.{,)

MARCOS DE CASTRO FALLEIROS

“EMISSAO DE PARTICULAS ALFA DE LONGO ALCANCE NA

FISSAO ESPONTANEA DO 252(Cf*

Tese de

MESTRADO

CENTRO BRASILEIRO DE PESQUISAS FISICAS
Rio de Janeiro, setembro de 1989



A minha esposa; sem seu apoio
nao poderdia ten concluldo este
trabalho

Aos meus palis
Acs meus §{Lhos



AGRADECIMENTOS

Ao Professor JADER BENUZZI MARTINS, pela orientacao e pelo estimulo

constante a mim dispensado no decorrer deste trabalho.

Ao Professor ODILON ANTONIO PAULA TAVARES, pela ajuda inestimavel

no trabalhc experimental.

Ao Professor EMIL DE LIMA MEDEIROS, amige leal, pelas discussoes i-

niciais e incentivo constante.
Ao Professor DJAIR AQUINO DE LIMA, pelas discussoes e apoio.

A ANGELA MARTA FERREIRA FALLEIROS, pelo carinho com que leu e fez

corregaes no texto e pelo incentivo nos momenteos de desanimo.

Ao desenhista ANTONIO CARLOS INAGAKI, do Departamento de Fisica da

Fundacao Universidade Estadual de Londrina, pelo excelente trabalho.
A calculista CELESTE AIDA BRITO LOPES, pela eficiente colaboracao.

As microscopistas HILDA VIEIRA DA SILVA, LUZIA DOS REIS ROSA, LESIA
HRYHORCZUK e HELENA FERREIRA PINTO, pela excelente qualidade de

seus trabalhos.

A MYRIAM SIMOES COUTINHO, pelo excelente trabalho na composicao gra

fica deste trabalho e pelos favores a mim dispensado.

Aos colegas do Grupo de Fisica Nuclear Experimental do Centro Brasi

leiro de Pesquisas Fisicas.

Aos colegas e amigos do Departamento de Fisica da Fundagao Universi

dade Estadual de Londrina.

Ao Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas que me proprocionou a o-

portunidade de estudos e desenvolvimento cient{fico.

Ao CNPq, a CAPES e a FUEL, pela ajuda financeira durante os anos

desta etapa de minha formacdo cientifica.

-fif-



SUMARIO

Pag.
AGRADECTIMENTOS L .uvvuenensenusnnensnsssssasasecscasavansonsnnnsanna iit
SUMARTIO  tivveennneranuasonnonasaouesnonnnsnansnsasansosasessnnnnns iv
LISTA DE TABELAS ...iuiuiutrennresannsnenotossascsscansansnnnnsnnss vi
LISTA DE FIGURAS ... cuirteninnnucanecserssansssnssssnsossnonnnsses vii
RESUMO i veieinnniinieiiincntinionossnnonsscnanosossoocosnnnsnnnnnans ix
INTRODUGAD 4ttt it iane ittt i icnactaeeaansessasananasanenns X
CAPITULO I — A FISSAO NUCLEAR +u.iveinurrrsnvannnconsenrannnnns 1
I.1 - A Descoberta da Fissao Nuclear ....ceeeeveceesoens 1
1.2 -~ O Processo da Fissao Nuclear .....ceeeeevneenceness 2
CAPITULO II  — A FISSAO TERNARIA - ASPECTO HISTORICO ..cuvevenoen 9
CAPITULO III =~ UM MODELO TEORICO ....ceuvsvervsressencunacconnanen 11
CAPITULO IV — MATERIAL E METODO +uvvuevveecnenoceunsnnscnnonsane 18
IV.1 - Determinacao da razao entre o numero de fissoes es—
pontaneas e o numero de particulas alfa de longo al
CANCE  sovesessosvsarsestosnnnsasasnssnsebtonssanssnsancss 19
IV.2 - Para obtencao de contagem e alcance de particulas
alfa de longo alcancCe ...cvssevssssscsresnssncancs 20
CAPITULO V — RESULTADOS s.vuvierrsvscusnnnsconsncnessnanssnnnnons 22
V.l - Obtencao da Razao(R) entre o numero de fissoces e o
numero de particulas alfa para o 292Cf ..veuvvvon- 23
V.2 - Determinacao do espectro de energia das particulas
alfa de longo alcance do T o 24
CAPITULO VI - DISCUSSOES E CONCLUSOES ....evevececescncennnncans 35
VI.1l — DiSCUSSOES .ueuuuevenerusesnnssasassnnassnsansnnns 35
VI.2 — CONSIUSOES  suuusuaneennensoesoreasncennnnsnnnnnans 38
APENDICE A - A EMULSAO NUCLEAR COMO DETETOR DE FRAGMENTOS DE FIS
SAO E PARTICULAS +uvcuieeeenrsrnnsnnacnnnsannnnans 41
A.l - Fmulsces NUCLeAYeS «eevsecvecocueaanesscncsaannoes 42
A.l1.1 - A Gelatina e suas propriedades ........... 43
A.1.2 - Cristais de Halogenetos de Prata ...ases-s 44
A.2 - Mecanismo de Registro da Trajetoria de Particulas
Carregadas em Emulsao ...veveerenccasansncsorasnnes 47
A.2.1 - Formacao da Imagem Latente .....eceeeuevsss 48
A.2.2 - Desaparecimento da Imagem Latente ........ 50



A.3 - Uma Sintese do Processo Fotografico

LU U I R N NN I B R

A.3.1 - A Revelacao e os Parametros que a influenciam .

A.3.2 - 0 "Stop", a Fixacao e a Lavagem da Pelfcula ...

A.4 - Processos de Revelagao Utilizados it asseesatencennns
A.4.1 - Consideragoes Eerais ..vvevevevcevoonennonnnn.

A.4.2 - Tecnica Experimental ..uveseeveerrveernennanns

A4.3 - Discrlminagao entre Tragos de Fragmentos de Fis

sao e Tracos de Partfcula Alfa ..eoeuvevenenn..

A.4.4 - Revelacao de Emulsao Nuclear para contagem de

TraCOS de Particulas Alfa de Longo Alcance do

52Cf l."...'......l.."'....lll..'......'...

A.S = MiCTOSCOPIA  tvvvuvrnnonreneaeasnsenesacccacnonennnanns

A.5.1 - Observacao dos Tracos

A.5.2 -

REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

LR B R I B R R O S A TS S

Eficiencia de Contagem

L I I I I I R R

LA R N R R E TS

- -

51
54
56

58
58
60

61

64

64
64
67

70



TABELA

II.1

I1.2

VI.1

VI.2

LISTA DE TABELAS

Resultados encontrados na Literatura Cientifica para a Ra-

zao enirg o numero de fissdes e o numero de particulas al-
fa de cf

A R R R R I I R T T T O I A S

Resultados encontrados na Literatura Cientifica referente

ao Espectro de Energia das particulas alfa de longo alcan-
ce do 232¢t

L R R A R Al N N N T R R T

Resultados obtidos pelo presente trabalho para a fissao es
pontanea do 292Cf (CONLAZEM) wveveruvernvenrocesennnennns
Resultados obtidos pelo presente trabalho para as particu-
las alfa de longo alcance (CONLAZEM) tuvvevnvennscnsonosen
Resultados encontrades na Literatura Cientifica para a Ra-
zao entre o numero de fissoes e ¢ numero de particulas al-
fa de 232Cf, acrescido do resultado do presente trabalho .

Resultados encontrados na Literatura Cientifica referente
ao Espectro de Energia das particulas alfa de longo alcan-
ce do 2°2Cf, acrescido do resultado do presente trabalho .,

Composicao da emulsdo nuclear Ilford das séries G, K e L
(58% de umidade relativa)

L R R I R I I I Y

-vi-

PAG.

10

10

22

23

35

36

43



FIGURAS

I.1
1.2

1.3

INN

I11.2

IT1.3

I11.4

Ii1.5

Iv.1

V.4
V.5

V.6

v.8

VI.1

VI,2

LISTA DE FIGURAS

Energia Cinética e Energia Liberada na Fissdo

LR S I R AN I

Fissao Espontanea - A dependencia da Meia-Voda de um nicleo

devido unicamente ao processo de fissao, com parametro
Z/A LA B I L B N I

----- A R R T T T R T

Representacao Esquemitica do processo de fissao do 235y

Os fragmentos e a particula alfa de longo alcance no instan
te da "quebra do ndcleo de 252¢f

IR N N NN

Os dois fragmentos de fissao e a particula alfa de longo al
cance em um tempo generico T(k)

LI I A I I I I BT I B B ISR TR R,

Curva teorica para a correlagao angular para particula alfa
assumindo a energia cineética inicial igual a 2MeV,com?ara~
da com resultados experimentais de Fraenkel e Thompsom 27],
representados pelas barras horizontais .....evevevencensss

Curvas teoricas para a correlagao angular para particula al
fa, assumindo energias cineticas iniciais iguals a 0,5, 2,0
e 8,0MeV, respectivamente, comparadas com resultados expe-
rimentais de Fraenkel e Thomp50m[27], representados pelas
barras horizontais

L A R I I I R R N I

A posigao dos dois fragmentos e da particula alfa de longo
alcance de sucessivos movimentos temporais de 22x 10722 ge-
gundos cada

L L R I I L T T T S,

Ilustragao esquemdtica da d13posigao da fonte de 232Cf e da
emulsdao nuclear nas experiéncias desenvolvidas

% aa e um e,

Ionizacao de protons e particulas alfa em emulsao nuclear .

Histograma do alcance para particulas alfa obtido nas expe-
riencias desenvolvidas

A A N A N N N N )

Histograma do alcance das particulas alfa de longo alcance
(fonte com filtro de aluminio)

LA LR R A R B AR B B N Y

Alcance de particulas alfa em emulsdo nuclear

Histograma de energia para partiuclas alfa de longo alcance
(fonte com filtro de aluminio)

L R N N R e R Y]

Histograma de energia para particulas alfa de longo alcance
do 292Cf emitidas pela fonte

L I N I R I R R R e

Correcao da energia das particulas alfa apos a passagem pe-
lo filero de aluminio

L R A L I R R I I I TR IO e

Espectro de energia para as particulas alfa de longo alcan-
ce

M N N N N N R R R T T

Reproducao do espectro de energia das particulasg alfa de
longo alcance do 252¢f obtido por W. Loveland[7

LA R LN I )

Reprodugao do resultado obtido por Muga, Bowman e Thomp-
soml2] para o espectro de energia para as particulas alfa
de longo alcance do 232cf

L R N N N N AN R L)

-vii-

PAG.

12

12

15

16

17

19
27

28

29
30

31
32
33
34

39

39



vi.3

A,l
A2
A3
A4
A5
A.6

A7

Fotomicrografia mostrando a fissao do 252¢c¢ acompanhada de
uma part{cula alfa de longo alcance

LRI RN N B R R R A IR I B A A )

Faixas de Niveils Eletronicos

LI A R A B R R R I R A N R I

Defeitos de estrutura cristalina do AgBr

R I A IR A B A B A )

Aspecto da emulsao nuclear antes e apos a revelagao

LA I

Efeito da temperatura na revelacgao

Efeito protetor do sulfito de sddio

LR B AR N R LR N B R Y B B L B A

Ilustracao do efeito do tempo de inducao na revelagao di-
ferenciada de tracos de particulas alfa e fragmentos de
1 = - o
Orientagac espacial da trajetoria de uma particula alfa na
emulsao nuclear

L I A A N I A N AN A A A R B R N B ]

-viii-

40
46
47
48
54
55

63

65



RESUMO

A emissao de particulas alfa de longo alcance as

252

sociada a fissao espontanea do Cf, fendOmeno este conhecido

na literatura como fissao ternaria (triparticao), vem sendo es
tudado nos ultimos vinte anos. No entanto, os dados existen-
tes na literatura, sdao bastante discordantes.

