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‘RESUMO

A constante de desintegracao do y238

por fiss@o espon-
tanea foi redeterminada wusando vid(o como detetor de fragmentos
de fissdao. Um filme de urinio natural (U04) de 0,185 mg de U/cm2
preparado por métodos guimicos.sobre uma 13mina de vidro foi uti
lizado numa experiEncia de lTongo tempo de exposicao (cerca de 16
anos). As boas‘conﬁigaes de preparagao e armazenamento da amos -
tra (auséncia de reticulados, grande estabilidade, uniformidade
e perfeita adereéncia do oxido de uranio ao vidro; nao ocorréncia
de "fading" de origem tEBrmica) permitiram observar, apos o ata -
que quimico, tragos de fragmentos de fissdo com stima discernibi

‘lidade.

Nas condigaes do presente trabalho, a distribuicdo de
diametro obtida para os tracos tirculares nido apresentou qual -

quer indicag¢do sobre uma possivel emissdo espontianea pelo y238

de Jons de mas;a inferﬁor a de fragmentos da fissdo ordinaria,co
mo tem sido recentemente admitida, tanto experimental como teori
camente, por alguns autores. Um estudo detailhado das proprieda -
des de detecdo de particulas carregadas pesadas mostrou que o vi
dro utiiizado nas condigGes da presente experiencia nao € um de
tetor apropriado para a investigacao de um fenomeno desta nature

Za.

0 resultado obtido para a constante de desintegracdo

do 1238 por fiss3o espontanea foi de (9,6 * 1,0) x 10717 ano™!

>
o qual esta em bom acordo com os valores encontrados por outros
autores que utilizaram vidro e tambem outros metodos experimen -

tais.
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INTRODUCED

0 objetivo do presente trabatho @ a determinagcdo experi

238

sental da constante de desintegracdo do U por fissao esponta -

vea. Apesar da existéncia de um grande numero de medidas sobre o
ralor desta grandeza(l'ﬁg), ha uma discrepancia consideravel en -
tre os valores obtidos, como pode sér visto na Tab. I. Examinan-
io-a mais detalhadamente, verificamos que os valores da constante

17 2007

ie desintegracdo 1,7, 28, 22, 23 e 693 (em unidades de 10
>odem ser desprezados numa analise global dos resultados existen-
tes, em virtude de sud baixa frequéncia e do grande afastamento
jue ap%esentam em relacdo a maioria dos resultados experimentais.
4 construgdo de um histograma com os demais valores da constantg
ie desintegragdo, Ag» nos mostra claramente a ocorréncia dedtré§

picos, correspondentes aos seguintes valores de A 6,9 x

x 1077 ano™%, 8,7 x 10717 ano™! e 11,8 x 107V

f:

-1
ano

(Fig. I).
Mesmo considerando como mais provaveis apenas os dois primeiros

resultados, resulta uma ,incerteza de 21 ou 26% em A dependendo

.F’
de qual valor for escolhido como o correto. A motivacao para 0

presente trabalho veio da existé@ncia desta incerteza, Jja que um

eThor conhecimento da constante de desintegracdo do y238

por fis
g0 espontdnea ® de grande importdncia em diversos campos cienti-
icos, como por exemplo em Geocronologia, Geofisica e Arqueoio-

bia.

— * . >
0 primeiro trabalho sobre a fissao nuclear foi publica

[ -
Entende-se por fissso nuclear o processo no qual ocorre a divisao do mucleo
em dois ou mais fragmentos de massas comparaveis.
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do em janeiro de 1939, quando Hahn e Strassmann(il) anunciaram
haver induzido uma reacdo deste tipo no uranio, atraves do bom -
bardeamento deste elemento com neutrons. 0 fenomeno da fissao
espontanea, entretanto, so foi observado em meados de 1940 por
Petrzhak e F1erov(g), que foram os primeiros a determinar a
meia-vida do uranio para este processo de desintegragdo. Para um
melhor entendimento dos estudos e experiéncias que cu1m{naram na
descoberta deste'fenameno*, résumiremos alguns aspectos expe;i -
mentais da pesquisa em fisica nucltear na decada de trinta.
- Apos a descoberta do neutron em 1932 por Chadwick(ig),
e a descoberta da radiocatividade artificial em 1934 por Curie e
Jo]iot(§9), Fermi tentou produzir radiocatividade artificial com
neutrons(El). A grande vantagem do uso de neutrons como proje -
‘teis estava na auséncia de carga eletrica, ndo sendo portanto re
pelidos pelo nucleo alvo. Os neutrons originavam-se gquando o be-
rilio era bombardeado por particulas alfa provenientes do radio
ou dd radonio, ocorrendo entdo a reacdo:
gBe” + oHe’ ~ [:6C13:] - 6C12 + On1
Se os neutrons fossem capturados por um e]ementokqua1-
quer, seria obtida uma reagao (n,y) que usualmente d3a um produto
emissor de eletron. Este fato sugeriu a possibilidade de produ -
zir elementos de numero atomico mais elevado que o do elemento
alvo. Fermi e seus colaboradores haviam observado que a reagao

(n,y) tinha um maior rendimento quando os neutrons, antes de

*
Existe uma grande guantidade de publicacoes sobre a descoberta da fissao nu
clear. Para uma descrigac mais detalhada, ver por exemplo as referencias
(42), (43), (44), (45), (46), (A7) e (48).



atingirem o alvo, eram desacelerados pela passagem atraves de pa
rafina. Usando neutrons lentos eles conseguiram transformar um
elemento quimico no seu vizinho de numero atomico mais eleva-
do(ég), um processo que pode ser ilustrado, para um caso particu

lar, como:

27 28

1 28
13077 4 g > DAl > AT 4y

13A£28 - 145128 + 1eo + v

Fermi teve ent3o a ideia de bombardear o uranio com neutrons, nu
ma tentativa de produzir elementos com.nﬁmero atomico superiorao
domwinio(éé). A procura de tais elementos foi o objetivo princi
pal de uma série de pesquisas desenvolvidas em varios laboratd -
rios da Europa, cujo produto secundario foi a descoberta da fis-
sdao. Para entendermos melhor como isso ocorreu, consideremos com
certo detalhe o metodo experimental com o qual os elementos ra -
dicativos podem ser separados dos elementos estaveis.

Quando um elemento radioativo & formado numa reagdo nu
clear, sua quantidade & geralmente t30 peguena que ele ndo pode
ser separado por métodos quimicos ordinarios. A separacdo e fei-
ta frequentemente com a ajuda de um carregador, o qual & uma subs
tancia estavel com propriedades quimicas semelhantes aquelas do
elemento radioativo. Este pertence ao mesmo subgrupo da tabela
periodica que o carregador, e portanto ambos se comportam de ma-
neira semélhante nas reacOes quimicas. Quando uma quantidade
apreciavel (10 a 100 mg) do carregador & adicionada a uma solu-

¢io contendo o radioelemento, e se o primeiro & entdo precipita-



do na solucdo pela formagcdo de um sal insoluvel, o radioelemento
& precipitado junto. Na separagdo do radio de outros membros da
serie do uranio, o bario serve como carregador. Os cloretosde ba
rio e radio s3o precipitados juntos em solugbes concentradas de
acido cloridrico. 0 precipitado © dissolvido em agua, e o bario
e 0 radio podem ser separados por cristalizacdo fracionada, o ra
dio sendo concentrado na primeﬁra fracao de cristais que aparece.

Nas primeiras experiéncias sobre a formagao dos elemen
tos transuranianos, houve uma dificuldade na analise dos produ-
tos resuitantes do bombardeamento do uranioc com neutrons. Alem
dos elementos que pareciam ser elementos transuranicos, haviam
quatro que apareniemente erar isdotopos B-radioativos do radio
porque eram precipitados com o bario quando este era usado como

carregador. Os produtos do decaimento destes nuclideos pareciam
ser isotopos do actinio porque eram precip%tados com o lantanio,
o carregador psra o actinio. Estes resultados davam origem a du-
as questoes importantes. Em primeiro Jugar, para que um -sotopo
do radio fosse produzido pelo bombardeamento do uranio por neu -
trons, era necessario a ocorréncia de uma reag¢do (n,20), mas es-
ta @ altamente improvavel para neutrons de baixa energia. Em se-
gundo lugar, experiéncias quimicas exaustivas mostraram que o0 ra
dio nao podia ser separado do carregador bario, nem os produtos
do decaimento do r3adio podiam ser separados do carregador lantd-
nio.

Em 1939, Hahn e Strassmann(ﬂl) realizaram uma serie
de experiencias cuidadosas que confirmaram suas suspeitas: o "rg
dio" artificial nao podia ser separado do bario porque na reali-
dade ele era o proprio bario; da mesma forma, os isbotopos do

"qetinio™ eram vealmente isDtopos do Tantanio. Alem disso,um dos



isotopos do bario foi identificado como o nuclideo previamente
conhecido, Ba]39, por ter a mesma meia-vida de 86 minutos; seme-
Thantemente, um dos isotopos do lantanio foi <identificado como

sendo o© La]40

, que tem uma meia-vida de 40 horas. Hahn e Strass-
mann encontraram tambem, como produtos do bombardeamento do ura-
nio por neutrons, isotopos do criptdnio (Z = 36), estroncio (Z =
= 38) e xenonio (Z = 54). Estava claro da evidencia quimica que
os nicleos de wurdnio, quando bombardeados com neutrons, podiam
se dividir em dois nucleos de peso atomico intermedi3rio.

Meitner e Frisch(5—4), realizando experiencias semelhan
tes, confirmaram esses resultados e chamaram o novo fenomeno de
fissdo nuclear. Eles mostraram tambem que & fisséo do  uranio
por neutrons lentos l1ibera uma quantidade de energia dezenas de
vezes maior do que a liberada em qualquer outra reacgdo nuclear.
Alem disso, os produtos da fissdo seriam nucleos excitados  que
poderiam emitir neutrons com alta probabilidade, hipotese confir
mada Togo depois por von Halban e co]aboradoreé(ﬁ). A emissdo,
em media, de 2,5 neutrons na fissdo de um nlcleo de uranio  por
neutrons lentos, abriu a possibilidade de uma reacdo nuclear em
cadeia na qual esses neutrons produzem mais fissoes e mais neu-
trons, e assim por diante. Foi exatamente este aspecto do nove
fenomeno que incentivou os fisicos de todo o mundo a estudi-lo
intensamente.

Imediatamente ap0s o aparecimento do famoso artigo de
Hahn e Strassmann“—”, Meitner e Frisch<%) sugeriram uma expli-
cagao tedrica simples para o fenomeno recentemente descoberto .
Eles argumentavam que, de maneira analoga a divisd3o de uma gota
de 1iquido ao receber certa quantidade de energia, tambem um nu-

cleo se dividiria em dois fragmentos quando recebesse determina-



da energia de ativacdo. E‘Entr_etanto, as primeiras abordagens tedo-
ricas realmente quantitativas sobre o fendomeno da fiss3ao nuclear
foram dadas por Bohr e whee1er(£), num artigo em que as ideias
basicas de Meitner e Frisch sido retomadas de modo bem mais deta-
Thado. Neste trabaiho os autores ja tinham sugerido a possibili-
dade de que o uranio viesse a sofrer fissdo espontaneamente, es-
timando teoricamente um valor aproximado de 10'22 ano_], para a
constante de desintegracao deste processo. -

Em maio de 1939, na Universidade da California , Lib~
by(l) fazia as primeiras tentativas para detetar a fissdo espon
tanea de nlicleos de uranio e torio, usando dois meétodos diferen-
tes. Um dos metodos consistia em tentar separar jodo. radiocativo
de outros produtos da fissao espontanea de uma amostra inicial de
200 gramas de nitrato de uranila; entretanto, Libby ndo obteve
sucesso por nao conseguir detetar qualquer atividade residual. 0
outro método baseava-se na procura de neutrons emitidos na Ffis-
sdo do uranio; usando-se como detetor um contador BF3 envolvido
com parafina, nao foi possivel registrar‘ a presenca de neutrons.
Partindo dos resultados negativos de suas experiéncias, encontra
dos tambeém para o torio, Libby concluiu que a fissdo espontanea
desses elementos, se existisse, "teria uma meia-vida maior que
10]4 anos.

Enquanto isto, na Unido Sovietica pesquisava-se a pos-
sibilidade de uma reacao em cadeia no.urinio. natural met'ih'cc; .
Com este objetivo foi proposta uma experiéncia que consistia em
observar a mudanca no fluxo de neutrons produzida pela fissdo ,
quando fontes de neutrons eram colocadas no interior de uma ésfe

ra macica de urdnio met3lico. Para a realizacao da experiencia

foi construido um detetor para neutrons que seriam produzidos na
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fissdo do uranio, cuja sensibilidade era aproximadamente 200 ve-
zes maior que as das camaras de fissao ordinarias.

Nos primeiros experimentos para contagem de fragmentos
de fissio(z), foram observados pulsos mesmo na ausencia de uma
fonte de neutrons. O numero (em média 6 por hora) e a forma des-
tes pulsos coincidiam com aqueles observados na fissdo do
uranio  induzida por neutrons. Numa tentativa de elucidar
o aparecimento destes pulsos "espontaneos”, foi empreendida uma
série completa de experimentos de controle. Em primeiro lugar ,
foi levantada a hipbtese que o efeito observado nao estaria rela
cionado com a presenca de uranio na camara de ionizagdo, mas se-
ria causado pelo resultado de vibracbes externas ou pela ocorren
cia de pulsos ao acaso no circuito eletronico. Esta hipotese foi
descartada, ja que nenhum pulso foi observado quando ndo havia
uranio na camara. Uma outra suposigdo se baseava no fato de que
0s puisos “espontaneos" poderiam ocorrer como_um resultadoda acy
mulacdo de pulsos de particulas aifa. Colocou-se enta;o torio na
cimara, numa quantidade tal que a corrente de ionizacdo produzi-
da pelas particulas alfa da desintegracdo do torio, era duas ve-
zes maior do que a produzida pelas particulas alfa do proprio
uranio. Como nenhum aumento do efeito foi observado, tanbem essa
suposicdo foi afastada. Flerov e Petrzhak(g) sugeriram entao que
o fenomeno "espontaneo™ observado poderia na realidade ter uma
causa externa. A possibilidade do efeito ter sido causado por
neutrons foi afastada, ja que a intensidade da radiacdo de neu-
trons na camara (originados na desintegragdo de niicleos leves pe
las particulas alifa do uranio) era insuficiente para produzir
tal efeito. Para demonstrar que os fragmentos "espontaneos” nao

eram causados por raios cosmicos, algumas medidas foram feitas
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no metro de Moscou, a uma profundidade de 50 metros. Apesar da
intensidade da radiacdo cOsmica nesta profundidade ter sido redu
zida cerca de 40 vezes, o efeito da fissdo espontanea ainda era
o mesmo que o observado na superficie. Apos a realizacao de to-
das essas experiéncias, foi demonstrado que os pulsos observados
estavam de fato relacionados com a fissdo do urdnio. Notou-se
que este efeito era mais intenso quando a .camada de oxido de uri
nio cotocada na camara de ionizagdo era mais espessa. Quando con
seqguiu-se medir a distribuicdo de amplitude dos novos pulsos, ve
rificou-se que esta coincidia com a distribuigé’o de pulsos do ti
po fissao in‘duzida por neutrons. Tendo sido realizados todos os
experimentos e medidas de controle nece§s§rios, Flerov e Petr -
zhak(2) chegaram finalmente & conclusdo de que o uranio sofria
fissao espontanea.

Como naquela &poca nao haviam condicoes para se estabe
lecer qual o isotopo do uranio que sofria fissé'c.) espontanea { SO
posteri;rmente foi mostrado que este efeito estava associado com
o isotopo de numero de massa 238), Flerov e Petrzhak <calcularam
as meias-vidas deste processo de desintegracdo sob varias hipote

ses sobre o numero de massa. Para o U238 foi

16

encontrado o valor
(4 £ 1) x 10 anos(g), um resultado bastante superior dqueles
obtidos nas medidas mais recentes (ver Tab. I); a principal cau-
sa deste resultado foi a determinacdo inexata da eficiencia do
detetor empregado(ﬁ).

0 fenomeno da fissao espontanea, iniciaimente observa
do para o uranio, vem sendo investigado em mais de 50 isotopos
de 15 elementos. Sua importancia ndo se restringe ao dominio da

Fisica Nuclear, havendo mesmo diversos problemas em Astrofisica,

Geologia e Quimica cuja solugdo depende do conhecimento desse fe
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nomeno.

Em Astrofisica, o fenomeno da fissdo espontanea & im -
portante no estudo das explosbes de supernovas do tipo I. A Tumi
nosidade destas estrelas, apos um periodo inicial, decresce expo
nencialmente com o tempo de acordo com J-~ exp (-t/t), onde =t =
55 dias. Uma das hipoteses aceitas atualmente para explicar este
fendmeno atribui a Tiberacdo de energia apos o periodo inicial @
fiss3o espontinea do Cf254, para o qual T = 55 dias.

Em Geologia, a fissd@o espontidnea do uranio tem uma gran
de influeéncia na distribuicdo de varios elementos na crosta ter-
restre, originando um actmulo de isbtopos do criptonio, xenonio,
rubidio e cesic em minerais portadores de uranio. Ainda nesse ra
mo da Ciéncia, um novo processo de datacdo baseia-se na analise
de tracos deixados por fragmentos da fissio espontdanea do uranio
em minerais que contem este elemenio.

A probabilidade de fissio espontanea @ praticamente
des'prez?ve1 para elementos mais leves que o uranio. Entretanto ,
2 medida que o niimero atomico aumenta. cresce tambem a instabili
dade dos elementos em relacdo 3 Tissdo espontanea, sendo este
processo um dos principais modos de desintegrac3ao para valores
suficientemente elevados de Z. Desde gue a fissdao espontanea e o
processo fundamental que determina a estabilidade dos nucleos su
per-pesados, o problema da taxa de fissdo es;;ontinea de elemen -
tos alem do fermio esta associado com a questdo do Timite do Sis
tema Periodico dos Elementos.

