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RESUMO

Sdo apresentados e discutidos resultados experimentais e tedricos
que dizem respeito a uma nova forma de ruptura de nucleos pesados (A > 230)
em fragmentos de massa bem diferente que a dos produtos da fissao ordinaria.

Experiéncias de Tongo tempo de exposigdo realizadas em nosso labo
ratorio com a tecnica de emulsdo nuclear, fornecem evidéncias fisicas de que
0 U8 & tambem um emissor espontaneo de Jons de numeros de massa compreendi-
dos entre 20 e 70. Outras observacoes experimentais.referidas na literatura,
tais como uma anomalia na abundancia isotdpica de neonio e argonio encontra-
dos em minerais radioativos e gases naturais, e tracos de pequeno diametro ob
servados recentemente em vidros de uranio preparados no seculo passado, sdo
muito provavelmente tambem indicativas .deste novo modo de desintegracdo nucle
ar. Estes resultados sdo interpretados como uma alta assimetria de massa na
fissao ou como um mecanismo de emissao de grandes aglomerados (“clusters") de
nucleons por penetragdo de barreira de potencial. Estimativas preliminares

mostram, para o U238, um bom acordo com os resultados experimentais.

Laminas de vidro com filmes finos de uranio (v 0,3um) prepérados
ha 16 anos sdao tambem analisadas com o objetivo de confirmar estes resultados.
Porem, um estudo minucioso mostra que o vidro utilizado nas condicOes experi-
mentais do presente trabalho nao 2 um detetor adequado para a investigacdo de
un fendmeno desta natureza, permitindo apenas redeterminar a meia-vida do
y?38 por fissdo espontanea. 0 valor obtido & (7 2 1) x 10'° anos, 0 qual estd
em bom acordo com outros resultados da literatura. ’

Uma série de experiencias por nos realizadas com emulsdes nuclea-
res e sanduiches de mica, bem como dados recentes obtidos por radiogquimicos,
mostram ser tambem possivel a emissdo de ons pesados pelo y238 induzida tan-
to por fotons de baixa energia como por neutrons de reator.
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INTRODUGAO

0 presente trabalho relata uma série de experi@ncias
as quais fornecem evidéncias fisicas de que niicleos de  alguns
atomos da regido dos actinideos, além de experimerntarem o bem co
nhecido fenomeno da fissao, sao também capazes, tanto espontanea

.mente como por processos induzidos, de desintegrar por emissao

de Ions pesados com nimeros de massa compreendidos entre 20 e 70.

Desde 1959 este modo de desintegracdo nuclear tem sido
observado em nosso laborat®rio, toda vez que se fazia experiénci
as de fotofissdo do urdnic & baixa energia usando uma técnica es
petial de emulsado nuclear para a detecdo dos fragmentos(l_é).

No final dos anos 50, de Carvalho e colaboradores(g’z)

comegaram a désenvolver novas técnicas em emulsfo nuclear para
serem utilizadas em experiéncias de fissdo de mucleos pesados in
duzida por fotons e particulas de baixa e alta emergia. No caso
da fissao do urénié, o método consiste basicamente em preparar
“pelicilas de emulsdo nuclear carregadas quantitativamente com so
lugdes de um sal de uranio de tal modo que as propriedades de re
gistro da emulsdo nao sejam alteradas durante os estagios de car
regamento, armazenamento, exposigao e revelacado, permitindo, ao
mesmo tempo, que se comhega a quantidade exata de uranio incorpo
rado & emulsfo. ApGs armazenar as peliculas por um longo periodo
de tempo, ou irradiad-las com feixes de fdtons ou particulas para
se estudar fiss3o induzida, uma t&cnica especial de revelagdo &

utilizada com a qual sao obtidos tracos de fragmentos de fissio
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com otima discernibilidade a despeito do intenso fundo de parti-
culas alfa(§). Para impedir o "fading" da imagem latente, as pe
liculas de emulsdo nuclear sdo encapsuladas a vacuo e armazena -
das a baixa temperatura. O método de revelagao usado permite re-
gistrar legivelmente os tragos de fragmentos de fissdo, ao mesmo
tempo que nenhuma particula alfa torna-se visivel. Desse modo, o
fundo indesejavel proveniente de particulas -de baixa ionizagdo
(particulas alfa, elétrons, radiacdo gama e protons de recuo) &
completamente eliminado. Detalhes desta técnica podem ser encon-

trados em infimeras publicacbes anteriores(é’g’lg’ll).

No decorrer das experiéncias que ent2o se faziam sobre
a fiss@o do uranio induzida quer por fotons monoenergéticos quer
por bremsstrahlung de baixa energia, era sistematicamente obser-
vado em todas as distribuigags de alcance dos fragmentos regis -
trados em emuls@o um pequeno pico, porém claro, devido a tracos
mais curtos do que os normalmente atribuidos aos fragmentos da
fotofissfdo do urdnio. Aquela €poca, ni3o foi possivel  encontrar
qualquer explicacdo satisfatdria paré a origem desses tracgos
mais curtos que os usualmente encontrados para os fragmentos da
fiss@o ordindria. A conclusdo de que os tragos de curto alcance
entio observados eram decorrentes de uma desintegracdo por ions
pesados, com massas inferiores a dos fragmentos de fissdo, dos

nicleos de U238

foto-excitados tornou-se evidente bem mais tarde,
em 1973, quando foram analisadas placas de emulsao nuclear densa
mente carregadas com uranio, e que tinham sido expostas durante
oito anos, com a finalidade de se determinar a constante de des-

238 (12,13)

integrac@o por fissio espontanea do U Com a grande

populagdo de tracos registrados nesta experiéncia de longo tempo



de exposigao das chapas, foi observado novamente tragos mais cur
tos do que os ‘tragos ordindrios devido aos fragmentos da fissao
espontdnea. Entdo, pela primeira vez, a origem de tais tragos de
menor comprimento fol explicada como sendo devido a uma desinte-
gragdo nuclear esponti@nea do uranio por ions pesados com nimeros

de massa compreendidos entre 20 e 70.

Outras evidéncias experimentais como, por exemplo, a
observacio sistemdtica de uma abunddncia isotfpica altamente anor
mal (em relagao & atmosférica) de nednio e argdbnio  emncontrados

. . - oy - . 4-
em minerais que contem uranio e tOTlO(L— H) N

parecem corroborar
fortemente esta hipdtese de desintegracic do uranio (e possivel-
mente também do tdrio) por ions pesados. A explicag@o para a ori
gem desta nio-usual abundancia isotdpica n3o estad até hoje muito

clara (ﬂ,_lﬁ) ,

e €& possivel, como se discutira mais adiante, que
o excesso de nedbnio e argdnio pode resultar em parte de uma emis

sao espontanea desses ions pelo uranio contido mnos minerais.

A partir de 1870, Storzerv(ﬁ) , Wagner e colabora -
dores(—z—o) e Thiel(ﬂj comegaram independentemente a estudar vi -

dros artificiais de uranio, fabricados durante o século passado,

.com a finalidade de redeterminar a meia-vida de fiss&o espontd -

nea do UZS8

. Thiel e AHerr(ﬁ) apresentaram recentemente os resul
tados da andlise de uma amostra de um vidro de ur@nio de 126 anos.
Também aqui, pode-se observar dois picos nas distribuicOes de di
dmetro dos buracos (ampliados por ataque do vidro com &cido fluo
ridrico) criados pela passagem dos dife;"entes fragmentos no vi-
dro, picos estes muito semelhantes aos que se observam mas dis -

tribuicdes de alcance dos fragmentos obtidas pela técnica de

emuls@o muclear. No caso do vidro, tendo sido afastada a hipdte-
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se de ocorréncia de "fading' por efeitq térmico (o que resulta -
ria numa redugdo dos diametros) € possivel que os didmetros meno
res possam ser indicativos de uma emissao de ions pesados, o que
sustentaria a conclusdo anterior, obtida por métodos inteiramen-

te diferentes (emulszo nuclear), de se -tratar de um caso de de-~

23

. = - 8 - "
sintegracao espontanea do U por ions de numero de massa com -~

preendidos entre 20 e 70.

Outras observagdes experimentais possivelmente relacio
nadas aos tracos de curto alcance observados nas experiéncias
com emulsdo nuclear e que parecem ser também indicativas da éﬁig
sio de fons pesados induzida por fotons e particulas, sdo as se-
guintes: i) o registro de tragos désemparelhados na fotofissdo
do urdnio @ baixa energia observados fecentemente em nosso labo-
ratdrio com a tébnica de sanduiches de mica(Zé); ii) tragos;de—

semparelhados observados com a mesma técnica na fissio de nlcle-

os pesados induzida por particulas de alta energia(zifg§); iii)

os rendimentos de radionuclideos com niimeros de massa inferiores

a ~70, de um lado, e superiores a ~160, de outro, observados

. P — s .. 238 . .
por radioquimicos ma fissao binaria e termnaria do U induzida

[(29.30) - -

por fons de hélio de 30-40 Mel e™" por neutrons rapi

dos(éi’éz); iv) a recente observacdo de Epperson(éé) de uma for

te anomalia, na regifo de nimero de massa em torno a 78, nos ren

dimentos dos produtos da fissao do szz'6 -fracarente excitado

(= 4,5 MeV).

Teoricamente, este novo modo de desintegragdo de nicle
os pesados pode ser interpretado como uma alta assimetria de mas

sa na fissao ou como o resultado de uma emissao de grandes aglo~-

(1z,

nerados de nucleons pelo nicleo 13.34) (heavy nucleon-cluster
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*
emission) . Com efeito, SH¥ndulescu e colaboradores (35 foram
capazes de mostrar novas estruturas nas distribuicoes de massa

238 O252

da fissao espontanea do U e N , como um resultado de um

tratamento correto dos efeitos de camadas dos fragmentos. Os cal
culos indicam, para a fissdo espontanea do U238, novos picos nas
distribuigoes de massa, com rendimentos relativamente altos ( =
= 20%) com respeito aos maximos ji bem conhecidos em torno a 96
unidades de massa. Também, o tratamento -destes casos de divisio
nuclear de alta assimetria de massa de um modo semelhante a de -
sintegracao alfa(lé’ég), tem mostrado que as penetrabilidades
através as barreiras de potencial s3zo competitivas com a emissao
de particula alfa, e ciue para alguns modos de emissdo de aglome-
rados ‘de nucleons (cZusters)_ as penetrabilidades s3ao até maiores

que a de emissao de particula alfa.

Tao logo foram observados tragos de menor comprimento
(comparado aos tragos de fragmentos de fiss@o) mnas chapas de emul
sdo nuclear carregadas com uranio e expostas por longo tempo pa-

ra as medidas de fissdo espontidnea do U238

, fomos levados a pro-
curar pelos mesmos tragos em chapas carregadas com urinio e que
tinham sido também usadas anteriormente tanto em experiéncias de
fissdo esponténea(ﬂ) como em experiéncias de fotofissfdo 2 baixa
energia(i) . A observagdo sistemdtica de um pico correspondente a
tracos mais curtos nas distribuigbes dé alcance & também forte -
nente indicativa de uma provdvel emissao de Ions pesados pelourd

nio induzida por fotons de baixa energia (EY < 9 MeV).

Uma vez que 0s tragos de curto alcance em chapas de

*
( )A. Sindulescu e W. Greiner, Comunicagao Particular a H.G. de  Carvalho
(1978).



emulsio nuclear carregadas com uranio e irradiadas com f6tons
de baixa energia foram interpretados como um novo fendmeno nu -
clear que havia escapado a observaééo, decidiu-se, em consequén
cia conduzir uma série de experiéncias em mosso laboratério(ZE)
com a finalidade de confirmar a conclusao chegada, anos mais
tarde, de que muito provavelmente se tratava de uma desintegra-
¢do por ions pesados do urdnio foto-excitado. O objetivo primor
dial dessas experiéncias foi o de utilizar métodos de identifi-
car e diferenciar claramente o registro de eventos de fissdo bi
niria da emissdo simples de Ions por meio da origem marcada dos
fragmentos. Com este propbsito em mente, foi usada a técnica de
sanduiches de mica com finissimas camadas de urdnio (= 20ug de
U/cmz). Nos ultimos meses, foram também analisadas em nosso la-
boratdrio placas de vidro recobertas com filmes finos de uranio
( 0,3 um de espessura), preparadas ha cerca de 16 anos, para
uma -nova redeterminacdo da meia-vida de fissdo  espontdnea de

‘U238-

0 objetivo do presente trabalho &€ descrever e discu-
tir os resultados obtidos de tais experiéncias. Serao também
mostrados e discutidos resultados de outros autores. No Capitu
lo I sera dada atengio aos processos espontaneos de  fissao e

emissdo de Ions pesados pelo y?38

, com énfase especial aoc méto-
do de detecdo de fragmentos nucleares pesados pela técnica " de
emulsao nuclear. No Capitulo II serao apresentadas outras evi -
déncias experimentais da possivel emissao de fons pesados pelo
U238, tanto por processos espontadneos como induzidos por fotons
de baixa emergia e neutrons de reator. No Capitulo III serdo dis

cutidos os resultados experimentais obtidos com a técnica de vi



dro. Por Qltimo, no Capitulo IV, serio comentadas algumas consi

deragbes tedricas e apresentadas as conclusdes finais.