No presente trabalho medimos o espectro de enerxr-
gia das particulas alfa de longo alcance e obtivemos um pico
em torno de 15 MeV.

A razdo entre o numero de fissOes e o numero de
particulas alfa de longo alcance foi de 326.

Por fim, apresentamos um levantamento fotomicro-
grafico no qual aparece a fissdao ternaria onde podemos obser-
var o angulo de emissao da particula alfa de longo alcance com

252C

respeito aos fragmentos de fissao do f.
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INTRODUGAO

O fendomeno da fissao espontanea, inicialmente ob
servado para o Urdnio, vem sendo investigado em mais de cinquen
ta .isGtopos de quinze elementos. Sua importancia nao se restringe
ao dominio da Fisica Nuclear, havendo mesmo diversos problemas
em Astrofisica, Geologia e Quimica cuja solugido depende do co-
nhecimento deste fenomeno. -

Em Astrofisica, o fendmeno da fissao espontanea
€ importante no estudo das explosoces de supernovas do tipo I. A
luminosidade destas estrelas, ap0os um periodo inicial, decresce
exponencialmente com o tempo de acordo com J = exp(- T/t), on-
de 1 = 55 dias. Uma das hipoteses aceita atualmente para expli
car este fendmeno, atribui a liberacdo de energia apds o perio-
do inicial a fissdo espontanea do 23%%Cf, para o qual T = 55

(1]

dias .

Em Geologia, a fissao espontdnea do urinio tem
uma grande influéncia na distribuicdao de varios elementos na
crosta terrestre, originando um acimulo de isdtopos do criptd-
nio, xenonio e césio em minerais portadores de ardnio ).  ain-
da nesse ramo da Ciéncia, um processo importante .de datagao ba-
seia-se na analise de tracos deixados por fragmentos dé fissao
espontanea do uranio em minerais gque contéem este elementoil}.
A probabilidade de fissdo espontdnea &€ pratica-

mente desprezivel para elementos mais leves que o uréanio. En-

tretanto, a medida que o nimero atdmico aumenta, cresce também

—x—



a instabilidade dos elementos havendo uma maior probabilidade de
fissdo espontanea, sendo este processo um dos principais modos
de desintegracdo para valores suficientemente elevados de Z. Des
de que a fissao espontanea € um dos processos que determina a es
tabilidade dos nucleos super-pesados, o problema da taxa de fis-
sao espontanea de elementos além do férmio esta associado com a

questao do limite de estabilidade do Sistema Periddico dos Ele-

(1]

mentos
Quanto ao fenomeno da emissao de particulas alfa
de longo alcance, assim denominadas por possuirem energias com
- [2] . ~ s~ - 252 .-
ate 34 MeV r assocladas a fissao espontanea do Ct (fissao

'ternéria), a literatura fornece dados referentes ao espectro de
energia das particulas alfa de longo alcance onde observa-se dis

cordancias quanto ao valor do pico de energia obtido por autores

que trabalharam com tecnicas envolvendo eletrdnica como Wat-
son[3}, Nobles[4}, Fraenkel[Sl, Fluss e colaboradores[6], Love-
land[7], Grachev e colaboradoresls] e autores que trabalharam

com emulsoes nucleares como Muga, Bowman e Thompson[zl.

Além deste fato, observa-se na literatura dados
conflitantes gquanto a razao entre o nlmero de fissdes espontane-
as do 252Cf e o numero de particulas alfa de longo alcance.

Cabe aqui destacar que autores como Watson[B], Hen
derson e colaboradores[g} e Nobles[4], que em seus trabalhos fi-
zeram uso de técnicas eletrdnicas de detegao, obtiveram resulta-
dos discordantes entre si, assim como, maiores discordancias ain
da sao observadas nos resultados dos trabalhos de autores que fi
zeram uso da técnica de emulsoces nucleares como Muga, Bowman e

[2]

Thompson , Titterton e colaboradoresllo].
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Assim sendo, dado as discordidncias existentes na

literatura, o presente trabalho tem por objetivos:

i) Obtencaoc da razao entre o numero de fissoes

252

espontdneas do Cf e o nuimero de particulas alfa de longo al-

cance;

ii) Obtencdo do espectro de energia das particu-~
las alfa de longo alcance.

Para atingirmos os objetivos do presente traba-
lho, faremos uso do detetor Emulsdac Nuclear. Esta, analogamen-
te 3s emulsdes ordindrias, consiste basicamente numa dispersao
de graos de halogenetos de prata (principalmente brometo) em ge
latina. As principais diferengas entre as duas, a ordinaria e
a nuclear, residem no conteudo de brometo de prata, na espessu-
ra e no tamanho dos grdos. Quando uma particula ionizante pene
tra no interior desse detetor, forma-se um trag¢o (imagem laten-
te) contendo um nimero de gr3os revelaveis de brometo de prata;
apds a revelacdo, a analise desses tragos ao microscdpio otico,

fornece informacdes sobre o nameroc e a natureza das particulas

carregadas.

0 2520f tem meia-vida de, aproximadamente 2,65

anos. Seu decaimento & por emissdo de particulas alfa, também
chamada de particulas alfa de decaimento cuja energia & predomi
nantemente de 6,118 MeV e 6,076 MeV, e por fissao espontanea (pg
naria, ternaria e quaternaria).

No capitulo I, apresentamos alguns aspectos impor

tantes da fissac nuclear.

No capitulo II, historiamos o desenvolvimento do

estudo deste fendmeno.

No capitule III, apresentamos um breve estudo ted

-xii-



rico a respeito da emissdo de particulas alfa de longo alcance,

associada ao 252Cf, baseado na referéencia bibliogréfica[lzl'

No capitulo 1V, apresentamos a descrigao do proce

dimento experimental.

No capitulo V, apresentamos os dados obtidos por

No capitulo VI, apresentamos as discussoes e con-

clusdes do presente trabalho.

No apéndice A, detalhamos os aspectos da técnica

de emulsdo nuclear baseado na referéncia bibliogréfica[13]'
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CAPITULO 1

A Fissao Nuclear

I.1 A DESCOBERTA DA FISSAO NUCLEAR

A descoberta da fissao nuclear foi um dos resul-
tados das tentativas de se fazer elementos transuranianos (Z>92)
através de reagoes (n,y) seguidas do decaimento do nucleo produ-
to.

A producdo de nuclideos '“’La e '?°Ba a partir
do uranio, que tem numero atdomico 92, poderia ser explicado atra
vés de uma reacdo nuclear até entio desconhecida, na gqual o nua-
cleo de uranio se divide em fragmentos de massas comparéﬁeis.

Hahn e Strassmann[14'15}foram capazes de encon-
trar um isdtopo ativo de estrdncio (2=98) e um do itrio (2=96)
que cumpriam estes requisitos, assim como isdtopos do criptonio
{(z=36) e xenonio (2=54).

Estava claro, a partir das evidé&ncias radiogquimi
cas, que o0s nucleos de uranio quando bombardeados com neutrons,

podiam de fato se quebrar em ndcleos de peso atOmico intermedia-

rios. Previu-se entdo, a partir da sistematica dos nuclideos es
- . . - 4 - . [I“’l]

taveis e a partir da formula semi-empirica de massa {(ener-

gia de ligagdo), qgue os nicleos produtos teriam energia muito

grande e produziriam um grande numero de pares de ions guando



passasem atraves de um gas. Quando se colocou uma fina camada
de urdnio numa camara de ionizag¢do apropriada conectada a um am-
plificador e irradiada com neutrons, observaram-se grandes picos
[16,17]

de ionizacao correspondendo a energia de até 100 MeV. Tra-

balhos radioquimicos posteriores, mostraram entdo gue ao lado
dos produtos das reacoes mencionadas acima, outros elementos de nume
ro de massas média se formavam, incluindo bromo, molibdénio, ru-
bidio, antimdnio, telurio, iodo e césio. Havia, portanto, am-
plas evidéncias quimicas e fisicas para a quebra do ntucleo de u~

ranio. Esse processo foi chamado de fissao{lg}

Sabe-se hoje que a fissdo pode ser produzida em
varios nuclideos em diferentes condi¢bGes. Quando pequenas amos-
tras de isoOtopos separados do urdnio, preparados em um especto-
grafo de massa foram bombardeadas, descobriu-se gue os neutrons
lentos causam a fissao do ?°°y, mas ndo do ?*°U e, neutrons rapi
dos com energias maiores que 1 MeV causam tanto a fissdo do 23°U
238U[19]

como do . O torio e o protoactineo sofrem fissdo, quan-

do bombardeados com neutrons rapidos. A fissao também pode ser
produzida no urdnio e tdorio por particulas alfa de grande ener-
gia, protons, déuterons e raios y. Os nlcleos de *3°pue 2%,
formados pela reacdo (n,y) do %23%U e 232Th, respectivamente, se-
guidos pelo decaimento dos produtos, sofrem fissao gquando bombar
deados com neutrons lentos ou rapidos. Finalmente, encontram-
-se alguns nucleos pesados que sofrem fiss3do espontanea, neste

processo, © niicleo se divide no estado fundamental sem o bombar-

deamento de particulas.
I.2 O PROCESSO DA FISSAO NUCLEAR

Consideremos um nucleo composto (A,2Z) formado pe



la absorgao de um neutron por um nicleo alvo pesado que se com-
porta como uma gota esférica de um fluido incompressivel. Su-
pondo gque a massa atdOmica correspondente M (A,Z) seja dada pela
formula semi-empirica de massa (em unidade de massa atomica).

_ _ _ 2/3
M(Aa,2Z) = ZMH + (A Z)Mn aVA+aSA

aa 2 aCZ2
R vl § (A, 2) (I.1)

e que € maior que a soma das massas dos fragmentos constituin-
tes em uma energia equivalente Q. A questao &: Sob gque circuns
tancia acontecerd a fiss@o de niicleo? A estabilidade do nicleo
inicial com respeito & fissdo depende criticamente da importan-
cia relativa das forgas nucleares de curto alcance e das forgas
de Coulomb de longo alcance, cujos efeitos estac representados
na formula semi-empirica de massas pelos termos cujos coeficien

tes sao a,, a_ e a_. No caso de niicleo muito pesado (A 2 300),

a forga coulombiana &€ a mais importante e o nidcleo, uma vez for

mado, se rompe em dols fragmentos quase instantaneamente.

Este caso estd representado na curva (a) da figura
I.1 em que se representa a energia potencial dos fragmentos
{20]

em funcio de sua separacao .
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Fig. I.1l: Energia cinética e energia liberada na fissao. Na parte
esquerda esta representada a energla potencial do nicleo em
funcao de sua deformacao; na parte direita da figura esta
representada a energia potencial do fragmento a medida que
se separam em virtude da repulsao Coulombiana.



Para niicleos menos pesados (A & 236), a repulsio
entre os protons pode estar mais que compensada pelas atracoes
de curto alcance sempre que o nucleo (A,Z) tenha uma forma tal
gque apresente uma superficie minima, como representada na figu-
ra 1.1 pela curva (b). Neste casoc o nucleo inicial & estavel
frente a pequenas deformacoes da forma esférica, mas se a defor
macao & relativamente grande, a superficie livre aumenta de tal
maneira que o efeito das atracoes de curto alcance se reduz até
um valor tal que n3ao compensa o efeito da repulsdo Coulombiana.