Em virtude da grande importancia da fissio espontanea

do U238

nos campes da Geologia e da Geocronologia, diversos 'métg
dos teém sido empregados na medida da meia-vida desse processo :

racioquimica, camera de ionizacdo, contador BF; para neutrons

N
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camara de bolhas rotativa ("spinner”), emulsdo nuclear e deteto-
res solidos de tracos.

Como ja mencionado anteriormente, os produtos da fis-
sdo espontanea apresentam geralmente excesso de neutrons, e por-
tanto desintegram-se por emissao de eletrons. A constante de des
integracdo para este processo e normalmente muito maior gue a
constante de desintegracdo do urdnio por fissao espontanea. Quan

do esta condigdo e preenchida, um estado de equilibrio radioati-

238

vo & atingido entre o U e os isotopos que resultam da fissao.

9

No caso particular do Mo9 (T]/2 = 66,0 horas), esse equilibrio

e alcancado apds cerca de trés semanas; em qualquer instante pos
terior, o numero dz atomos de molibdenioc aue se formamr na Tiss@o

€ igual do numero de atomos deste elemento que se transformam no

Tc99. Sendo A (Mo) a atividade do molibdenio nas condicoes de

238

equilibrio, e A (U) a atividade aifa do U , pode-se mostrar fa

cilmente que A (Mo)/A (U) = ¥y xf/xa, onde y & o rendimento de

99

Mo”” na fissdo espontanea (6,4%) e }a e a constante de desinte-

238

gracdo do U por emissdo a‘lfa(l—s). Umza medida de A (Mo)/A (U),

juntamente com o conhecimento de y e )\a permitem gn’cé’o a deter-

minacao de Az. Outras medidas radioquimicas desta grandeza ba -

seiam-se no equilibrio radioativo entre o Srgo 238(E),

132 238(&>, entre 0 Ba' %0 e 0 U

e o U
238(14)

en-

tre o Te eo U etc.

Uma tecnica bastante usada na determinacao de Af con -
siste em registrar os fragmentos de Tiss3o numa camara de .joniza
cdo. Neste tipo de detetor, a passagem de uma particula carrega-
da atraves de um gas provoca a ionizacdo do mesmo; os eletrons
arrancados das moleculas gasosas saoc coletados num eletrodo e o
nimero deles constitui ume medida da intensidade de donizacao

produzida pela particula inciderte. 0 procedimento usual consis
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te em colocar certa quantidade do material a ser investigado em
camaras de ionizacdo, conectadas a amplificadores lineares, pro-
cedendo-se entdo a contagem dos pulsos. Com o intuito de reduzir
ao minimo os efeitos de auto-absorgdo, amostras muito finas (com
aproximadamente 100u de espessura) sao preparadas sobre uma hase
de platina. Segré(g), usando esta tecnica, encontrou (6,90:0,24) x
x 1073 pulsos atribuiveis a eventos de. fissdo, por grama de ura-

-17 -1

nio por segundo, o que corresponde (8,60 £ 0,29) x 10 ano
)

a
para A.. Whitehouse e co‘laboradores(z » usando procedimento seme

Thante, obtiveram (24,2 + 1,5) pulsos/g-h, ou (8,38 = 0,52) x
x 10717 ano™! para Ag.

Um modo alternativo para se medir 4. baseia-se na emis

sao de neutrons no instante em que ocorre a fissao de um nucleo

de U238. Sendo N o numero de neutrons que, durante 1 hora, sao

emitidos na fissdo espontanea de 1 grama de 238 v o numero
médio de neutrons emitidos por evento de fissdo, a razdao N/V nos
dara a taxa de fissdo do referido isctopo (em unidades de 'Eis—
soes/g-h). Um detetor de neutrons frequentemente utilizado na de
terminacdo de.N e vV & o contador de boro para neutrons lentos ,

que consiste basicamente de uma camara de ionizacdo contendo BF
10 '

3
. Quando os neutrons penetram na camara d&do ori

enriquecido em B
gem a reacoes Bm(n,u)L1'7; a particula alfa e o nlicleo de recuo
L1’7 tém pequenos alcances e portanto chegam ao repouso no pro -
prio gas, suas energias sendo convertidas em ionizagao e excita-
¢do das moleculas gasosas. O contador opera na regiac de propor-
cionalidade, o que permite discriminar facilmente os eventos in-
duzides por neutrons dagueles irduzidos por radiacdoes de fundc

(rajos cosmicos ou raios cama). Como este contador & mais efici-

ente para neutrons leptos, costuma-se envolvé-lo em paraf na com
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o objetivo de aumentar a eficiencia de detec3o dos neutrons rapi
dos da fissdo. Nas experiéncias realizadas por Kuz'minov e cola-
bmﬁdores(lé), por exemplo, obteve-se V = (2,1 % 0,1) neutrons /
/fissdo e N = (64,5 * 2) neutrons/g-h, o que corresponde a um va
lor de (31 * 1,5) fissdes/g-h ou (10,7 % 0,5) x 10”17 ano” ! pa
re2 A

0 comportamento de 17quidos submetidos a pressoes nega
tivas {tenstes) na presenca de particulas jonizantes & o princi-
pio no qual ée baseia um outro metodo para medida de Ag» 0 chama
do metodo spinner. A ruptura de um liquido sob tens3o requer nor
malmente a aplicacdo de pressdes elevadas (= - 1320 atm para a
agua a 27 OC}, dificilmente obtidas em laboratorio. Entretanto,
guando pressbes negativas moderadas sdo produzidas num 1iquido
por centrifuga¢do, sua ruptura pode ocorrer pela entrada de par-
ticulas ionizantes(él). As pressoes negativas obtidas crescem
em valor absoluto quando se aumenta a frequéncia de rotacdo; 0
tempo decorrido desde o inicio da operacdo at® a quebra do 17qui
do @ chamado tempo de ruptura. Fixados o 1iguide, sua temperatu-
ra, o tipo de particula ionizante e sua taxa de producao, o in -
verso do tempo de espera depende da frequeéencia de rotacio atra -
ves de uma curva caracteristica. Usando uma camara de bolhas ro-
tativa (ou "spimmer") baseada nesses principios, Spadavecchia e

Hahn(2L) , e posteriormente Galliker e colaboradores (28) » encon

traram, respectivamente, os valores (8,42 # 0,10) x 10" 7ano™! e

(8,46 * 0,06) x 10—]7 aLno—.l para kf. Deve-se ressaltar a exce -

lente concordancia entre esses resultados e, alem disso, o fato
de serem as medidas de menor incerteza dentre as ja realizadas
(ver Tab. 1).

Outro detetor gue pode ser utilizado na medida de Ag
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2 a emulsdo nuclear. Esta, analogamente as emulsoes fotograficas
ordinarias, consiste basicamente numa dispersdao de graos de halp
geneto de prata (principalmente brometo) em gelatina. As princi-
pais diferencas entre as duas.residem no conteudo de brometo de
prata e na espessura (maiores nas emulsges nucleares), bem como
no tamanho dos grdos (maiores nas placas fotograficas). Quando
uma particula %onizante penetra no interior desse detetor, forma
-se um trago (imagem latente) contendo um nuUmero de gr3os revela
veis de brometo de prata; a analise desses tracos ao microscopio
otico (apos a revelagao) fornece informagoes sobre o numero e na
tureza das particulas carregadas. Perfi1ov(§) usou a emulsao
nuclear como detetof age fragmentos de Tissao espontanea, usando
como fonte uma pelicula de U308 situada a uma distancia de 1,5mm
da emulsdo. Apos a irradiacdao e antes do processamento, o dete -
tor 61 imerso numa solucao de Cr03; este tiratamento permitiu
que apenas tracos de fragmentos de fissdo fossem revelados, eli-
minando dessa forma o intenso fundo indesejavel de tracos de par

238

ticulas alfa. 0 valor de Af‘ para ¢ U encontrado por Perfi-

lov foi de (5,3  0,8) x 107'7 ano™!. Este resultado difere apre
ciavelmente do valor (11,6 z 0,8) x 1077 ano”™! obtido posterior
mente por de Carvalho e co1aboradores(§§), cuja tecnica consis-
tiu em incorporar urdnio 3 composicdo da emulsdo.

Sabemos atualmente que a passagem de particulas carre-
gadas em solidos dielgtricos (orgdnicos e inorgdnicos), provoca
o aparecimento de regides intensamente danificadas ao longe da
trajetdria das particulas. Estas regides sao muito estreitas (di
ametro aproximadc de 50 K) e sdo visiveis apenas com o auxilic

do microscopio eletronico. No entanto, a imersdo desses solidos

num solvente quimico apropriado amplia o diametro da regido dani
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ficada para cerca de 5000 R, tornando possivel a observacad des-
ses tracos ao microscopio otico. A pesquisa deste novo tipo de
detetores tem sido bastante intensa desde a sua descoberta em

1958 por Young(ég-). Hoje, varias medidas de )\f do U238

ja foram
realizadas com o auxi1io desta tecnica de detecdo. Os primeiros
a usa-la foram Fleischer e Price(l—g-) que, em 1964 , encontraram
(6,6 = 0,8) x 10" 7 ano~! para A usando mica no registro dos tra
¢os de fragmentos de fissao. Experigncias semelhantes foram rea-
lizadas com vidro(g) e com 'lexan(—z—s).

No presente trabalho, o metodo experimental utilizado

238 £op fissdo

na determinacao da constante de desintegracdo do U
espontanea baseia-se na éni]ise de tracos de fragmentos de fis-
sao registrados em vidro comum.

As peliculas de uranio foram preparadas sobre placas
de vidro segundo a tecnica descrita no Apendice A; o tempo ‘de ex
posicdo foi suficiente para dar origem a uma densidade de tra-
¢os razoaveimente elevada.

No Apéendice B,salientamos os principais aspectos dessa
tecnica de registro de tracgos.

No Capitulo I resumimos os aspectos fenomenoldgicos
mais 'importantes: da fissdo (induzida e espontdnea), alem de des-
crevermos de forma sucinta é]guns modelos da fissao nuclear.

No Capitulo II encontra-se a descricdo do procedimento
experimental seguido na determinacdo de Af.

0s resultados por nbos obtidos, bem como as discussoes

e as conclusdes a que chegamos sdo apresentados no Capitulo III.



CAPTTULO T

ASPECTDS FENOMENOLOGICGOS E TEORICOS DA FISSAD NUCLEAR

1.1 - Introducao

Algumas caracteristicas importantes da fissdo nuclear ,
tais como a emissdao de neutrons e a grande quantidade de energia
cingtica dos fragmentos, ja foram mencionados na Introducido deste
trabalho. Antes de descrevermos de forma sucinta alguns modelos te
oricos da fissdo, citaremos rapidamente outros aspectos relevan-
tes do fenomeno da fissdo.

Na Fig. 1.1.1 apresentamos o rendimento dos produtos de
fissio que & observado na fissdo espontanea do u238 ocorréencia
de dois picos e o aspecto notavel desta figura, o qual ® comum a
todos os nucleos que sofrem fissdo espont@nea, mostrando que a di
visio do nUcleo em dois fragmentos de massas iguais & extremamen-
te improvavel.

0 fenomeno da fissdo espontanea e observado apenas nos
elementos que se encontram acima do torio na tabela periodica .
Alem disso, a grande maioria dos nucleos gque sofrem fissdo espon-
tinea tém nﬁmeros'pares de ﬁrﬁtons e de neutrons.

No caso da fissdo de nucleos pesados induzida por neu-
trons, h3a uma diferenca importante entre os rendimentos de fissdo

dos isotopos de massa par e os dos isotopos de massa impar. Como
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Figura 1.1.1 ~ Distribuicac dos nimeros de massa dos fragmentos da fissao es-

pontinea do U238 *,

" Curva retirada de Rao e Kuroda(ﬁ) .
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exemplo, na Fig. 1.7.2 estio mostradas as probabilidades observa

235 238

e do U por neutrons; qualquer

das na Tissao induzida do U
que seja a energia do neutron, a probabilidade de fissao no iso-
topo de massa impar ® maior do gue no caso do is0topo de massa
par, a diferenca mais pronunciada ocorrendo para neutrons de bai

xa energia.

< PROBABILIDADE RELATIVA DE FISSAO
N

238

L 1 1 | | { L 1 L I 1 ]
2 4 6 8 10 12

Q
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ENERGIA DOS NEUTRONS (MeV)

Figura 1.1.2 ~ Probabilidade de fissao induzida por neutrons em isdtopos do

~ o %
uranio .

9

® L A
Retirada de Irvine —— .



-27-

Na Fig. 1.1.3 apresentamos as secdes de chogue observa-

233 238. Estes resultados sao tipicos

das na fotofissao do U e do U
para nicleos pesados e uma vez mais enfatizam as diferencas nos

rendimentes de fissao de nlicleos de massa par e de massa impar.

Wr————7r— 71T 1T T T T T T T 1 1

200

(MILIBARNS)

T

100

ENERGIA DO FOTON {MeV)

Figura 1.1.3 ~ Secoes de choque de fotofissao para isdtopos do uranio”.

Na construcdo de um modelo nuclear que explique as pro-

priedades observadas da fissdo, os principais aspactos @ serem ie

" 60)

N
Retirado de H e -,
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vados em conta sao: o mecanismo bEsiFo da fissdo nuclear e o fa-
to de que apenas o0s nlicleos pesados sofrem fiss3o espontidnea; as
distribuicoes de massa observadas para varios nucleos que experi
mentam & fissdo e as diferencas frequentemente observadas entre
os comportamentos de isotopos de massa par e de massa impar no
que diz respeito ao fenomeno da fissao.

0 modelo da gota l1iquida fornece uma explicacdo satis-
fatéria para o mecanismo basico da fissdo, tornando compreensi-
vel tambem o fato da fissao espontanea ocorrer apenas nos nicle

0s pesados.

1.2 - 0 Modelo da Gota Liquida

Uma gota de agua no estado de mais baixa enmergia (esta
do fundamental) tem a forma esferica. Porem, quandc se lne & for
necida uma quantidade de.energia, uma forma alongada podera ser
atingida. Até um certo ponto, a depender da energia fornecida, a
forca de tensdo superficial manterz a gote coesa. Entretanto, ca
so a gota adquira uma determinada elongacao (e1onga§50‘1imiar) s
podera ser energeticamente mais provavel a sua ruptura, ao inves
de um retorno @ forma esferica inicial. As duas gotas resultan -
tes, inicialmente deformadas, adquirem rapidamente a forma esfe-
rica de minima energia, convertendo a energia de deformagib em
calor. Portanto, & absorgao de uma quantidade Timiar de energia
pode deformar a gots ofigina1 at® uma situacao na qualela se rom-
pa, & cada uma das partes nas quais ela seldivide assume: entdo

a forma esferica estavel com s liberacdac da energiaz excedente.

Uma analogia entre essa situagdo e a fissgo de um nl -
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cleo atomico foi inicialmente proposta por Mzitner e Frisch(éi).
Segundo esta interpretagio, o nucleo & visto como uma esfera na
gual os protons estdao distribuidos uniformemente. Contra a inten
sa forca de repulsdc eletrost@atica entre os protons, hi uma for-
¢ nuclear mais forte (correspondente 3 tensdo superficial de uma
gota esferica de agua) que mantem o nucleo coeso. Quando um nl-
cleo absorve determinada quantidade de enérgia, o resuitado pode
ser uma deformacao suficientemente pronunciada, conduzindo a uma
siuﬁgio na qual a forca de repulsdo entre as cargas na extremi-
dade do nicleo alongado torna-se mais forte do que a forga nucle
ar coesiva (menor nesta nova situagao). Apos uma elongacdao adi -
cional, o nLciet se givide em dois fragmentes, a repuisac ele - ~
trostatica entre eles sendo responsavel pela grande liberacho de
energia na forma de energia cinetica. Posteriormehte, quantida -~
des muito menores de energia sdo l1iberadas quando os fragmentos,
que estdo deformados no instanteuda fissdo, procuram suas formas
de minima energia: neste processo eles desprendém energia princi
palmente pela emiss@o de neutrons e raios gama*.

Para a majoria dos nlicleos 2 tensdo superficial & mui-
to mais forte que & forca coulombiana, de modo que um pegueno
desvio da forma mais estavei rfo & suficiente para provocar fis-
sio; a energia de excitagi@o & ent3o liberada pela emissdo de rai
0s gama ou de nucleons. Quanto maior o nimero de protons em  um
ﬁé]eo, maior-serd a repulsdo entre as extremidades & medida aue
o nucleo comecar a se alongar, e portante sera necessario menos

erergia para fazer com que o processo continue. Estas considera-

; .
Uoa abordagem qualitativa bastante simples sobre a aplicacac do modele da go
(61) -

- .~ e -~ . -~ £ §
ta liquidz ac fenomeno da fissao pode ser encontrada em Leachman — .



-248-

0es gualitativas explicam porgue & majs facil induzir Tissao nos
Wcleos pesados do que nos nucleos mais leves. Por outro lado ,
m um niclec com um numero excessivo de protons, a deformacdo
lecessaria para que as forgas repulsivas superem as foréas coesi
'as & t3o0 pegquena gue o nucleo podera se dividir mesmo sem a ab-
or¢ia previa de energia externa. Este fenomeno, a fiss3o espon-
anea, devera estar portanto Timitado aos nlicleos mais pesados
a partir do torio), e devera tambem estabelecer um limite supe-
‘ior no numero atdmico dos elementos que vierem a ser produzidos
rtificialmente.

A analogia entre o comportamento de uma gota Tiquida e
e um nuclee ne aue diz respeite € “icsas, recebev um irstamento
xtensivo pela primeira vez em 1939, por Bohr e Whee1er(§§).Aprg
imadamente 'na mesma epoca, Frenke1(§g) descreveu um modelo da
jota 1iquida para a fissdo. Seguindo o procedimento desses auto-
‘es, discutiremos brevemente a estabilidade de um nucleo com res
eito a pequenas deformagoes.