CAPITULO I

ALTA ASSIMETRIA DE MASSA NA

DESINTEGRACAC ESPONTANEA DO U238

1.1 - Introdugao

A primeira evidéncia experimental de que o U238

€ tam
bém um emissor espontaneo de ions na regific de massas compreen-
dida entre o nednio e o niquelllé) resultou de uma andlise cui-
dadosa de chapas de emulsao nuclear carregadas com uranio, e ar
mazenadas por um longo periodo de tempo. com a finalidade de se
redeterminar a meia—vida. de fiss3o espontanea do U238.

A motivacdo inicial que nos levou a conduzir uma expe
riéncia de longo tempo de exposicio resulta do fato de que a

baixa atividade do U238

16

com respeito & fissfo espontinea (da or

dem de 10~ ano—I) torna as medidas muito dificeis , levando

mesmo a um espectro de resultados para a constante de desinte -

gracdo do y238

por fiss3o espontinea, A (veja a Fig. 1.1.1 ).
Ha, pois, grandes diferencas nas determinagOes experimentais de
Ags seja pelos diferentes métodos de medida usados que por medi
das individuais. Por razbes estatisticas. tornam-se necesséfias
exposicoes muito prolongadas para que se possa acumular o niime-
ro desejavel de eventos de fissao espontanea.

Emulsdes nucleares carregadas com uranio, que consti-

tuem um metodo integral de registro de tracos de fragmentos de
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FIGURA 1.1.1 - Distribuicdo de frequencia dos resultados experimentais obti

dos ate o presente para a constante de desintegracdo do y?38
por fissao espontEnea,Af. 0 histograma foi construido a partir dos dados re-
Tacionados nas compilacoes de de Carvatho e colaboradores (Ref.(13)), Thiel
e Herr (Ref.(22)) e da medida mais recente realizada por Rizzo (Ref.(38)).Da
dos anteriores a 1947, bem como a medida de Hoff Lu e colaboradores(Ref.(39),
nio foram consideradas por se afastarem da maioria dos resultados por um fa-
tor maior que 2. Afora o grande fintervalo de valores coberto por 'Af,trés gru
pos de medidas s3ao predominantes: 29% em torno a 6,9 x 10:'7 ano-1, 31% em
8,5x 1077 ano™' e 14% em 11,5 x 1077 ano™'. As correspondentes meias-vi-
das acham-se tambem indicadas. Atualmente, o resultado Ap = (8,46 + 0,06) x
X 10—]7 ano—1 obtido por Galliker e colaboradores {Ref.(40)) @ o recomenda-
do para trabathos de datacio pela tecnica de tracos de fragmentos de fiss3o.
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fissdo, foram utilizadas em nosso laboratdrio para uma nova me-
dida de A;. Uma outra t€cnica que tem sido tamb&m por nds utili
zada € a detegao dos fragmentos da fissZo espontanea do wuranio
em placas de vidro, com uma das superficies previamente recober
ta com um filme fino de ur@nio. Neste Capitulo, discutiremos os
resultados obtidos com a té€cnica de emulsdo nuclear e no Capitu

lo IIT os obtidos com a té€cnica de vidro.

1.2 - Analise de Tragos em Emulsao Nuclear

Varias chapas de emulsdo nuclear carregadas com <ura-
- (7,9,10) - .
nio‘~='——' foram preparadas e armazenadas.a baixa ‘temperatura
por um periodo de tempo suficientemente longo que permitisse o

acimulo de um grande nimero de tracos de fragmentos da fissao

238

espontdnea do U (veja Tab. 1.2.1). O intenso fundo indeseja-

TABELA 1.2.1 - Peliculas de emulsdo nuclear (KO-Iiford) carregadas com ura -
nio natural utilizadas na redeterminacdo da meia-vida de fis-

sao espontanea do 238 (E).
N° “Espessura’ Massa Carga Tempo de Exposicdo total
(m) () (mg U/9 Exposigao (d) (ng. d/cmz)
1 450 4,27 21,2 135 0,477 x l()3
2 450 4,14 +~ 21,2 208 0,714
3 240 1.82 18,2 1538 2,55
4 250 2,33 18,2 1548 3,38
5 590 0,80 19,2 3057 12,5

vel de tracos de particulas alfa (da ordem de 10° por evento

de fiss3o espontianea) fol eliminado mediante o uso da técnica
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de revelagio que permite tornar bem legiveis apenas tragos de
particulas de maior ionizagio(ﬁ). Desse modo, foi obtida uma al
ta populagdo de tragos (de até 104 por cm2) uniformemente dis -
tribuidos no volume da emulsdo. Para identificacgao e contagem
dos eventos de fiss@o, um grande nimero de tragos tiveram seus
comprimentos medidos (com resolucao de lum), com a finalidade
de se construir distribuigoes de alcance detalhadas. Essas dis-
tribuicoes mostraram um resultado muito surpreendente: o apare-
cimento de um novo pico, ao lado do piéo caracteristico dos tra
gos de fragmentos da fissdo espontanea do U238.

A Fig. 1.2.1 mostra duas distribuicdes de alcance ti-
picas obtidas nas condicoes experimentais acima descritas. Am-
bos os fragmentos (leve e pesado) de um evento de fiss3o ordind
ria contribuem para o comprimento total dos tragos mais longos,
medidos com melhor precisdo, e que se distribuém normalmente em
torno a 22ym. Este resultado esta em bom acordo com os bem co-
nhecidos alcances de fragmentos de fissio -em emulsao mormal
(= 11ym para o fragmento pesado e = 13pm para o leve) determi-
nados‘experimentalmente por divérsos autores(il”52). Além dissoy
a dqgs;dade'Nf dos tragos correspondentes aos eventos de fissao
(tracos mais longos nas distribuig¢Bes de alcance), e determina-
da para as diversas chapas com diferentes exposigbes totais ,
E @m—dia/cmz), nos permitiu comstruir um grafico Nf versus E
(veja Fig. 1.2.2) a partir do qual se obteve (6.0 * 0,4) x 10%°
anos para a meia-vida de fissdo espontanea do Uzss(cfjﬁg. 1.1.1).
Este resultado & compar3dvel aos obtidos por outros métodos expe
(43-46)

. . . . - L. ~ (47 s
rimentais (radioquimica camara de 1onlzagao(——) e cinti

lador 1liquido com U;0g em suspenséo(ég)).
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Tornou-se necessario, portanto, encontrar uma explica
¢do para o aparecimento do novo pico, menos intenso, poré? cla-
ro, correspondente a tragos de menor comprimento, e distribui-
dos em torno a = 10um, uma vez que esses tracos mais curtos
nio podem estar relacionados aos eventos ordinarios da fissao
espontidnea do y238,

De inicio, a chance de um possivel erro instrumental
foi excluida. A possibilidade dos tracos de menor comprimento
serem o resultado de uma sensibilidade n3o uniforme da emulsaoc
o que permitiria o Fregistro de particulas alfa em regides de al
ta sensibilidade, € muito improvavel, pois a alta concentragao
de particulas alfa daria como resultado o aglomerado de um
grande nimero de tracos, e nao tracos idisolados e dispersos uni-
formemente no volume da emulsido. Além do mais, nfo foi observa-
do gradiente de revelacdo nas diversas chapas examinadas.

A hipOtese da presenca de bactérias que eventualmente
poderiam produzir pequenos tragos (colOnias) que se assemelhas-
sem aos de particulas carregadas foi totalmente eliminada pela
anilise feita em placas de emulsao Ilford-XKO n3o carregadas e

—submetidas a ideéntico processo de revelacdo que as demais. Es-
sas placas (bem mais antigas do que as utilizadas nas experien-
cias de fissdo espontd@nea), ao serem examinadas ao microscépio,
nZo mostraram tragos de qualquer espécie. Por esse motivo ficou

o
também eliminada a possibilidade dos tracos curtos serem o Te -
sultado de recuos nucleares de reacoes dos componentes de alta
energia da radiagdo cdsmica ao nivel do mar com s elementos
constituintes da emuls@o. A conclusfo preliminar ~»mtiao chegada

foi a de que o uranio incorporado & emulsdo &, de alguma forma,
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o responsivel pela presenga dos tracos de menor comprimento ob-
servado nas diversas chapas.

Com efeito, a vadioatividade alfa natural do uranio
(e de uma possivel contaminagio de tdrio) contido nas peliculas
de emulsdo nuclear poderia induzir reac¢des do tipo (o,n) e (a,p),
principalmente nos componentes leves da emuls@o (C,N,0). No en-
tanto, os nicleos de recuo resultantes de tais Teagbes nao teri
am energia suficiente para deixar tracos visiveis na emulsao .
0 urinio poderia também ser alvo de reagObes induéidas pela ra -
diacdo cosmica dando -como resultado recuos nucleares com ioniza
¢io suficiente para deixar tracos reveldveis. Segundo George e
Evmw(ffa, a frequéncia de produgio de "estreZas"(*)em emulsoes
nucleares Ilford, ao nivel do mar, pela radiagdo cbsmica, € da
ordem de 1,5/(cm3.dia). Admitindo, em caso extremo, que toda
"estrela” desse origem a um recuo nuciear révelével, a frequén-
cia desses recuos resultantes da interacdo da radiacdo cOsmica
com os niicleos de urdnio presentes na emulsdo, N_, seria dada
por

% Mu

e o N_/(cn®.dia) = 1,5 — (1.2.1)

o. N.
i7i

E

Hit~1

onde Ny & a concentracdo de uramnio, oy € a secdo de choque de
produgdo de estrelas no uranio, N; sdo as concentragdes dos com
ponentes da emulsd@o nuclear e o; suas respectivas segoes de cho

que para producio de estrelas. Supondo que as segbes de choque

%

( )Quando em uma emulszo observamos uma desintegracac nuclear induzida por
particulas de alta enmergia, observa-se uma série de tragos que partem
de um centro, como se fossem raios, cujo aspecto "estrelado™ faz com que

se fale de estrelas.
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sejam proporcionais ao nimero de massa A (o que equivale a se -
rem proporcionais ao volume muclear) e sabendo que a concentra-
¢io mixima permitida de uranio nas peliculas de emulsdo & da
ordem de 80mg/cm3, obtém-se Ns = 0,03/(cm3.dia). Desse modo, ob
teriamos, por exemplo, para a chapa de maior. tempo de exposicgdo
(3057 dias) ume densidade maxima de recuos mucleares cerca de
5,4/cm2, valor este que € aproximadamente 1000 vezes menor que
a densidade observada de tracos de comprimento em torno a 10 um
(cf. Fig. 1.2.1). As considerag¢des acima eliminam, portanto, a
hipotese dos tragos de curto alcance serem provenientes de re -
cuos mucleares resultantes de reacgoes dos nicleos de urdnio com
a radiac8o cOsmica, conclusZo idéntica & chegada por Price e
Wanr(ig) no estudo de tragos "fosseis" de pérticulas carrega-
dos em mica.

Uma vez que os mecanismos descritos mnos paragrafos an
teriores mostraram ser improvaveis em explicar'a origem dos tra
cos de curto alcance, fomos levados a conéluir que esses tragos
de menor comprimento tém sua origem numa desintegracdo nuclear
espontinea do uranio, um caso de emissdo de grandes aglomerados
-de nucleons -(Zarge nucleon-cluster emission) de massas interme-
didgrias na regido do nednio ao niquel. Consideran&o que as cha-
pas de emulsdo nuclear foram carregadas com uranio natural, nos
sa hipbotese € a de que esta emissdo esponti@nea de ions pesados
ocorre a partir do isdtopo U238 e nao do U235 ou U234, os quais
sdo menos abundantes. A ocorréncia de um fenomeno desta nature-
za poderia ter caracteristicas semelﬁantes & fiss#o nuclear es-
pontanea, porém com uma alta assimetria de massa. Como se sabe,

s = ~ 238 . . -
na fissao espontanea do U a assimetria de massa (razao entre
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as massas dos fragmentos) varia de 1,13 a 2,00, enquanto que
num processo como o0 acima proposto, a assimetria de massa pode-

ria variar, aproximadamente, de 2,5 a 12.

1.3 - Emigssao Espontanea de Ions Pesados pelo y23¢8

-

A hipbtese de que os tragos mais -curtos observados
nas chapas carregadas com ur@nio .natural sZo o resultado de uma

desintegragdo espontidnea do y238

por fragmentos de massa inter-
medidria na regido do nednio ao niquel € compativel com a capa-
cidade de registro de tais fragmentos pela emulsdo. Energetica-
mente, este modo de desintegracdo € perfeitamente possivel para
uma grande variedade de nuclideos no intervalo de massa consi -
derado.

Embora nas condigbes da presente -experiéncia nao se-
ja possivel identificar a carga e a massa.dos Ions regist‘rados,
os alcances medidos estdo em bom acordo con.x os alcances cailculg
dos em emulsdo para um grande nGmero de ions provaveis de serem

emitidos espontaneamente pelo U238

. Alem disso, as ionizacdes
calculadas indicam que tais fons sao em média menos ionizantes
que os fragmentos de fissdo por apenas um fator 2 ou 3 e, por -
tanto, tém carga, massa e energia adequados para serem registra

dos com a presente técnica experimental de discriminacio de par

ticulas em emulsao nuclear.