Chegamos assim ao conceito de "barreira de fis-

sdo" ou energia critica para a fissdo, E., para a qual tem lu-
gar uma rapida separacao dos fragmentos. Isto pode acontecer
antes gque se alcance a deformacao correspondente a Energia Ef,
mas tal separagdo se processara lentamente, devido a penetrac¢io
necessaria da barreira de fissdo. Este Gltimo caso & anidlogo &
emissdo de particulas o (efeito tanel) por parte de nucleos ra-
dicativos e se descreve como fissao espontanea. Para um nicleo
mais leve (A X 100), a barreira de fissdoc & mais elevada (ver
figura I.1, curva (c)).

A energia critica para a fissao Eg, que deve ser
ocasionada pela particula incidente no caso de fissdao induzida,
depende do valor de Z®/A para o niicleo composto.

A fiss3o do ?3%U exige um neutron com energia da
ordem de 1MeV, assim o valor de E¢ para o 238y & aproximadamen
te de 6Mev 2%].  Este fato permitiu a Bohr e Wheeler' ') esti

marem gue um nucleo seria instantaneamente fissionavel se

o]

K % 47,8 (I.2)



e calcularam a energia Eg, para a qual a energia potencial al-
- - - . 2 -

canca seu valor maximo para os nucleos cujo 2 /A & menor que O

limiar.

2353 4 fiss3o ocorre com a incideéencia

Ja para o
de neutros térmicos. A energia de separacao de um neutron no
caso do 2%°U & maior, em comparacdo com o *3°U, porque o primei
ro & um nuclideo par-par e esta mais fortemente ligado no seu

239 - . . [20]
estado fundamental que o U que e do tipo par-impar . Co-
mo regra geral, os nicleos fissionaveis formam nicleos compos-

- (20}
tos par-par por absorc¢ao de neutrons lento .

Considerando os argumentos ja apresentados e a
figura I.1 , fica claro que a fissdo induzida por neutrons len
tos fica limitada a poucos nicleos. Se A e muito pegqueno, a e-
nergia do neutron capturado sera insuficiente para permitir que
o nicleo ultrapasse a barreira de fissdo; por outro lado, se A
& muito grande, vai acontecer a fiss3o espontdnea. A frequén-
cia deste modo de desintegracdo limita o numero de elementos
transuranianos que se podem produzir e a figura I.2Z, mostra co-
mo diminui a meia vida para a fissdo espontanea a medida que

nos aproximamos do valor limite de ZZ/A[ZOI.
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Fig. I.2: Fissao espontanea. A figura mostra a dependéncia da meia
vida de um nicleo, devido unicamente ao processo de fissao,
com o parametro Z2/A,

Assim sendo, o processo de fissao tal qual foi in

[21]
terpretado por Bohr e Wheeler » pode ser representado pelo es
quema na figura I.3. Os dois fragmentos excitados do nicleo com
posto, que possuem um grande excesso de neutrons em  comparacao
com os nucleos estaveis de cargas iguais, se separam em um tempo

muito pequenoc em rela¢do a meia vida do niicleo composto, isto &,



um tempo menor que 10_148. No momento da separagao e emitido um

certo numero de neutrons conhecidos como neutrons prontos, proce
dentes principalmente dos fragmentos em movimento.
0 descobrimento destes neutrons sugeriu, imediata

mente, a possibilidade de uma reag¢ac em cadeia.

O Neutron
t=0 *

O U 238
CD  wm
Emissdo de
:CI]: Neutrons Prontos
t "O-MZ:ID O;N:E.miuao ¥
e QO

Emiss3o B, ¥ o Neutrons

Fig. I.3: Representagao esquematica do processo de fissao do
35U, mostrando a emissao de neutrons e radiacao v,
assim como a desintegracao final dos produtos de fissao.



CAPITULO II

A Fissao Ternaria - Aspecto Historico

Todos os estudos sobre o processo da fissao nu-
clear indicam que este resulta, predominantemente, na divisao do

nicleo fissionado em dois fragmentos e em media mais de dois neu

2]

trons emitidos. R.D. Present[2 mostrou que o modelo da gota
liquida para a fissdo n3o exclul a possibilidade de fissdo terna
ria, ou seja, a divisdo do nicleo em trés fragmentos. A fissao
ternaria tem sido investigada através de varios métodos, princi-

palmente atraves de emulsdes nucleares impregnadas com material

[23]

fissionavel . Dos resultados dos estudos destacamos, a se—

guir, dois tipos de fissao:

i) O primeiro tipo € a quebra do nucleo em trés fragmen-
tos de massa comparaveis (fissdo ternaria) ou em gua~-
tro fragmentos de massa comparaveis (fissdao quartena-
ria). No 2?%°yU, segundo estudos realizados, a ocorrén-
cia de fissido do tipo ternaria € de 16,7 * 3 fissdes
ternarias para 1x10% fissbes binarias!?%l. outro es-
tudo, agora para o 2°2Cf, obteve a frequéncia de 1 fis
sio ternaria a cada 20.000 fissdes binarias!?]

Quanto a fissdo quartendria para o 2*°U foi encontrado
1 fissao quaternaria para 3x 10 fissdes binariasl?®],
enquanto para o 2°?Cf, encontraram o resultado de 1 fis-

sdo quaternaria para 5x10° fissdes binarias(10],
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ii) 0 tipo de fissao ternaria mais frequentemente encon-
trado & aquele que apresenta como terceiro fragmento
uma particula alfa altamente energética que & emiti-
da em coincidéncia com os fragmentos de massa compa-
raveis da fissao, objeto de estudo do presente traba
lho.

A emiss3o de particula alfa na fissdao ternaria foi
primeiramente observada por Alvarez[zs} em 1943 e,
desde entao, tem sido revista por varios autores.
Quanto a frequéncia de ocorréncia deste tipo de fis-
sao ternaria, destacamos na tabela abaixo {tabela
II.1) alguns autores e seus resultados:
TABELA II.1
Autores Frequencia
. {10}
Titterton e Brinkley 1 para 280
Muga, Bowman e Thompson (2] 1 para 415
Watson[B] 1 para 345
9
Henderson e colaboradores[ ] 1 para 312
4
Nobles[ ] 1 para 299
Quanto a distribuicaoc de energia de particulas alfa
de longo alcance na fissdo espontdnea do 2°2Cf, des-
tacamos abaixo, na tabela II.2, alguns estudos de au
tores apresentando o pico de energia encontrado:
TABELA II.2
Autores Pico de Energia(MeV)
Muga, Bowmann e Thopson [2] 19
Watson [3] 16
Nobles (4] 17
Fluss, Kaufman, Steinberg e Wilkins (6] 16
W. Loveland (71 16
Z. Fraenkel (5] 15

Grachlv, Gusev e Seliverstov (8] 15,8



CAPITULO TII

Um Modelo Teorico

Determinar o caminho da particula alfa dentro do
campo eletrostatico dos outros dois fragmentos da triparticao
(fragmentos de massas comparaveis Mi), envolve um problema de
trés corpos de Mecdnica Classica, que ndo tem solucao exata. De
acordo com a referéncia 12, desenvolvemos em seguida, uma solu-
gao aproximada.

No instante da quebra do nucleo do 252Cf {figura
III.l), as distancias do ponto de contato dos dois fragmentos,
onde assumimos gue seja emitida a particula alfa de longo alcan
ce, e os centros de cargas (2) dos fragmentos &€ dado por §;=
r; (1+0,9314 B.), onde By & o parametro de deformacao dos fragmen-
tos (i=1 para o fragmento mais leve e, igual a 2, para o frag-

mento mals pesado).
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Particula O

Fig. III.l: Os fragmentos e a particula alfa de longo alcance no
instante da "quebra' do nicleo de 252Cf,

Para um instante t(k) posterior podemos observar
na figura III1.2, a posicao relativa dos fragmentos de fissao e
a particula alfa de longo alcance, onde X.(t) @ a posicdo dos

fragmentos.

particula
alfa

Re

fragmento pesado fragmento

lsve

X (1)  X,(t)

Fig. III1.2: Os dois fragmentos de fissao e a particula alfa de
longo alcance em um tempo generico T(k).
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Nas figuras IIT.1 e III.2, temos:

§; (i=1,2)- Distancias no instante da fissdo do ponto de
contato dos dois fragmentos, de onde a parti
cula o esta emitida aos centros de carga dos
dois fragmentos.

X, (t) (i=1,2)})- Abcissas dos dois fragmentos apds um tempo

T, marcadas a partir do ponto de contato.

P(x,y) - Ponto onde se encontra a particula a apos o
tempo T.
F, (i=1,2} - Forcas coulombianas que atuam sobre a parti-

cula o pela acao dos campos de dois fragmen-
tos.

Zi (i=1,2) - Nameros atomicos dos dois fragmentos.

wi (i=1,2) - Angulo que os vetores associados as forcas
coulombianas formam com uma linha paralela
ao eixo das abcissas.

Ry (i=1,2) - Distancias dos centros de carga do fragmen-

to de fissao a particula alfa considerada

puntiforme.



-14-

Assumimos que o movimento dos dois centros de
cargas estao confinados ao eixo x, ou seja, as forcas exercidas
por alfa sobre os fragmentos & desprezivel comparada com as for
¢as que os fragmentos M, fazem um sobre o outro. Assumimos tam
bém que a velocidade inicial dos dois fragmentos & nula e que
alfa so0 tem velocidade inicial no eixo y (que &, entdo, o Gnico
parametro ajustavel do problema dindmico). Assim obtemos as e-
quagoes do movimento para os fragmentos e para a particula alfa
que sdo, respectivamente:

- para o fragmento mais leve (Ml)

d2x % T, e>
M, — L _ 1"2 (III.1)
1 gpe (8, +X; +8, +X,)
- para o fragmento mais pesado (Mz)
2 2
w X2 _ 2128 (III.2)
2 agr2 (5, +X; +8, +X,)
- e para a particula alfa
Z, e cosy Z, e® cosy
md?x _ 2°® 2 1 1 (I11.3)
2 2
daT?2 (R2) (Rl)
e
2 2
d2y _ 22e senw2 N Zze senwl (I11.4)
ar? (Ry)* (Rq)*

Fazendo uma evolucido temporal e usando para efei
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to de calculo um incremento de tempo igual a 10_235, obtem-se

que, para um tempo (k+ 1) as componentes da velocidade de alfa

sao iguais a:

vy(R+1) = vy() +ELEXD g (III.5)
vx(k+1) = vx(k) + ZXELL) 5 (I11.6)
Assim, facilmente pode-se determinar o &ngulo ©

de emiss3ao que é obtido como 6 = tg—l(Vy/Vx), e para uma eher-
gia cinética inicial igual a 2MeV, o &angulo & calculado para

varias massas e representado graficamente na fig. III.3. Os re

sultados experimentais também sdo apresentados.

r I T 1 1 ) ¥ I
o
t00*
90°
80*
70. - - —
1. ' i - 1 i. ] 1
80 %0 100 10 120 30 40 i30 60 |70

Fig. IIL.3: Curva teorica para a correlagac angular para a particula
alfa, assumindo a energia cinética inicial igual a 2MeV,
comparada com resultados experimentals de Fraenkel e
Thompson 27} representados pelas barras horizontais.

Variando o valor da energia cinética inicial fa

zemos os mesmos calculos anteriores, e os resultados sao plota-
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dos na figura III.4.

1 1 1 1 A H - L

80 90 100 0O 120 30 140 50 160 i70

Fig. III.4: Curvas teoricas para a correlagao angular para a
particula alfa, assumindo energias cineticas ini
ciais igual a 0,5, 2,0 e 8,0 MeV, respectivamen
te, comparadas com resultados experimentais de
Fraenkel e Thompson (27 representados pelas bar
ras horizontais,

Finalmente apresentamos na figura III.5, um calcu
lo tedrico para a posi¢do dos dois fragmentos e da particula al
fa de longo alcance, depois de sucessivos incrementos temporais

de 2.0 x 10”22

segundos cada, para a razao de massa 131/117 dos
fragmentos e energia cinética inicial de 2.0 MeV para a particu

la alfa de longo alcance.
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y (lO_“cm = 1fermi)

30

25

20

15

qs—e—s—epr———
16 8

B § I ! 1
4 0 4 8 12 1s

xllo-ucm =] fermi )

Fig. III.5: A posicao dos dois fragmentos e da particula alfa de
longo alcance de sucessivos movimentos temporais de
22 x 10~22 segundos cada.