Suponde que nc estado de equilibrio o nlicleo seja uma
ota esferica de 1iquido incompressivel, um desvio axialmente si
letrico da forma esferica que seja energeticamente mais favorﬁ -
el do ponto de vista do modelo da gota 1iquida pode ser descri-

.0 por uma equagdo para a superficie nuclear da forma:

R(B) = Ry ﬁ + Z ap Py (cos S)J (1.2.1)
ynde 8-8 o angulo do raio vetor, Rg & o raio da esfera, Pn(cose)
;30 polinomios de Legendre & o:s coeficientes o 530 parametros
ie deformacdo que determinem & ferma da gota; o indice n tem um
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limite superior pelo fato de ser finito o nlUmero de nucieons no
nicleo. As exigéncias de volume constante e de posicio inaltera-
da do centro de massa implicam em vé]ores extremamente ‘pequenos
para os coeficientes oy e oy Alem disso, as deformagdes ener-
geticamente mais favoraveis correspondem a pequenos valores de

©, para n > 2. Portanto, para pequenas distorgdes axialmente si

métricas o raio pode ser escrito como:

R{8) = Ry [1 + o, Pz(cose)j {1.2.2)

onde % descreve a quantidade de distorcio do tipo quadrupolo.
Pode-se mostre gue as energias de superficie ;correspondenie 3
existencia de uma tensdo superficial) e coulombiana do nicleo 1i

geiramente deformado s3o dadas por:

0 2 2 0 1 -2
Es = E5 (T + £ 05) s Eo=EC (1 - 5o0)) (1.2.3)
onde Eg e Eg 530 as energias de superficie e¢ coulombiana corres

pondentes & forma esfirica. A energia de deformacgio, AE = E-Ej

sera portanto:

1 .2

0 0
AE = T &y (2Es - E) (1.2.4)

c
Un exame desta equagdo nos mostra que a.gota esfeérica carregada
serd estadvel contra pequenas deformacGes do tipo a,P,(cose) se
ZES > Eg e instavel se ZEE < Eg. Bohr e Wheeler (38) expreés-
saram isto por meic de unr pardmeirec de Tissionabilidade, y , da-

de por:
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Y = —F (1.2.5)

Valores de y menores que a unidade correspondem 3 uma estabili-
dade com respeito a pequenas deformagGes; quando X > 1 nao ha-

vera barreira de energia potencial para inibir a fissio esponta-

nea do nucleo. Para obtermos X , calculemos E(J é E0

ara um
c S p

nicleo idealizado. Da eletrostatica, sabemos que:

2
g0 - 3.(2e)"
c 5 RD

.
onde Ze & a carga nuclear. B energia de superficie E; e o produ

to da @rea da esfera pela tensdo superficial  , ou seja:

0 _ 2
ES = 4ﬂROQ
~ 0 0 N = .
ks expressoes para EC e F.S podem ser tambem expressas em fun

¢3o do numero de massa A e do numeroc atdmico Z. através de um
ajuste das massas nucleares experimentais com a equacgao semiempi
rice de massa. Uma analise deste tipo realizada por Green(@) da

os seguintes resultados:

2
0-_ z 0 _ - 2/3
EC = 0,7103 «-——A]/S . ES = 17.80 A
onde Eg e Eg estao expressas em MeV. Substituindo estas ex -

pressoes na eq. (1.2.5), encontramos:

~

2
/A (1.2.6"

ROt Y

!

U
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Quande ZZ/A > 50,13 (o0 que corresponderia a Z > n120), os ntcle-
0s seriam caracterizados pela ausencia de uma barreira classica
de fissdo, e sofreriam fissdo espontanea em um intervalo de tem
po comparavel a um per{odo nuclear vibracional.

Esta forma simples do modelo da gota 1iquida deve ser
modificada quando se pretende descrever precisamente distorgoes
tio grandes quanto as encontradas no topo da barreira de-fissEo
(ponto de seia™); seria conveniente entdo a introducdo de poling
mios de Legendre de ordem mais elevada na expansac de eq.(1.2.1),

.
(56) incluiram

panipa]menté o termo a4P4(cose). Bohr e Wneeler
este termo em seus calculos, mas o coeficiente &g foi calcula -
do apenas ai€ & quarta ordem e ¢ coefic.erie oy e calcuiadao
apenas ate a segunda ordem; alem disso, eles usaram valores de ¥
proximos da unidade. Frankel e Metropo1is(§£) u;aram computado~
res em seus calculos com o objetive de encentrar & formz do ni-
cleo no ponto de sela; nestes calculos foram 1ncﬁu7dos polino -
mios de Legendre de ordem tdo elevad: gquanic Fio cos€) , e valo-
res de x no dominio 0,65 < x < 1 f{correspondertes a nucleos mais
pesados que o chumbo) foram usados. Diversas farmu1§§ tém sido
desenvolvidas para a energia de deformagac e para a forma do nu-
cleo na configuracio do ponto de sela. Swiatecki (82) da a seguin
te expressdo para a referida energia:

SEL = 0,7250 (1-x)°

- 0,3302 (1-x)" +
\ Esips :

+1,9208 (1-x)° - 0,2125 (1-x)® + ... (1.2.7)

+ . .
4 energia “potencial na posigdo do pontc de sela & a minima quantidade de

energia (ou emergia limiar) requerida paraz provocar fissip numa gota car

2Lada.
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onde o indice PS refere-se ao ponto de sela. Utilizando a expres

0

530 ES

(MeV) = 17,80 A2/3, a energia limiar Eyg = AE]PS podera

ser calculada pela expressdo:

Eps (MeV) = 17,80 a%/3 [§,7259(1-x)3 - 0,3302(1-x)% +

+ 1,9208(1-%)° - 0,2125(1-x)% + ..] (1.2.8)

Ma Tab. 1.2.1 estdo mostrados os valores de EPS calculados para
diversos nuclideos pela eq. (1.2.8); para comparacdo, na ultima
cotuna sao dados os valores observados (E

Obs) da energia Tlimiar

de fissao. Como vemos, a discordancia entre os valores calcula -

TABELA 1.2.1 ~ Comparacdo de Timiares de fissio observades com os calculados
pelo modelo da gota 1iquida.

Nuclideo X Epg(MeV) Eops(MeV)
Th232 0,6969 15,08 5,95
pa 232 0,7125 12,68 6,18
y2s3s3 0,7251 10,96 5,49
y23° 0,7189 11,79 5,75
y23s8 0,7099 13,06 5,80
np237 0,7285 10,53 5,49
py?3? 0,7380 9,39 5,48

dos e observados ® grande; os limiares observados para nucleos

reais sdo sempre menores que os limiares calculados. Apesar dos
£

valores calcuiados serem determinados classicamente, estando por

tanto sujeitos a correcoes que levem em conta a probabilidade

cuantica de penetragao de barreirz. & importante enfatizar que
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gstas corregdes ndo seriam suficientes para afetar consideravel-
mente os va]oyes acima calculados. Strutinsky(ég) investigou al-
guns dos efeitos da introducio de uma tensdo superficial depen -
dente da curvatura que leve em conta a deformacao da camada difu
s2 do nucleo. 0 resultado obtido foi uma diminuicdo das alturas
das barreiras de fissdo preditas, melhorando portante a concor -
dancia com os valores observados.

Um dos aspectos mais importantes do fenomeno da fissdo
ta assimetria de massa dos fragmentos. Swiatecki e Cohen(éz) in
ctuiram polinomios de Legendre impares (ate P17(cose)) em Seus
tilcuios, tentando verificar a existencia de instabilidade do ti
po impar. Seus resultados mostrarar aue nucleos com valores gr&g
des de X tem formas alongadas no ponto de sela que sao bastante
estiveis no que diz respeito a deformagbes assimetricas.Em 1964,
Shmtinsky(ﬁg) relatou que a configuracao de nucleo no ponto de
sela era instdvel com respeito & deformacdo assimetrica, para va
Tores de X no intervalo 0,75 - 0,85. Investigacoes posteriores

realizadas por Nﬁx(ég)

» entretanto, nZo confirmaram estes resul-
tados. Em resumo, estudos realizados sobre formag e energias das
configuracoes de niicleos no ponto de sela nio conduziram, ate o
presente momento, a nenhuma explicacao fundaﬁenta] sobre a assi-
metria de massa observada no fenomeno da fissdo.

Apesar do fracasso do modelio‘da gota 17quida em expli-
car a divisdo assimétrica de massa observada na fissao, e de sua
incapacidade em determinar satisfatoriamente as meias-vidas de
fissao esponténea(zg), ndo se pode negar alguns bons resultados
obtidos com sua aplicacaoc. 0 modelc ilustra qualitativamente as

formas nucleares que conduzem 38 fissao, bem como explica a peque

ra energia requerida para induzir este processo em diversos nu -
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¢leos; alem disso, calculos baseados no modelo da gota 1iquida
permitiram a Bohr e Whee]er(i@ fazer previspes corretas sobre
as probabilidades de varios nicleos pesados sofrerem fissao _com
neutrons lentos ou rapidos. A possibilidade de que os nilicleos pe
sados pudessem sofrer fiss3o espontdnea foi tambem uma previsdo
importante da analogia com o comportamento de uma gota 1iquida.
A aplicacdo do modelo de camadas ao fenomeno da Tissdo
foi sugerida por diversos autores, entre os quais Mayer(ﬂ) e
Meitner(lg), numa tentatijva para explicar algumas caracteristi -
cas do referido fenomeno, tais como as distribuicdes assimetri -
cas de massa e de carga, e a probabilidade de emissdo de neu-
trons come ume funcdc da massa do r’ragmen'éo‘ Em sua teoria esta-
tistica da fissdo, Fong(z—?i) derivou uma equac¢@o semi-empirica pa-
va as massas dos fragmentos primirios em virios modos de fissdo,
na qual introduziu corregdes para levar em conta a estrutura de
camadas destes fragmentos. Seus resultados para a curva de dis-

tribuicio de massa na fissdao do y235

concordam muito bem com 05
valores observados. Acredita-se que em-algum instante na sequen-
cia de deformacdes que conduzem & fissdo, a energia envolvida na
estrutura de camadas tenha influéncia sobre a forma (e portanto
sobre a divisio) do nucleo. Como as configuragdes nucleares asso
ciadas com numeros magicos de protons ou de neutrons possuem mai
or energia de ligagdo que suas vizinhas, a largura da barreira
de fissdo para aquelas configuracdes torna-se menor, como pode
ser visto na Fig. 1.2.1. 0 resultado deste estreitamento ? um
crescimento do rendimento de Tiss3ao para fragmentos que apresen-
tam configuracoes "g;uais {ou prbximas) Zquelas correspondentes a
numeros magicos de protons ou de neutrons.

Uma outra caracteristica importante da fiss3o nuclear
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Figura 1.2.1 ~ Barreira de fissao para fragmentos arbitrarios e fragmentos
com camadas fechadas*.
2 o fato de que a probabilidade de fissdo espontanea & maior pa-
ra os nucleos pesados que apresentam numeros pares de profons e
de neutrons do gue para os demais. Como sabemos, a natureza da
interacdo nucleon-nucieon da origenm a uma energia de emparelha -
mento de neutrons com neutrons e de protons com protons. Hi evi-
dencia de que essa energia creste com a deformacao do nﬁc1eo(ﬂ).
Na Fig. 1.2.2, vemos como esfe fato conduz a uma redugao na lar-
gura da barreira de fissdo no caso de niicieos par-par, o que nao
ocorre no caso de nucleos de nimero ds massa impar. [ esta a ra-

230 pela qual os primeiros apresentam maiores probabilidades de

*
Retirado de Irvine(is—g).
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fissao espontdanea que os demais.
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Figura 1.2.2 - Barreira de fissao para micleos par-par e para nucleos de mi-

x
mero de massa Impar .

1.3 - Meia-Vida de Fissao Espontanea do y?38

A fiss3ao espontanea tem sido interpretada como um pro-
cesso quantico de penetragdo de uma barreira de potencial, de mo
do semelhante ao tratamento dado por Gamow em 1929 para a desin-

tegracdo alfa. Entretanto, a fungdo de onda no caso da fissdo es

; .
Retirado de Irvine‘ég).
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pontanea refere-se ao movimento de uma superficie passando por um
miximo de energia potencial em um espaco de deformacic, diferen-
temente do gue ocorre na desintegracdo aifa, onde a fungdo de on
da & a de uma particula que penetra numa barreira.

Teoricamenté, & possivel obter a probabilidade de des-
integracdo de um dado nuclideo por fissdo espontinea, desde que
se conheca a frequencia com a qual o nticleo se encontra na confi
guragdo otima para a fissao e a penetrabilidade (ou transparén-
cia) atraves da barreira. Na aproximacio WKB, z penetrabilidade,

p, € dada por:

"
H

? [Z{V(r)—T) m, (?—:)2]”2 dr}
] T ’ (1.3.1)

p=expi— J

r

" oo

onde r & a distdncia entre os centros de gravidade dos fragmen-
tos-nascentes, V(r) @ a energia potencial de deformacio, T & qual
quer energia cin;etica no grau de liberdade de fissdo e X5 ' oa co
ordenada do i-Bsimo nucieon de massa m;. A integral @ calculada
desde o ponto de penetracdo na barreira, r1,até o ponto de emer-
géncia, roe Suponde que cada nucleon se move da mesma distancia
que o centro de massa, entdo 2 m1.(dx1./dr)2 = M; a expressio
anterior, para nucleos no esta::lo fundamental (T = 0), transforma

-se¢ portanto em:

> (2 —1/2
p = exp §- = J V{r)h, dr (1.3.2)
h " =

7

Bohr e Whee]er(s—G-), escothendo uma forma particularmen
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te simples para V(r), obtiveram uma penetrabilidade dada por:

p = exp {- Zn (ZMEf)]/Za} (1.3.3)

onde M @ a massa nuclear, Ef e o 1imiar de fotofissdo e a e um
parametro de deformacdo (o v R). Sendo n a frequéncia com a qual
o nicleo se encomtra na configuracdo otima para a fissdo, o pro-
duto np nos dara a constante de desintegracdo, e a meia-vida se

Y2 entdo:

_ in2
12 = e (1.3.4)

-
{alculando p atraves da eq. (1.3.3) e supondo que o nucleo encon

tra-se na configuracdo otima para a fissdo cerca de 1021 vezes

por segundo, Bohr e Wheeler previram f]/z = 1022 anos para o
U238.
Frankel e Metropo]is(éi), atraves de calculos baseados

n modelo da gota 17quida encontraram a relacdo:

-21+7,85E

T, p(se9) = 10 f

(1.3.5)

4

onde a barreira de fissdo Ee deve ser expressa em MeV. 0 valor
por eles encontrado para a meja-vida de fissdo espéntEnea do
8 £oi de 102% anos.

Randrup e co]aboradores(ZQ) introduziram modificacoes
o modeio da gota 1iquida e usaram o modelo de particula simpies
podificado com o cbjetivo de estabelecer barreiras de fissdo ade

quadas. Em suas an2lises incluiram tambeém os efeitos de assime -

tria axial e assimetria de reflexdao. Entretanto, o valor de T.”2



-35-
obtido para o U238 por este processo foi de apenas 1012 anos.

Embora os calculos teoricos das meias-vidas de fissao
espontanea egtejam atuaimente bastante sofisticados, ainda e
grande o desacordo com os resultados experimentais.

A fissdo espontanea ja foi observada em cerca de 54
isbtopos de 15 e]ementos(zg); para a2 maioria desses, a meia-vida
deste processo ja foi determinada com boa precisao, enguanto pa-
ra outros conseguiu-se apenas estimar um limite inferior para a
meia-vida. R medida que as constantes de desintegracdo por fis -
s30 espontanea iam sendo determinadas, algumas tentativas para ob
ter uma sistematizacdo do; resultados foram feitas. Em 1952
&aborg(ZE) observou que no caso de nuciiaeos par-par a meia-vi
da de fissao espontanea parecia decrescer exponeénciaimente com'o
aumento de ZZ/A, enquanto nuclideos com um nimero mpar de nucle
ons desintegravam-se numa taxa muito menor. Posteriormente, Hui-
nnga(z—) notou que as meias-vidas de certos nuclideos par-par
ﬂhzso, U232,-etc) contradiziam a hipotese de relagdo lTinear en-
tre o logaritmo da meia-vida e ZZ/A; para um dado valor de Z, a
meia-vida passa por um maximo @ medida que A varia. Na Fig.1.3.1,
apresentamos o grafico de T1/2 versus ZZ/A, para isotopos par-paf.
[ interessante ressaltar que se a Tinha reta for extrapolada até
a regido de meia-vida da ordem de 10_2O segundos , obteremos
ﬁ/A v 47, o que corresponde aproximadamente ao valor critico
de ZZIA predito pela teoria de Bohr e Wheeler.

Uma sis?ematizagio dos resultados experimentais obti -
dos para as meias—ﬁ?das de fissdao espontanea, totalmente diferen
te das anteriores, foi realizada por Swiatecki(zz) em 1955, Ele

atribuiu os desvios existentes entre os valores observados de

H/Z e a linha reta da Fig. 1.3.1, 3@ diferenca de massa entre um
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Figura 1.3.1 - Meia-vida de fissdo espontdnea de muclideos par-par versus

ZZ/A.
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niclec de massa M no estado fundamental e o valor M] calculado pe
la formula semi-empirica baseada no modelo da gota Tiquida. 0s
resultados por ele obtidos para 7 {7 = 10910 T1/2) guando T1/2

esta expressa em anos, foram:

18,2

1 (par-par)

1 (A Tmpar) 24,8 ¢ -7,80+0,3562+0,0738°-(5-8)6M  (1.3.6)

n

1 {impar-impar) = 29,7

J
onde 6 = (ZzlA) - 37,5, 8M &' a diferenca (M-M1) expressa em
unidades de milimassa atomica, e a expressao usada para M] { em

unidades de milimassa atomica), foi:

My = 1000A - §,3557A + 19,1208273 .