0 proposito dos paragrafos que se seguem & discutir

em bases quantitativas as grandezas fisicas envolvidas na dete-

¢io deste novo modo de desintegragio espont@nea do U238.
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1.3.1 - Energética do Processo

38

Suponhamos que .um niicleo .de u? se desintegré espon-

taneamente dando como produtos o fragmento ZXA e o niicleo de
238-A

recuo g, ,Y , isto &:

U+X+Y+Q , (1.3.1.1)

onde Q & a energia total de desintegragdo. Do balango energéti

co e da conservacao da quantidade de movimento, resultam

Q[@e%] = [%U - (MX + MY{] x 931,4812 (1.3.1.2).

E, = —% (1.3.1.3)

X M,

X

1+ T

Y
sendo M as massas nucleares expressas em unidades de massa atd-

‘mica e EX a energia cinética do fragmento emitido.

E possivel ainda que os produtos X e Y possam estar
excitados. Denotando por um asterisco a desintegragdo no caso

de haver excitacdo dos fragmentos, podemos -escrever:

U= X* +Y* + Q* , (1.3.1.4)

sendo Q; a energia cinética dos fragmentos excitados. Como a
energia de excitacdo & positiva, resulta Q* < Q, e podemos con-
siderar, como no caso da fissdo espontdnea, a energia cinética
dos fragmentos X e Y ligeiramente menor que a emergia total 1i-

‘berada no processo. A fragcdo desta que se manifesta como ener -
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gia cinética foi um parametro a2 ser ajustado de tal modo que o0s
alcances calculados para os fragmentos X; com energia cinética
EX? em emulsdo concordassem com aqueles obtidos experimentalmen-
tef Este parametro foi admitido constante ao longo do calculo
da energética dos diferentes modos de emissd@o, e o melhor acordo
foi encontrado quando ~85% da energia total € tomada como ener-
gia cinética dos fragmentos. Para o calculo numérico ‘f.oram consi
derados produtos de desintegracdo para os quais A < 70. As\mas -
sas nucleares MU e MX foram obtidas da compilacao de Wapstra e
Gove(ég) e MY foi calculada a partir da formula semi —empir;lca
de massa de Wing e Fong(ﬂ) . Cerca de 260 diferentes modos de de
sintegracio (o fragmento X variando do Li ao Ni) foram analisa -
dos, e alguns resultados podem ser vistos na Fig. 1.3.1.1. O com
portamento geral & de que a energia total de desintegracdo, Q ,

decresce com a assimetria de massa (razd@o entre as massa dos frag

mentos)}, o mesmo acohtecendo com a energia cinética total, Q*

*

no caso dos fragmentos serem produzidos com’ energia de excitacao
(Bq. (1.3.1.4)). O cadlculo sistematico como acima descrito mos-
tra que a emissdo de Lilo, Lill, Bels, Clo, Nll, N2 e 013 nio &

energeticamente possivel.

1.3.2 - Perda de Energia por Ionizacao e Alcance em

Emulsdao Nuclear

Calculadas as energias cinéticas dos produtos de des -
integracdo, & possivel estudar a perda de energia por ionizacio
e determinar os correspondentes alcances para os diversos ions

em emulsdo nuclear.
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Da conservagao da quantidade de movimento linear resul
ta que, numa desintegracfo nuclear esponta@nea, a energia cinéti-
ca total se distribui proporcionalmente aos inversos das massas

dos fragmentos, isto €,

EXMX = EYMY . (1.3.2.1)

.Se Q* representa a energia cinética total, as energias cinéticas

do fon emitido, EX’ e do nicleo de recuo, Ey, serao dadas por

E, = _Q*M . By - &*__M (1.3.2.2)
1+ 2 1+ &
M M
Y X

1.3.2.1 -~ Ionizacao

Os principais mecanismos pelos quais uma particula car
regada pesada perde energia ao se mover através um meio sdo por
ionizacdo (colisdes com elétrons atdmicos) e por colisbes elasti

cas com nlcleos atOmicos (espalhamento de Rutherford). Este alti

To € pouco provdvel,” até que a particula se aproxima do final de
sua trajetdria, quando entdo as colisdes nucleares tornam-se com
petitivas com a ionizacdo.

Fixadas as condigbes de revelacdc de uma emulsdo nucle
ar de sensibilidade conhecida, a densidade linear de graosde bro
neto de prata revélados (que constitui o trago da particula na
emulsao) depende essencialmente da quantidade de ionizagdo produ
1ida pela passagem da particula carregada. Por outro lado, coli-

sbes "nucleares” com os constituintes da emulsdo eventualmente
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podem dar indicagbes dos limiares de detegdo em condigdes experi
mentais pré-estabelecidas (por exemplo, -a andlise dos tragos  da
particula espalhada e do nicleo de recuo pode indicar se tragos
de ionizacdo tdo baixa quanto a de 'Clz'séo revelados). £ impor -
tante, pois, analisar com certo detalhe ambos os mecanismos (io-
nizagdo e colisodes nucl;earesj de perda de energia de ions de mas
sa intermedidria em emulsdo nuclear.

Ions de carga .z, massa m e velocidade B = v/c  perdem
ene.rgia por unidade de comprimento de trajetoria, por colisoOes

com os atomos constituintes da emulsao, a razdo

2 [ 3
z7p g/cm:] 2
% e) LR R . i S
T X L 2 7 . R
colisdo B i=1 AM; [lamu’]
7 Bzui [amu_]
x fn 14,8 x 107 —2 — = (MeV/um) . (1.3.2.1.1)
z Z§/3 -

m M. -
sendo uy = E—;—ﬁ—- a massa reduzida do sistema, p a densidade
i

B

__(‘=_~__3_,‘_8.3 g/cx_ni}> para emulsdes nucleares Ilford) e Zi’ Ai’ Mi e py
o niimero atdmico, o nimero de massa, a massa atdmica e o percen-
tual em peso dos diferentes componentes da emulsdo (47,5% de Ag;
35% de Br; 0,3% de I; 7,2% de C; 1,4% de H; 6,5% de O0; 1,9% de
Ne 0,2% de S). Como estamos interessados em fragmentos da de -
sintegracdo espontanea do uranio, as energias podem ser obtidas

das expressfes (1.3.2.2) e, consequentemente, a velocidade B vem

E | MeV
B = 0,0463,/——2—2— . (1.3.2.1.2)
m [amu_|

dada por
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As condigbes de validade da formula (1.3.2.1.1) acima s3o as se

guintes (¢ & & constante de estrutura fina):

gm [amu_]
2027 _
== >> 1 e 18,6 —?7-3—— >> 1 (}.3.2.1.3)

o que correspondem a ions de massa intermediiria e baixa ener-
gia (para detalhes, ver Apéndice A). Com efeito, as condigbes
(1.3.2.1.3) sdo preenchidas por ions de carga, massa e energia

maiores que aproximadamente O16

de 2 MeV m(incluindo fragmentos
de fissdo e recuos nucleares).

De outra parte, a perda de energia por ionizacglo esti
relacionada @ "carga efetiva” da particula’ (que depende umica -

mente de sua velocidade B) e & ionizacao de um proton de mesma

velocidade que a da.particula. A relagcao & a seguinte

dE R
'-ai(elf

N 2 dE :
= z*(e)] {— ==(8) - } . (1.3.2.1.4)
ion jonizagdo {_ dx " "“proton,

a qual define a "earga efetiva’ z* da particula. Heckman e cola

boradores (33) , estudando a perda de energia por ionizagio de va
rios Ions em emulsdes Ilford (e utilizando também dados experi-
mentais de diversos ions no-ar e no neonio), verificaram que a
grandeza z*/z necessaria para produzir a quantidade de ioniza-
cio observada experimentalmente € unicamente func@o da velocida

de reduzida, B/zz/3

, e nido depende do meio onde a particula se
desloca. O conjunto de dados experimentais compilados por Heck-

nan obedece a uma "curva universal”, cuja equagao se escreve

2/3
2* = ZE _ l258/z j , (1.3.2.1.5)
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a qual tem sido comumente usada para se calcular a carga efeti-
va de diferentes ions @ velocidade B . A ionizagdo.de um proton

: *
em emulsao pode -ser obtida mediante as relagaes( )

- & E/IeV/um_} = 30ge"826 B < 06,0335
- ' (1.3.2.1.6)
- & E’IeV/unZl = 8,48e 4P 0,0335 < B < 0,0653

. As Figs. 1.3.2.1.1 e 1.3.2.1.2 mostram, como va-
ria com a énergia, a ionizacdo de diversos Ions em emulsdo nu -
clear. As energias indicadas s@o as energias iniciais que cada
fon teria nos possiveis modos de desintegracdo  espontdnea do
U238‘(Cf. Fig. 1.3.1.1). Para comparagao, sao mostrados também

o fragmento leve tipico de fissdo (v 512 ge ~ 100 MeV) e o frag

140

mento pesado (v Xe de ~ 70 MeV). A ionizacdo de alguns

recuos nucleares pode ser vista ma Fig. 1.3.2.1.2. Para ions

66

abaixo do Ni de 79 MeV (Fig. 1.3.2.1.1), a ionizagdo passa pri

meiro por um maximo para depois decrescer e, para ions mais pe-
sados que o acima especificado (Kr84, fragmentos de fissao e re
tuos micleaTés), a ionizacdo sempre decresce com o decréscimé
da energia. O conjunto das curvas de ionizagZo reflete primnci -
palmente o efeito da "ecarga efetiva” dos diferentes ions.Na Fig.
1.3.2.1.3 sao mostrados dois exemplos de comparacio (em emul-
sa0) entre a perda de energia por ionizacio e colisdo "auclear'.

Como se pode ver claramente, colisdes "nucleares” predominam

unicamente no final do percurso da particula, tornando-se ainda

™

Veja Apendice B.
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IONIZAGAO
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FIGURA 1.3.2.1.3 - Perda de energia por ionizagdo e colisao de 6d'72 ¢ xe!40
em emulsdo Ilford.
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mais provaveis mo caso de recuos nucleares, pois estes possuem

baixa energia e carga z > 60.

Nas chapas analisadas na presente experiéncia nao fo-
ram observados eventos atrifuiveis‘a colisBFs nucleares, 0s quais
foderiam ‘ter sido revelados, principalmente as colisoOes entre
fragmentos de fissao e os constituintes leves da emulsao (C, N,
0). Este fato & indicativo da existéncia de um limiar de dete-
¢do, que & proprio do tipo de emulsdo usada (Ilford-KO) e das
condicbes de revelagdo (revelador fraco de amidol). Com efeito,
o alcance total dos fragmentos observado num evento de fissao
€ de 2 a 3 ym inferior ao que se observa quando se usa revelado
res mais fortes (isto &, revelacdo sem Eorte). Isto significa
que parte do final do percurso de ambos os fragmentos mnao . foi
revelado nas condig¢Bes da presente experiéncia, reduzindo por -
tanto o alcance total.

0 limiar de detecdo pode ser facilmente encontrado ,
desde que se estabeleca a variacdo da ionizagao “com a posigao
da particula carregada ao longo de sua trajetdria. Utilizando
as curvas de ionizagdo (Fig. 1.3.2.1.1) para os fragmentos mais
provaveis da fissdo (Xel40 e Sr96), pode-se mostrar que, nas pro

ximidades do final de seus percursos, a ionizacdo I [MeV/um _|

esti relacionada 3 posigdo x [um_|de acordo com

x, = 105 - 9370:026
. IMeV/ym < I < 6MeV/um  (1.3.2.1.7)
oy
XP = Evjﬁg - 67

onde os indices L e P referem-se aos fragmentos leve e pesado,
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respectivamente. Verifica-se que uma ionizacado de aproximadamen-
te 1,5 MeV/um da para a soma X, * Xp 0 valor & 22um o qual cor-
responde ao comprimento médio total dos tragos de fragmentos de
fissdo medidos nas condicoes da presente experiencia (cf. Fig.
1.2.1). Este limiar de detec3o esta indicado nas Figs.1.3.2.1.1 ,
1.3.2.1.2 ¢ 1.3.2.1.3 por uma linha tracejada. O limiar de 1,5
Meb/um explica por que elBtrons, protons de re;uo,‘particulas al
fa e ions mais pesados até aproximadamente o ot6 nio sio revela-
dos. A conclusio final € a de que o método experimental utiliza-
do no tratamento das chapas carregadas com uranio, o qual conduz
2 uma revelacdo de corte em torno a 1,5 MeV/um, permite vregis -
trar Ions de carga maior ou igual a 10, havendo naturalmente uma

redugdo de seus alcances & causa da ionizagdo limiar.