CAPITULO IV

Material e Metodos

Para atingirmos os objetivos deste trabalho utili

zamos uma fonte de 252

Cf cuja atividade medida em dezembro de
1981, era de 1,32 x 105 fissdes/cm?.minuto, com um didmetro u-
til de 1lcm.

0 detetor utilizado foi emulsdo nuclear do tipo
KO, devido a sua baixa sensibilidade a protons, da ILFORD, com
espessura de 100 ym. (2cm de largura e 1lOcm de comprimento).

0 detetor e a fonte foram orientados, obedecendo
sempre o mesmo Critério gquanto & disposicao geométrica (figura
Iv.1l).

O centro geométrico do detetor foi colocado a 10

cm do centro da fonte de 252

Cf, e mantido a um angulo de incli-
nacio de 15° em relacdo a fonte (figura IV.1).

A disposigac geométrica, o angulo de inclinagao e
a distancia fonte-detetor, foi determinada para a obtengao do

maior numero de eventos bem comeo possibilitar o registro de par

ticulas alfa de longo alcance de ate 40 MeV.
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Suporte

Wl fome WG, EMUIsE0 Nuclear
/ T

Suporte ——‘—"—j

{
' 100 '
™ !

Fig. IV.1l: Ilustracao esquematica da disposicao da fonte do

252¢f e da emulsao nuclear nas experiencias de-
senvolvidas.

Este arranjo experimental (figura IV.1l) foi entao
levado ao interior de um recipiente de vidro onde foi feito va-
cuo.

Para possibilitar o melhor desempenho da microsco
pia, utilizou-se uma pequena abertura de 2cm no centro de emul-
sao, ou seja, era feita a vedagdo da emulsao nuclear com uma fo
lha de cartolina com uma janela central de area igual a 2cm2.

Os detalhes do trabalho de microscopia estao no a

péndice A {(A.5).

IV.1 - PARA A OBTENCXO DE CONTAGEM DE FRAGMENTOS DE FISSAO

po 2°2cs

Trés emulsdes nucleares do tipo KO foram irradia-
das com tempos diferentes: duas, durante duas horas enquanto
que a terceira foi irradiada durante dez horas.

Depois as emulsoes nucleares foram submetidas a



-20—~

revelagoes discriminatorias, para que sb fossem revelados tra-
¢os de fragmentos de fiss3o com o objetivo de posterior conta-
gem de eventos na microscopia.

Os detalhes técnicos deste tipo de revelacio es-

tao no apendice A (A.4).

IV.2 - PARA OBTENCAO DE CONTAGEM E ALCANCE DE PARTICULAS
ALFA DE LONGO ALCANCE

Se, para a contagem ou mesmo a medida do alcance
de particulas alfa de longo alcance, utilizAssemos o mesmo pro
cedimento do item anterior (IV.1l), modificando apenas a revela-
¢ao, permitindo também a revelacdo de particulas alfa de longo
alcance, estariamos com um grande problema de microscopia pois,
a cada particula alfa de longo alcance, teriamos 415 fissSes es

(2]

pontaneas

{11]

mento + O gue resultaria em um trabalho de muita dificuldade

e aproximadamente 12.000 particulas alfa de decai-

e de possiveis grandes erros na microscopia.

Assim precisamos recorrer a um filtro que absor-
vesse todos os fragmentos de fissdo bem como particulas alfa de
decaimento. Depois de estudos baseados em J.B. Marion & F.C.
Young[za], resolvemos utilizar um filtro de aluminio de 30 um
de espessura.

O poder frenador deste filtro de aluminio, alem
de absorver todos os fragmentos de fissao do 252Cf bem como as
particulas alfa de decaimento, faz com que as particulas alfa
de longo alcance percam parte de sua energia pois estas tiveram

que vencer tambem o filtro de aluminio, ou seja, ao obtermos os

resultados de alcance das particulas alfa de longo alcance da
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microscopia, temos gue fazer uma corregdo na energia das parti-
culas alfa de longo alcance para obtermos o espectro, digamos,
"real™. A titulo de exemplo, uma particula alfa de 7 MeV, apoOs
passar pelo filtro de aluminioc de 30 um perde parte de sua ener
gia devido a ionizagdo no aluminio, ficando, entdc, com energia

igual a 2MeV[28].

. Trés emulsdes nucleares do tipo KO foram irradia-
das duram 120 horas cada uma, para que pudéssemos obter uma es-
tatistica confiavel. Apds a irradia¢ao, as emulsoes foram, en-
tao, reveladas.

Detalhes deste tipo de revelacao encontram-se no

apendice A (A.4).



CAPITULO V

Resul tados

A fonte de ?°2Cf utilizada, apresentava uma ati-
vidade de 1,32 x 10° fissdes/cm’, minuto, em dezembro de 1981,
com um diametro de 1 cm.

Na tabela V.1, apresentamos os dados obtidos pa-
ra trés placas de emulsodes nucleares, do tipo KO, todas com o}
mesmo tempo de exposigao igual a 120 horas, onde foram realiza-
das as contagens de eventos, bem como o alcance das particulas

alfa (fonte com filtro de aluminio com espessura de 30 um).

TABELA V.1
Chapa Total Area de Densidade | Densidade Densidade
na de Observacdo | de Tragos | Especifica |Especifica Media
Tragos {cm?] {em™2] de Tragos de Tracos Py
[cm’zh"'l] [c:m‘2h‘1]
01 259 2,00 1,29 x 10° 1,08
02 217 1,78 1,22 x 10° 1,02 1,03 £ 0,02
03 202 1,70 1,19 x 10° 0,99

Na tabela V.2 apresentamos os dados obtidos para

trés placas de emulsces nucleares do tipo KO, onde foram realiza
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das as contagens de eventos de trago de fragmentos de fissao do

25 Zcf .
TABELA V.2
Chapa Terpo NQ de Area Densidade | Densidade Densidade
Ne Exposicao | Tragos | Observada | de Tragos Especifica | Especifica
(horas) [cm?] [cm™<] de Tracos | Media p,.
[cnfzh_l] £f
[cm™2h~1]
3 2
04 2h 1901 1,34 1,42x 10 7,09x10
05 2h 1132 0,83 1,36x10° | 6,82x10° | 672 + 24
06 10h 9521 1,52 6,26 x10° | 6,26 x10°

Os valores da densidade especifica média de frag
mentos de fissao (Eéf) bem como da densidade especifica média
de particulas alfa de longo alcance (5;), foram calculadas to-

mando-se a média das respectivas densidades de tracos, estabele

cendo-se também assim, o desvio padrao.

V.1 OBTENCAO DA RAZAO (R) ENTRE O NUOMERO DE FISSJES DO
2520f § 0 NOMERO DE PARTICULAS ALFA DE LONGO ALCANCE
Para a obtencido da razao entre o numero de fis-

soes do 252

Cf e o nimero de particulas alfa de longo alcance,te
mos que tomar os dados das Tabelas V.1eV.2 e compararmos os da
dos de densidade especifica média de ambas as Tabelas, pois as-
sim teremos comparados os dados tomados pela mesma area de obser

vacao, mesmo tempo de exposicdo e em geometrias idénticas.

As-
sim:
P
R = % _ff (V.1)
p

o
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onde Eff € a densidade especifica media de tragos de fragmentos

de fissdo {o niimero de fissdes & igual a %75ff) e -Ea ¢ a densi

dade especifica média de tragos de particulas alfa de longo al-
cance.

Para o presente trabalho, a razao R encontrada
foi de 326 + 13, ou seja, o nimero de fissdes espontaneas & de

326 vezes maior do que o nlUmero de particulas alfa de longo al-

cance para o 252Cf.

V.2 DETERMINACAO DO ESPECTRO DE ENERGIA DAS PARTICULAS AL
FA DE LONGO ALCANCE DO 252Cf
A utilizag¢do do filtro de aluminio com 30 um de
espessura possibilitaria a obtencac do espectro de energia de
particulas alfa de longo alcance a partir de 7 MeV.
A escolha da emulsao nuclear do tipo KO como de-
tetor deve-se principalmente ao fato desta apresentar baixa sen

sibilidade a protons, com limiar de detegao de aproximadamente

2

5 x 10 “ MeV/ m[29](figura v.1l).

Através dos dados obtidos na microscopia (apéndi
ce A - A.5), efetuamos o levantamento do histrograma do alcance
das particulas alfa de longo alcance, demonstrado na fig. V.2.

Ao fazermos a analise do histograma do alcance
das particulas de longo alcance {figura V.2), observamos umgran
de numero de eventos com até 20 um de comprimento (alcance) na
emulsdo nuclear utilizada.

Este fato pode ser explicado pelo registro em e-
mulsdes nucleares do tipo KO de protons de recuo, devido a rea-

caco {n,p), que marcam a emulsdo nuclear com tracos de tamanho
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(alcance) de até 20 um (prdtons com energia de até 1 Mev!291,

Sabemos também que parte destes tragos com  até
20 ym sao particulas alfa de longo alcance, mas nac tendo neste
caso come realizarmos uma revelagao que discriminaria protons
de particulas alfa, optamos por desconsiderar todos os eventos
com alcance até 20 ym na emulsdo nuclear, ¢ que per via de con-
sequéncia, resulta em um novo histograma, representado na figu-
ra V.3. Este fato traz uma outra consequéncia: faz com gue nos
so espectro de energia seja obtido para particulas alfa de lon-
go alcance a partir de 9,0 MeV.

Através de Pierre Demers{zgl(figura V.4) podemos
a partir do histograma de alcance das particulas alfa de longo
alcance (figura V.3), obter orhistrograma de energla destes e-
ventos (figura V.5).

Este histrograma de energia para particulas alfa
de longo alcance, representado na figura V.5, seria o histogra-
ma desejado para atingirmos finalmente o nosso objetivo de de-
terminarmos o espectro de energia, nac fosse pela presenga do
filtro de aluminio de 30 um de espessura que serviu como absor-

verdor de particulas alfa de decaimento e fragmentos de fissao

252Cf

do , mas gue ac mesmo tempe fez com que as particulas alfa

de longo alcance perdessem parte de sua energia original, 1isto
&, conforme foram emitidas pela fonte,.

Assim sendo, para a obtencac do histograma de e-
nergia das particulas alfa de longo alcance (figura V.6), como
se estas nao tivessem atravessado o filtro de aluminio, fizemos
uma correg¢ao de energia no histograma da figura V.5. Esta cor-

recao foi realizada baseada em Marion e Young{ZB](figura v.7).
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Finalmente, fazendo uma normalizacao para o nﬁmg_
ro de eventos e uma aproximagao, obtivemos o espectro de ener-
gia para as particulas alfa de longo alcance, representado na

figura V.8 onde podemcs observar um pico em torno de 15 MeV.
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V.4: Alcance de particulas alfa em emulsao nuclear{29]
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C) i | 1 Il
O 10 20 30 10

E's [MeV]

Fig. V. 7: Corregao da energia das particulas alfa de longo
alcance apés passagem pelo filtro de aluminio.