+ 0,7627822/81/3 & 25,444 (N-Z)%/A + 0,420 (N-Z)  (1.3.7)

A concordancia entre os valores de 7 dados por {1.3.6) e os re -

238

sultados experimentais -e muito boa. Para o U por exemplo, a

15

eg. (1.3.6) fornece o valor 3,3 x 10 anos para a meia-vida de

fissdo espontanea, o qual pode ser comparado com o resultado ex-

[ anos obtido por Segré(g). Portanto, as ir-

perimental 8,0 x 10
reguiaridades observadas na Fig. 1.3.1 originam-se principalmen-
te de irregularidades existentes nas massas dos nuclideos no es-
tado fundamental, as quais estao associadas com a estrutura de
camadas na configuracdo do referido estado.

Finalmente, uma estimativa semi-empirica da meia-vida

238 foi obtida por 1.0. de Souza(zg) em

de fissdo espontanea do U
1975, na qual supoe que a meia-vida depende apenas da barreirs
de fissdo. Um grafico construido com valores experimentais de

reia-vida e barreira de fissdo para aiguns elementos, aposaapli
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cacdo do metodo dos minimos quadrados, forneceu o seguinte resul

tado:

{5,14536E--12,6578)
T]lz(anos) =10 (1.3.8)

onde Ef deve ser expressa em MeV. Usando o resultado de 5,80 MeV
pira a barreira de fissdo obtido por Ha]pern(zg), de Souza obte
ve]O]7 anos para a meia-vida de fissao espontanea do U238, em

concordancia razoavel com o valor observado.



CAPTITULO 11

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

2.1 - Introducao

5

Neste Capitulo sera descrito o metodo experimental uti
lizado em nosso trabalho para a determinacdo de constante de des

integracao do U238

por fissio espontinea, metodo este que consis
tiv na analise de tracos de fragmentos de fissdo registrados em
vidro comum. ,

Como ja mencionado na Introduc3o aeste trabalho, a cons

238

tante de desfntegraggb-do"U por fissao espontdnea & da ordem

de]0_16/ano, correspondendo a valores experimentais obtidos no
intervalo 5,3 - 11,9 «x 10717 ane™? (veje Tab. I,. Uma taxa tdo
pequena requer um longo tempo de exposicao e uma grande quantida
de de uranio para que se acumule o numero suficiente de eventos
para permitir uma boa estatistica nas medidas. Em nosso laboratd
rio dispomos de varias placas de vidro cobertas numa das superfi
cies com filmes finos de uranio e que foram preparadas em 196?*.

As primeiras estimativas da quantidade de uridnio nesses filmes

forneceram valbres em torno a 0,18 mg de U/cm2 ( ver Capitulo

‘*Estas pellculas haviam sido preparadas com o cbjetive de estudar & fotofis-
sao do uranioc usando emulsio nuclear como detetor. Por motivos que nac cabe
aqui eypllcltar, tais estudos mao foram realizados e as placas permaneceram
armazenadas ate ¢ presente ano (1978).
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111). 0 produto dessa grandeza pelo tempo de armazenamento nos
fornece a exposigao total, que no nosso caso foi da ordem de
103 mg-d de U/cmz. Em experiéncias conduzides por Emma e Lo Ni
mw(éé) e tambem por Thiel e Herr(gg) com o objetivo de determi-

nar a meia-vida de fissdo espontanea do U238,

usando o vidro co-
mo detetor, foram utilizadas exposigdes totais maximas de’ 130 e
890 mg~d de U/cmz, respectivamente. 0 fato de dispormos de vi -
dros com Tilmes de uranio com exposigdo total superior as desses
autores nos coloca em condicoes favoraveis 3 obtencdio de uma me-
Thor estatistica na redeterminacdo da taxa de fissGo espontanea

do y238,

2.2 - Preparagao e Armazenamento dos Filmes

0 procedimento seguido na preparacac desses filmes en-
contra-se descrito no Apéndice A. 0 metodo usado permite a obten
¢io de espessuras de uranio de ate 1 mg/cmz. Este limite na quan
tidade maxima de uranio estid relacionado com a uniformidade das
peliculas, que costumam reticular quando suas espessuras superam
o valor acima citado‘gﬁ). Uma outra restrigdo na gquantidade maxi
ma de uranio nos Tilmes diz respeito a auto-absorgdo dos fragmen
tos de fissdo no oxido de uridnio (U03). No Capitulo III & mostra
do que a influéncia da espessura do filme na atenuacdo da ener-
gia dos fragmeqtos, bem como na reducio da ionizacdo primaria, e
desprezivel em nossas condigoes experimentais (fiime de UD3 com
espessura aproximada de.O,IB mg de U/cmz). As duas restrigoes
acima estabeleceram obviamente um Timite na quantidade de even -
tos que puderam ser coletados.

Apos a preparagao, as placas de vidro foram guardadas
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mma caixa e permaneceram armazenadas at® o presente ano (1978).
lurante este tempo as placas estiveram sujeitas as condigOes am-
bentais de temperatura (< 40 °C), pressio (= 1 atm) e umidade
relativa do ar.

O0s tracos latentes deixados por fragmentos de fissao
no vidro sio estaveis em condigbes normajs do meio ambiente. En-
tretanto, essa estabilidade pode ser fortemente alterada quando
@ temperatura do meio torna-se suficientemente elevada; as condi
¢es de "annealing” (relatadas no Apendice B) para tragos de frag
mentos de fissao em vidro comum referem-se ao aguecimento duran-
te 1 hora a 190 °C como a situacdo em que ocorre o desapareci -
nento de 50% dos tracos. Como os vidros estiveram armazenados a
temperatura ambiente, podemos assegurar~que os tracos permanece-
rim estaveis. Cabe salientar ainda que o oxido de uranio (Uo3)
130 & higroscopico; sendo assim, o0 seu armazenamento em condi-
¢oes do meio ambiente ndo acarreta quaisquer influencias sobre a

miformidade e consistencia dos fiimes.

.3 - Fundamentos dc Método de Determinagdo da Taza de Fissdo Es-

23,

pontanea do U B'por Detegao de Fragmentos de Fissao em Vidro

0 uranio contido nos filmes usados em nossas experién-

234 235

tias consiste de uma mistura natural dos isotopos U U e

UBB, cujas abundancias isotopicas correspondem a 0,0055 %,
DJZO%le 99,28 %, respectivamente(gg). 0s valores experimen-

tais das constantes de desintegracdo por fissdo esponfﬁnea,k

f 3
tesses isotopos, compilados por Vandenbosh e Huizenga(zg> , Sao
£33, 0,198 e 10,7 (em unidades de 10;1? ano']), e suas constan-

tes de desintegracao totais s3o 2840, 0,985 e 0,155 (em unida-
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234 235 238

des de 1077 'ano']) para o U7, U e U (80)

,respectivamente
Estes valores permitem considerar como sendo constante a ativida
de de fissdo de cada um desses isotopos durante um intervalo de
tempo, tf, da ordem de 16 anos. Consequentemente, o numero de
desintegracoes por fissdao espontanea, ne, ocorridas no referido
intervalo de tempo em uma amostra contendo n dtomos de uranio nz

tural, sera:

_ 234 234 235 .235 238 .238
ne = (20T €S0 4 a7 07 4270 070 ntg (2.3.1)
onde C234, ¢235 ¢ ¢23% 35 as abundincias isotopicas dadas aci-

ma. Como vemos, cada isotopo do uranio contribui com a parcela
MCnt. para o numero total de desintegracoes. Calculos diretos

com 0os valores de A, e C dados acima nos mostram serem desprezi-
£ p

234 235

veis as contribuigoes do U (= 0,002%) e do U (= 0,013%) pa

ra 0 numero total de eventos. -

Nas condigaesx experimentais de nosso trabalho um filme
fino de oxido uo, foi obtido em uma das faces de uma placa de
vidro soda-1ime. Sendo- N o nimero de atomos de uranio por centi-

238 C238t

petro quadrado, o produto fo N nos fornece porianto [5}

£
nimero de fragmentos de fissao que fToram emitidos em todas as di
recoes.

Analisemos agora a possibilidade de fragmentos de fis-
530 que n3ao sejam provenientes da fissdo espontanea do y23s con-
tido no filme interceptarem a superficie do vidro. Em primeirolu
@ar, nicleos de uranio e torio porventura existentes no vidro co
B impurezas vém se desintegrando por fissdo espontanea desde a

tpoca da fusao do vidro; alem disso devemos considerar a possibi
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lidade da ocorréencia de fissao induzida nestes nlucleos por neu-
trons de laboratdorio e raios cosmicos. Em qualquer desses casos,
un dos fragmentos emitidos em cada evento de fissao podera inter
ceptar a superficie do vidro. Chamemos de n; o numero desses frag
mentos que interceptaram 1 centimetro quadrado da superficie do
yidro. Em segundo lugar, o proprio uranio do filme pode ser indu
7ido a fissdo por raios cosmicos; designemos por n. o numero de
eventos de fissdo originados neste processo e que ocorreram em
cada centimetro quadrado do filme durante o intervalo de tempo
tf.Finalmente, 0os isotopos do urdnio presentes no Tilme podem

sofrer fiss3o induzida por neutrons de laboratorio; seja N, [}

nimero de eventos de fissao originados -mediante este mecanismo e
que ocorreram, durante o tempo tf, em cada centimetro quadrado
do filme.

Decorrido o tempo tes © ataque quimico do vidro com um
solvente apropriado permite a observacdo, ao microscOpio otico ,
dos tracos revelados de fragmentos de fissao que interceptaram a
superficie do vidro. Uma consequéncia do ataque quimico &  que
apenas sao revelados os tracos de fragmentos de fissao que inter
ceptaram a superficie do vidro em dnguios de profundidade superi
ores ao angulo critico de revelacdo (ver Apéndice B). Deste 50 -
do, a densidade de tracos de fragmentos de fissao presentes no

vidro apos o ataque quimico, ng. pode ser expressa como:

238,238
Ny = Z(Af NC te +on, + nn)eV + nie& (2.3.2)

onde £, e g sao as eficiencias de detecdao do vidro para frag

nentos de fissdo provenientes do filme e do interior do vidro
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r%pectivamente(lg). : )

0 exame dos tracos ao microscopio otico esta sujeito a
perdas de eventos por parte do ohservador. 0 procedimento segui-
do na determinacido da eficiencia de observacdo de tracos de frag
mentos de fissdo em vidro, eg, 2 descrito no item 2.7.2. Se mul-
tipticarmos o segundo membro da eq. (2.3.2) por g4, obteremos fi
nalmente a densidade de tracos de fragmentos de fissdo, pes que

sio realmente observados ao micrescopio otico:

I,,.238 ,.238
Py = L?(Af NC e+ np 4 nn) e, *+ nieé] €q (2.3.3)

Um exame da equacdo acima nos mostra quais as grande -

zas envolvidas na determinacdo da constante de desintegracio do

M3 ?38) através do metodo experimental

238

8 por fissdo espontanea (X
utilizado em nosso trabalho. A grandeza C°°°, abundancia isotopi
ca do U238, ja & bem conhecida e seu valor & 99,28%. 0 tempo
tfde armazenamente foi de 15,75 anos™, ao qual foi atribuida a
incerteza maxima de 1 més. Descreveremos nas proximas secdoes o

procedimento seguido na determinacdo das demais grandezas da eq.

(2.3.3).

2.4 - Determinagao de N (numero de atomos de uranio por centime-

tro quadrado de filme).

2.4.1 - Contagem de Tracos de Particulas Alfa do Ura-
nio em Emulsdo Nuclear.

.

0 metodo que dispomos em nosso laboratorioc para 2 ob -

+
F. Salvetti, comunicacao particular a H.G. de Carvalho (1978).
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tencao do valor de N consiste em determinar a atividade alfa da
peiicula de uranio com emulsdo nuclear. Com este objetivo uma pla
ta de emulsdo nuclear I1ford L4 de 100 um de espessura e fabrica
¢io recente (15/11/1977) foi posta em contato, durante o tempo
tw com um filme de uranio; a placa de vidro que servia de base
20 filme foi cortada de modo que o filme cobrisse exatamente a
superficie da emulsdo. Apos a irradiacdo a emulsio foi revelada,
juntamente com uma segunda, nao irradiada. O e;ame desta placa
de emulsdo permitiu determinar a densidade de tracos de particu-
las alfa existentes na emulsdo antes da exposicdo ao filme de ura
nio (radiacao de fundo).

0 processo de revelag3c teve inicio com & imersio das
peliculas no revelador Itford ID - 19 diluido a 1:4, durante 2,0

heras a 10 %c. A composicao do revelador usado foi a seguinte(ED:

Metol ...t . 2,2 g
Sulfito de sﬁéio anidro ..... .. 72 ¢
Hidroquinona ................ PR 8,8 g
Carbonato de sodio anidro ...... 48 g
Brometo de potdssio ....c.uvnn... 4 g

Agua ate completar 1 Tlitro.

A interrupcdo da revelagdo foi obtida com a lavagem das pelicu -
las, durante 1,0 hora a 10 °C, em uma solugdoc contendo 5 gramas
de sulfito de sodio por litro, 3 qual foi adicionado acido aceti
¢ com o objetivo de se obter pH 3.5. Finalmente, procedeu-se &
fixacdo das emulsoes, durante 4,0 noras, em um banho fixador con
tendo 350 gramas de hipossulfitc oe sodio e 5 gramas de sulfito

de sodio por 1itro. A temperatura inicial do fixador foi de ]OOQ
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sendo lentamente diminuida até atingir 5 °C. Em seguida as peli-
culas foram lavadas em agua (constantemente renovada) durante
8,0 horas a 5 °C. Apos o térmico da lavagem seguiu-se um banho
de 3lcool a 60% durante 1,5 horas a 5 0C, findo o qual as pe1?cg
las foram postas para secar, lentamente, ate atingir o equili -
brio com a umidade relativa ambiente. Essa sgquéncia de opera-
¢oes visa reduzir ao minimo as distorcdes produzidas pela reve-
lagdo nos tracos de particulas d&1fa. No exame das chapas ao mi - °
croscopio foram utilizadas oculares de aumento 10 x e objetiva
de aumento 53 x; nas medidas de comprimento dos tracgos foram usa
das oculares de aumento 25 x e objetiva de aumento 100 x. Para
impedir que um mesmo traco de particula alfa fosse contado ou me-
dido mais do que uma vez, e tambem para eviﬁar perdas na conta -
gem dos eventos, colou-se uma rede de referéncia a superficie da
emulsao.

Vejamos agora como o numero de dtomos de uranio por cen

timetro quadrado de filme, N, estd relacionado com a densidade

de tracos de particulas alfa observados na emuls@o. Sendo x234,
ﬁ35 e 1238, respectivamente, as constantes de desintegracao
doU234, y235 ¢ y238 por emissao de particula alfa, e t, o tempo

de irradiacdo, entdoc o numero de particulas alfa emitidas duran-
te 0 referido intervaio de tempo em cada centimetro quadradoe de

filme, N, serad obviamente dado por:

N = (X234 C234 + A§35 C235 + >‘538 238

cTNE (2.4.1.7)

. n234 23E ~ ~ . . - . .
onde € . C e C238 sao as abundancias isotopicas menciona -
das na Secao 2.3. Na observacio dos tracos ae microscopio , a

rerda de eventos por parte do observador & mais provavel tanto pa
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ra particulas que penetraram na emulsdo em angulos muito rasan -
tes como para aquelas que incidiram quase verticaimente.ATem dis
50, 0 fato de ser maior o nimero de particulas que pehetraram na
enuls3o em angulos pequenos nos levou a considerar apenas o0s tra
(s que apresentavam angulos de profundidade, B , situados entre
dois valores By e B, (a escolha destes valores sera ilustrada
no Capitulo III). A relacdo entre a densidade de tracos para os
quais By <B<8B, eo nimero de particulas alfa emitidas por
tentimetro quadrado & a razao entre os angulos solidos correspon
dentes, ou seja, entre 2w (senB2 - senB]) e 4m. Consequentemen-
te, a densidade de tracos de particulas alfa do uranio observa -

fos na emulsdo para os quais £, < B < 8, E:

235 , ,238 .238,,. _
+ Ay C )Nua(sens2 sen81) €y

- (2.4.1.2)

mde € & a eficiéncia de observagdo {cuja determinagdo encon -
tra-se descrita no Ttem 2.7.2) e Py ja dnciui a correcdo da ra-
fiagdio de fundo. A ocular do microscopio contem em seu finterior
i quadrado de 60 x 60 divisdes que delimita uma regido que cha-
mmos campo; o valor de cada divisdo chama-se calibragio e & ob-
tido por comparacdao com uma escaia microscapica‘padrio*. Deste
nodo, © conheci%ento da area de cada campo permite a determina -
tio da area examinada a partir do numero de campos observados.
Com o objetivo de distinguir, entre os tracos observa-

dos, quais os que correspondem as particulas alfa emitidas pelo

fada sistema ocular-objetiva-microscopio-observador tem 2 sua propria cali-
bracao.
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srinio do filme, foi feita uma distribuicdo de frequencia dos com
primentos dos trages. Na Fig. 2.4.1.1 est3o mostradas as diversas
grandezas que caracterizam um trago. 0 valor real da projegao do
traco & obtido quando se multipiica a projecdo medida, p, pela ca

libragio c. Por outro lado, o valor real da profundidade do trago

P - COMPRIMENTO OBSERVADO DA PROJEGAO DO TRAGO NO PLANO DA EMULSAO.

d -~ PROFUNDIDADE , OU

o —] DISTANCIA VERTICAL

SUPERFICIE DA EMULSRO OBSERVADA ENTRE AS
& _EXTREMIDADES DO

TRAGO.
§—ANGULO DE PROFUNDIDADE

|
> 4

R ~COMPRIMENTO DO TRAGO, OU ALCANCE DA PARTt’CULA ALFA

Figura 2.4.1.1 - Geometria do trago de particula alfa em emulsao nuclear.