1.,3.2.2 - Alcances

0 comprimento do trago de uma particula carregada em
emulsdo (alcance em emulsdo) pode ser obtido diretamente a par-
“i{r @43 cérrespondentes curvas de ionizacio mediante a integra-

¢io numérica de

E

[o]

R = J - dgE , (1.3.2.2.1)
) t (" )
E dax

onde E € a energia inicial e E' a energia correspondente & ioni

zagdo limiar. Na hipOtese de haver uma desintegrac@o espontinea

do U238

com assimetria de massa variando de ~2,5 a 5,5 , ambos
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os fragmentos contribuem para o comprimento total do traco. Por

exemplo, um caso de fissao altamente assimé€trica como

* 1 -
238 [;45 + [1at®3] 4 02 Mev (1.3.2.2.2)

(o asterisco significa que os fragmentos nascentes possuem ener

gia de excitacdo) daria aproximadamente 75 MeV de energia ciné-

tica para o produto K45 e 17 MeV péra 0 recuo Talgs. Tomando pa

ra (~-dE/dx).

c = s curvas construid a teri
i oni zagdo as curvas construidas no paridgrafo anterior

e calculando os alcances de ambos os fragmentos mediante a ex -

press@o acima., verifica-se que, com as ‘energias cinéticas indi-

cadas, K45 teria um alcance de ™17 um e Talgs— de ~ 4um. As

sim, este modo de desintegracao daria origem a um trago de com-~
primento total ~ 21 um (3 parte as flutuacdes estatisticas dos
alcances individuais) e, portanto, confundivel com os tracos de
fragmentds da fissfdo ordindria. Desse modo, € possivel que o
pico centrado em ~ 22 ym nas distribuigéeﬁﬂde alcance ( Fig.
1.2.1) possa conter uma mistura de fragmentos de fissao ;sponté
nea ordindria, como também eventos atribuiveis a uma desintegra

¢do de alta assimetria de massa. De fato, os calculos te6ricos

de Sindulescu e colaboradores(§§J indicam para a fissdo esponta

238

nea do U a possibilidade de formacdo de produtos com numeros

de massa entre 60 e 75 (os fragmentos complementares com massas
entre 163 e 178) com um rendimento médio aproximadamente 3 ve-

zes menor que o da fissdo ordinadria. Este resultado estd em bom

5 S . .
acordo com o valor 6 x 107 anos encontrado para a meia-vidade

238

fissdo espontidnea do U com a presente técnica de emulsdo nu-

clear, o qual & inferior por um fator 3/4 ao obtido por outros

15

metodos experimentais (v 8 x 107 anos).
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Por outro lado, para assimetrias de massa superiores
a ~5,5, os recuos nucleares (que teriam nimeros de massa maio
Tes que ~ 200 e energias cin@ticas inferiores a ~ 12 MeV )
nio deixariam trago mensuravel em emulsdo. Neste caso, torna-
-se necessidrio estimar apenas os alcances de ions de massa in -
termediidria do Ne ao Ar, com energias cinéticas obtidas da ener
gética de cada modo de desintegragio (eq. (1.3.2.2)), e confron
tar os resultados éom os- alcances -observados nas ‘condigoes da
pre.sente experiéncia.

Heckman e’ colaboradores 33) fizeram um minucioso estu
do da perda de energia e alcances de lons em emulsdo Ilford, ir
radiando diferentes placas com Ions de catbono, nitrogénio, oxi
génio, nednio e argdnio no intervalo de energia 0,22-10MeV/nu -
cleon. Da andlise sistemdtica dos resultados experimentais en -
tio obtidos, foi possivel estabelecer uma formula geral que re-
produzisse, com suficiente grau de precisdo, os alcances medi -
dos em emuls@o. Por esta razdo, fomos levadog_ a utilizar o pro-
cedimento de Heckman para estimar os alcances de jons de Ne a
Ar, cuja formula alcance-energia assim se escr.eve:

2/3

R = 1“7 A(B) + mz c (8/2) (1.3.2.2.3)

A

onde m, z e B sdo, respec"civamgnte, a massa (expressa em unida-
des da massa do proton), a carga nuclear (em unidades da carga
do elétron) e a velocidade (B = v/c) do Ion; A(B) € o alcan-
ce do proton & velocidade 8 e c, (g/z) € o valor da funcio c,

para o argumento B/z. A velocidade B se relaciona a energia ci

netica do ion (caso ndo relativistico) de acordo com
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[MeV]
m [amu_] )

B = 0,0462 (1.3.2.2.4)
CZ(B/z) € uma "fungao universal” (inclui também  alcances de
fragmernitos de fissZo) derivada empiricamente e que estad represen
tada na Fig. 5 do trabalho de Heckman e colaboradores (53 .

A Tab. 1.3.2.2.1 mostra o resultado das estimativas de
alcances para diversos ions segundo a formula (1.3.2.2.3), bem
como outros dados pertinentes ao cdlculo. A filtima coluna rela -
ciona os alcances corrigidos para o limiar de detegdo (correspon
dente a uma ionizacao de 1,5 MeV/um) qile resulta da sensibilida~
de e das condicbes de revelacdo da emulsdo na presente experien-
cie;. Confrontando os alcances estimados para os ions e correspon
dentes energias relacionadas na Tabela com aqueles que se obser-
van experimentalmente (tragos mais curtos nas distribuicdes de
alcence na Fig. 1.2.1) verifica-se que sZo compativeis uns com
os outros. Este resultado mos permite concluir que muito prova -
velmente os tragos de comprimento menor que n 16 um observados
nas chapas carregadas com uranio s3o o resultado de umz; possivel

emissdo espont@nea pelo U238 3¢ fons de massa intermediiria -na

regido do Ne ao Ar.
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TABELA 1.3.2.2.7 - Energias cineticas e alcances em emulsdo nuclear para al -
- guns possiveis modos de emiss&o espontanea de Jons de mas-
sa intermediaria pelo 238,

. BERE BEE s TES
(MeV) (MeV) (jum) (ym)
Ne 20 41,5 32,3 14,5 13
Ne 2L 43,0 33,3 14,8 14
Ne 22 49,5 C 38,2 16,9 15
Ne 24 54,1 41,3 18,3 17
Na’? 39,6 30,6 12,2 11
g 24 50,8 38,9 14,0 15 .
Mg 28 67,3 50,5 18,1 16
a?? 58,4 44,0 14,5 13
£1%0 68,8 51,1 16,8 15
si28 60,8 45,6 13,8 12
513t 74,7 55,2 16,6 14
p*0 59,5 44,2 12,9 - 11
p3l 69,1 ©os1,1 14,6 - 13
s32 68,6 50,5 13,8 11
5% 93,4 67.4 17,8 15
g3 95,2 68,0 18,0 15
ar36 77,2 . 55,6 13,8 11
ars8 92,3 65,9 16,0 13
a0 99,4 70,1 17,0 14

(&) Valores calculados como descrito no paragrafo 1.3.1.

(b) Valores calculados pela eq. (1.3.2.2), admitindo em cada caso 157 da erner
"~ gia de desintegrag@o como energia de excitag@o dos fragmentos. -
{t) Valores calculados segundo o formalismo de Heckman e colaboradores(ﬁ) .
@ Valores estimados considerando-se a ionizagdo limiar de 1,5 MeV/um.



OUTRAS EVIDENCIAS EXPERIMENTAIS DE EMISSAO

DE I0ONS PESADOS PELO URANIO

2.1 - Excesso de Isdtopos de Neonio e Argonio em Minerais Radio

ativos e Gases Naturais

Uma outra evidéncia experimental que fortemente sus -

tenta a hipdtese de desintegracd@o espontdnea do UZ‘—(’8

232

(e possivel
nente também do Th“”“) por Ions de massa intermedidria & a obser
vagdo sistemitica de um excesso de alguns isdtopos de mnednio .e
argonio encontrado em minerais que contém'uridnio e tdrio e em ga

ses naturais de alta concentracdo de hélio. De fato, uma abundan

cia isotdpica de Ne?l

considerada altamente anormal em relagao
i atmosfera foi observada por Emerson e colaboradores €LY em ga-
ses naturais de varias fontes. Enquanto que as razdes isotbpicas
para o 1.1e6.ni<; _a’cmosférico sdo NeZO/Ne21 = 340 e NeZO/Ne22 = 10,
en certas amostras analisadas por Emerson esses nimeros variam de
§2a 200 e 9 a 10, respectivamente. O fato da razio NeZO/Neleer
renor que a correspondente no nednio atmosférico € indicativo

1 YA

de um excesso de Ne2 , uma vez que a razao NeZO/Ne2 praticamen-

te ndo se altera. Numa outra série de medidas Emerson e colabo-
(55) . . ) 21
radores *~—=’ confirmaram essa anomalia de excesso de Ne em ga -

ses naturais de alto teor de helio.

As variagbes isotbpicas de ned6nio e argdnio em mine -
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. . - . . = .= 2
rais radicativos evidenciam também um excesso de isotopos Ne z

NeZl e Ar38 em relacdo as percentagens .normais ma atmosfera.
t

’

Wetherill(lé), por exemplo, encontrou no caso.da euxenita uma

22

abunddncia de Ne cerca de 50 vezes maior que a normal e uma ra

280 isotdpica NeZJ‘/Ne20 cerca de 370 vezes o normal. Uma outra
observacao experimental € a de Sharif-Zade e colaboradores an s
que encontraram em monazita um contetdo 15 vezes maior de Ne21

22

que o.normal atmosférico, e em betafita um conteiido de Ne““ duas

vezes o nmormal.

Segundo Wetherill{l—s—), 0s processos mails provaveis pa-
ra a explicagdo do excesso de Ar3® observado nos minerais radioa

tivos seriam reacdes do tipo

Clss(ct,p)Ar38
+ -
€135 (o, n)x>8 B Ar78

K41 (n,a) Ar38

No entanto, as duas primeiras reagOes necessitam da presenca de
una quantidade significante de cloro mna regido de alcance das par
ticulas alfa. Além disso, o rendimento da reacdo (a,n) € baixo
en virtudé d6 .alto limiar; a maioria das particulas alfa teria
energia abaixo do limiar e, mesmo para aquelas de maior energia,
as secoes de choque seriam péquenas. A reagdo (n,a) no K41 € im-
provivel devido & barreira de Coulomb de ~ 9 MeV que a particula
alfa precisaria penetrar para deixar o nlicleo. A conclusZo, ain-
da ndo definitiva, & que a reacdo (a,p) no Cl35 deve ser a mais

provavel para a explicacdo do excesso de Ar38.

0 actmulo de NeZl, por outro lado, tem sido explicado

pediante a reacao 018(oc,n)Ne21. Com efeito, as estimativas de
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Wetherill(-l—s) para o excesso de Ne21 com base na reacao acima
concordam aproximadamente com o obtido nas analises experimen -
tais. Posteriormente, Sharif-Zade e colaboradores (a7 conclui-
ram também ser o rendimento da reagdo OlB(a,n)Ne21 a possivel
fonte de N821 nos minerais radioativos.

A possibilidade dos isdtopos .de nednio e argdnio’ em
excesso serem gerados nos minerais radioativos pela agdo da Ta-
diagdo cOsmica- foi considerada por Takagi (18) , e os cidlculos ih
dicam que seria necessario um fluxo de mésons da  ordem de
1016/cmz. Porém, como observaram Sharif-Zade e colaborado -
res(—ll), alguns fatos ficariam sem explicagaoc se admitida -esta
hipbtese, como por exemplo a variedade de proporgdes encontra -
das na razao de excesso de .Ne22 para Ne21' (que deveria ser sem-
pre 3 no caso da suposigdo de intensos fluxos de mésons).

Finalmente, uma explicacao para o excesso de Ne22 ob-
servado nos minerais radioativos com base em reacoes nucleares
que ocorressem no interior do mineral nado & satisfatodria. As

mis provaveis poderiam ser

Flg (a,n)Nazz—E—» Ne22
7 (a,pyne??

No entanto, como mostraram Sharif-Zade e col'aborad‘g_

res(—l-D, as concentracdes de fluor ndo sao suficientes para pro

s 22
duzir o excesso de Ne observado.
A origem do excesso de isGtopos de mednio e argdnio

thservado em materiais que contem ur@nio e tdrio ainda nfo esta

satisfatoriamente esclarecida. E possivel que uma emissdo espon
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21 22

tinea de Ne“™, Ne e Ar38 pelo 'U238 possa contribuir para (o]

excesso observado de tais isotopos. Admitindo este mecanismo de
desintegragdo como provavel, a meia-vida para emissdo de isdto
pos de nednio e argbnio pelo y?38 pode ser facilmente estimada
a partir dos dados da literatura. Para os ‘minerais radioativos,

com efeito, supondo que o excesso de Ne21, Ne22 e Ar38 resulta

R - L= 2
de uma emissdo espontanea de tais isdtopos pelo U 38 durante o
tempo geoldgico; e considerando que a idade dos minerais anali-
sados € .cerca de 10 vezes menor que a meia-vida de desintegra -

238

¢ido alfa do U a meia-vida dos diferentes modos de emissao

pode ser estimada de acordo com

. 14 Gy ¢
Tl/innq'_[ = 6,5 x 107 —5— , (2.1.1)
onde CU € o contefido percentual de urdnio na amostra, t € a
idade do mineral {em milhGes de anos) e AV €& o excesso, em Te
lagdo a seu contetido na atmosfera, do isétopé de gas raro obser
9 cmS/g) .