No eixo y: Energla das particulas alfa emitida na fonte.
No eixo x: Energla das particulas alfa apds passagem pelo
filtro de aluminio.
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CAPITULO VI

Discussdes e Conclusdes

VvI.1l DISCUSSOES

Na tabela VI.l abaixo, reproduzimos a tabela II.1,

acrescentando o resultado do presente trabalho:

Tabela VI.1

Autores Frequencia
Titterton e Brinkley[lo] 1 para 280
Muga, Bowmane Thompson[ 2] 1 para 415
Waltson[ 31 1l para 345
Henderson e colaboradores[ 91 l para 312
Nobles[ 41 I para 299
PRESENTE TRABALHO 1 para 326

Analisando a tabela V.1, podemos observar que O

resultado deste presente trabalho { 1 particula alfa de longo

alcance para 326 fissoOes espontaneas do 252Cf), & muito préximo

dos resultados de Watson[3 ], Henderson e colaboradores[9 }, au

tores estes que fizeram uso de técnica de detecdo de particulas
alfa e fragmentos de fissdo envolvendo eletronica.

Por outro lado, o resultado deste presente traba
lho é altamente discordante com os resultados obtidos por Titter
ton e Brinkley[lol; Muga, Bowman e Thompson[2 ] que fizeram uso

de técnica de detecdo de particulas alfa e fragmentos de fissao

envolvendo emulsdes nucleares, técnica semelhante a utilizada
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neste presente trabalho.

Na Tabela VI.Z2 reproduzimos a Tabela II.2 acreg-

centando o resultado do presente trabalho:

Tabela VI.Z2
Autores Pico de Energia (MeV)
Muga, Bowman e Thompson[zl 19
Watson[3] 16
Nobles[a] 17
Fluss, Kaufman, Steinberg e Wilkins[6] 16
W. Loveland[7} 16
Z. Fraenkel[s] 15
GrachBv, Gusev e Seliverstovls] 15,8
PRESENTE TRABALHO 15

Podemos observar que o resultado do presente tra
balho para o pico do espectro de energia das particulas alfa de
longo alcance (15 MeV) é coincidente com o resultado obtido por

1[5], e altamente concordante com os resultados obtidos

[3]

por Watson r Fluss e colaboradores[G}, Grach&v e colaborado-

{71

8 . - .
res[ I e Loveland , autores estes que fizeram uso de tecnicas

Fraenke

eletrdnicas em seus trabalhos. Por outro lado, o resultado des

te presente trabalho para o pico do espectro de energia das par

ticulas alfa de longo alcance (15 MeV) & discordante com ¢ re-
[2]

sultado obtido por Muga, Bowman e Thompson , que fizeram uso

da técnica de emulsac nuclear.

Observando a figura VI.1l que reproduz o espectro
de energia obtido por W. Loveland[7} e a figura VI.Z2 que repro-
duz o espectro de energia obtido por Muga, Bowman e Thompson (2]
e comparando-as com a figura V.8 que mostra o espectro de ener-
gia obtido no presente trabalho, notamos que o valor maximo de
energila para particulas alfa de longo alcance detectadas no traba-
[7]

lho de Loveland , foi de 32 MeV, este trabalho foi realizado
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utilizando técnica de detegao envolvendo aparato de eletronica,
engquanto gue neste presente trabalho detectamos particulas alfa
de longo alcance de até 34 MeV, resultado este coincidente com o
de Muga, Bowman e Thompson[2] que, por sua vez, fizeram uso de
técnica de carregamento de emulsao nuclear para a obtencao des-
te espectro reproduzido na figura VI.Z.

Era intencdo original deste trabalho também fa-
zer o levantamento do espectro angular de emiss3o de particulas
alfa de longo alcance.. Para tanto necessitariamos de fazer um
carregamento de emulsao nuclear, gue consiste basicamente de, ao
misturarmos a gelatina para a composigao da emulsao nuclear, dis
solvermos nesta mistura uma solucao contendo no caso 252Cf.

Este experimento foi realizado mas, ao analisar-
mos os resultados obtidos, notamos um numero muito pequeno de e
ventos na emulsao nuclear carregada, o que provavelmente nos leva
ria a uma estatistica muito pobre e pouco conclusiva. O baixo

252

numero de eventos deve-se ao fato da fonte de Cf do laborato

rio estar com atividade reduzida.

Assim sendo, optamos por apenas apresentar na fi
gura VI.3 uma microfotografia que mostra uma triparticao do
252

Cf, nao entrando, de forma alguma, nos resultados obtidos
com este experimento.

Uma das questdes quanto ao fendmeno da  emissao
de particulas alfa de longo alcance associada a fissao do 252Cﬁ
& a discussido do ponto de vista tedrico, se a particula alfa de
longo alcance & formada na quebra do nucleo de 2520¢ ou se & e-
mitida como um "cluster", fato este, por exemplo, discutido na

literatura por Pik—Pichak[33].
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Os resultados deste presente trabalho nao nos

fornece indicagaoc para que possamos discutir este fato, ainda em

aberto na literatura.

VI.2 CONCLUSOES

- 0 modelo de Peter Fong[lz], apesar de simples, explica
bem a dinamica do processo de emissao das particulas al-
fa de longo alcance na fissao espontanea do 252c¢,

- 0 resultado obtido para o pico do espectro de energia
(15 MeV) esta em concordincia com a maloria dos traba-
lhos existentes na literatura, que fizeram uso de dete-
¢do de particulas alfa de longo alcance através de siste

mas eletronicos.

- A relagaoc entre © numeroc de particulas alfa de longo al-

cance e o numero de fissoes espontaneas do 252Cf obtida
neste presente trabalho (uma particula alfa de longo al-
cance a cada 326 fissdes espontlneas), concorda com a mé

dia aritmética dos valores obtidos na tabela II.1 (330,2

MeV) .
- 0 processo utilizado com © absorvedor de aluminio, com
objetivo de eliminar as particulas alfa de decaimento

bem como os fragmentos de fissao, apresentou um resulta-
do relevante.

- A técnica de emulsdo nuclear continua sendo a mais razoa
vel para a verificacao deste evento. Com o desenvolvi-
mento de pesquisa no campo de detetores, sera possivel u
tilizar, por exemplo, CR-39 para este tipo de pesquisa.

- £ intencdo prosseguirmos nosso trabalho no estudo da e-
missao de particulas alfa de longo alcance em ocutros nu-

clideos, como & o caso da fissao espontdnea do 235U,
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APENDICE A

A Emulsao Nuclear como detetor de

fragmentos de fissao e particulas alfa

Introducao

A emuls3o nuclear, além de ser um instrumento po
deroso no estudo da fissao espontanea assim comO no estudo da
fissao induzida por diferentes maneiras, € também um meio de in
vestigacao de varios fenbmenos, como por exemplo, a producio de
mésons, identificagao de novas particulas e muitos outros.

A técnica de Emulsao Nuclear apresenta certas des
vantagens tais como:

- o pequeno volume no qual se analisa um fenomeno, visto
que, frequentemente na microscopia trabalha-se no limite

de resolugao das objetivas;

- o "fundo" constituido por um actmulo de grande nimero de

tracos indesejavels;

- distorgdes na revelacido que afetam as medidas de compri-

mento e angulo;

- variagOes da espessura com a umidade relativa;

- morosidade no exame das peliculas ao microscopio;
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- o desaparecimento gradual da imagem latente (fading).
O que se segue & uma sintese dos principais fato
res relacionados com a técnica de emulsao nuclear, necessarios

a compreensac do mecanismo de detegdo de fissdo e particulas al

fa.

A.1 - EMULSOES NUCLEARES

A emulsao nuclear é uma dispersdo de grdos de ha
logenetos de prata (principalmente brometo) em gelatina e que a
presenta as seguintes caracteristicas: peliculas com espessura
que variam de 25 a 1200 um; relagdo em peso, de 83 para 17 de
halogeneto de prata para gelatina; relagao em volume de 49 para
51, e graos, cujos didmetros variam de 0,1 a 0,4 um. Uma das
caracteristicas da emulsao nuclear & a alta concentracao do ha-
logeneto de prata, sendo cinco vezes maior do que a usada em fo
tografia comum. A emulsao nuclear possui as seguintes proprie-
dades: poder frenador ("stopping power") cerca de 2000 vezes
maior do que o dos gases a pressao de uma atmosfera; registra
continuamente particulas ionizantes durante a exposicgao; & alta
mente higroscopica e sua massa especifica varia com a umidade
relativa do ambiente.

A questao da sensibilidade das emulsces nuclea-
res esta ligada ao tamanho e densidade dos graos, sendo depen-
dente da temperatura, pressao, tensdes internas e umidade rela-
tiva. A influéncia da temperatura sobre a sensibilidade das e-
mulsOes expostas a luz & mais significativa do que as expostas
a raios X ou particulas carregadas. Exemplificando, a sensibi-
lidade da emulsac nuclear tipo G.5 & maxima por volta de 0° e

. - . (o] . .
para o tipo C.2 O maximo ocorre em torno de 25°C, Verificou-se



-43-

que agentes oxidantes podem dessensibilizar a emulsao nuclear.
A composic¢ao quimica média das emulsoes nuclea-
res das séries G, K e L fabricadas pela Ilford, a 58% de umida-

de relativa pode ser vista na Tabela A.l que se seqgue.

Elemento g/cm3
Prata 1,817 + 0,029
Bromo 1,388 = 0,020
Iodo 0,0120 £ 00,0002
Carbono 0,277 = 0,006
Hidrogénio 0,0534 = 0,0012
Oxigeénio 0,249 * 0,005
Nitrogénio 0,074 + 0,002
Enxofre 0,0072 + 00,0002

Tabela A.l: Composicao da emulsao nuclear Ilford das series G,K e L
(587 de umidade relativa)

0 didmetro e a forma dos graos de halogeneto de prata podem va-
riar em emulsdes nucleares de mesma composigao quimica. Alias,
esta & uma das caracteristicas dos diferentes tipos de emulsao.
Temos, por exemplo, que os didmetros médios dos graocs na emul-
sA0 G.5, K.0 e L.4 da Ilford sao 0,27, 0,20 e 0,14, respectiva-
mente. As emulsdes nucleares podem ser encontradas em inumeras
firmas que se destacaram pelo sucesso na fabricacdo de emulsoes
para pesquisa e, entre elas, citamos a Ilford Ltda (Londres), a
Eastman Kodak Company (Rochester), NIKFI Institute (Moscou), Fu

ji Films (Toquio) e Kodak Ltda (Harrow).

A.1.1 A Gelatina e Suas Propriedades

A gelatina & uma mistura de diferentes polipepti

dios, de composigaoc quimica ndo definida e originaria do colage
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no. £ uma substancia anfotera estruturalmente contendo radi-
cais acidos e basicos. Sua composicido média porcentual, em pe-
so, &: hidrogénio 7, carbono 51, nitrogénio‘ls e oxigénio 24;
seu peso molecular médio varia de 20.000 a 400.000 unidades de
massa atomica. Quando a gelatina se encontra em solu¢ao aquosa
& possivel a neutralizacao dos radicais, a depender do pH da so
lugdao e entdao ela adquire a carga eletrica do radical carregado
predominante., Existe um particular valor do pH, chamado "pon
to isoelétrico" no gual as cargas positivas sao balanceadas pe-
las negativas. Este ponto (4,25 para a emulsac G.5 Ilford) de-
pende da estrutura molecular e varia com a origem e processo de
obtencao da gelatina.

As propriedades da gelatina dependem do pH do
meio em que ela se encontra. Temos, por exemplo, que a viscosi
dade das solucdes da gelatina & minima no ponto isoelétrico; o
ponto de fusao da gelatina &€ maximo na vizinhanca do ponto iso-
elétrico; sendo uma substancia higroscdpica, sofre consideravel
aumento de volume, que & minimo no ponto isoeletrico; em solu-
goes cujo pH &€ maior que o do seu ponto isoelétrico, a gelatina
possul carga negativa predominante que contribui para diminuir
a velocidade de difusdo de ions negativos, fato este, de grande

importancia nos processos de revelacgao e fixacgao.