& o produto da profundidade observada d (medida com o auxilio de
un micrometro acoplado ao movimento vertical de ajuste fino do ca
nhio do microscopio) pelo fator de contragao f; este fator leva
em consideracdo a contracdo da pelicula que ocorre durante o pro-
cesso de fixacdo e & obtido pela razio entre as espessuras inici-
al e final da emulsdo. Em nosso trabalho a espessura foi medida
fiariamente e o0s tracos examinados num determinado dia foram fra-
tados com o respectivo-fator de contracdo. Da Figura, verifica-se

que 0 alcance R e o angulo de profundidade B podem "ser calcula-
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dos pelas expressoes:

R =\/(pc)2 + (df)? (2.4.1.3)
df .
B = arc tg (BE (2.4.1.3)

2.4.2 - Metodo da Simples Pesagem

0 metodo acima descrito pode ser aplicado somente a fil
mes finos. ‘No caso de filmes espessos (espessura > 3um), as par-
ticulas alfa provenientes das regiGes mais afastadas da emulsio
poderiam ser absorvidas no proprio oxido de ur@nio, uma situacdo
na qual nao haveria o aparecimento de um trago no detetor. Deste
modo a relacdo entre a densidade deitragos para os guais S] <
<8< By, e o numero de particulas alfa emitidas nio mais seria
(sens2 - sen81)/2 ea eq. (2.4.1.2) nos daria um resultado in -
correto para N. Com o objetivo de superar esta dificuldade utili-
zamos um metodo alternativo na determinacio de N, o qual, apesar
demaisrsimp1es e mencs preciso, nos garantiu a validade da apli-
cagdo do metodo de contagem de tracos de particulas aifa em emul-
si0, conforme serd discutido no Capitulo III.

0 metodo da simples pesagem consiste em encontrar a di-
ferenca de massa entre uma lamina de vidro tom o filme de uranio
e a mesma lamina apos a remogdo do filme. A pelicula de urdnio foi
retirada da placa de vidro mediante uma solucdo de acido nitrico
dilvido a 1:10, & temperatura de (60,0 2 O,S)OC; testes realize -
dos com uma amostra possibilitaram a determinacdo do tempo de

imersado necess3rio para que todo o dxido de urdnio fosse dissolvi
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do. A Fig. 2.4.2.1 representa o resultado desses testes, os quais
indicam que 30 minutos & um intervalo de tempo suficiente para re

tirar completamente a pelicula de uranio.

] T ] i 1 ]
10,3305~ . -
- D>
<
b3 HNOz~ 10%,860°C
<
5 10,3280 _ —
<
L
]
< .
¥ 10,3255 - - -
10,3230 ! 1 ! | L |
[v] - 10 20 30 40 50 60
TEMPO DE IMERSAO ( MINUTOS)
Fgura 2.4.2.1 - Massa do sistema vidro-filme de urZnio em func3o do tempo de

imersao no acido nitrico.

Seja AM a massa de Tilme removida, a qual foi determing
2 com uma microbalanca. Conforme discutido no Apendice A, o oxi-
o de uranio constituinte do filme @ o UOs, cujo peso molecular e
86,03, Como em cada molecula de UO; h3a apenas 1 dtomo de uranio,
verifica-se facilmente que o nimero de atomos deste elemento por

entimetro quadrado de filme & dado por: .

N -
N MM 21 aM
N = m’—og . i 2,]056 x 10 " (2.4.2.1)

wude N0 e o nimero de Avogadrc., AM deve ser expressa em gramas
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tA® a area do filme expressa em centimetros gquadrados.

Para a déterminagio da area foi utilizado o processo de
Archimedes, que consiste em pesar o vidro no ar e, em seguida,de
terminar seu peso quando imerso em um liquido (no nosso caso, a
ijgwa) de densidade conhecida. A diferenca de peso corresponde ao
peso do volume de agua deslocado (empuxo da agua sobre o vidro).
Sejam m, a massa do vidro no ar e me Sua massa quando imerso na
iua, as quais foram medidas com uma balanca analitica. Sendo e
tespessura do vidro (medida com um micrometro) e p, a densida-
e da 3gua (obtida com um densimetro), a aplicagdo do principio

fe Archimedes permite-nos expressar a area do vidro, A, como:

A= — (2.4.2.2)
mde as massas estdo expressas em gramas, e em centimetros, p, em

ramas por centimetro cubico e A em centimetros quadrados.

L5 - Determinacao da Densidade de Tragos de Fragmentos de Fissao

Observados no Vidro

Apds a remocdo do filme de uranio do vidro, procedeu-se
irevelacio do mesmo a fim de tornar visiveis ao microscopio oti-
wos tracos de fragmentos de Tissao. A solucdo reveladora usada
Wio scido fluoridrico na concentracdo de 4,9% e a temperatura
26 °C. Com o objetivo de encontrar o tempo ideal de ataque qui
o, dividiu-se uma amostra em 7 partes, as quais foram revela -
2 durante 5, 7, 9, 11, 13. 15 e 17 minutos. A observacdo cuida-

23 de cada uma destas partes sugeriu gque as melhores condicoes
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e nitidez e contraste dos tracos foram atingidas com o tempo de
revelacao de 15 minutos.

Na procura dos tragos de fragmentos de fissao ao mi -
troscopic Toram utilizadas oculares de aumento 6 x e . objetiva
(e aumento 45 x. Nas medidas de diametro e eixos maior e menor
fs tracos de fragmentos de fissdo, as oculares e objetiva usa -
s foram de aumentos 12,5 x e 45 x, respectivamente.

Na obtencdo da densidade ps de tragos de fragmentos
fe fissio, © necessario o conhecimento da area na qual se obser-
12 un determinado numero de eventos atribuiveis a fissdo. 0 va-
r desta 3rea foi obtido a partir do numero de campos examina -
fs e da calibracdc do sistema ocular-objetiva-microscopio utili

ndo pelo observador.

Anatlisemos agora o problema da obten¢cdo do numero de
tngos de fragmentos de fissdo observados ns 3rea em questao.Con
frme discutido no Apendice B, esses tracos bodem apresentar-se
w0 circulares ou elipticos, dependendo do angulo de incidéncia
tma superficie do vidro. Para fragmentos de fissdo que incidi-
mnem angulos de profundidade proximoes ao angulo critico de re-
pligdo, a componente normal de VT (taxa de revelagao ao longo
hirago) & apenas ligeiramente maior que VG (taxa de revelagdo
4material ndo danificado). 'Uma consequéncia disto e uma dimi -
wigio do contraste apresentado pelo traco em virtude da menor
mfundidade do mesmo. Esses tracos rasantes tém, portanto, uma
sior probabilidade de ndo serem vistos pelo observador. Resolve
% entdo analisar apenas os eventos circulares, multiplicando
asequida o numero destes eventos por um fator adequado (efici-

mia de deteedo de tragos cirvculares) a fim de obtermos o nume-
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ro total de fragmentos de fissdo emitides no filme ( ver item
2.7.1). Finalmente, & necessario discriminar, entre os  eventos
circulares examinados, quais os que correspondem a fragmentos de
fissao. Com este objetivo foi feita uma distribuicao de frequen-
¢ia dos diametros dos iragos, o diametro real sendo o produto
da calibracdo pelo diametro medido. Esta foi uma outra.razio pe-
la qual Timitamos nossas analises aos eventos circulares; uma ten
tativa de discriminagao de eventos atraveés-de outras grandezas
(tais como eixo maior, eixo menor, area, etc) tornaria o proble-
m, sem duvida, mais complexo.

Alem de pgs, Uma outra grandeza que necessita ser de-

terminada experimentalmente para que se possa obter o valor da
238

taxa de fissdo espontanea do U & aquela correspondente ao ter
mo nie¢50 da eq. (2.3.3), designado por p;» € que representa a
prcela de pe que e devida a fissdo espontdnea (e tambem a fis
sio induzida por raios cosmicos e neutrons de laboratdrio) do
urinio e torio.existentes como impurezas no vidro. 0 procedimeE.
to sequido na determinacao de Ps cpnsistiu simplesmente em exa
minar a superficie do vidro que ndo continha o filme de Hrinio ;
de maneira analoga aquela usada na obtencdo de pg, Tforam entao
determinados o numerc de eventos e de campos observados, e foram
medidos o diametro ou eixos maior e menor de‘cada traco. A dis -
tribuicao de frequéncia dos diametros foi entdo construida, ten-
do-se apenas o cuidado de normalizar a area varrida para o mesmo
valor da 3rea examinada na face oposta. As distribuicoes de dia-

mnetros de tracos (correspondentes a pe € pi) assim obtidas pude-

ram entdo ser comparadas diretamente.
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2.6 - Fissao Induzida por DNeutrons de Laboratério e  Raios

Cosmicos

Na Secdo 2.3 foi mencionada a possibilidade de que 0s

isotopos do urdnio existentes no filme pudessem sofrer fissao in
duzida por neutrons de laboratorio e raios cosmicos. Nesta Secao
faremos uma estimativa do numero de eventos de fiss3o originados
restes processos, e que ocorreram durante o periodo de armazena-
mento. ’

Em nosso laboratorio dispomos de um filme de Cf252 [}
qual, devido 3 sua atividade de fissao, foi considerado como a
inica fonte de neutrons com intensidade suficiente para induzir
um numeré mensuravel de fissoes na pelicula de uranio. Sejam NgSZ
252

o nimero de atomos de Cf no instante inicial e t o tempo de
exposigdo (no nosso caso, t = 10,4 anos). 0 numero total de neu-

trons emitidos durante este tempo & dado por:

t —A252t‘
ne | vaRPEwZ e T dt' = 2,49 x 10'3 (2.6.1)
0
onde x%sz e A%SZ s3o, respectivamente, aé constantes de desin-

252 - =

tegracdo total e de fissdo espontanea do Cf eV & o nimero

nedio de neutrons emiyidos por fissdo, ao qual foi atribuido o va

lor 3,869, obtido por Piven e co]aboradores(gg). 0 nbmero de neu

trons com energia entré E e E+dE, que foram emitidos durante o

referido intervalo de tempo, & entdo dado por:

dN = 2,49 x 10'% x 0,585 VE e 0 8%%E qr  (2.6.2)
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mde a energia estd expressa em MeV e o termo 0,585 vE o "0 BASGE

252

i 0 espectro de neutrons da fissdo espontanea do Cf""°, normaliza

fo 3 unidade(82), Seja f a ‘fracio desses neutrons que incidiram

2

m 1 cm® do filme de-uranio, situado a uma distancia minima de

1,5 m da fonte de szsz.

que de fissdo do U238 para neutrons de energia E, e lembrando que

128 & o nimero de Ttomos deste isotopo por centimetro quadra-

238

Designando por o$38(E) a secao de cho

* - . . -~ » .
o, podemos obter o nlimero de fissoes induzidas no U

de:

atraves

8 ne238e 10724 f 0238(E)dNn = 1,643 x 10712 j o238k )an,

(2.6.3)

24

onde a secdo dé choque estd expressa em barns (107 cmz). Final-

nente, substituindo-se th pelo seu valor dado na eq. {(2.6.2), ob

temos:
Emax
nZ38 - 23,8 oZ38(E) - JE . eT00R50E 4 (2.6.4)
0
onde Emix € a energia maxima do espectro de neutrons. 0 numero
de fissbes induzidas por neutrons no U235 pode ser obtido substi-
tuindo-se, na eq. (2.6.4), 0538(E) por oisS(E) e multiplicando
-se 0 resultado pela razio C235/0238. Por outro lado, como a

razao C238/C234 € da ordem de 104, o numero de fissoes induzi -
ias no V234 % desprezivel quando comparado com o nimero correspon

dente ao U238, uma vez que as secoes de choque de fissdo (por neu

trons) destes isotopos s3ao aproximadamente jguais. O resultado

i3

0valor de N e 4,67 x 1017 atomos de U/cm2 (ver Capitulo III).
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final obtido para a grandeza ng da eq. (2.3.3) foi 18,2, corres -
pndendo @ 17,7 e 0,5 fissoes por centimetro quadrado atribuidas,
respectivamente, ao U238 e U235.

Passemos agora ao calculo do nlimero de fissoes induzi -
{as no uranio do filme por raios cosmicos. A radiacado cosmica ao
rivel do mar consiste, basicamente, de muons, neutrons, elétrons,
protons e pions carregados(gi). 0 conhecimento do fluxo de cada
i destes componentes, bem como das respectivas secoes de choque
e fissao dos isotopos do uranio, permitem-nos atribuir aos neu-
trons o total de fissoes originadas mediante' esse mecanis-
10(80:83)  sendo t o tempo de exposicdo (15,75 anos) e ¢(E)dE o

fluico de neutrons com energia entre £ e E+dE, o numero de fis-
238

soes induzidas no U pode ser obtido de:
Ey
n238 o neB3y w1072 ) oB8(k) ek ar (2.6.5)
' ’0

onde Ey € a energia maxima do espectro de neutrons da radiacao

tosmica. Na equacdo acima, t deve ser expresso em segundos ,
u?g(E) em barns, E em eV e ¢(E) em neutrons/cm2 seg eV. Subs
tituindo-se C238 e c$38(E), respectivamente, por C235 e 0335(E) s
1

235

thtem-se o numero de fissoes induzidas no U . Por razoes analo-

s aquelas discutidas no paragrafo anterior, o nimero de eventos

234

de fissao induzidos no U pode ser considerado desprezivel. 0

resultado final assim obtido para a grandeza n,. da eq. (2.3.3) foi

0,4, correspondendo, respectivamente, a 0,21 e 0,19 fissoes indu-

235 U238,

1idas no U e por centimetro gquadrado.
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2.1 - Determinagao das Eficiéncias

2.7.1 - Eficiencias de Detecdo de Tracos de Fragmentos

- o~ . *
de Fissdao em Vidro

0 metodo utilizado na determinagao destas eficiéncias
consistiv em irradiar uma amostra de vidro, no vacuo, com fragmen
tos de fissdo espontinea de uma.fonte_puntiforme de Cf252. Como
essas eficiéncias variam sensivelimente com a composi¢do do. vidro
usado como detetor(gi), utilizou-se ne%ta experiéncia o mesmo Vi
dro empregado na determinacdo da densidade de tracgos de fragmen -
tos de fissao. Na Fig. 2.7.1 (a) @ mostrado esaquematicamente 0
dispositivo experimental usado durante a irradiacdo. A extremida
de da aguTha (que se encontrava presa ao parafuso) foi iniciaimen

te atritada contra um filme de Cf252

, apos o que o parafuso foi
introduzido no suporte de lucite. A fim de determinar a distancia
hentre a agulha e o vidro (ver Fig. 2.7.1(b)), uma 156ina auxili
ir de espessura previamente conhecida foi colocada sobre o vidro
e o parafusc Toi torcido lentamente ate que a extremidade da agu-
lha tocasse a superficie dessa lamina a qual foi, em seqguida, re-
tirada. ApGs uma irradiacdo de aproximaéamente 7 horas, o detetor
foi mergulhado durante 30 minutos em acido nitrico a 10%, na tem-
peratura de (60,0 # 0,5) o¢c. Seguiu-se uma lavagem em 3dgua e en -
tio procedeu-se 3@ revelacdo do vidro em HF a 4,9%, durante 15 mi-
wtos a 26 °C. Este proceéimento visou submeyer o detetor as mes-

mas condigoes de temperatura e de revelacado usadas nas amostras

o e ~ ~ e .
Eficiencia de detegao para o caso em que sao analisados apenas tragos ciren
lares, e efici®neia de detegao correspondente a todos os eventos (elipticos

e circulares) .
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{a) SUPORTE DE 1 A BOMBA
LUCITE — ¢
A \]\ |é?;PARAFUSO j DE VACUO

[l

s

AGULHA

I VIDR O l

(b) AGULHA
_~FONTE DE ¢4¢252
7 A
//f/l N~
h - NN
4 PR ~ :
7~ o ' \ \\ ~
A8 s | 8 A\

&
.

)

REGIAO ONDE TRAGOS
NAO SAO REVELADOS

REGIAO ONDE

TRAGOS SAO

VISTOS COMO

CIRCULARES i

REGIAO DE TRAGCOS
eLiPTICOS

Higura 2.7.1 - Determinagao experimental das efici@ncias de detegdo de tracos
de fragmentos de fissao em vidro; (a) arranjo experimental
(b) angulos criticos de detegao; (c) regices da superficie do

. vidro onde tracos sao observados como elipticos e circulares.
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de vidro que continham uranio (ver a Secgdo 2.5).
Na observacao dos tragos de fragmentos de fissao do

cf252

ao microscopio foi utilizado o mesmo sistema otico emprega
do na determinaggg de p. e py (Secao 2.5). A regido na qual fo
ram observados traéos era delimitada por um circuio de diametro
dcujo centro coincidia com a ﬁrojegio vertical da extremidade
da aguiha na superficie do detetor (Figs. 2.7.1(b) e 2.7.1(c)) .
0 dngulo critico de detegao © dado por arc tg (2h/d) e a eficién

eia de detegao pode ser obtida (ver Apendice B) pela expressao:

e, = {1 - sen Er‘c tg (2h/d):l} /2 (2.7.1.1)

Conforme foi discutido na.Secdo 2.5, em nossas anali.-
ses foram considerados apenas os eventos circulares. A rigor,es
tes ocorreriam apenas quaﬁdo a incidencia de.fragmentos de fis-
si0 fosse normal a superficie. Entretanto, devido a imperfeicoes
inerentes 3@ propria técnica de détegEo e aos processos envolvi -
dos (vidro, revelacdo, sisteme otico, observador), serdo cbserva
dos como circuiares todos os tracos de fragmentos que- incidirém
no detetor em angulos de profundidade maiores que um certo va-
lor 6.5 que sera definido como o angulo eritico de detegcao de
tragos cireulares. Sendo d_ o diametro da regido da superficie
do vidro na qual os%eventos sao observados como circulares { ver
Hgs.‘2:7.1(b) e 2.7.1(c)), a eficiéneia de detegao de tragos cir

culares, €es sera dada, analogamente 3 eq. (2.7.1.1), por:

e, = {1 - sen Erc tg (2h/dc)]} /2 (2.7.1.2)
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Portanto, & este valor de €. que devera ser usado, em lugar

dee, quando a eq. (2.3.3) for aplicada para a obtencao de Ag-

2.7.2 - Eficiéncias de Observagao de Tragos

Como ja mencionado nas Secoes 2.3 e 2.4, o exame de
tragos ao microscopio acarreta em peraas de eventos por parte do
observador. Na determinacdo da eficiéncia de contagem de cada mi
croscopista empregou-se o metodo estatistico da dupla coincidén-
cﬁ(ﬁé), o qual consiste na comparacdo dos mapeamentos dos tra-
s encontrados por dois observadores que examinam, segundo omes
m critério, ums determinada area. No caso dos tragoes de particy
las alfa em emu1s§o nuclear, esse mapeamento fofi relativamente
sinples de- ser feito devido a rede de referéncia colada a super-
ficie da emulsdo. (ver Ttem 2.4.1). No caso de tracos de fragmen-
tos de fissdo em vidro, entretanto. a natureza dos‘tragos (ou bu
racos) nao permitiu colar uma rede de referencia a superficie do
vidro. Com o objetivc de garantir aue a mesma area fosse analisa
da pelos dois observadores, cada um examinava apenas uma pequena
regiaoc do vidro {cerca de 16 campos consecutivos), a qual era lo
go em sequida varrida pelo outro observador.