Na Tab. 2.1.1 estdo reunidos os dados referentes as

vado (em unidades de 10~

amostras estudadas por‘Wethe:rill(ls—) e Shari:E-Zade(ﬂ) . A con
clusdo & que as meias-vidas estimadas pelo mecanismo acima des-
crito sdo consistentes, dentro dos limites dos erros envolvidos,
con 2 frequéncia e o comprimento dos tracos mais curtos observa
dos, nas chapas de emuls@o nuclear. A compatibilidade entre a
cbservagdo em emulsdo de Ions de carga 10 < Z < 18 e o exces-
so de isOtopos de nednio e argonio encontrado nos minerais ra -
dioativos (e também nos gases naturais que contém muito hélio)

1 e22

. cam s . 2
e uma forte evidencia de que muito provavelmente Ne ™™, N e
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TABELA 2.1.1 - Meias-vidas estimadas para a produgao de 1sotoEos de gases ra
ros em excesso observados em m1nera1s que contem urdnio (*)

' Idade Conteiido de ‘Excesso de Gas Isd- Meia-Vida

Amostra 6 ~ -9 3 topo T, ,,]ano]
t[10°an0] Urdnio [%] AV[I0“em”/g] “BC ‘172

Samarskite(®) 330 5,48 47 Ne?l  2,5x1010

400 Ne?? 3,0x201°

Betafite(?) 93 . 9,39 175 NeZl 1,4x10%0

2700 Ne?? 6,5x10%

{Hatchettolite (®) 293 2,39 .57 Ne?l g ox10%°

: 2500 Ne22 2,0x10M

Pitchblende(?) 230 69 2130 N 4,8x101°

4700 Ne?? 2,2x101°

Pitchblende(®) 230 18,8 1270 N 2,2x10°

. 1000 Ne?Z  2,8x101°

Monazite(?) . 1950 0,146 732 NeZl 2, 5x30M

. 440 Ne?Z 4, 2x10M

Pitchblende (") 215 44 136 NeZl 4,5x1010

650 : 1,4x10%7

Monazite (%) 460 0,2 . 8,7 NeZl 7, 0x10%°

Fuxeni te (D) 60 6 8 Nell  2,0x1010

600 2,9x10%7

Bitchblende (P) 215 44 20 A3 3,0x1017

650 : = "7p,0x10%8

Fuxenite () 60 6 0,095 Ar’® 2,50

600 2,5x10%°

Monazi te (D) 535 0,3 0,6 a8 1 7xa0l?

(*) As meias~vidas relacionadas nesta tabela foram calculadas mna hlpotese de
que o excesso de isotopos de gases raros origina-se de ume emissao espon-
tinea do U238 (eq.(2.1.1)).

(a) Dados experimentais segundo Sharif-Zade e colaboradores(17>

(b) Dados experimentais segundo Wetherlll(ls)
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8 .= . - ~
Ar3 sdo o resultado de um mecanismo de emissao espontanea de

. . sz . 2
ions de massa intermediaria a partir do U 38

232
).

( e possivelmente
também do Th

2.2 ~ Emissdo de Ions Pesados pelo v238 Induzida por Fotons de

Baiza Energia

A primeira observacdo de tracos mais curtos em emul-
sio atribuiveis a fragmentos nucleares de massa inferior a de
fragmentos de fiss2@o nos levou a reexaminar antigas chapas que
tinham sido carregadas com uranio e utilizadas em experiéncias
de fotofiss@o & baixa energia(—@ . Foram observadas sistematica
mente distribuigdes de alcance com o mesmo pico relacionado a
tracos de menor comprimento que os tracos de fragmentos de Fis-
sio (ver Fig. 2.2.1-a). Esta observacdo nos pareceu indicar tam
bém uma possivel emissZo-de Ions pesados pelo. urdnio  induzida
por £otons de baixa energia. Para obter uma confirmacao de um
tal processo, fomos levados a conduzir uma série de experi@nci-

as que passamos a descrever, como -também os resultados obtidos.

Emuls®es nucleares carregadas com urdnio foram expos -
tas a feixes de fotons de baixa energia obtidos no reator "Sa-
phir” do EIR (Wdrenlingen, Suiga). Os alvos de emulsdo foram
preparados de acordo com a técnica usual como descrita anterior
mente(lg). Os feixes de fGtons monoenérgéticos de 8,86 MeV fo-
ran produzidos de rez}gaés de captura de neutrons por um alvo de
niquel colocado prdoximo ao carogo do reator de tal modo a se ob

ter feixes colimados e de grande intensidade(E). As chapas as-

sin irradiadas foram submetidas a mesma técnica de revelacdo an
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teriormente usada nas‘experiéncias de fissdo esponti@nea do urd -
nio@). Desse modo, foram observados tragos bem legiveis de frag
mentds nucleares pesados, ao mesmo tempo que nem particulas alfa
nem elétrons foram revelados. O trabalko ao microscdpio (aumento
total de 1300X) consistiu em tomar as medidas de todos os tragos
observados numa determinada area. Os alcances calculados resul -
tam ser de melhor precisao quando se consideram. apenas os tracos
de pequenos angulos de profundidade. Nestas cond‘igaes, a distri-
bui¢do de alcance obtida € a mostrada ma Fig. 2.2.1-b. Além do
pico mais pronunciado em torno a 22um correspondente aos tragos
de fragmentos de fissdo, s3o observados novamente tracos mais cur
tos cujos comprimentos estdo compreendidos entre 6 e 16um.Se nio
levarmos em conta alguma possivel distribuicdo angular, a percen
tagem dos t‘ragos mais curtos atinge, em média,‘ a 30% do nlimero
total de tracos medidos, o que corresponde aproximadamente a uma
segdo de choque total de (10 * 3)mb para a producdo de ions pesa-

dos pelo U238

induzida por fGtons de 8,86 MeV:
Resultado semelhante seria obtido mnuma experiéncia
que permitisse individua.lizar.os fragmentos emitidos a partir de
.una_origem comum._ Numa experiéncia desta natureza, os .everi'tos de
fissio seriam claramente diferenciados da emissio de ;Jm inico
fragmento pela observacao dos dois tragos colineares que resul -
tam do movimento dos fragmentos de fissZo em direcdes opostas .
Para este propOsito. a técrica de sandwiche den mica & perfeita -
nente adequadacig)‘ Com este procedimento, um evento devido ‘a
fissdo biniria € visualizado como uma coincidéncia  especial de

tragos emparelhados, um em cada uma das superficies adjacentes

das micas.
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Folhas de mica muscovita sem impurezas (4cmx4cmx0,01 cm )
foram selecionadas e pré-atacadas em acido fluoridrico a 49% du-
rante 3 horas a temperatura ambiente com a finalidade de revelar
o5 tracos fosseis com forma losangular bem larga de tal modo a
distingui-los posteriormente dos tragos produzidos apos irradia-
¢20 (a densidade de tragos fosseis foi cerca de 380/cm2). Para
fazer um sandwiche, uma das folhas de mica foi recoberta mma das
superficies com uma finissima camada de 6xiao de urdnio (v 20 ug
U/m#)‘mediante a técnica de preparagio de filmes com  solucdes
de colddio como descrita por Yagoda(éz)m Este método fornece fil
nes finos de uranio bastante uniformes e ao mesmo tempo, durante
o prolongado estdgio de aquecimento a aproximadamente 600°C, pro
duz "fading” total de qualquer trago latente no interior da mi -
ca, Além disso, a espessura do filme € tal que efeitos de auto -
-absorcao de fragmentos nucleares podem ser considerados despre-
ziveis. Uma outra folha de mica & mantida firmemente em contato
com a primeira mediante enc;psulamento a Qétuq do conjunto com
plastico fransparente de 1 mm de espessura selavel a quente. Pa
ra garantirt um perfeito alinhamento dos tragos apds a revelacdo,
as folhas de mica foram previamente presas uma & outra com um par
de grampos junto 'a um dos bordos.

Um conjunto de seis sandwiches assim preparado foi ex-
posto ortogonalmente a um fluxo intenso de raios gama monoenergé
ticosde 8,86 MeV (dose total de 1012 f6tons/cm23 obtido por rea;
¢oes (n,y) num alvo de niquel no £eator "Saphir™. Apds a irradia

v
¢80, as folhas de mica foram ligeiramente separadas e parcialmen
te imersas numa solugBo diluida de acido nitrico com a finalida-

e de remover a camada de Oxido de ur3nio. A revelagdo dos tra-
i
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cos procedeu de forma usual com acido fluoridrico a 49% e i tem-
peratura ambiente durante intervalos de tempo diferentes varian-
do de 12 a 50 min. A andlise dos tracos ao microscopio foi fei-
ta por dois observadores utilizando ampliacdo otica total de
400X. Nas condic6es da presente experiéncia, a densidade de tra-
¢os foi suficientemente baixa para nio permitir a possibilidade
de superposic@o de tracos originados de eventos diferentes. Coli
nearidade, igual angulo de profundidade e localizagdo em cada fo
lha de mica, foram-os critérios adotados para identificacao de
pares de tragos de fragmentos de fissZo binaria.

Além da grande pqpulagéo de fragoé emparelhados (cerca
de 104/cm2), foram também observados tracos desemparelhados. Da
analise dos resultados como apresentados na Tab. 2.2.1, conclui-
mos que 0s tracos desemparelhados*poaeh ter sua origem em um me-
canismo de emiss@o de um Tinico fragmento nuclear pbr parte do
U”S foto-excitado. A menor percentagem de tracos desemparelha -
dos (4-10%) quando comparada & frequéncia -de tracos de menor com
primento observada em emulsdes carregadas com uranio (~30%) pode
ser explicada por uma série de causas. Primeiro, a mica tem um
limiar de detegiZo de particulas carregadas que estd acima do 1i-
niar de detegao oferecido pela técnica de emuls@o nuclear, como
discutido na Secao i.S.Z.i. Assim, Ions com numero de massa me -
nor que &~ 30 nao seriam registrados(égj. A variagao da eficién-
cia de detegao de praticamente 0 a 100% na "faize” de ionizacdo
limiar (12 a 14‘MeV—cm2/mg) de particulas carregadas em mica .&
gue contribui para o aparecimento de um pequeno nimero de tragos
desemparelhados. Para ionizagdoc superior a 15 MeV—cmZ/mg, o que

corresponde a aproximadamente Ions de cloro de 55-60 MeV, ambos
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TABELA 2.2.1 - Numero de tracos emparelhados (coincidentes) e desemparelhados
~ (isglados) observados em sanduiches de mica de filmes_finos de
uranio (v20ug U/cmZ) expostos & um fluxo intenso de fotons monoenergeticos de

8,86 MeV.
Sand| Tempo de Ata | Area de Obser | Niumero total .de.tracos .emparelhados(™™)
Ne que (*)(min) {vacio (m2)~
‘Observador 1 Observador 2
8 12 9 832 ( 999%) 816 ( 97%)
2 12 8 952 (100%) 948 ( 99%)
2 42 8 979 (100%) 978 (100%)
1 30 10 975 (100%) 970 ( 99%)
3 15 R 10 822 (100%) 803 ( 98%)
3 30 10 1024 ( 99%) 1034 (100%)
4 50 10 1117 (100%) 1105 ( 99%)
5 12 8 1109 ( 98%) 1130 (100%)
5 30 8 1221 (100%) 1195 ( 98%)
Nimero de tragos desemparelhados
Sand. -
Sobre a supgrflcie‘da Sobre a supgrficie da Total
N {mica sem filme de U { mica com filme de U
Obs. 1 Obs. 2 Obs. 1 Obs. 2 Obs. 1 Obs. 2
8 29 23 18 =12 - 47( 98%) 35( 73%)
'2 13 10 35 - 29 - 48(100%) 39( 81%)
2 12 11 43 41 55(100%) | 52( 95%)
1 31 30 21 20 52(100%) 50( 96%)
3 37 33 6 6 43( 94%) 39( 75%)
3 T30 | 36 38(‘86%) 44(100%)
4 65 70 51 51 116( 95%) | 121( 99%)
5 56 64 5 61( 87%) | 70(100%)
5 56 54 57(100%) 55( 97%)

*
{*

Ataque em acido fluoridrico 49% & temperatura ambiente.

As percentagens entre parentesis sao as eficiencias de observacac indivi-

duais.
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os fragmentos serdo registrados (tragos emparelhados) havendo,no
entanto, uma probabilidade do.nficleo de recuo (A < 200) nio vir
a ser revelado por possuir ionizacfo ainda situada na faixa de
ionizacao limiar. Em segundo 1u‘gar, a eficiencia de detecao de
sandwiches de mica, a causa do angulo critico de incidéncia e da
geometria do traco, & ligeiramente mehor que a de emulsBes carre
gadas pois, neste caso, os fragmentos sdo registrados em todo o
volume.

Concluindo este paragrafo, queremos enfatizar que os
resultados de ambas as experiéncias acima descritas sdo ind.icati
vos de evidéncias fisicas da emissdo de Jons de massa intermedia

238

ria por nicleos de U excitados por fotons de 8,86 MeV.