A.1.2 Cristais de Halogeneto de Prata

0 halogeneto de prata & a substancia fotossensi-
vel por exceléncia. Sua sensibilidade depende principalmente
da existéncia de tensdes internas as quais provém de imperfei-
coes na estrutura cristalina produzidas durante o processo de

fabricacdo dos micro cristais (graos). A propria gelatina, on-
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de eles se acham dispersos, pode ser agente sensibilizador. E-
les podem perder a sensibilidade quando submetidos a tratamento
térmico, dai a dependéncia da sensibilidade com a temperatura.
O brometo de prata, por exemplo, tem estrutura cristalina ciibi-
ca. No entanto os cristais de brometo de prata se apresentam
com forma octaédrica nas emulsdes comuns e forma aproximadamen-
te esférica nas emulsdes nucleares conservando porém, interna-
mente, a sua estrutura cristalina.

Na obscuridade e a baixas temperaturas os cris-
tais de halogeneto de prata sio maus condutores de eletricidade.
Quando porém sdo iluminados e simultaneamente lhes aplicam uma
diferenga de potencial, obtem-se uma corrente. Esta proprieda-
de dos halogenetos de prata & conhecida como “"Fotocondutivida-
de" e e interpretada da seguinte maneira: a luz arranca elé~
trons do cristal e estes elétrons livres sdo responsdveis pela
condutividade do cristal. Quando os elétrons sio liberados do
brometo de prata por particulas ionizantes, por exemplo, dissi-
pa-se em média 5,8 eV por elétron. A fotocondutividade depende
fracamente da temperatura do cristal e & explicada em Mecanica
Quantica admitindo-se que o espectro de energia dos elétrons &
composto de faixas de niveis permitidos de enerqgia, separadas
por largas zonas proibidas. Assim se explicaria a fotoconduti-
vidade admitindo-se que, normalmente, a faixa de niveis eletrd-
nicos que constituem a banda de conducdo estd totalmente vazia
de eletrons e separada da faixa inferior por uma faixa proibida
de largura cerca de 2,5 eV (Fig. A.l). Um cristal no seu esta-
do fundamental se comportaria como um isolante porém, se um elé

tron adquire energia suficiente para atingir a faixa de condu-
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gao, ele se comporta como um elétron livre de um condutor meta-

lico. Isto se da quando o cristal absorve radiacao suficiente

para elevar elétrons da faixa inferior & de conducgao.

o

Feixo de
— conduggo

2,56V

E(eV)

Ag Br
Niveis completamente
preenchidos

|

O o O H N
I
-

Fig. A.l: Faixas de Niveis Eletronicos

Uma outra propriedade dos halogenetos de prata
nac muitc comum em cristais e fundamental no mecanismo fotogra-
fico, &€ a "condutividade idnica" segunde a qual os fons

prata
se movimentam atraves da rede cristalina. Este comportamento &
explicado com base nos defeitos de estrutura cristalina (defei-
tos de Frenkel e Schottky apresentados pelos cristais em equili
bric termodinamico (Fig. A.2). Os "defeitos de Frenkel" consis
tem no deslocamento de um ions prata, cujo veolume & suficiente-
mente pequeno, da sua posicao de equilibrio na rede para uma po
sicdo intersticial entre dois planos deixando um " furo" (*) (o
movimento & possivel por causa da agitacao térmica). Os "defei
tos de Schottky" sao considerados como provenientes da retirada

de um par de fons do interior da estrutura para a superficie do

cristal, deixando "furos" que se podem deslocar. Nesse tipo de

(*) "furo" = espaco vazio, lacuna, etc.
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defeito, tanto o anion como o cation contribuem para a conduti-

tmtmt—t-t-t-+ —dmtodmd - + +—+ -+ +-+
=ttt —t-t- = —4-d-+-+-+ —t=—t=t- - -
et mt—F—t—t =t et e t=t= —4-+ +-+
e at k ek tetmtmt— —+—1 ettt A—t—t-
ted—t—t—t—t-t e e tet—t +=+- —+
Rede Cristali- Defeitos de Defeitos de

na Normal Frenkel Schottky

Fig. A.2: Defeitos de estrutura cristalina do AgBr

vidade ionica. Acredita-se que os defeitos de Frenkel sejam
mais frequentes nos cristais de halogeneto de prata, podendo e-
xistir tais defeitos em maior numero na superficie do gque no in
terior do cristal, acarretanto um excesso de carga negativa na
superficie do grao de halogeneto de prata que pode repelir ions
negativos. Este fato, levou James[30] a elaborar sua "Teoria

da Barreira de Carga", que &€ a base para a compreensao dos pro-
P P

cessos de discriminagao de particulas.

A.2 MECANISMO DE REGISTRO DA TRAJETORIA DE PARTICULAS CAR

REGADAS EM EMULSAO

Quando uma emulsdo nuclear & exposta a uma radia
¢io ou atravessada por particulas carregadas, os grdos de halo-
geneto de prata ficam sensibilizados (imagem latente) tornando-
-se capazes, preferencialmente, de serem reduzidos a prata meté
lica pela agao de um banho revelador. A formagao de uma imagem
revelavel em um cristal de halogeneto de prata exige uma guanti
dade de energia tdo diminuta que a modificacao operada no cris-
tal se restringe a um pequeno numero de ions do cristal. Desde
o século passado, sabe-se gque a imagem latente ndo se encontra
localizada unicamente na superficie dos graos. Uma grande par-

te desta imagem se localiza internamente. A imagem latente ex-
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terna pode ser destruida por oxidagao, dissolucdo e lavagem da
superficie do grdo, deixando contudo intacta a imagem latente in
terna. Acredita~se que a prata metalica fotolitica constitui a
substancia principal da composi¢do da imagem latente.

Quando na sua trajetdoria, uma particula atraves-
sa um certo numero de graos, o numero de elétrons gque a particu-
la produz na faixa de conducgao do cristal & proporcional a ener-
gia. Se o numero de eletrons for suficiente para produzir uma
imagem latente, o grao sera reduzido A prata metalica, gquando re
velado. A fixagao retirarid os graos de brometo de prata que nao
foram atravessados pelas particulas ionizantes e as trajetdrias
poderao ser observadas ao microscdpio. Como o volume final & de
ficiente em brometo de prata, ha uma contragdo da pelicula que

e levada em conta nas medidas (Fig. A.3).

o o°

P 0
14 ooo o
0 a
oo 0 a 4]

o

ANTES DA REVELAGAO DEPOIS DA REVELAGAO

Fig. A.3: Aspecto da emulsdo nuclear antes e apds a revelacao

A.2.1 Formagao da Imagem Latente

Segundo a teoria de Gurney e Mot a absorgao
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pelo brometo de prata de energia procedente da radiacao (luz,

raios X, raios y ou particulas carregadas) libera elétrons, si

tuando-os na faixa de conducdo do cristal possibilitando a li-

vre movimentacgio desses eletrons como nosg condutores (fotocondg

tividade). Gurney e Mott admitem a existencia de pontos da su-

perficie do cristal ou do seu interior, que sao capazes de cap-

turar os eletrons (armadilhas de eletrons) e sao chamados "cen-

tros ativos do cristal”. Na direcao de um elétron capturado,

move-se um lon intersticial agt (condutividade ionica) e se com
bina com o elétron, dando origem a um atomo de prata. Pela re-

peticao, ha formacio de uma particula coloidal de prata metali-

ca na superficie ou no interior do Cristal e esta constitui o

que se acredita ser a imagem latente ou uma de suas formas. Es

tima-se que o nimero de Atomos de prata necessario para a forma

¢ao de um centro revelavel & de 4 a 300. Os "furos" positivos,

produzidos pela auséncia dos elétrons dque passaram para a fai-
xa de condugao, movem-se para a superficie e, ai, liberam o bro
MO que escapa do cristal reagindo com o material envolvente do

grac ou se difundindo neste.

Supondo que inicialmente um certo niimeroc de elé-
trons seja lancado na faixa de condug¢ao por efeito da radiacao,
uma parte deles pode escapar pela recombinagao ou por outro pro

cesso qualquer. A outra parte é capturada pelas "armadilhas™®

e, através da combinagio dos ions Ag*, forma-se a prata fotoli-

tica a qual necessita de um processo de estabilizagdo. Se a pra
ta nao for estabilizada, ela emitiri um elétron que retorna a
faixa de conducdo, e se transformari em Agt. A sensibilidade

da emulsao € entdo definida como a razao entre o nimero de Ato-
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mos estaveis de prata fotolitica formado e o nimero de elétrons

langado inicialmente na faixa de condugao pela radiacao.

A.2.2 Desaparecimento da Imagem Latente

Existem diversos processos pelos quais a imagem

latente pode desaparecer durante o tempo que vai da exposicio a

revelacdao. Um deles & a ejecdo termoidnica de elétrons da pra-

ta, convertendo Ag em Ag'; este mecanismo é conhecido por "fad-

ing” fisico (physical fading). Um outro & a oxidacio

quimica
da prata por agentes oxidantes presentes na emulsao. Observa-
-se que o desaparecimento da imagem latente (fading) aumenta

com a guantidade de &qua contida na emuls3o, com a temperatura,
com o baixo pH da emuls3o e com o armazenamento em meio oxidan-

te. Para se previnir contra o "fading", deve-se ter um pH de

gelatina neutra ou alcalino e o armazenamento precisa ser fei-

to a baixa temperatura, de preferéncia no vacuo e com as pelicu
las de emulsaoc bem secas.

Um outro mecanismo que ocorre e a oxidacao da pra
ta constituinte da imagem latente, por agentes oxidantes produ-
zidos frente a propria exposicdo. Se algum bromo permanece des
ligado, ele tende a destruir a imagem latente acontecendo um
particular desaparecimento desta imagem, conhecido por "solari-
zacao"”., Para baixas exposic¢Oes, a pequena quantidade de bromo
liberada na superficie do grao & prontamente combinada com  o0s
receptores de bromo, como por exemplo, o sulfeto de prata exis-
tente na superficie do grao, ou entaoc pela combinagac do bromo
com a gelatina. Para altas exposigdes, no entanto, © numero de

receptores de bromo nac &€ suficiente para se dar a combinacao

com todo bromo gerado. O bromo, por combinagao direta, produz
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uma superficie de realogenacdo dos residuos de prata e destrdoi
os centros de imagem latente. Este fendmeno parece ocorrer

principalmente com a imagem latente superficial, uma vez que
os "furos" positivos geram halogenetos na superficie dos graos.
Verificou-se que o pH tem uma grande influéncia sobre o proces

so de solarizagao, o qual & menor para pH altos do que baixos.

A agua contida na gelatina também desempenha um importante pa-

pel na solarizagao.

A.3. UMA SINTESE DO PROCESSO FOTOGRAFICO

A revelacdo da imagem fotografica normalmente en
volve a redugao dos graos do brometo de prata, que contém oS
centros de imagem latente, 2 prata metalica. De acorde com ©
mecanismo predominante, este processo pode se dar de diferen-
tes maneiras sendo caracterizado pela origemda prata reduzida.
Assim € que, quando o banho revelédor nao contém substancia
que dissolva os grdos de brometo de prata, o processo predomi-
nante & chamado "revelagao quimica" ou "direta"; neste caso a
prata vem do grao originalmente exposto a radiacao. Um outro,
conhecido por "revelagao fisica" & aquele em que o banho reve-
lador contém, além do agente redutor da prata, um sal soluvel
de prata, o nitrato, por exemplo. Neste casoc, a prata metali
ca, pela revelagdo dos ions de prata da solucac nos centros de
revelacao, catalizara a reducdo de mais lons de prata. O pro-
cesso & entao autocatalizador, produzindo prata metalica em
particulas compostas quimicamente de forma esférica. Um ter-
ceiro processo (revelacao "sclution-physical") é similar a re-
velacido fisica diferindo no fato de que toda a prata, proveém

dos graos de brometo de prata inicialmente dissolvidos pela a-
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g¢ao de solventes quimicos como por exemplo, o sulfito de sddio,

especialmente adicionados ao banho revelador para esta finalida

de. A agao do solvente & fazer com que os centros de revelacgao

mais internos fiquem expostos ao agente revelador. Neste pro-

cesso, tanto os centros de imagem latente externos como o©os in-

ternos saoc ativos.