0 meétodo da dupla coincidéncia permite determinar o ni
merc mais provavel de eventos numa area examinada, bem como as
eficigncias dos observadores. Sejam T o nOmero de tragos existen
tes numa'certa area do detetor é Ep © Eps respectivamente, as

eficiencias individuais dos observadores A e B, definidas por:

N N
A B
& =T ¢ &g = 5 (2.7.2.1)
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onde NA e NB s3o 0s numeros de eventos encontrados, respectiva-
mente, pelos. observadores A e B. 0 numero total de tragos vistos

ipos uma dupla observacio, Npoge sera entdo:

Naeg = eaT + (1 - ep)Tep = e,T + egT - epepT (2.7.2.2)

onde o termo EAEBT representa o numero de tragos em comum, NAB’
que foram vistos pelos dbis observadores. Utilizando as expres-~
soes para ey, e ep dadas na eq. (2.7.2.7), e tambem 0 nUmero

de coincidencias duplas (NAB = eAeBT), obtemos finalmente:

. T (2.7.2.3)

ferro estatistico associado ao numero majs provavel de eventos,

1, dado pela equacdo acima, & ST =\/T [(1—5)/@]2 .onde £ ® a2

redia aritmetica das eficiéncias individuais €y € €eg-



CAPTITULO III

RESULTADOS EXPERIMENTAIS. DISCUSSOES

3.1 - Introducao

Duas informagoes basicas sdo necessarias quando se pre
tende determinar experimentalmente a constante de desintegracdo
doU238 por fissdo espontdnea: o numero de atomos deste isotopo
na amostra e o numero de eventos de fissfo acumulados num deter-
ninado intervalo de tempo*. Outras grandezas que tambem sio im -
portantes, e que dizem respeito ao metodo particuilar usado para
i determinacao de k$3§, sdo a radiacdo de fundo e as eficiénci-
s de detegdo envolvidas. Na proxima secdao apresentaremos oS re-

switados experimentais obtidos pars as grandezas envolvidas na

determinacdc de )?38 pelo metodo de contagem de tracos de frag-
rentos de fissdo em vidro comum. 0 valor encontrado para A$38 e

ipresentado na secdo 3.3, na qual & feita uma comparagio com ou-
tros resultados experimentais, e tambem com calculos tedricos e
estimativas semi-empiricas, obtidos por outros autores. 0s erros
issociados siao analisados na segdo 3.4 e, finalmente, na secao

3.5 sdo apresentadas as conclusces a que chegamos a partir dos

K . - . - .
Quando o tempo durante o qual o isotopo se desintegra e bem menor que a weiz

-vida total, v numerc de desintegracces {mo caso, por fissao espontamea) e

preporcional ac tempo e aop mbmerc de towos.
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resultados obtidos.

3.2 - Resultados Ezperimentais

® \
3.2.1 - Numero de Atomos de Uranio por Centimetro Qua-

drado

Conforme discutido na secdec 2.4, dois metodos foram uti
lizados na determinacdo desta grandeza: simples pesagem e medida
da atividade alfa do urdnio com a tBcnica de emulsdo nuclear. A
iplicacao do primeiro metodo requer o conhecimento da wmassa de
W, e da area da face do vidro na qual este oxido estava distri
buido. 0 processo éeiArchimedes, quando aplicado na determina-
(30 desta area, forneceu o valor A = (15,55 # 0,08)cm2. No TJtem
2.4.2 foi mostrado que o valor de N pode ser obtido peia expres-

5a0:

N =2,7056 x 10

21 24 (3.2.1.1)

Amassa de oxido de uranio removida‘ha superficie do vidro foi
M= (3,439 £ 0,050) x ]0’3 g correspondendo aos valores
7,554474 e 7,551035 gramas para as massas da lamina de vidro
com e sem o filme de uranio, respectivamehte. 0 valor de N &,

V7 Ztomos de U/cmz, 0 que e equiva -

portanto, (4,66 = 0,10) x 10
lente a uma espessura de (0,304 * 0,008) um ou (0,784 = 0,004 )
ng de U/cmz.

Uma vez que a espessura do filme ® conhecida, podemos

igora estimar sua influéncia na atenuacdo da energia das parti-
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wias alfa emitidas pelos isotopos do uranio. Uma particula alfa
proveniente de um ponto vizinho ao vidro percorrera, no oxido ,
ma distdncia igual a razao entre a espessura do filme e o seno
do ngulo de profundidade (angulo formado pela trajetdria da par
ficula com a superficie do filme). Para angulos da ordem de 10°
¢ distancia percorrida no oxido serz de aproximadamente 1,75 um.

As particulas alfa do uranio ( = 4,5 MeV) perdem ener-
gia, ao penetrar na matéria, principalmente por fonizacio. A per
2 de energia por jonizagao de uma 'particula carregada em um meio

composto e discutida detalhadamente por Barkas(gﬁ). No dintervalo

de energia situado entre 3,6 e 4,8 MeV, a ionizacao de uma parti,

wla alfa pode ser aproximada por:

I = - 0,0083E + 0,2496 (3.2.1.2)

onde I esta expressa em MeV/um e E em MeV. Tendo percorrido x mi

crons, uma particula alfa de energia cinética inicial E0 T tera

ma energia dada por:

0,0083x

E.= 30,1 + (Ey - 30,1) e (3.2.1.3)

234 235 238

0s isotopos U , U e U emitem particulas alfa com ener -
0

yias de 4,77, 4,4 (80)

0 e 4,20 MeV, respectivamente

Pela eq.
(3.2.1.3) podemos ver que suas energias, ap0s percorrerem 1,75um
emU03, diminuem para 4,4, 4,0 e 3.8 MeV. Essas consideracoes
garantem a validade do meétodo de contagem de trdcos de particu -
las alfa eafemu1séo nuclear, uma vez que todas as particulas que

incidiram no detetor em angulos de profundidade maiores que 10°

deram origem a tracgos.
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0 metodo da contagem de tracos de particulas alfa do
urinio em emuls3o nuclear permite determinar N a partir da eq.

f2.4.1.2). Resolvendo esta equacao para N, obtemos:

2 p
W= J—-.
234,234 , ,235.235 238,238 fo
(Xu c + AT + A€ ) ty(sen B, - sen 81)
(3.2.1.4)
onde 0 valor do termo (A§34C234 + A§3SC235 + )238C238) e 6,0 x

-16 . -1
m

110 in" . 0 tempo de exposicdo foi (430,33 = 0,08) min. No

eame da pelicula de emulsdao foram observados 2572 eventos numa
irea de {7.88 = C.07) x 10-2 cm2 distribuida uniformemente na
superficie da emulsdo. Na Fig. 3.2.1.1 @ apresentada a distri -
igdo de angulo de profundidade desses tracos. Conforme indica
i figura, 10% e 15° constitdem a melhor escolha para os angulos
b e By, por razoes estatisticas. Para os 553 eventos cujos dngu
los de profundidade estavam situados neste intervalo foi feita a
fistribuicdc de comprimento dos tracos mostrada na Fig.3.2.1.2
bconfronto desta figura cor-distribuigfes de alcance de particu
ls alfa do ur@rio em emulsio nuclear obtidos por outros auto-
(87.88)

res permitiu selecionar, entre estes eventos. 361 tracos

f particulas alfa emitidasnpelowurén;o*q Usando o resultado de
%,9% para e, (ver item 3.2.2), obtemos para pa/sa o valor
5,15 2 0,07) x 103 tragos/cmzn O0s valores dessas grandezas,quan
o substituidos na eq. (3.2.1.4), conduzem ao resultado (4,68 =z

£0,07) x ]0]7 atomos de U/cmz, o qual esti em excelente acordo

¥ - A = o me ™ . . -
4 corregac devida a yadiacao de fundo fol considerada desprezivel, uma vez
we a densidade de tragos (atribuiveis a particulas alfa do urdnio) observa

-~ . 2
tos na chapa de emulsao nao irradiada foi de apenas 5 tracos/cm .
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com aquele obtido pelo metodo da simples pesagem. Finaimente ,
apresentamos na Tab. 3.2.1.1 os resultados obtidos atraves des-
ses metodos, indicando tambem qual o valor de N usado no presen

te trabalho.

TABELA 3.2.1.1 - Resultados das experiéncias de simples pesagem
e medida da atividade alfa do uranio com emul-
sao nuclear.

N (10]7 atomos Espessura do Espessura do

METODO 5 5

de U/cm™) filme (um) filme(mg de U/cm™)
Sinples pesagem 4,66 + 0,10 0,304 % 0,008 0,184 + 0,004
foulsdo Nuclear 4,68 = 0,07 0,305 = 0,008 . 0,185 = 0,004
Yalor usado no . '
presente traba- 4,67 + 0,09 0,304 £ 0,008 0,185 + 0,004

Tho

3.2.2 - Eficiencias. de Detecdo e de Observagdo

Segundo o que foi discutido no item 2.7.1, o angulo
\eritico de detegao do vidro soda-lime para fragmentos de Tissdo

pde ser determinado a partir de:

o = arc tg (20 (3.2.2.1)

onde a distancia h‘entre a fonte puntiforme de cF252 ¢ 4 superfi
tie do vidro foi de (2016 ¥ 1)pm, e o diametro d da regiao onde
foram observados tracos foi de (6100 & 200) ym. 0 valor de 8 &,
portanto, (33,50 + 0,9°), do que resulta um valor de (22,4+0,7)%

pra a eficiéncia de detegoo,.-obtido a partir de g, = (1-seng)/2
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leg. (2.7.1.1))". Por outro lado, (2520 ¢ 140)um foi o valor en
contrado para o diametro da regido na qual os eventos foram ob -
servados como circulares. 0 angulo eritico de detegao de tragos
‘chmulares e, portanto, (58,00 * ],So), conduzindo ao resultado
(7,6 + 0,7)% para a efieciéncia de detegao de iragos circulares ,
obtido de e_ = (1.- sen 6.)/2.

0 metodo da dupla coincidéncia descrito no item 2.7.2
foi utilizado na determinacdo da eficiencia de observagéo de tra
(s de particulas alfa do uranio em emulsao nuclear. O‘ exame
da mesma area da superficie da emulsdo por dois observadores, A
¢ B, forneceu os seguintes resultados: NA = 1373, NB = 1441 e
MB = 1281, o que conduz aos valores de 88,9% e 93,3% para €y ©
Eps respectivamente. Na determinac@o de N por contagem de tragos
de particulas alifa do uranio, esta emuisdao foi analisada pelo ob
servador A, razdo pela qual foi atribuido o valor de 88,9% para

E .
13

A eficiencia de observacao de tracos circulares de
fraigmentos de fissdo em vidro tambem foi obtida com base no meto
o estatistico da dupla coincidéncia. Numa experiéncia analoga a
fescrita no paragrafo anterior, as eficiencias individuqis de
fois observadores, A e B, que analisaram a mesma area da superfi
¢fe do vidro-foram, respectivamente, 74% e 83%. Uma vez que as

fensidades Py € Py

; foram determinadas a partir da contagem

e tracos de fragmentos de fissao feita por A, o valor usado pa-
raa eficiéncia de observacdo destes tragos, eq. foi 74%. 0s re-

witados obtidos para as eficiencias de detecdo e de observacao

t —~
Definida deste modo, a eficiencia de detegao representa a fragao dos frag-

mentos de fissao emitidos que deram origem a2 tragos revelados.
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de tracos de fragmentos de fissdo em vidro encontram-se resumi -

dos na Tab. 3.2.2.1.

TABELA 3.2.2.1 - BAngulos criticos e eficiéncias de detecdo e de

observacdo de tracos de fragmentos de fissao em
vidro comum.

ASPECTO DO TRAGO  ANGULOS CRTTICOS EFICIENCIAS EFICIENCIA DE
DE_ DETEGAD DE_ DETECAD OBSERVACAD
Eliptico 33,5% £ 0,9° (22,4 + 0,7)% _—
Circular 58,0° = 1,5° (7,6 % 0,7)% 74 %

3.2.3 - Densidades de Tracos de Fragmentos de Fissao

Obsgrvados no Vidro

Do exame da superficie do vidro que esteve em contato

twm o filme de uranio resultou uma densidade de 268 tragos/cm2 s
wrrespondendo a 853 eventos de fissdo observados numa area de
3,18 em?  distribufda uniformemente na superficie do vidro. 0 ng
wro destes eventos que foram observados como circulares. foi 354,
vque conduz ao resultado de 111 tracos circu1ares/cm2. A distri
Wicio de didmetro obtida para estes eventos &8 mostrada na Fig.
1.2.3.1 e sera discutida na proxima secdo.

Quando a outra face da lamina de vidro foi examinada ,
syt tou uma densid;de de 38 tragos/cmz, retativa a 61 eventos
hservados numa area de 1,59 cmz. Como 45 eventos foram observa-
s como circulares, o resultado obtido para a densidade destes

i de 28 tracgos circu]ares/cmz. Esses resultados encontram-se

wsumidos na Tab. 3.2.3.%1, na qual a face que continha o fiime
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Figura 3.2.3.1 - Distribuicao de dizmetro de tragos de fragmentos de fissao

em vidro comum.
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de uranio foi designada por A, e a face oposta por B.

TABELA 3.2.3.1 - Numero e densidade de tracos de fragmentos de
fissao observados na lamina de vidro (a face A
continha o filme de ur@nio).

NO de tragos NO de tragos Densidade de Densidade de
Aspecto observados observados tracos obser- tragos obser-
do traco na face A na face B vados na face vados na face
A, pe(em=2) B, p;{cm2)
Eliptico 853 61 268 38
Circular 354 45 m 28

Antes de passarmos ao cadlculo de x§38

a partir dos re
witados mencionados neste e nos Ttens precedentes, & necessario
estimar a influéncia da espessura do filme de uranio na atenua -
¢io da energia dos fragméntos de fissdo. De modo an3logo ao dis-
wtido no Ttem 3.2.7, fizemos essa estimativa com base nas ex -
(86)

pressoes fornecidas por Barkas para a perda de energia por

ionizacdo de uma particula carregada em um meio composto. Usando

96

estas expressoes, tracamos a curva de fonizacdo do Sr no tri -

- - *
-xido de uranio , a qual, no intervalo de energia 70 - 100MeV,
pde ser aproximada por:

I (MeV/um) = 0,086 E‘(MeV) + 5,076 (3.2.3.1)

bos percorrer x microns, sua energia cinetica diminui para:

96 - . . . o -
2 um dos nuclideos de maior rendimento observado ma fissao espontz -

H
0Sr
rea do U238. . -
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E(MeV) = (Eg + 59) e 0+088% _ 59 (3.2.3.2)

onde EO‘E a energia cinetica inicial do fragmento*. Supondo que
este seja emitido de um ponto situado na face do filme oposta ao
vidro, o valor de x & de 0,55um para um angulo de profundidade
igual ao anguio eritico de detegdo (6 = 33,5°). Mesta condicdo ,
@deq. (3.2.3.2) fornece o valor de 93 MeV para a energia cineti-
ca com a qual o fragmento incide na superficie do vidro. Por ou-
tro lado, o uso da eq. (3.2.3.1) conduz ao resultado de 13MeV/um
para a ionizacao, um valor ainda bem acima. da ion%zagéo' Timiar
do vidro soda-lime (ver Apendice B). Portanto, todos o; fragmen-
tos emitidos segundo angulos de profundidade maiores que o angu-

~ B * %
lo eritico de detegao foram revelados

3.3 - Constante de Desintegracao do y238 por Fissao Espontanea.

0 metodo experimental utilizado no presente trabatho
238

permite obter a constante de desintegracdo do U por fissdo es

pontdnea a partir da eq. (2.3.3). Resolvendo esta equacdo para

ﬁ38, obtemos:

Pemp
A$38 = 2;8 {—] ( Z 1) - (nr+"n{] (3.3.1)

L?E

mde o termo n, e € daquela equagao foi substituido por P; (ver
~

secac 2.5). 0 tempo ty foi de (15,75 £ 0,08) anos (segcdo 2.3),

* 96
Para o Sr” o valor de EO
t
Por mais forte razao esta aflrmagao tambem e correta para fragmentos de fis
sao que foram emitidos segundo dngulos de profundidade superiores ao angulo
critico de detecgao de tragos circulares.

e 100 Mev.
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¢ o resultado de 18,6 eventos de fissio/cm2 foi estimado para o
termo ("r + nn)*. As densidades de tracos de fragmentos de fis -
sio observados nas faces A e B (pf e pys respectivamente), bem
como a; eficiencias de detecgdo (ev) e de observacao (gp) foram
obtidas na secdo anterior, na qual foi apresentado tambem o re -
sultado encontrado p;ra o numero de atomos de uranio por ceﬁt?mg

238
F

tro quadrado, N. 0 valor de 2 tanto pode ser calculado a par-

tir das grandezas p., p; e g correspondentes aos tracos cir
culares, como a partir daquelas referentes a tracos de qualquer

forma (elipticos e circulares). Os resultados finais obtidos pa-

ra k$38 por um ou outro destes metodos encontram-se resumidos
na Tab. 3.3.1 (as incertezas atribuidas aos valores de A§38 se-

rio discutidas na proxima secio).