1.3 - Alta Assimetria de Massa na- Fissao do U238 Induzida por

Feutrons Rapidos

Nos filtimos oito anos, um grupo de Tadioquimicos do
"Bhabha Atomic Research Centre' (Bombaim, India) vem investigan-
do rendimentos de produtos de fissao para cadeias de massa com

<70 & A > 160. No caso da fissdo do U2%

por neutrons de re
ator (E 2 1 MeV), foram acumulados uma série de resultados expe-
rinentais para os rendimentos correspondentes aos nimeros de mas
sa 65 < A < 78 de um lado, e 160 < A < 200 de outro(ﬂ’g)(*)

i grande quantidade de dados acumulados nestas experiéncias, per

nitiu obter a distribuicao de massa a qual mostrou claramente, e

pela primeira vez, "ombros" na regiao de alta assimetria de mas-

1 =
(*) R.H. Iyer, Comunicagao Particular a H.G. de Carvalho (1978).
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sa (ver Fig. 2.3.1). As linhas continuas representam uma extrapo

laggo da funcdo -gaussiana

v(8) = —F_ o~(a-®?/20

(2.3.1)
ovim

ajustada a distribuigio de massa da fissZo construida com os ren
dimentos dos produtos de A > 70 e A < 160 disponiveis na lite
ratura. O melhor ajuste foi obtido para o = 7,3 e A = 118,18, ad
nitindo-se um namero dq neutroﬂs prontos emitidos na fissao igual
a2 2,64 (F & um fator de normalizacfo). A parte tracejada foi tra-
¢ada obedecendo os novos pontos experimentais. Observa-se que o0s
rendimentos em torno aos nﬁmero§ de massa 66-67 do lado "leve™
e17%—177 do lado "pesado” sao cerca de 2 a 4 ordens de grande-
22 maiores que as calculadas admitindo a distribuigao gaussiana
de massa dada pela Eq. 2.3.1. Observa-se que a tendéncia dos ren
dimentos em aumentar, particularmente no lado "pesado” onde exis
te um maior numero de dados, ndo continua gcima'de A = 177, como
se torna evidente pelos limites superiores para os rendimentos

do Lul79, TalBS e Au199

. Assim, um éxame das caudas da curva de
massa mostra primeiro um decréscimo suave, depois um ligeiro au-
hm&é‘né§“regiagg~déﬁﬁ v 66-67 e A ~ 172-177 e, novamente, uma
tendéncia a decrescer. Esta observacdo & que levou Rao e colabo-

mdores(él’éz)

a admitirem a existéncia de "ombros" na curva de
distribuicdo de massa.

Estes resultados tém sido interpretados em termos de
calculos baseados no potencial de fragmentacdo recentemente apre

. A . ;
sentados por Sdndulescu e colaboradores(éﬁ’ééj( ) (veja Capitulo

(*) A.S8ndulescu e W. Greiner, Comunicagao Particular a H. €. de Carvalho
(1978) .
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IV). A presenga desses novos "ombros” na regido de alta assime-

tria de massa na fissdo do U238

(32

da por Rao e colaboradores 3D 3 ocorréncia de um mnovo vale de

por neutrons rapidos foi atribuil

energia potencial devido 3 influéncia do efeito da camada de 28
protons. As prévisaes tedéricas de S¥ndulescu e colaboradores (33)
fornecem, no entanto, apenas as posic¢bes dos "ombros radioquimi-
cos” e ndo suas intensidades, as quais diferem das estimativas
por varias ordens de grandeza. Segundo estes autores, este fato
¢ provavelmente devido a que os dados obtidos pelos radioquimi -
cos para a construgdo.da distribuiga@o de massa da fissdo do y238
por neutrons de reator contém tanto a primeira como. a segunda
chance de fissdo, e que somente a segunda chance de fissdo, a
qual ocorre em energias de excitacdo muito baixas, estd contribu
indo para o aparecimento dos "ombres”. Este ndo &€ o caso, por
exemplo, da distribuigao de massa da primeira chance de fissao
do Np236 com baixa energia de excitagao (v~ 4,5 MeVi obtida muito
recentemente por Epperson(ﬁ) (veja Fig. 2.:3.’2) . Os dados —experj_
mentais de Epperson mostram também claramente uma evidéncia pre-
lininar de um favorecimento de rendimentos de produtos de fissao

1z regigo.de massa.em torno a A = 78.
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FIGURA 2.3.2 - Distribuicdo de massa da fissao do Np236 com energia de exci-

tacao de 4,5 MeV obtida experimentalmente por Epperson (Ref.

(33)) (reproduzido de S#ndulescu e colaboradores (Ref. (35)).



CAPITULO TIT

RESULTADOS OBTIDOS UTILIZANDO VIDRO COMO

DETETOR DE PARTICULAS CARREGADAS

3.1 - Vidros Artifieiais de Uranio

Uma nova classe de detetores "wisuais” para o registro
de particulas carregadas vem sendo largamento utilizada durante
os @ltimos 15 anos, com aplicagBes as mais variadas em Fisica Nu
clear, Geocronologia, Arqueologia, Astrofisica, Materiais Extra-
terrestres, Dosimetria de Radiacoes e em muit.os outros ramos da .,
(iéncia e Tecnologia(ig) . Nesta categoria de detetores, conheci-
dos como "detetores s6lidos de tragos” (Solid State Nuclear Track
Detectors - SSNTD), incluem~se os vidros em geral, tanto .0s natu
rais como os artificiais.

0 mecanismo de registro de particulas carregadas em 5_6_
lidos inorganicos amorfos -e nido condutores, como os vidros, € ba
sicamente o seguinte. Particulas carregadas quando atravessam o
naterial alteram localmente a sua estrutura, seja por ‘ioxiizagéo
ou por colistes atdomicas, deslocando os atomos de suas posicles
prépr.ias ao longo da trajetdria da particula(ég) . Posteriormen -
te, essas regides "danificadas™ por efeito da radiaca@o,podem ser
convenientémente ampliadas (no caso dos vidros por ataque com aci
do fluoridrico em condigdes apropriadas) de tal forma a tornarem
(61)

-se visiveis ao microscopio otico Os tragos assim "revelados”
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se apresentam sob a forma de cones que, a depender das caracte -
risticas da particula (carga, massa e energia), das condigoes de
ataque quimico (concentracado da solucdo, temperatura e tempo de
ataque) e a da geometria de irradiac@o, podem tomar formas as
nais variadas. As medidas de didmetro da base (no caso de inci -
déncia normal & superficie do vidro), angulo do cone e outras
grandezas geométricas do "trago” podem ser relacionadas as pro -
priedades nucleares da particula detetada(gz_gz).

Com o aprimoramento desta técnica de detegio, tem-se
mostrado que, em certas condigOes experimentais,os vidros se reve-
laram excelentes detetores de ions de massa intermedidria (prin-
cipalmente fragmentos de fissdo), competindo mesmo, tanto em efi
ciéncia quanto em resolugdo, com os bem conhecidos detetores de
barreira de superficie(gz). '

Recentemente, Thiel e Herrﬁzz) utilizaram vidrés arti-~
ficiais de urdnio, que haviam sido preparados nos meados do sécu
lo passado (a data da fusdo dos vidros foi considerada 1844 % 5),
pera uma redeterminacd@o da constante de desintegracio do U238
por fissdo espontdnea. Irradiando algumas amostras com intensos

_Hluxos_de neutrons térmicos, foi possivel estimar em 0,3% o teor
de uranio nos vidros, o que corresponde a um aciimulo de tracos
de fragmentos da fiss3o espontdanea do U238 da ordem de 220/c1ﬁ2
durante 126 anos.

Nesses vidros de urdnio analisados por Thiele Herr(zz),
tbserva-se tambem deis picos nas distribuigdes de diametro dos

tragos, muito semelhantes aos picos observados nas distribuicoes
de alcance de tragos obtidos pelo método de registro de fragmen-

tos em emulsoes nucleares carregadas com uranio (ver Fig.3.1.1).
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Un estudo do efeito de "annealing” sobre o didmetro dos tracgos
foi conduzido minuciosamente, e a conclusdo chegada por Thiel e
Herr foi a de que os vidros de ur@nio nunca tinham sido aqueci-
dos acima de 50 °C por um longo periodo de tempo. Conseque}lté -
mente, nenhuma correcdo devido a "fading"” de origem térmica (o
que acarretaria muma diminuic@o dos difmetros dos tragos) teve
de ser aplicada.

A despeito das regides de densidade linear de cdefei -
tos (trago.latente) criadas pela passagem dos fragmentos possam
existir em diferentes faces internas do vidro, & possivel que os
diametros mais curtos observados sejam o resultado de uma emis-

238

sio espontdnea pelo U de Ions de massa inferior a 40. De fa-

to, trabalhos experimentais de.identificacd@o de tragos de par -
(63.64,67)

ticulas carregadas em vidro tem mostrado que, em con-

dicoes fixas de revelacdo, os diémetrqs dos tracos diminuem com
o decréscimo de massa e energia das particulas. Embora os vi -
dros artificiais de urfnio possam ter propriedades de registro
de particulas carregadas ligeiramente diferentes dos vidros que
comumente se usam em laboratdorio (vidros soda-lime), os diame -
tros menores .observados por Thiel e Herr(gz—) (2-8ym} podem indi
car também tratar-se de um mecanismo nuclear de emissdo espontd

238

rea de Tons pelo U , porém de massa inferior aos fragmentos

d2 fissao ordinaria.

3.2 - Analise de Tragos de Fragmentos Nucleares em Vidro

No decorrer dos meses de junho e julho de 1962, foram

preparados, no Instituto de Quimica Geral e Inorganica da Uni -
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versidade de Roma, filmes finos de urd@nio sobre laminas de vi -
dro comum(*) (composic@o aproximada & do vidro sqda—lime). Es-
ses filmes seriam usados em experiéncias de distribuigdo angu -
lar na fotofissdo do UZ°° 3 baixa energia, mediante a  técnica
de sanduiches com placas de emulsdo nuclear, como parte de um
intenso programa de colaboracfo entre aquela Universidade e o
Centro Brasileiro de Pesquisaerisicas. No entanto, tals experi
gncias mfo foram levadas a efeito e, decorridos 16 anos, esses
filmes de ur@nio sobre vidro foram ent@o utilizados em mosso la
boratdrio para uma redeterminagido da meia-vida de fiss@o espon-

tanea do U238

pela analise de tracos registrados no vidro. As
boas condicdes de preparacado e armazenamento dos filmes (ausén-
cia de reticulados; grande estabilidade, unifdrmidade e perfei-
ta aderéncia do 6xido de uramio ao vidro; ndo ocorréncia da "fa
ding" de origem térmica), acrescidas de uma exposi¢do total cer
ca de 1000 mg.d de U/cm2 (o qﬁe equivale, no vidro, a um total
de aproximadamente 250 tragos de fragmenéos de fissﬁo/cmz) nos
permitiram obter um resultado para a meia-vida com um erro maxi
mo de 15%. Nos paragrafos que se seguem discutiremos os resulta

dos de tais experiéncias.

3.2.1 - Preparagdo dos Filmes de Uranio

Peliculas finissimas (espessura < 0,5um) de oxidos de
wainio, torio, lantanideos e outros actinideos, podem ser obti-

das com forte aderéncia sobre laminas de vidro, mica e outros

@)

F.Salvetti, Comunicagao Particular a H.G. de Carvalho (1962).
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nateriais, por métodos quimicos de deposicdao como o descrito por

(57

Yagoda'=~". No caso dos filmes de ur@nio utilizados ma presente
experiéncia, partiu-se de uma quantidade de &6xido de urZnio puro
o qual foi convertido em nitrato de uranila e dissolvido comigual
massa de colddio em uma solucZo ée volumes iguais de alcool e
§ter, de tal modo a se obter uma solugao final de aproximadamen
te 1% de urdnio. Um volume da solugdo foi derramado no centro de
una l13mina de vidro (8cm x 15 cm) mantida horizontalmente por flu
tuag8o num banho de merciirio e, em seguida, os solventes foram
evaporados lentamente pelo ajuste da disté@ncia ao vidro de uma
lampada de infra-vermelho. Esse procedimento permitiu obter -uma
camada bastante uniforme de nitrato-nitrocelulose de uranila ( a
solucdo de colddio inibe migragdes acentuadas do nitrato de ura-
nila em diregdo aos bordos da 13mina de vidro). Apds completa se
cagem, a placa de vidro foi colocada horizontalmente num  forno
inicialmente frio e a temperatura foi gradualmente elevada até
cerca de 600 °c, permanecendo assim o tem;;o suficiente { algumas
horas) para a formagdo do Oxido de uranio (a dureza do vidro uti
lizado foi suficiente para ndo alterar sua forma plana). O cold-
dip € um composto particular de nitrato de celulose que, quando
aquecido, mao calcina com violéncia explosiva e nem deixa cinzas.
»
Finalmente, ap6s lento esfriamento, obteve-se um filme fino de
winio, uniforme e sem reticulados, cuja coloracdo amarelada era

indicativa da formac@o do tri-oxido de uranio (U05) .