A.3.1 A Revelagao e os Parametros gue a Influenciam

A revelacdo de uma emulsdao nuclear, exposta a uma

determinada dose de radiac¢ao, depende principalmente dos seguin

tes fatores:

concentracac do agente revelador;

aditivos do banho revelador (os quais determinam o tipo

ou o processo de revelacgao);

- gquantidade de solvente;

- concentracao de brometo;

- pH;

- temperatura.
O conhecimento da influéncia de cada um desses fatores é Gtil na
determinag¢ac de condicoes favoraveis aos diferentes tipos de re
velacao.

A concentragao do agente revelador & importante
tanto na sua difusao na emulsao, como na velocidade da revela-
¢do através de absorcgao. O fluxo de revelador normal a superfi
cie da emulsao na direcaoc da difusac €& proporcional ao gradien-
te da concentracao do agente revelador. O acumulo do agente re
velador num dado elemento de volume na emulsao nuclear & propor

cional ao laplaciano da concentracéo[ ]. Por outro lado,

a ta

xa de revelagao mediante absorcdao e a concentragao do agente re
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velador acham-se relacionados por uma equag¢do do tipo

taxa de revelagao « [concentracéo]B ; 0,5<8«<1.

¥

A temperatura influencia a concentragao efetiva

do agente revelador, [concentracéo]g, mudando o grau de absor-

¢ao e a concentragao do agente revelador ativo no volume da so-

lucdo se o agente ativo for um ion, uma vez que o grau de disso

ciagao depende da temperatura. Levando em conta a influéncia da

concentracao efetiva, a taxa de revelacgio pode ser representada

pela equacao

taxa de revelacao = K.F(C) e-E/RT

onde K € uma funcao do numero de graos com centros de imagem la
tente ainda nao revelados e F(C) representa uma fun¢ao da con-
centracao do agente revelador e da composi¢do do banho revela-
dor; E & a energia de ativaqéo(*} e R a constante dos gases. A

Fig, A.4 ilustra o efeito da temperatura na revelacgao.

O pH do banho revelador tem influéncia sobre a re

velacao afetanto a taxa de difusd3o dos reagentes e o0gs produtos

da reacao. O pH em uma camada de emuls3o nuclear difere do pH

do banho revelador devido a agac dos grupos ionicos da gelati-

na, uma vez que este pH & mais baixo do gue na solugao, a taxa
¥

de revelacdo & menor dentro da emulsao. Com baixo pH, a taxa

de revelagao & baixa e as especies inativas nao dissociadas pre

(*) Energia de ativagao € a energia minima necessaria que se deve fornecer
ao sistema para que ele evolua por si mesmo. A energia de ativagao da
revelagao pode ter, em alguns casos, valores muito pequenos tais como

2Kcal/mol, para os reveladores mails rapidos. Esses reveladores fortes
produzem um gradiente de revelagao.
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sentes no banho atuarao como uma fonte provedora de ions ja usa
O pH do banho reve-

dos pela reagao com o halogeneto de prata.
de

lador pode ser ajustadeo a um valor conveniente pela adigao

substancias tampoes. No caso de emulsdes nucleares, guando o a
acida,

midol & usado em baixa alcalinidade ou mesmo em solugao
A maio

€ comum acrescentar-se acido borico e sulfito de sddio.

101

DENSIDADE
T

0 10
TEMPO DE REVELAGAO { MIN.)

Fig. A.4: Efeito da temperatura na revelagao
oxigenio

ria dos banhos reveladores saoc oxidados pela acao do
de

do ar, se nao forem devidamente protegidos (com a presenca
sulfito, por exemplo), As taxas de oxidacao e de revelagao de-
Em ba-

pendem do pH e geralmente aumentam com o aumento deste.

nhos reveladores nao protegidos contra a oxidagao o pH aumenta,

acelerando o processo de oxidacgao.
0 sulfito de sddio & usado como uma substancia
protetora do agente revelador., Ele & empregado nos reveladores
Sendo um

em concentra¢des que vao desde 3g a 100g por litro.

solvente dos graos de brometo de prata, e uma vez que esta pro-
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priedade & uma funcdo de sua concentragio, segue-se que o tipo
de revelac¢@o obtida depende da concentragiao do sulfito de sddio.
Numa revelagao quimica ele deve estar presente em concentracdes
bem baixas. Aumentando a sua concentragao, gradualmente passa-
-se a revelacgao "solution physical". O efeito dos produtos de
oxidacao dos agentes reveladores & alterar a taxa de revelagao
a medida gque se acumulam na solugd@o, no caso do amidol, por e-
xemplo, o efeito & diminuir a taxa de revelacdao. O sulfito de
s0dio tem a propriedade de combinar-se com os produtos da oxida
cdo e formar compostos estaveis incolores, mantendo constante a
taxa de revelagao. O sulfito de sodio tem também influéncia so
{(*)

bre o tempo de indugao , 0 qual diminui com o aumento da con-

centracao do sulfito de sodio (Fig. A.5).

__ 40} 0,226 g/1 4 Amidol
= pH =7
".‘ T =8%
(=]

1< 30
Y 24X
:
£ 20}

g 12h
&
i
- 10 \\\‘h__
Ih
I 1 !
0 5 10 15

CONCENTRAGAO DE SULFITO DE 86010 {g/1]

Fig. A.5: Efeito protetor do sulfito de sédio. Os numeros junto as
curvas indicam diferentes tempos de armazenamento do banho revelador.

(*) Tempo de inducao & o intervalo de tempo que vai desde a imegséo da emul-
sdo no banho revelador, ate o inicio do processo de revelacao.
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O efeito do brometo de potassio, em uma concen-
tracao bem baixa, & reprimir a solubilidade do brometo de pra-
ta. Para concentragbes maiores do que 0.002M a solubilidade
do brometo de prata comeca a aumentar com a concentragio do bro

meto de potéssio, este comecando a atuar como um agente comple-

xador para a prata. Se os ions brometo estio em excesso, podem

destruir os centros de imagens latente pela exposigao destes a

agentes oxidantes. A adicao de brometo de potissio diminui a

taxa de revelagao e, em particular, a taxa de formacao de

*
"ng"( ), desde que sua concentracao seja mantida abaixo do 1i-

mite do efeito solvente.

K%
A.3.2 0 "Stop( % A Fixacao e a Lavagem das Peliculas

Uma consideravel quantidade de "fog" pode ser

produzida pela revelagdo fisica nos primeiros estagios de fixa-

¢ao quando uma quantidade residual de revelador permanece den-

tro da emulsaoc nuclear. Isto acontece porque muitas particulas

submicroscépicas de prata sio formadas sobre a superficie do
grac durante a revelagdo e atuam como micro-eletrodos para a re
velagao "solution physical®. Ppara que a formacao de "fog" seja
evitada e conveniente retirar o agente revelador por lavagem e

reduzir a revelacao por intermédio de um banho de baixo pH e

baixa temperatura. Com esta finalidade & aconselhavel lavar a

emulsao nuclear com agua a 5°C e usar um banho de "stop"  com

5g de sulfito de sddio por litro e dcido acético em quantidade

adequada para atingir pH 3,5,

(*) Fog - "veu" de fundo.

(**) Stop - processo de interrupgao da revelacao.
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Terminada a fase de interrupgaoc da revelacao, o
banho fixador dissolverad os cristais de brometo de prata que

nao foram expostos & radiaclo; porém, deveri deixar intacta a

prata dos graos revelados. Um bom fixador nio deve afetar a ge
latina nem corroer a prata, ao mesmo tempo que ele deve trans-

formar o brometo de prata insolivel num composto soluvel o qual

podera ser facilmente retirado da emuls3o nuclear. Existem mui

tos compostos com propriedades de fixagdao. Entretanto, por ra-

zoes econdmicas, estabilidade quimica e por nio causar danos

pessoais, 0 tiossulfato de sodio € o mais usado. A taxa de fixa

¢ac depende da difusdo do tiossulfato de sbédio para o interior

da emulsao e da formacdo dos complexos para o exterior. Conse-
quentemente, a fixagao depende fortemente da espessura e nature

za da emulsao, bem como da concentragao, pH, temperatura e mais

adicionais usados no banho. Normalmente usa-se uma solucao de

350 a 450 g/ de tiossulfate de sddio adicionando 5 g/% de sulfi
to de sodio. A fixagido deve ser iniciada a temperatura mais

baixa possivel e ap0s duas horas, aumenta-se a 59C, o gue re-

duz a formagao de "fog".

Quando o estidgio de fixagao esta terminado & ne-
cessario lavar a emulsio com a finalidade de eliminar o sal fi-
rador, o qual pode corroer os tragos e produzir manchas. Se o
tempo de imersdo da emulsao no banho fixador for longo, a corro
sao pode alterar a imagem revelada e até fazer com que ela desa
parega. Fazendo-se circular agua a uma velocidade conveniente
(a baixa temperatura)} consegue-se uma continua remogaoc da cama-
da do sal sobre a superficie da emulsao. O tempo de lavagem de

ve ser malor do que o de fixagao, da ordem do dobro.
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A.4 PROCESSOS DE REVELACOES UTILIZADOS

A.4.1 Considerag¢oes Gerais

Quando © poder de revelacac de um banho € tao

baixo gue apenas revela os graos sensibilizados por uma dada par
ticula carregada, € razoavel assumir gque a revelacao seja do ti

po de uma reagadao guimica de primeira ordem. Isto significa que

a taxa de revelacgao, 4dD/dt, & proporcional ao numero de graos

sensibilizados ainda nao revelados, isto &, dD/dt==K(Dm-D), on
de K & a taxa especifica do processo; D, representa o nimero to
tal de graos que podem ser revelados e D é o nimero de graocs ja

revelados no tempo considerado. A forma integral desta equagao

e

“k(t - t,.)
D=D_[1l-e °

onde t, € o tempo de indugdo. Em se tratando de dois tipos de

particulas com diferentes poderes de ionizagac (por exemplo,

fragmentos de fissaoc e particulas alfa), & possivel ajustar o

tempo dos dois processos de tal modo gue o tempo de indugac da
revelagac dos trac¢os das particulas com menor ionizagao seja
tdo grande que permita a revelacao completa dos tragos das par

ticulas com maior ionizagaoc.

A discriminagdo de tracos de diferentes particu-

las em emulsac nuclear e a eliminacac da formagac de "fog"

sao
obtidas da melhor manelra a baixas temperaturas, por um ajuste
perfeito do tempo proOprioc para a otima revelagac. Como foi sa-

lientado anteriormente, o efeito da baixa temperatura & mais pro

nunciado na taxa de revelagao dos gracs com menor numero de cen
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tros de imagem latente. No caso da revelagao de tragos no seu
minimo de ionizacdo & possivel, diminuindo convenientemente a
temperatura, enfragquecer o processo de tal modo a se obter ini-
bicao da revelagao.

0 brometo de potassio afeta o tempo de inducgao
sendo uma funcao da concentracao, da natureza do banho revela-
dor, da emulsao nuclear e da dose de exposicdo. Combinando o e
feito do brometo e a baixa taxa de revelacao & possivel ajustar
a revelagéordos tragos de fragmentos de fissao de tal modo a
nao se ter nenhum trago de particula alfa.