TABELA 3.3.1 - Resultados para A§38 obtidos por contagem de tra-
cos de fragmentos de fissdo em vidro comum (a 1a-
mina de vidro esteve em contato durante 15,75 anos
com um filme de uranie natural contendo 4,67x1017
atomos de U/cmz).‘

Eficiénciza de Densidade de Densidade de 1238
?pecto Detecao tracos na fa- tragos na fa f
b traco - ce A ce B . -17 -1
¥ s __2 ’ _2
pf/eo(cm ) pi/eo(cm ) (10 ano ")
lircular (7,6 = 0,7)% 150 + 2 38 =1 9,8 & 1,4
Eliptico (22,4 £ 0,7)% 363 £ 3 52 +1 9,3 + 0,6

*
Referente aos eventos de fissao induzidos no uranio do filme por rTaios cos-—
nicos e neutrons de laboratorio (segao 2.6).
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Analisemos agora a distribuicdo de diametro de  tracos

spresentada na Fig. 3.2.3.1. Alguns trabalhos recentes sugerem a

238

pssibilidade de que o U°°, alem de sofrer fissao espontanea, se

ja tambem um emissor de Jons pesados(éﬁ’gg). A partir de calculos
baseados no modelo de camadas, Siandulescu e co]aboradores(gg)uob—
tiveram .uma curva para a distribuicdo de massa na fissdo esponta-
wa do V%38 que apresenta um aspecto notavel: fragmentos com niime
10s de massa em torno a 68 (e seus simetricos com A = 170), seri
w emitidos com um rendimento percentual de aproximadamente 1,5 %
¢, portanto, varias ordens de grandeza maior que o resultado que
seria obtido pela extrapolacdo da Fig. 1.1.1. Por outro lado,usan
do 0 metodo WKB de penetracdo de barreira de potencial, de Carva-
Tho e co]aboradores(iﬁ) calcularam as constantes de desintegra -
¢fo para alguns modos de emisgio espontanea de Jons pesados .pelo

UBS. Para os produtos Ca48 e Ni66, por exempio, os resultados as

sim obtidos foram, respectivamente, da ordem de 10716 “220071,

48

e 10
frincipalmente no caso do Ca esse modo de emissao competiria com
i desintegragcdo por fissdo espontanea. Segundo estimativas dos mes
ros autore’s, as energias cinéticas.destes Fons seriam de = 70 MeV

pEra o Ni66 e = 40 MeV para o Ca48.

0s diametros dos tragos que
gsses jons deixariam em vidro podem ser inferidos a partir do tra
%aTho de Lecerf e Péter(gg), gque irradiaram laminas de vidro soda

12, 016’ eZO’ Ar40’ 84

-lime com Tons de C N de

niquel natural e Kr
fiferentes energias, revelandp em sequida em condicoes de atagque
W - 4,5%, 21°%C, Zlimin) semelhantes @s nossas. Os diametros ob-
servados para tracos de ions de niquel a 70 MeV foram de aproxima
iamente 16,5 um; uma interpolacdo das curvas obtidas por esses au

tres para o diametro dos diversos jons em funcdo da energia per-

'rite-nos situar em torno a 14 um o didmetro do traco do Fon Ca48
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i 40 MeV. Hdpner e co1ab0radores(21), irradiando o mesmo tipo de
vidro com fragmentos de fissdo, obtiveram diametros de aproximada
mente 18um usando condigOes de revelacdo semelhantes, o que estd
em bom acordo com o pico mais destacado da Fig. 3.2.3.1.Essas con
sideracoes parecem sugerir, apos um exame desta figura, que os tra
gos em torno a 15,5 um poderiam ser atribuidos a ions menos ioni-

isntes que os fragmentos da fissdo espontanea do U238.

Entretanto,
distribuicoes de diimetro de tracos de fragmentos de fissao em vi
dro comum, obtidos recentemente por Bellini e outros(gg), apresen
tam uma grande largura, estendendo-se no intervalo 8-17 um, com
valor medio em torno de 13 um. O fato do diametro medio na Fig.
3.2.3.1, ser de aproximadamente 18um e indicativo de uma revela-
¢d0 mais forte. Sabendo-se que as diferencas de diametro entre os
tragos dos fragmentos leve e pesado da fissdo aumenta com o tempo
deataque(gl), torna-se explicavel a grande largura na distribui-
¢30 de diametro.mostrada na figura. Alem disso, Bellini e colabo-
mdores(gg) ndo notaram qualquer anomalia em ;uas distribuigoes .
o que pode ser atribu?dé, no nossc caso, a menor quantidade de
eventos. Com base na discussio acima, resolvemos ent3o considerar
todos o0s eventos observados como sendo referentes a tragos de frag

nentos de fissao.

Conforme mencionado anteriormente, os resultados para

238
f

sao considerados eventos circulares e a situacdo onde tracos de

3 apresentados na Tab. 3.3.1 referem-se ao caso em que apenas
walquer forma sdo analisados. A conclusdo de que todos os tracos
torrespondem a eventos de fissdo permite considerar igualmente con
fidveis os resultados obtides por um ou outro desses metodos. Ape
sar de os tracos elipticos terem possivelmente uma menor eficien-

cia de contagem (ver secgao 2.5), por outro lado algumas vantagens
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sio obtidas quando todos os eventos sao considerados: eficiéncia
de detecdo obtida com maior precisao e a maior quantidade deeven
tos disponiveis para a determinagdo de Pe & P;-

Finalmente, o resultado obtido no presente trabalho pa
ra a constante de desintegragao do U2?8 por fissdo espontanea (a
media entre os valores da Tab. 3.3.1) & comparado, na Tab.3.3.2,
com resultados experimentais, cdlculos teoricos e estimativas se
ni-empiricas de outros autores. Como vemos, as ~ ‘discordancias
dos resuitados de calculos teEFicos e estimativas semi-empiricas
on 0os valores experimentais & muito grande. 0 nosso resultado
¢sta em bom acordo, levando-se em consideracao as incertezas en-
vwlvidas, com os de outros autores que tambem usaram o vidro co-

(37,39)

m detetor e com o trabatho recente de D.M.C.Rizzo(ighmaﬂ

TABELA 3.3.2 - Comparagao do resultado experimental encontrado pa
ra A$38 no presente trabalho com os obtidos por
outros autores.Sdc mostrados tambem os valorescor

respondentes das meias-vidas de fissdo espontanea,

. _ 238
encontrados a partir de T]/2 = an/Af .

Autores Metodo Af(10'17ano']) T]/2(1015anos) Ref.
Thiel e Herr Vidro 8,57 * 0,42 8,09 = 0,40 39
fagner et al. Vidro 8,7 0,6 8,0 + 0,6 - 37
than e Durrani Mica 6,82 = 0,55 10,2 = 0,8 33
de Carvalho Emuls.Nucl. 11,6 +0,8 6,0 0,4 38

et al.

Ishimori et al. Radioquimica 8.64 + 0,05 7,19 £ 0,16 22
D.M.C. Rizzo cam. de Ioni 10,24 + 0,22 6,77 = 0,15 40

zagad(U30g em
suspensao)

-9 11

frankel e calculos teori 10 10 64
Hetropolis cos baseados °

) no modelo da 5 -3

Randrup et al. gota 13quida 10 . 10 74
Swiatecki estimativa se 21 3,3 77

. mi-empirica —
fresente Trabalho Vidro 9.6 + 1,0 7,2 0,8 -
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do uma cadmara de ionizagao especial. Entretanto, ha uma pequena
discordancia entre o nosso resultado e oS encontrados por Khan
eDurrani(ii) e por de Carvalho e co]aboradores(gg), que usaram
pica e emulsao nuclear, respectivamente, como detetores. Por ou-
tro lado, um excelente acordo pode ser observado entre o resuita
do do presente traba}ho e.aquele obtido por Ishimori e outros(gg

com a tecnica de radioquimica.

3.4 - Analise de Erros

3.4.1 - Erros Sistematicos

Examinemos agora a possibilidade de ocorrencia de ‘' er-
ros sistematicos nas diversas etapas do procedimento experimen -
ta1. Consideremos, em primejro lugar, as experiencias realizadas
tom 0 objetivo de determinar N. No metodo da simples pesagem um
erro sistematico poderia ocorrer se, entre a primeira e a segun-
da pesagem hJuvesse perda de pequenas particulas de vidro, o que
conduziria a um resultado superestimado para N. 0 extremo cuida-
@ no manuseio e transporte da lamina de vidro torna essa hipdote
e bastante improvavel. 0 valor de N determinado por este metodo
epela medida da atividade alfa do urdnio com emulsdo nuciear re
‘w%enta apenas um valor meédio para o numero de atomos existen-
tes numa certa area. Entretanto, o exame do mapeamento de t}agos
de particulas alfa ndo apresentou qualquer flutuacdo considera -
vel no numero de eventos observados por campo, o© qﬁe sem duvida
tuns indicacdo de que o filme era suficientemente uniforme.AlEm

tisso, flutuacdes porventura existentes na espessura do filme

ifetariam igualmente os valores das densidades de tracos de par-
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ticulas alfa em emulsdo nuclear e de tragos de fragmentos de fis--
s80 em vidro. A regifo analisada para a contagem de tracos de
fragmentos de fissdo foi a que esteve em contato com aquela exami
nada na emulsdo quando da contagem de tragos de particulas aifa
Peste modo, podemos desprezar os efeitos da variacdo na espessura
do filme. Finalmente, o excelente acordo entre os valores obtidos
para N por dois processos totalmente independentes constitui uma
forte indicacdo de que os erros sistematicos foram despreziveis
nessas experiencias. .

Em segundo Tugar, & possivel que o Valor calculado para
o numero de eventos de fissdo induzidos no uranio por neutrons de
laboratorio esteja ligeiramente superestimado. Entretanto, um exa
ne da eg. (3.3.7) mostra que uma flutuagdo de 50% no termo (nr +
+nn) acarreta uma varijacdo de apenas 1% no valor de k§38, sendo
miito menor, portanto, que o erro total associado a esta grande -
2, que foi de 10,4%. Alem disso, a possibilidade de neutrons emi

tidos pelo Cf252

incidirem no filme apos sofrerem espalhamentos
sucessiveos torna extremamente improvavel uma flutuacdo t3o grande
ne valor do termo ("r + nn). Deste modo, erros sistematicos asso-

ciados com a grandeza nn-também podem ser considerados desprezi -

veis.

Na determinagdo da densidade de tragos de fragmentos de
fissio na face do vidro que continha o filme de uranic, uma possi
bilidade de ocorrencia de erro sistemdtico diz respeito ao valor
fa area examinada e & comumente designada por "efeito de borda" .
Amaioria dos eventos observados numa determinada @rea correspon-
de a2 fragmentos de fissdo emitidos pelos @tomos situados na cor -
respondente regiao do filme. Entretanto, h3 a possibilidade de

que fragmentos emitidos na periferia desta regiio incidam na area
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examinada, sendo tambem possivel gque fragmentos originados na re
gido do*filme acima da area analisada incidam no vidro em posi-
¢oes externas a esta. O primeiro efeito predomina sobre o segun-
do, significando que o numero de eventos observados numa determi
nada area & Tigeiramente major que o numerc de fragmentos de fis
si0 emitidos da correspondente regiao do filme. lo nosso caso ,
sendo grande o numero de campos examinados e muito pequena a es-
pessura do filme, podemos considerar como despreziveis os efei
tos de borda, mesmo levando-se em conta angulos de profundidade

*

42 ordem de 30° .
Finalmente, foi descartada tambem a possibilidade de
erros sistemdticos na determinacdo das eficiéncias de detecdo ,
uma vez que a analise dos tracos foi realizada em condigOes idéﬂ
ticas aquelas utilizadas na obtencgdo de Py € Py (condigoes de re
velag8o, observador e sistema Otico). A incerteza no valor de

238 -

xf €, portanto, de origem puramente estatistica e sera discuti

da no proximo Jtem.

3.4.2 - Erros Estatisticos

0 erro total atribuido ao valor de X$38 foi obtido

splicando-se as formulas usuais de propagagio de egros i eq.
{3.3.1). As incertezas associadas com N e t. TJevam, respectiva-
mhte, a erros de 1,9% e 0,5% no valor de X?ag. Para tracos cir
wlares, as flutuacgoes nos valores de . , pf/e:0 e p]./e:0 contri

buem,respectivamente, com 9,5%, 1,8% e 0,9% do valor da constante

- - .
Tambem mo caso de particulas alfa em emulsao nuclear podemos desprezar a in
fluencia destes efeitos.
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de desintegragdo. 0 erro total de A$38

quando se consideram ape-
nas eventos circulares e, portanto, da ordem de 14%, sendo devi-
do principalmente 3 grande imprecisdo na medida do angulo eriti-
co de detecao de tragos eirculares. No caso em gque todos os tra
¢0s sdo considerados, as flutuagoes nos valores de Ey» pf/s0 e
pi/e0 conduzem, respéctivamente, a érros de 3,2%, 1,04 e 0,3% no
resultado encontrado para a constante de desintegracdo, sendo de
aproximadamente 6,5% o erro total. E importante observar~a gran-
de reducdo no erro total, em consequéncia das menores incertezas
envolvidas nos valores de €yr pf/s0 e pilso quando ‘'se levam em

conta eventos circulares e elipticos.

3.5 -~ Conclusoes

Em virtude do pequeno valor da constante de desintegra

tio do u238

por fissdo espontanea, e da natureza estatistica des
te fenomeno, uma boa precisdo na determinagdo experimental da re
ferida constante requer um Tongo tempo de exposigcdao e uma grande
quantidade de 2tomos para que se acumule um nimero suficiente de
eventos. No presente trabalho estas condigoes foram razoavelmen-
te satisfeitas com uma lamina de vidro exposta durante cerca de
16 anos a um filme de ura@nio com espessura aproximada de 0,19 mg
de U/cmz. A utilizacdo do vidro como detetor dos fragmentos de
fissdo espontanea apresenta a grande vantagem de eliminar cﬁmp]g
tamente a presenca do fundo indesejavel de aproximadamente 106
prticulas alfa por evento de fissao, uma vez que o vidro ndo re

gistra tracos destas particulas.

A analise dos resultados do presente trabalho nos per-
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ritiv conciuir que:

1

2

)

~—

“obtidos com mica(éi) e emulsao nucliear

0 valor encontrado para 2538, (9,6 + 1,0) x 10717 ano'], apre

senta um bom acordo, levando-se em consideracdo as incertezas
envolvidas, com os resultados expérimentais obtidos por ou -
tros autores que utilizaram vidro(gz’ig) e camara de joniza-
gio(ﬁg) , € um excelente acorde com o resultado de Ishimori
e outros(gg) utilizando o metodo radioqu?ﬁico. No entanto

uma pequena discrepancia & observada em relacdo aos valores
(38)

0s erros sistematicos cometidos nas diversas etapas do proce-
dimento experimental foram considerados despreziveis face aos
erros estatisticos das medidas. Estes sao devidos, principal-
mente, as flutuacoes nos valores das eficiéncias de detegao ,
sendo muito maiores quando se levam em conta apenas eventos
circulares do que no caso em que todos os eventos sao conside

rados.

A distribuicao de diametro de tracos de fragmentos de fissao

em vidro, obtida nas condigdes da presente experiéncia, nao

apresentou qualguer evidencia clara sobre a detegao de frag -
mentos nucleares de massa e energia inferiores a de fragmen -

tos de fissio. Caso ocorresse uma possivel emissdo espontanea

de ions pesados pelo urﬁnio(gﬁ’ﬁg), podemos concluir que o vi

dro ndo & um detetor apropriado para este tipo de investiga -

cao.



APENDICE A

PREPARACAD DE FILMES DE URANIOD

As peliculas de uradnio usadas em nossas experiénciasfo

ram preparadas segundo a tecnica descrita por de Carvalho e da
93 -

H]va(——), e tambem por Yagoda(gi). 0 procedimento usado na pre

paracao desses filmes consiste nas seguintes etapas:

1) - Uma quantidade conhecida de oxido de uranio puro & converti
da em nitrato de uranila, o qual e dissolvido em 2lcool ab-

soluto.

2) - Prepara-se uma solugdo de Colodio ou Parlodio a 1% em volu-

mes iguais de alcool e Bter.

3) - As duas solugdes sao entdo misturadas, de tal forma que os
pesos de nitrato de uranila e de Colddio (ou Parlodio) se-

jam aproximadamente iguais.

4) - Um volume conhecido desta mistura (cerca de 1,00 m1) & ver-
tido, com o auxilio de uma pipeta, sobre uma placa de vi -
dro (de aproximadamente 40 cm2) mantida horizontalmente.Apos
a evaporacdao dos solventes, obtém-se um filme fino. A fun-
c3o do Colddio & impedir uma migracdo pronunciada do nitra-

to de uranila em dire¢3o as bordas da placa.

5) - Em seguida, a placa de vidro & colocada em um forno, e a



-84-

temperatura & elevada lentamente até cerca de 600 Oc. A van
tagem do uso do Colddio reside no fato de que a sua queima
ndo & violenta e tambem nio deixa cinzas. A utilizagdo de
temperatura elevada requer obtivamente o uso de vidro com

alto ponto de fusdo.

6) - A placa de vidro & mantida no forno durante o tempo necessa

rio para a formacao de ©oxido de urapio.

0 procedimento acima pode ser repetido sucessivamente
guando se pretende obter filmes espessos.'Contudo, peliculas com
espessuras maiores que 1 mg/cm2 costumam }eticu1ar.