3.2.2 - Determinagdo da Densidade Superficial de Ura -

nio no Vidro
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3.2.2 - Determinagdo da Densidade Superficial de Ura-

nio no Vidro

0 método utilizado para a determinacao da quantidade
de ur@nio depositado no vidro por unidade de 3drea consistiu em
medir a atividade alfa total, mediante contagem de tracos de par
ticulas alfa emitidas pelos isdtopos do urdnio detetadas muma pla
ca de emilsdao nuclear. Duas amostras de 2,5 cm x 6,5 cm foram se
lecionadas de uma mesma l3mina de vidro para as-medidas definiti
vas e as restantes foram utilizadas numa série de testes preiimi
nares com o objetivo de garantir €xito ma sequéncia de operacoes
que o método exige (tempo de exposicdo adequado que permitisse al
ta densidade de tragos ao mesmo tempo que rapidez e conforto nas
nedidas ao microscdpio; procura das melhores condigbes de revela
(30 que evitassem distorcdes dos tragos, etc).

Paralelamente, o método da simples pesagem foi também
utilizado numa determinag¢3o aproximada do .conteiido de urdnio nas
amostras, com a fina{idade de se estudar préviamente o efeito de
wna possivel ‘atenuac@o em energia das particulas alfa no préprio
filme de ur@nio e, ao mesmo tempo, confrontar os resultados com
aqueles obtidos pela técnica de contagem de tragos em emulsdo.

0 filme de uranio (U03) foi-removido da superficie do
vidro mediante uma soluc@ao de dcido nitrico a 10% & temperatura
fe 60 °C. Testes preliminares mostraram que ~ 30 min foram sufi-
cientes para retirar completamente a camada de ur@nio. Sendo AM
(expressa em gramos) a massa de UO3 rempvida e S a3 area da super
ficie do vidro, o numero de dtomos de urianio por unidade de ares,

i, vem dado por:
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AM ..
s 21 "AM
N = A 2,1 x 100 &2, (3.2.2.1)

onde N € o nimero de Avogadro e Mok € uma molécula-gramo de tri-
~-oxido de urdnio. A medida de AM foi feita com uma microbalan-
¢a. Como as ldminas de vidro possuiam espessura uniforme é faces
laterais planas e paralelas, o método de Arquimedes foi perfeita

mente adequado para a determinacdo da area S. Assin,

S S S (3.2.2.2)

sendo m; a massa do vidro no ar, me a massa quando imerso num‘li
quido de densidade pp € e a espessura da lamina. O liquido uti-
lizado foi a agua, cuja densidade foi medida com um densimetro
correto a 0,1%; as massas foram determinadas com uma balanga ana
litica e a espessura por meio de um micrémetro com imcerteza mi-
xima de 2um. O fio de sustentagao do vidro contribuiu comuma par
cela de apenas -0,2% na determinacdo da area do vidro. Finalmen-
te, a espessura do filme de urdnio pdde ser também determinada

nediante

g5 Py - (3.2.2.3)

onde py € o contetido de ur@nio no UO,. Os resultados das medidas
podem ser vistos nas Tabs. 3.2.2.1 e 3.2.2.2. A diferenga nas es
pessuras obtidas para as duas amostras (cerca de 10%) pode ser
atribuida i propagacio de erros sistematicos mnas medidas.De qual
quer maneira, filmes de uranio tdo finos como os do presente ‘tra
balho, permitem uma melhor determinagdo de suas espessuras pela

técnica de detecao de particulas alfa em emulsdo nuclear.
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TABELA 3.2.2.1 - Grandezas relativas 3 determinacdo do nimero de atomos de
uranio por centimetro quadrado para duas amostras de filme

de uranio sobre 1aminas de vidro.

(*) A densidade do tri-oxido de uranio & 7,29 gfem”.

Antes de remover o oxido de ur3dnio da
una placa de emulsdo Ilford-L4 (2,5 cm x 7,0 cm
fabricacao recente, foi exposta a um dos filmes

tra B foi a escolhida) com geometria 2% durante

Anostra Densidade da Espessura da Massa do Vidro Massa do Vidro
Rgua p, [g/ cmgj Lamina .e; (cm) mo Arm; [g] ma AguameTg]
A 1,000 0,1939 7,4493 4,5390
B 0,999 40,1940 7,6232 4,6065
hostra Area dOZVidro Massa de U0 Remo-
.8 [an7] vida, MM [mg’]
A 14,99 2,971
B 15,53 3,439
TABELA 3.2.2.2 ~ Espessura dos filmes de uranio.
ESPESSURA, ey
Anostra 2 b
Atomos .de .U/cm mg de U/cm? - wm(*)
A 4,17 x 10%7 0,165 0,27
B 4,66 x 10%7 0,184 0,30
=== 3

lamina de vidro,
x 0,01 cm), de
de urdnio (a amos

430 min. A reve-

lagdo seguiu o procedimento usual como descrito, por exemplo,por

(

Barkas 58) (uma outra placa de emulsao do mesmo

lote e nao irra-

diada foi também revelada para posterior subtragao do background) .
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A procura de tragos ao microschpio foi feita com oculares de au-
mento 10X e objetiva 53X, e para uma melhor determinacao do al -
cance das particulas alfa utilizou-se oculares de aumento 25X e
objetiva 100X. Uma rede de referéncia colada a superficie da
emulsZo permitiu um perfeito controle do "scan” bem como a deter
miﬁagéo da eficiéncia de observagdo de tragos pelo método esta -
tistico da dupia coincidéncia (82

Na procura de tragos ao microscopio, as perdas de even
tos por parte do observador sdo maiores tanto para as particulas
alfa que penetram na emulsfo em &ngulos muito razantes ( < 100)
quanto para aquelas que incidem prdximo a vertical. Além disso ,
verifica-se que para dngulos de incidéncia superiores a aproxima
damente 30°, as medidas de alcance ficam sujeitas a maiores in -
certezas. De outra parte, tratando~se de uma emissao isotr6£ica
de particulas alfa, tantd a resolucfo quanto a eficiéncia serdo
niximas para pequenos angulos de incidéncia. Assim, fomos leva -
dos a considerar apenas os tragos que apresentavam angulos de pro
fundidade B (medidos a partir da superficie da emulsdo) situa -
dos entre dois valores Bl e BZ escolhidos de tal modo a for-
.necex. a_maxima eficiencia de observacio. Neste caso, o nlmero
de atomos de uréni§ por unidade de &rea, N, relaciona-se ao nume
1o de tragos de particulas alfa observado por unidade de irea

p,» € que pemetraram a superficie da emulsZ@o entre os dngulos de

profundidade Sl e By, da seguinte maneira

Zpu

-n’, -
Xic%}tea{fensl - senBé]

R (3.2.2.4)

T ,

onde
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) Xici - A234C234 + AZSSCZSS . AZSB 238 0-16

_ -1
o o a C =6 x 1 nin

(Ai sdo as constantes de desintegracdo alfa dos isStépos naturais
do uranio e C; sd0 as correspondentes concentragdes isotdpicas) ,
g, € a eficiéncia de observagdo, t o tempo de exposigdo (geome -
tiia 2m) e (senBl—senBZ)/Z € a raz@o entre o angulo sdlido sub -
tendido pelos angulos Bl e B, e o espago inteiro.

Gomo o -filme de urdnio era suficientemente fino (espes-
sura = 0,3um}, os efeitos de borda na avaliacdZo da area observada
puderam ser considerados despreziveis, mesmo considerando particu
las alfa com angulos de incidéncia pequenos. Também, a atenuacfo
em energia nesta situacl@o & pequena. Com efeito, no inicio de sua
trajetdria, a perda de energia por ionizagdo de uma particula al-
fa no tri-dxido de uranio pode ser descrita com boa aproximagaome

diante uma expressdo do tipo

-$=a-DpE , (3.2.2.5)

onde a = 0,249 MeV/uym, b = 0,0083 um_l e 3,5MeV < E < 5,0MeV (es-

ses valores resultam da aplicac8o da foérmula de Bethe a um meio
composto como descrito no Apéndice B e da variag@o da carga efeti
va da particula alfa com a velocidade de acordo com aEq.(1.3.2.1.5).

lai, segue-se que uma particula alfa apos atravessar uma espessu-

ra x no oxido de urdnio, teria uma energia E dada por

_a _a bx
E =g+ (Eo b) e . (3.2.2.6)
s s - 238 _
sendo EO a energia inicial. Para particulas a do U (Eo—4,20Mﬂ0
eUZ34 (E, = 4,77 MeV) com angulos de incidéncia de 10° e proveni
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entes da camada mais externa do filme de uranio (que corresponde
3 situacdo extrema), teriamos

5 = 1,8 um (3.2.2.7)
sen 10

o que conduziria pela Eq. (3.2.2.1) ao resultado E0 - E = 0,5MeV.
A conclusio final € que haverd apenas uma pequena distorcgdo no
espectro de energia (e portanto na distribuicfo de alcance) das
particulas alfa.

Inicialmente, de uma distribuicdo de B construida com
2572 eventos examinados em 7,88 mm2 uniformemente distribu{dossg
bre a superficie da emulsio coberta pelo filme de urinio, verifi
cou~se que a maxima eficifncia de observagdo foi conseguida com
551 tragés observados em &ngulos de profundidade compreendidos
entre 10° e 15°. Com tais eventos, foi construida a distribuicio
de alcance (ver Fig. 3.2.2.1) da qual foram selecionados 361 %10
tragos correspondentes as particulas alfa emitidas pelos isbto -
pos do uranio (sabe-se que as flutuagOes de alcance permitem con
siderar tracos de até 22um como atribuiveis a particulas alfa
lmigvgye{gétiqgs emitidas pelo isdtopo U234). A area de observa-
¢ao foi deterhinada mediante uma escala adaptada & ocular do mi-
croscopilo e calibrada com precisdo de décimo do micron. Deste mo
do, obteve-se para p, © valor (4,58 £ 0,13) x 103. A eficidncia
de observacao foi avaliada em 89%. Subst@tuindo estes dados na
Bg. (3.2.2.4) obtém—se, finalmente, N = (4,68 % 0,13) x 1017 ato
mos de urfnio por centimetro quadrado, o que corresponde a uma
espessura de (0,185 % 0,005) mg/cmz, que por sua vez equivale a
wr filme de urdnio de espessura (0,305 * 0,015) um. Esses resul-

tados estfo em excelente acordo com os obtidos pelo método da sim
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ples pesagem (ver Tab. 3.2.2.2, amostra B).

3.2.3 - Observacao de Tragos em Vidro

Tragos latentes de particulas carregadas (ions pesa -
dos e fragmentos de fissdo) em vidros comuns podem ser revelados
mediarnte ataque com acido fluoridrico(Ql), de tal modo a se ob-
ter as melhores condicOes de observagao ao microscodpio dtico (di
ametro dos tragos mensurdvel, forma cdnica dos buracos, facil dis
criminacdo contra defeitos esplirios do proprio vidro, etc). As
regides do vidro com densidade linear de "danos™ resultantes da
ionizac8o produzida pelas particulas carregadas tornam-se -mais
ativas & ac@o do solvente do que as regides nao danificadas. As-
sim, o nimero de tragos revelados, bem como as formas que pode -
rdo adquirir, serZo o resultado de uma competitividade entre a
velocidade de ataque ao longo da trajetoria da particula, vy, €
a velocidade de ataque geral no vidro, vg- Se ¢ for o angulo en-
tre a direc@o de incidéncia da particula e a superficie do vi -
dro, somente os tragos latentes que satisfizerem a condicgdo
.séﬁ > VG/V} serdo revelados (veja Fig: 3.2.3.1-a). Consequente
mente, apenas a fracao 1-sen® dos tragos que interceptarem iso-
tropicamente a superficie serdo revelados, definindo-se 8 como o
angulo critico. de revelacdo, isto €, ¢. = 6 (veja, por exemplo ,
Ref. (59)) . '

Por outro lado, consideracdes geométricas permitem re-
lacionar as condicbes de ataque quimico com as  caracteristicas
do trago, que por sua vez dependem da carga, massa e ggergia da

particula incidente. Sendo a e b  os eixos maior e menorda se



-64-

— -~
7 - rd
SUPERFICIE
ORIGINAL 1 Z\//"S’c‘ o
o /A T «t ; "'VT
v vt ¥t
SUPERFICIE N< © 9
ATACADA  \o— { {
2227, 7 TIIT TG L1 774
TRALO NAO REVELADO ANGULO CRITICO DE REVELAGAO

sen g < v /vy o=@ =arc sen( Vz/Vy!?