Na pratica, € muito dificil obter um revelador
estritamente guimico, por varias razoes. Em primeiro lugar, o
agente revelador pode ter alguma acao solvente. Se o tempo de
revelacao &€ muito grande, ele atua em parte, como um revélador
interno. Em segundo lugar, para proteger o banho contra a oxi-
dacdo do ar, geralmente se usa o sulfito de sodio o qual tem,
como se sabe, agao solvente., Este efeito pode ser bastante re-
duzido diminuindo a concentragdo do sulfito de sodio, havendo,
portanto, um compromisso entre a estabilidade e o grau de reve-
lacdo "solution physical™ permitida. Em geral, quando se usa
amidol a baixa concentracdo, a quantidade de sulfito de sédio é
mantida igual ou menor gque 1lg/%.

Um bom revelador devera ter as seguintes caracte
risticas:

- baixo poder de formagao de "fog";
- difundir-se bem;
- diminuir a distorgao na gelatina;

- Suficiente poder de revelagao para dar a desejada densi-

dade de grios do traco e estabilidade contra a oxidacao
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pelo ar durante o tempo de revelacgao,

A energia de ativagdo para a taxa de difusdo &, em geral, peque
na, variando de 4 a 7 kcal/mol. Se desejarmos nos aproveitar do
efeito da temperatura sobre as taxas de difusao, revelagio e
formagcao de "fog", & conveniente usar reveladores com uma ener
gia de ativacao da ordem de 18 kcal/mos e escolher um tipo de
revelacao com energia de ativacgao eguidistante desses dois valo
res (16 kcal/mol). Em geral, as energias de ativagado da revela
cao quimica e "solution physical™ preenchem esses requisitos.

0 amidol é o revelador mais comumente usado em
técnica de emulsao nuclear. Exceto pelo fato de gue ele se oxi
da rapidamente pela acao do oxigénio do ar, & um dos poucos re-
veladores organicos gue revela somente com a adicao de sulfito
e a pH relativamente baixo. 0 amidol, juntamente com o acido

borico e os demais aditivos necessarios, @ comumente usado em

banhos reveladores com pH proximo a 7. Ele revela a baixo pH,
porém, a oxidacao do banho vai aumentando com a diluicgao. Em
consequéncia, o poder de revelacao do banho diminui. O ion ati

vo do amidol tem uma carga negativa, seu tamanho e forma permi-
tem boa difusao a baixo pH quando a gelatina ainda tem uma car-
ga negativa predominante. O efeito do amidol sobre o tempo de
indugao & relativamente baixo uma vez que o ion ativo & negati-

vamente monocarregado.

A.4.2 Técnica Experimental

A revelagao que discriminara os tragos de frag-
mentos de fissdo dos tragos de particulas alfa & conseguida pe-
lo ajuste da revelagao desses dois tipos de tragos, de tal modo

que o tempo de indugao para o fundo de particulas alfa seja tao
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longo que haja tempo suficiente para a revela¢ao dos tracos de
fragmentos de fissao, antes do das particulas alfa se tornarem
observaveis. A condig¢ao ideal de discriminacdo € revelar somen
te os tracgos de fissao e evitar qualgquer traco de particulas al
fa, 1Isso €& importante, por exemplo, para a economia de tempo e
eficiéncia no trabalho de microscopia. Obtém-se longo tempo de
indugao para as particulas alfa, da seguinte maneira:

a) usando uma emulsao nuclear de baixa sensibilidade e de

grao fino (emulsdo tipo KO da Ilford);

b) usando baixa concentragao do agente revelador (50 a 500

mg/4% de amidol, dependendo do caso);

c} mantendo a revelagao dominantemente quimica (usando a
minima quantidade de sulfito de s6dio necessario a dar

ao banho alguma protecao contra a oxidacao: 3 g/f% ou me
nos) ;

d) moderando as taxas de formagao de "fog" e a revelagao

dos pequenos centros de imagem latente (adicionando 1,2

g/% de brometo de potassio);

e) mantendo o banho revelador a baixa temperatura (uma vez
gue a baixa temperatura aumenta o tempo de indugao, a
revelagao deve ser feita na temperatura minima possivel

permitida pela precipitag¢do e solidificagao do banho).

A.4.3 Discriminagao entre Tragos de Fragmentos de Fissao

e Tragos de Particulas Alfa

Para o presente trabalho foi escolhida uma emul-
sao KO -I1ford (graos finos).

Depois da exposicao, a emulsao foi colocada num
banho revelador com a seguinte composigao:

acido bOrico ...ieeeesa.. 29

sulfito de s06dio ........ 3g
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brometo de potassio ..... 1,2g
amidol .................. 200 mg

agua destilada .......... 12

O tempo de revelagao foi de 4 horas, mantendo-se
a temperatura a 39C, seguindo 1 hora a 10°C. A oxidacaoc do ami
dol pode ser evitada fazendo-se o banho revelador imediatamente
antes de ser usado. Em seguida, procederamse as fases de inter-
rupcao da revelagido, fixacio e lavagem da pelicula, conforme jai
descritos no paragrafo A.3.2.

0 aspecto dos tragos revelados por este método &
tal que somente os graos ao longo da trajetoria das particulas
sao revelados, e por isso, os tracgos nio mostram qualquer varia
¢ao de espessura devido a ionizacdo secundaria. O uUsSO correto
dos fatores que aumentém 0 tempo de indugao possibilita esco-
lher um tempo de revelagdo no qual se obtém tracos de fragmen-
tos de fissdo perfeitamente visiveis na auséncia completa de

tragos de particulas alfa (Fig. A.6).
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TEMPO DE REVELACAO ( HORAS )

Fig. A.6: Ilustracao do efeito do tempo de indugac na revelacgao _
diferenciada de tragos de particulas alfa e de fragmentos de fissao
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A.4.4 Revelacao de Emulsac Nuclear para Contagem de Tra-

cos de Particulas Alfa de longo alcance do 2°*Cf

A Emulsdo Nuclear do tipo KO ja exposta ao 2°?Cf

foi colocada em dois banhos reveladores com a seguinte composi-

acido DbOYicCo .veuveenee.- 2g
sulfito de sodioc ........ 3g
brometo de potassioc ..... i,2g
amidol .. eiererranae 1,0g
agua destilada .......... 1%

O primeiroc banho revelador tem duas etapas distintas. Inicial-

mente a emulsac nuclear e colocada no banho revelador durante 2

horas mantendo-se a temperatura a 4°C, seguindo de 4 horas a

10°C. Em seguida, no segundc banho revelador, a emulsac nucle

ar é colocada neste, a 4°C durante 6 horas. Por fim, procedeu-se
as fases de interrupcac da revelagdo, fixacdo e lavagem da pell

cula, conforme descricdc no paragrafo A.3.2.

A.5 MICROSCOPIA

A.5.1 Observacao dos Tracos

A microscopia foi realizada com microscopio OR-

THOLUX utilizando-se ocular 10x e objetiva 53x para a contagem

dos eventos, ocular 10x e objetiva 100x bem como ocular 12,5x e

objetiva 100x para a medida de alcance dos tragos.

Para que fosse possivel fazer um mapeamento da
posicdo dos tracgos de particulas e para evitar que um mesmo tra

co fosse contado duas vezes, colou-se na superficie da pelicula

uma rede de referé@ncia. Este recurso permitiu também um contro
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le de eficiencia de observag¢ao dos trag¢os por duas microscopis-
tas que observaram as mesmas chapas.

A observacado do traco de uma particula alfa na
emulsdo nuclear, nos permite fazer uma seérie de medidas, que le
vardo a determinacio do comprimento real AB da trajetdria da

particula alfa na emulsao (fig. A.7).
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Fig., A.7: Orientacdo espacial da trajetoria de uma particula alfa
na emulsao nuclear
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A'B’ - Distancia entre as extremidades da projecio de

tracos no plano da emulsio.

A"B" - Distancia vertical entre as extremidades do tra-
co.
ALFA - Angulo entre a projecido do traco no plano da e-

mulsao e uma direcao arbitradria escolhida para o
eixo-x.

As medidas dos parametros acima descritos sio re

alizadas da seguinte maneira:

A'B' - Por intermédio de uma ocular com escala previa-
mente calibrada.

A"B" - Por um micrometro acoplado ao movimento vertical
G0 canhao do microscopio.
ALFA - Por um goniometro adaptado a ocular do microsco-
g

pio.

Na figura A.7 vemos gue o comprimento AB da tra-

jetdria da particula alfa na emulsdo é dado por:

— _ 2 2
AB _VAIBi' + A"BR" ‘

Contudo este comprimento nao & o verdadeiro.

Uma pelicula, ao passar pelo processo de revela-
cao, sofre dilatacoes laterais e contrag¢des na espessura, prin-
cipalmente durante a fase de fixacao devido a dissolucgdo

dos

cristais de brometo de prata nado sensibilizados pelas particu-

las ionizantes. Como as medidas de A'B' e A"B" sao feitas a-

pos a revelacao, faz-se necessario introguzir fatores de corre-
¢ao para a obtencao do comprimento do trag¢o nas condig¢des ini-

ciais. Para a correcao da medida A"B" define-se um fator de
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contragao FC como a razao entre a espessura média &j da pelicu-

la antes e a espessura média %f, obtida apds a revelacgdo. As

medidas dessas espessuras foram feitas em pontos identificados

or ocasiao da preparacao da pelicula. As correcoes devidas as
P

dilatagdes laterais sao feitas através das grandezas CALH e

CALV. A calibracao horizontal CALH é definida como o produto

da calibracao da escala da ocular (o numero de micrometro cor-

responde a uma divisao) pela razao entre o comprimento inicial

da pelicula (antes da revelacao) e o final (apbds a revelacgao).

A calibragao vertical CALV & definida de modo analogo.

Resumin
do:

FC = Li/%¢

CALH = calibragao . Hj/Hgf

CALV = calibragao . V;/Vg¢

Deste modo, a projegdao do tracgo verdadeiro no
plano XY da emulsao & dada por

Y(AB' . senALFA . CALV)® + (A'B' . cos ALFA . CALH)?

e o alcance verdadeiro da particula na emulsao nuclear & calcu-

lado por

ALCANCE = /AVB' [ (sen ALFA.CALV) 2 + (cos ALFA.CALH)2] + (A"B" . FC)?

A.5.2 Eficiéncia de Contagem

A partir do mapeamento dos tragos de particulas

alfa e tracos de fragmentos de fissao encontrados por duas mi-
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croscopistas, que observaram num mesmo volume de uma dada peli-
cula, obedientes as mesmas instrucgdes, é possivel determinar a
efici8ncia de cada observador e o nimero provavel de tragos e-
xistentes no volume observado. 1Isto & feito pelo método esta-
tistico da dupla coincidéncial3?],

A eficiéncia de um observador na contagem de e-
ventos & medida através da razao entre o numero de eventos por
ele encontrados e o numero total mais provavel de eventos. As-

sim, se T representa este Ultimo e A e B representam © numero

de eventos encontrados por dois observadores, teremos, respecti

vamente:
A _ B
Ep = 7 e Eg = 7

gue sao as eficiéncias individuais.

A eficiéncia de uma observacao dupla é dada por:

Eaep = Ep * Ep - EpEg

e o numero total de eventos & dado por:

onde Nag € o numero de tracos em coincidencia encontrados pelos
dois observadores.
0 erro estatistico maximo associado a T & VT .
Como a eficiéncia diminui com o decréscimo da

densidade de eventos, o tempo de exposigao das emulsdes nuclea-



-69-

res deve ser programavel de modo que se obtenha um maximo de e-

ficiéncia, dentro dos limites inerentes & técnica experimental.
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