Dependendo da temperatura e do tempo de permanéncia no
forno, obter-se-3 um ou outro dos oxidos UO3 e U308‘ No caso dos
filmes usados no presente trabalho, a coloracdo final (amarela
wermelhada) foi uma indicacao da presenca de uo,.

- ‘Quando se pretende realizar trabalho quantitativo com

sses filmes, a quantidade de uranio pode ser determinada por me

ida volumetrica, pesagem ou contagem de particulas alfa.



APENDICE B

0 VIDRO COMO DETETOR DE FRAGMENTOS DE FISSAD

3.1 - Historico

Em 1958 apareceu a primeira informacao da descoberta,
por Young(ss), de tracos deixados por fragmentos de fissao no
rristal de fluoreto de 13tio (LiF). Ele demonstrou que esses tra
05 tornavam-se visiveis ao microscopio otico quando o fluoreto
de 1itio, apos a irradiacdo, era imérso num solvente quimico apro
piado. Young descreveu tambem um mecanismo para a formagfo dos
tracos cujo principio era idéntico ao desenvolvido posteriormen-
te por Fleischer e co]aboradores(gé).

Em 1959, Silk e Barnes (28) pubiicaram uma s@rie de fo-
tografias obtidas com o microscopio eletronico, nas quais  sao
nstrados os tracos deixados em folhas de mica pela passagem de
fragnentos de fissdao. E interessante lembrar que durante algum
tenpo 0 trabalho de Young permaneceu desconhecido. Isso explica
prque diversos autores tém atribuido erroneamente a Silk e
farnes a descoberta de tracgos de part?cu]aé carregadas em soli -
fos.

Em 1962, Price e Walker(gl) irradiaram folhas de mica
wm particulas carregadas; observaram entdo que os tragos deixa-
{5 por tais particulas tornavam-se visiveis ao microscopio oti-

t quando a mica, ap6s a irradiacio, era imersa em &cido fluo-
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ridrico (HF).

Um avanco importante na técnica de detetores sblidos
de tragos de particulas carregadas foi obtido em 1963 e 1964 ,
quando Fleischer e Price observaram (apos o ataque quimico) tra-
¢os de particulas carregadas em po]?meros(gg), vidro@2) e mine-
rais(JEH). . -

Sabemos atualmente que cerca de 150 substancias isolan
tes regi;tram tragos de particulas carregadas, os gquais podem ser
observados ao microscopio dtico apos o ataque quTmico(!E). Fsta
tecnica de detecdao tem sido aplicada em diversas areas do conhe-

timento cientifico, tais como: tecnologia nuclear, geocronoio -
. (102)

gia , Tisica dos raios cosmicos, evolugio humana, tecnologia

Momédicaqg§), etc.

0 que se segue e uma descri¢dao sucinta de aspectos ge-
rais da detecdo de particulas carregadas em solidos dieletricos.
tomo o vidro foi o detetor usado em nossas esperiéncias, daremos

- . *
1 ele uma enfase maior em nossa abordagem .

8.2 - Tragos de Particulas Carregadas em Vidro

B.2.1 - Formagdo do Trago e Ataque Quimico

Uma particula carregada, ao penetrar num solido isolan
te, provoca o aparecimento de uma regiao intensamente danificada
10 Tongo de sua trajetoria. A quest3o do mecanismo de formacao

de tracos foi estudada em 1965 por Fleischer e co]aboradores(%i{

+
Un tratamento mais geral, abrangendo os demais detetores deste tipo,pode ser

(o1)

encontrado em Fleischer et al.
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que apresentaram uma explicagdo baseada no que eles chamaram de
"the jon-~explosion-spike-model”. De acordo com este modelo, uma
particula carregada positivamente e em alta velocidade ioniza os
itomos ao longo de sua trajetoria no solido isolante. No caso
de um solido cristalino, a repulsao mitua entre esses atomos des
troi a estrutura da rede. No caso de soiidos amorfos tais  como
vidros (naturais ou artificiais) e plasticos, o processo & ligei
ramente diferente, ocorrendo uma quebra de tigacoes quimicas
fuando o solido em questdo & um metal ou um bom semi-condutor nao
he a formagdo do traco. A possivel explicacdo para este fato @
@ grande mobilidade dos eletrons nos condutores, o que lhes per-
nite neutralizar os atomos de um traco incipiente antes que ele
possa se formar.

0 trago formado segundo o mecanismo descrito acima tem
terca de 100 A de diametro e & visTvel apenas ao microscopio ele

tronico (em aumentos da ordem de 10°

x). Quando o detetor & imer
so num banho quimico conveniente (acido fluoridrico para vidro e
nica, hidroxido de sbdio para plasticos, etc), a regiao danifica
da que intercepta a superficie & rapidamente dissolvida em virtu
de da reatividade nessa regidao ser bem mais elevada que nas regi
tes ndo danificadas do detetor. Essa maior réatividade ao longo
do traco ocorre tanto nos casos onde ha quebra de ligagbes quimi
s (vidros, plasticos, etc) como naqueles onde a rede cristali-
n e destruida (mica, quartzo, zircdo, etc). Quando os Tlimites
da regido avariada s3oc atingidos, a taxa de dissolugdo diminui e
0 solvente comega entdo a atacar as regioes nao danificadas em
torno do tragco da particula. Dessa forma pode-se atingir diame -

4 5

tros da ordem de' 10" ou 10° A; como este valor @ comparavel a0

onprimento de onda da Tuz visivel, os tracos ampliados poderao
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. . PPN 3
ser vistos ao microscopio dtico (em aumentos da ordem de 107x).

B.2.2 - Aspecto do Traco e Condicoes de Atague Quimico

A forma dos tragos revelados de particulas carregadas
en solidos isolantes depende principaimente do solido, das condi
¢oes de revelacdo e da natureza da particula. A revelacdo do tra
¢0 consiste na acio simultinea de dois processos: dissolugdo qui
mica do material ao longo do traco da particula numa velocidade
H, e dissolugdo quimica do material nao danificado numa veloci~
dade -menor -V (taxa com a gual a superficie do sdblido e as pare
des interiores do traco sao dissolvidas). Em alguns materiais as
regioes avariadas s3o dissolvidas muito mais rapidamente do qué
o resto da amostra (VT >> Vi). Neste caso os tragos adquirem uma
forma aproximadamente cilindrica (tracos de fragmentos de fissdo
en mica e makrofol, por exemplo). Em outros solidos, a velocida-
de de ataque ao longo do traco nao & muito diferente da velocida
de de dissolugdo do material nao danificado (VT > VG); os tracos
resultantes adquirem entdao a forma muito aproximada de.um cone ,
que serd visto no microscopio como um circulo ou uma elipse, de-
pendendo de a incidencia ter sido normal ou obTiqua a superficie
do detetor. E 0 caso, por exempfo, de tracos de fragmentos de fis
sio em vidro e de particulas alfa em nitrato de celulose.

0 problema da escolha das melhores condigoes de revela
¢do dos tragos de determinada particula num dado detetor, isto
¢, qual o melhor solvente quimico, sua concentragiq e temperatu-
ra, e durante guanto tempo deve agir, e basicamente um probliema

' de tentativa e erro. Alguns minerais, tais como mica e apatita ,
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podem ser revelados com acidos comuns (acido fluoridrico , por
exemplo) em temperatura ambiente; o mineral feldspato requer ba-
ses fortes e altas temperaturas e o zircio resiste ao acido fos-
forico aquecido a mais de 480 Oc. Muitos plasticos, po? outro
lado, podem ser aéacados facilmente com NaOH(KB).

Tracos de fragmentos de fissdo ja foram revelados numa
infinidade de detetores e as melhores condicdes de ataque quimi-
t para cada um deles foram estabelecidas. Para o vidro soda-Tli-
m* (vidro de janela ou vidro comum) Fleischer e colaborado -
resagl) recomendam o seguinte procedimento para a revelagido de
tracos de fragmentos de fissdo: acido fluoridrico a 48%, durante
5 segundos a 23 %¢; um outro procedimento tambem muito usado e

fF a 5%, durante 2 minutos a 23 °c.

B.2.3 - Geometria do Trago

Examinemos agora alguns aspectos geometricos de tracgos
de particuias carregadas num solido isolante. Suponhamos que VG
seja constante e isotropica, o que sem duvida & correto para so-
lidos nao crista]inos(ﬂy). Caso t (tempo de revelacdo) seja sufi
tientemente pequeno, o que significa considerarmos curtas distan
tias de revelacdo (VTt) ao longo do trago, Vg sera tambem cons -
tante. Nestas condicoes, o traco de uma part?cy1a‘ que incidiuo
normalmente no detetor tem o aspecto mostrado na fig. B.2.3.7(a).

0 angulo de cone, 6 (dado por arc sen Vo/Vy)s sera tanto menor

ganto maior for Vi em relacao a Vo~ Um exame desta figura mos -

#
Vidro usado em nossas experiéncias.
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Pigura B.2.3.1 - Geometria de tracos de particulas carregadas em solidos iso
lantes, para o caso em que VG e,VT sdo constantes ~ (a) par_

ticula incidente normalmente; (b) particula incidente em um

angulo de profundidade ¢.
tra que as quantidades mensuraveis diretamente, o diametro (D) e

o comprimento visivel do traco (£), sdo dados por:

o= (Vp - V)t (B.2.3.1)

. D = 2Vt VVo-Vg)/ (Vp+Vg) (B.2.3.2)

mo era de se esperar, tanto £ como D se anulam para VT = VG
lequagdo para £ © valida quando Vit < R, onde R e a distancia
;o]ongo da qual Vg e constante. A expressi@o para D & valida

oy

ura um tempo maior dado por:
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{1 - senog)(cos % + sen %)
t < Voo 1 + |

5 5 (B.2.3.3)°
. G (cos 5 - sen 7) cos@

Para o caso em que a particula incide obliquamente no
detetor, o aspecto do trago & mostrado na Fig. B.2.3.1(b). Nesta
situagcdo, as grandezas mensuraveis diretamente sEo‘o eixo mai -
or (a), o eixo menor (b) e a profundidade do vertice do traco

(z). Henke e Benton(UH) ddo as seguintes expressoes para estas

quantidades:

t cosf

a = 2Vg sen¢ + seng

(B.2.3.4)

B . /send - send
b = 2Vgty/ Fene—SenS (B.2.3.5)
z = L seng - Vgt " (B.2.3.6)

A geometria dos tragos para casos mais complexos nao se
13 considerada aqui. As situacOdes nas quais Vi & variavel, ou
m que VG' B anisotropica, sdo discutidas por Fleischer e cola~

|
ngadores(HH).

B.2.4 - Eficiencia de Detecido

No item anterior, mostramos que 8 (dngulo de cone) @
tonstante para pequenos tempos de revelacao e e dado por o =
=arc sen (VG/VT). Nesta condicao, pode-se mostrar que apenas uma

fragdo dos tracos existentes no detetor serdo revelados. Na ?ig.
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.2.4.1(a) @ mostrado claramente que quando V;t send < Vgt ( ou
\!T sengy < VG)’ o trago ndo e revelado. Este fato ocorre porque
v detetor @ dissolvido tdo rapidamente que a componente normal
éa revelagdo preferencial ao longo do trago deixa de ser a predo
ninante. Na Fig. B.2.4.'l(b)' mostramos a situacao Timite, na qual

i particula incidiu em um angulo de profundidade, ¢ igual a

c’
irc sen (VG/VT); como vemos, apenas as particulas que incidirem
no detetor em angulos de profundidade maiores que 6=arc sen(\lG /
IVT) dar3o origem a tracos revelaveis (8 & portanto o angulo

tritico de revelagdo).

Id ’ /
SUPERFICIE ORIGINAL SUPERFICIE ORIGINAL SUPERFICIE ORIGINAL

[ Z '
=6

& vl b, &)vzt

QA4 ‘

; N
] TRAJETGRIA

SUPERFICIE <N\ rraserdaa
s a DA PARTICULA DA PARTICULA

- SURERFICIE
REVELAGAO ards A

REVELAGAOD
(a) (b) (c)

Figura B.2.4.1 - Geometria de revelacao de tracos de particulas carregadas em
solidos isolantes, quando VG e VT sao constantes — (a) par-
ticula incidente em um Angulo de profundidade ¢ menor que
8; (b) o angulo eritico, $.s acima do qual os tragos sao re-
velados @ arc sen (VG/VT); (¢) angulo solido € no qual as

particulas sao reveladas.

Passemos agora ao cidlculo da eficiéncia de detegio do
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vidro. No caso particular do nosso trabatho, o vidro foi irradia
do com fragmentos de fissio espontanea de um Filme fina* de ura-
nio natural depositado em sua superficie, uma situacdo, portan -
to, de emissao isotropica de particulas carregadas. Para saber -
mos que fracdo de particulas emjtidas tem seus tragos revelados,
2 suficiente encontrarmos a relagdo entre o angulo solido no qual
as particulas sao reveladas e o angulo sdlido 4w. Na Fig. B.2.4.1
(c) a regido sombreada e aquela na qual serdo observados tragos
provenientes de uma fonte puntiforme P. Da geometria, sabem&s

que o angule solido subentendido por um cone com angulo vy @ dado

por:

Q =27 (1 - cos v) (B.2.4.1)

(omo 6 @ o anguio complementar de y , a expressdo anterior pode

tambem ser expressa como:

w =27 {1 - sen @) (B.2.4.2)

A efieizncia de detegao, n, sera portanto

Q 1
no=gr sy (1 - sen 8) (B.2.4.3)

Consequentemente, para tempos de revelagdo tais que VT
t constante, a eficiéncia de detegao depende apenas de 8 e pode
ser obtida facilmente por meio das grandeZzas mensuraveis D e £

& Fig. B.2.3.1 (a); verifica-se facilmente que:

%
Pilme fino de uranio significa, no nosso caso, que o alcance de fragmentos
de fissao no oxido e muito maior que a espessura do filme.
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n= 4 {1~ sen Erc tg (_0/21_):| (B.2.4.4)

Quando os tempos de ataque quimico sdo tais que Vi ( e
portanto 6) nio € mais constante, a eficiéncia de detecao aumen-
ta com o.tempo. Algumas razbes para isso sao, entre outras, a am
pliagdo de tragos muito pequenos que nado eram percebidos numa rg
m]ag?o fraca, aparecimento de tracos que comegcavam e terminavam
abaixo da superficie, etc. A eficiéncia de detegao para  tempos
de ataque quimico para os quais VT deixa de ser constante deve
ser calculada numericamente ou medida diretamente. 0 procedimen-
to que usamos na determinacdaoc da éficiéncia de detegdo do vidro

acha-se descrito no Capitulo II.

B.2.5 - Sensibilidade dos Detetores

A natureza do dano provocado por particulas carregadas
em solidos isolantes & discutida em detalhes por Fleischer e co-
hboradores(ﬂﬂ). Para solidos inorganicos considera-se que a io-
nizagdo primaria seja o processo dominante através do qual essas
particulas provocam danos ao longo de suas trajetorias no dete -
tor . As curvas tebricas da jonizacao primaria de diversos 7Jons
no vidro soda-lime sdoc mostradas na.Fig. B.2.5.1, na qual foi re
presentado apenas o intervalo de energia correspondente aos pri-
reiros microns da trajetoria de um fragmento de fissao (Srge).

A ionizagao de uma particula carregada num detetor par

No caso de solidos orgﬁnicos, entretanto, os efeitos secundarios de raios
delta nao podem ser desprezados.
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ticular pode nao ser suficiente para provocar a quantidade de da
nos necessiria para daf 0figem a uma taxa de revelagao preferen-
¢ial ao longo do traco. Nesta situacdo, o detetor serd insensi -
vel a esta particula. 0 lTimiar de detecho para um solido particu
lar seria entdo o menor valor da %onizagﬁo primaria necessario
para fazer com que VT supere VG' Fleischer, Price e Ma1ker(y@)
indicam limiares de dete¢d3o para varios solidos, especificando
qual o Jon menos donizante ja observado em diversos detetores.Pa
ra,o vidro comum, por exemplo, este Timiar corresponde ao Ne20
com a energia cinetica de 20 MeV. Com.esta informacao foi traca-
da, na Fig. B.2.5.1, a linha horizontal que indica o limiar de
detecdo deste vidro.

A existéncia de um limiar de detecdo para cada- solide
nos orienta na escolha do detetor apropriado para cada experien-
cia que se deseja f@zer. Um exame da Fig. B.2.5.1 nos mostra que
ions menos ionizantes que o C]2 nio produzem tracos revelaveisno
vidro soda-T1ime. Este fato nos permite,_por exemplo, o estudo
dos tracos de fragmentos da fissio espontdnea do uranio no vi -
6

dro sem a presenca do fundo indesejavel de aproximadamente 10

particulas alfa por evento de fissao.

B.2.6 - Annealing*

Sabemos atualmente que o aquecimento prolongado de um

detetor pode apagar os tragos nele existentes(lgpg caso o aqueci

mento nao seja muito intenso, ainda assim podem ocorrer modifica

* 1 -

0 termo "amealing”, quando empregado para tragos de particulas .carregadas
en solidos isolantes, significa o desvanecimento do trago latente em conse-
quéncia de aquecimento.
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¢fes, tais como uma redugdo do numero de tragos revelados por ata
que quimico. Acredita-se que o efeito do aquecimento seja o de
reduzir a relagao VT/VG’ com o consequente aumento de 8 e uma
dim{nuigio de n = % (1-sens). Uma outra consequéncia da ;edugio
de VT/VG e uma diminuigao dos diametros dos tragos, como podeéer
visto -pelo exame da eq. (B.2.3.2).

Diversos experimentos sobre "annealing" de tragos sdo
relatados por Fleischer e co1aboradores(lgp. Para o vidro soda -
-lime, 1 hora de aquecimento a 190 %C & suficiente para apagar
cerca de 50% dos tragos de fragmentos de fissdo, ao passo' que o0
aquecimento a 370 9¢ durante 1 hora provoca o desaparecimento to-

tal dos tracos. 0 efeito de "annealing" no vidro usado em nossos

experimentos foi considerado desprezivel ( ver Capitulo II).
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