Phys. Rev., B1 (1951), 962.

M.A. Preston, The Theory of Alpha-Radicactivity, Phys.
Rev., 71, (1947), 665. ‘



(39)

(40)

-82-

R. Present, A Note on Nuclear Radii, Phys. Rev.,60, (1941},
28.

M.A. F eston, Physics of the Nucleus, 12 ed., Addison -~
-Wesley, 1965}, cap. 14.

C.M. Lederer, J.M. Hollander, 1. Periman, Table of Isoto-
pes, 6% ed., John Wiley, (1967).°

¥. Seelmann-Eggebert, G. Pfennig, H. MlUnzel, Nuk-»idkarte,
4% ed., Gesellschaft fiir Kernforschung m.b.H. Karlsruhe ,
(1974).

J.0. Resmussen, Alpha-Decay Barrier Penetrabilities with
an ,xponential Nuclear Potencial: Even-Even Nuclei, Phys.
Rev., 112, (1959), 1593.

A.H. Wezpstira, N.B. Gove, Systematics of Sepasraticn and De
cav Ene-g.es, Nuctean Date Tafle, 9, (1971}, 45-.

G. Hevesy, M. Pahl, Range of Radiation from Samarium, Na-
ture, V1, (1933), L3k, h

t'. MYder, Die Eig.nschaften der Samarium-Strahlung,Z. Phy
sk, 8B, (1934), 601. :

D. Lyford, G.A. Bearden, Radioactivity of Samarium, Phys.
Rev., 45, (1934), 743.

W.F. Libby, Radiocactivity of Neodymium and Samarium,Phys.
Rev., k6, (1934), 196.

H.J. Taylor, Radioactivity of Samarium, Nature,136,(1535),
719.

R. Hosemann, Die Radioaktivit8t der Samariums, Z. Physdik,
g8, (1936) k405.

L. Lewin, Ranges of Particles Emitted by Samarium,Naiure,
128, (1936), 326.

“.R. Vilkins, A.J. Dempster, The Radioactive lsotope of
Szmzrium, Phys. Rev., 5k, (1938), 315.

F. Cuer, C.M.G. Lattes, Radioactivity o~ Samarium, Nafure
i56, t1946), 197.



(46)

(47)

(54)

(55)

~83-

G. Beard, M.L. Wudenbeck, Natural Radiocactivity of ‘h7Sm,
Phys. Rev., 95, (1954), 1245,

G.E. Leslie, Radioactivity of Samariumr. Nucf. Sci.Abstxn.,
10, (*¢5€, 1pgs.
6.%. Bearu, W.H. Kelly, The Use of a Samarium Loaded Li -~

gquid Scintillator for the Determination of the Half- Life
of sm' 7. Nuck. Phys., 8,(1958), 207.

M. Karras, On the Natural Radioactivity of Samarium, Ann.
Acad. Sed. Fenndicae, 65, (1960), 1.

M. Karres, M. Nurmia, RNatural Radioactivity of Samarium
and Neodymium, Nafure, 185, (1960), 601.

P.M. Wright, E.P. Steinberg, L.E. G1e1denin, Half-life of

Samarium-i47, Phys. Rev., 123 [1961), 205.

D. Donnoffer, Determinstior of the hal® Life ¢ tps Natu-
b— A

’ and Lu 7€
Liquid Scintillators, Nuek. Phys., 50. (1964}, 489,

raly Occurring Radiocaciive Nuclides Sm‘ with
K. Val'i, J. Azitonen, G. Graeffe M |Nurmiaz, R. Polyhoe-
nen, Ani. Acad. Sci. Fennicae, 177. (1865), 1.

M.C. Gupt: R.D. MacFarlane. The Ratural Alpha Radioacti-

-

vity of F.morcun, J. Inorg. Nuclk. Chem., 32, (1970) 3k25.

H.G. de tarv.ino e F. Muchnik, The Loading of Nuclear Emul-
sion wilk Bismuth, Nuel.InsZn.Meth., 15, (1962), 101.

V .H. Barkas, Nuclear Research Emulsions, Academic Press,

(1963}.

P. Demers, lonographie - Les Emulsions Nucléaires, Les

Presses Universitaires de Montreal, (13958).

H.G. de Carvalho, Progress in Nucleszr Techriques and ins-
trumentation, North~Holland, (1965) cap. V

F.A. El-Bedewi, The Range of Protons from the Reaction
L

‘C in Iiford C2 Photografic Fmultion, Pxoc.Phys.
Soc. £fla, (1951), 58h4.

S$.K. Zoxciov, K.D. Tolstov, Co: rol of Scanning Efficien



-84-

cy and Estimation of the True Number of Events, Korpusku-
larphotographie IV, Institut flUr Wissenschaftliche Photo-
graphie der Technischen Hochschule MUnchen, (1963), L468.

E.C. Waldron, V.A. Schultz. T ., kokren, hatural Alpha

Activity of Neodymium, Phys. Rev., 93, {(1954), 254.

W.H. Kelly, G.B. Beard, Naturzl Alpha Activity of Nd]hh,

BulLf. Am. Phys. Soc., 4, (1955) 324.
S. Raman, A = 14k, Nuclean Date, 2 (1967).

M. Nurmia, Nuclear Data Scheets, Appendix, NRC 5-6-23
(1c6hy.



Tese spresentada ao Centro Brasileiro de Pesqguisas Fisicas
do Conselho Nacional de Desenvolvimento Cientifico e Tec-

noldgico, fazendo parte da Banca Examinadora os seguintes

professores:

, . s
=z iy | Sdm A .
__~fader Sefuzzi Martins ~ -  Pres: dw ite
v " .
Lyi.LfKJA,///

Vito di Napol:

j"H vai

Rui Alberto/era dos Santos Nazareih

Rio de Janeiro, 24 de outubro de 1978