/
7/ \#
_ Iy N
. I Traco
a) . V.t REVELADO
‘ seng > vy /Vy

Z 7 /\{ / 72 72

SUPERFICIE
ORIGINAL

SUPERFICIE ORIGINAL

SUPERFICIE .
_ATACADA VN ] é
o

[
SUPERFICIE ¢
ATACADA

b)

FIGURA 3.2.3.7 - Representacio esquematica de detec8o de particulas carrega-

das em vidro. Em a) ilustra-se a geometria de registro de
tragos; em b) sdo mostradas as formas geometricas adquiridas pelos tragos
apos a revelacdo, segundo a incideéncia da particula for normal ou obliqua &
superficie (supbe-se Vg & Vp constantes).
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¢do eliptica apresentada pelos tragos apds a revelacdo ( Fig.
3.2.3.1-b) , para pequenos tempos de ataque quimico, t, a super -

ficie do trago evoluira (82) ge acordo com

cos0

a = 2vgt sen¢ + senp

(3.2.3.1)

2vgt)/ SE00 - Send i (3.2.3.2)

sen¢ + sené

[=2
1

Para incidéncia normal (¢ = 90%) o traco tomard uma forma muito
proxima a de um cone reto, cujo diametro da base estd relaciona-

do ao tempo de ataque mediante

1 = senf !

b= 2VG‘C 1l + sen®d

. (3.2.3.3)

Do ponto de vista experimental, quando se tem um filme
fino de urinio cobrindo uma das superficies do vidro e se deseja
estudar a emissao isotrdpica de fragmentos nucleares como na fis
sdo espontanea do UZSB, a probabilidade de incidéncia de fragmen
tos proximo & normal & superficie (¢ = 90°) & muito pequena. No
entarito, & medida que a trajetdria dos fragmentos- se afasta da
normal, a probabilidade de incidéncia aumenta. Porém, para angu-
los de incidéncia ¢ proximos a ¢. = 6, os tracos revelados, que
nesta situagao se apresentam sob a forma de elipses bem alonga -
das e pouco profundos, tornam-se de dificil visualizacio, acarre
tando em perdas sérias por parte do observador. Além disso, os
efeitos de atenuac@o em energia dos fragmentos de fissdo no pro-
prio filme de urdnio (que sdo muito maiores que no caso de parti

tulas alfa) szo minimizados quando se consideram fragmentos nu -
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cleares com angulos de incidéncia proximos a 90°. Mas, neste ca-
so, todos os tragos terao forma circular, o que se constitui nu-
ma grande vantagem, pois assim um {inico parametro geométrico do
trago — o diametro, de medida relativamente facil — respondera
pelas caracteristicas da particula incidente (carga,massa e ener
gia). Das coqsideragBes acima, resulta vantajoso analisar'apenas
0s tragos circulares, mesmo que com este procedimento estejamos
numa faixa de baixa eficiéncia de detecg@o, porém possivel de ser
determinada experimentalmente. Evidentemente, para um fluxo de
particulas Earregadas pesadas que incidirem isotropicamente na
superficie do vidro, a observagdo de um maior ou menor nimero de
tragos circulares dependera tanto das condigdes de revelagZo quan
to da resolucdo do sistema Otico de observacdo. Assim, somos le-
vados a definir um 3ngulo critico de revelagao de tragos circula
res, ¢o’ como sendo o menor angulo de incidéncia de particulas
carrégadas para o qual os tracos revelados ainda serao vistos com
forma "circular". A eficiéncia de detegﬁo-neste caso sera dada

por

g, =1 - sen¢, . (3.2.3.4)

As laminas de vidro utilizadas no presente trabalho fo
ram reveladas com acido fluoridrico a 4,9% e & temperatura de
{26 + 0,5)°C. Durante o periodo de imersdo. uma ligeira agitagio
das 13minas permitiu a remocao continua dos produtos de reacao
da superficie, de forma a manter a velocidade de ataque pratica-
mente constante. A revelag@o foi interrompida com um banho de amd
nia 2 20% por alguns minutos e em seguida as laminas foram lava-

das em agua corrente e postas a secar. A evolug8o dos diametres
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dos tragcos com o tempo de ataque foi previamente estudada para

um conjunto de diametros maiores com a finalidade de se determi
nar o tempo de revelacdo correspondente 3 melhor situagio para

observacao de tracos, respeitados os limites de validade da Eq.

(3.2.3.3). As variacdes de espessura com o tempo foram também
medidas para subseqﬁente determinagdo de vs. Os resultados po -

dem ser vistos na Fig. 3.2.3.2. Nas condigbes experimentais aci
ma descritas, o tempo de revelacdo ideal para uma meélhor obser-

vacdo dos tragos foi de 15 min, e a velocidade geral de ataque:
do dcido fluoridrico no vidro foi Vg = 0,965ﬁm/min.

Um método proposto por de Carvalho(*) permitiu a de -
terminacdo do angulo critico de revelagdo de tracos circulares,
$,+ € consequentemente a eficiéncia de detegao. Esta experién-
cia auxiliar (esquematicamente mostrada na Fig. 3.2.3.3-a) con-
sistiu em irradiar, no vacuo, uma amostra do mesmo vidrocom frag
mentos de fissdo de uma fonte puntiforme obtida por coleta de
uma microquantidade de szsz na extremidade de uma agulha. Sete
horas de irradiacio foi o tempo necessario para produzir a den-
"sidade superficial de tragos (= 105/cm2 na regido mais proxima
~§ fonte) “capaz de garantir uma boa determinacio Qe ¢0. AEéS a
revelagdo da amostra nas mesmas condigdes de ataque quimico uti
lizadas nas amostras de vidro que continham uranio, os tracosfo
ram observados a um microscopio com resolugdo otica de 1,06 um
(oculares de aumento 25X e objetiva 40X). Nestas condigbes, fei
to o mapeamento dos tracos., foram observadas-duas regiaes dis -~

tintas limitadas por circunferéncias concéntricas (Fig.3.2.3.3-c) .

)

H.G. de Carvalho, Comunicagao Particular (1978).
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FIGURA 3.2.3.2 - Condigoes de revelagao utilizadas no presente trabatlho.

a) variagio do diametro dos tracos, e
b) variagao da espessura da lamina de vidro com o tempo de
ataque.
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FIGURA 3.2.3.3 - Determinacao experimental da eficiéncia de detecdo de tracos

circulares; a) arranjo experimental; b) angulos criticos de
detecao; c) superficie do vidro onde tracos sdo observados como elipticos e
tirculares.



~70-

A regido mais interna, de maior ‘populagido de tragos, contém ape-
nas os tracos cuja forma € vista como circular permitida pela re
soclucao dtica, e a outra, com densidade de tragos decrescendo ra
dialmente, ¢ontém somente os tragos elipticos. Medindo-se a dis-
tancia h da fonte & superficie do vidro e os raios r e R das cir
cunferéncias € possivel determinar os &ngulos criticos e revela

¢ao de tracos mediante as relagdes

arc tg

=iy

¢C
(3.2.3.5)

¢

arc tg .

1]

[}

De uma série de medidas de h, r e R, obtivemos os seguintes re -
suitados: ¢ = 580 + 2° ¢ b, = 33° + 1°. Portanto, a eficién -

cia de detecdo referida a observacd@o de tracgos 'circulares'. €yo
nas condigbes experimentais acima especificadas pOde ser conside

rada igual a (15,2 * 1,8)%.

3.2.4 - Fissao Espontanea do y?38

Para a determinagao da meia-vida de fiss3o espontanea

23 P - A
do 0*3% torna-se necessario obter o numero de trages circulares

observados por unidade de area. Destes, devem ser subtraidos o
"hackground" e os tracos de fragmeptos de fissdo devido a neu -
trons da radiagd@o cOsmica e a neutrons de laboratdrio (fonte de
stz; reflexdao de neutrons rapidos). De N eventos de fissdo
que ocorreram no filme de uranio com N dtomos de urénﬁo natural

por unidade de area sdo observados Nge e tragos circulares por
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unidade de area, sendo €& a eficiéncia de observacdo. Assim,a den

sidade total de tragos circulares observada sera

p = Nfsoe +opy (3.2.4.1)

onde py € a demsidade de tragos circulares devido ao "background” .
%.é facilmente determinada contando-se os tracos circulares na
face do vidro que nao tinha sido recoberta com urZnio; e Tpdde

ser estimada com base no método estatistico da dupla coincidén-

(69)

cia*~="; Ng € dado pela soma .

= 3238 (3.2.4.2)

Ne = 2

Nc238,

f +‘Nr * Nn ’

onde a primeira parcela representa o nimero de fissdes espontd -

238

- *
neas do U que ocorreram durante o tempo de exposigao tf( l

s
N.e N, sdo as contribuicbes devido as fissdes induzidas por neu
trons da radiac8o cOsmica e por neutrons de laboratdrio, respec-

238 5 5 concentracdo isotdpica do U238 1o uranio

tivamente, e C
natural. Combinando as duas equagGes precedentes, resulta a se -

guinte formula final para a constante de desintegragdo por fis -

-sdo~espontidnea do U238, 1238:
238 _ _ 1 PPy
}\f = 735 |ge T T (NI‘ + Nn) (3.2.4.3)
NC tf o
Uma estimativa das fissdes induzidas nos is§topos~U234, U235 e
ﬁ38 por neutrons lentos e rapidos da radiagdo coOsmica e por
*
( %om os dados disponiveis na literatura, verifica-se que as contribuigoes

235 . U234 -

do U 3 fissao espontanea podem ser consideradas despreziveis.
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neutrons rapidos de laboratorio durante o tempo de exposicio te

forneceu os seguintes resultados: N, g2 fissOes/mg e NQ < 100
A}

fissdoes/mg; como a espessura do filme de uranio era de 0,185mg/

2
Jem™, resulta

.Nr < 0,4 fiss'ées/cm2 e Nn < 18 fissSes/cm2 . (3.2.4.49)

A eficiéncia de observaclo foi estimada em 74%; o "background"

foi avaliado em 28 tracos circulares/cm2 e o valor correto do

tempo de exposicd@o foi 15,8 anos. Finalmente, em 3,175 cm2 dis~

tribuidos uniformemente peia superficie do vidro foram observa-
dos 354.tragos circulares, com o que se obteve p =(111 * 1)/cm%
Substituindo estes dados na formula acima e lembrando que C238=
=99,28%, N = (4,68 * 0,13) x 10"7dtomos/cn’ e ¢ =(15,2¢1,8)% ,
resulta

2238 = (9,8 £ 1,6) x 1077 ano™!

e que equivale a uma meia-vida

- 15
T1/2 = (7 £ 1) x 10 anos

Considerando a grande margem de erros inerentes em medidas des-

ta natureza, este resultado € consistente com o valor (6,0%0,4)

15

x 10 anos obtido pela técnica de emulsdo nuclear (cf. parag.

1.2). Também, um bom acordo €& verificado com a mais recente me-

238

dida da meia-vida de fiss@o espontd@nea do U realizada  por

MJzo(éﬁ), que utilizou um cintilador 1liquido com U;04 em sus -
pensao, tendo obtido o resultado (6,77 % 0,15) x lOlSanos.

A Fig. 3.2.4.1 mostra a distribuicdo de difmetro dos
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espontanea em vidro soda-lime. a) u?238; b) cr252
-se em cada caso as condicpes de revelacdo.

. Indicam-
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tracos obtida nas condigbes da presente experiéncia. Para compa
ragdo & também mostrada a distribuic¢do de diametro ‘dos tracos

252 detetados numa amos-

de fragmentos 'da fissdo espontanea do.Cf
tra de vidro irradiada no vdcuo. Neste casc, com estatistica con
sideravelmente melhor, o tempo de revelagao foi aumentado com a
finalidade de se observar alguma possivel estrutura ma distribui
¢do- de diametro dos tragos. Nestas condigOes, verifica-se que a
nistura de fragmentos da fissdo espontdnea do szsz fornece tra
¢os cujos diametros se distribuem aproximadamente de forma mnor-
nal em torno do valor médio 23um, o que estd de acordo com as
medidas de HYUppner e colaboradores(él) e com os resultados mais

238

recentes de Bellini e colaboradoresczg). No caso do U a bai-

xa estatistica nas medidas ndo nos permite tirar conclusOes segu

ras a partir da distribuigﬁo'de diametro dos tragos. Lecerf e Pe
mr(éi) estudando experimentalmente a infiuéncia da massa e da
energia de particulas éarregadas sobre o diametro dos tracos em
vidros soda-lime em condigbes de revelacdo ‘semelhantes 5; do
presente trabalho, mostraram que Ions 'de niquel = 70 MeV forme -
cem diametros em torno a 15um. Este fato nio exclui a possibili-
-dade de-que uma parte dos tragos com 15um na distribuigdo de dii
metro correspondente a fissdo espontdnea do U238 possa ser atri-
buida a fragmentos nucleares de massa inferior & de fragmentos
de fissdo. Porém, .em virtude da baixa estatistica de contagem de
tracos, e principalmente de ser grande a incerteza na eficiéncia
de detecdo de tracos circulares, a atribuicdo de, por exemplo,7%
do total dos tracos observados a ions de niquel estaria neste ca

so completamente encoberta pela faixa de erro resultante para a’

constante de desintegracio por fiss3do esponta@nea. Para se obter
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um resultado concludente, seria necessé;io examinar uma 4drea pe-
lo menos dez vezes maior, o que por razdes varias .ndo foi possi-
vel ser feito nesta experiencia preliminar.

Concluindo este estudo de tracos de particulas carrega
das em vidro, é importante salientar que a ionizagdo de fragmen-
tos de nimero de massa compreendidos entre 20 e 70 e com energia
cinética E < 1,7 MeV/nucleon & inferior @ iomnizac3o de fragmen-
tos de- fissdo .de um fator 1,5 a 4 e, consequentemente, a velo
cidade de ataque ao :longo do trago latente Vo para aqueles frag-
mentos no vidro & menor que mo caso de fragmentos de fissdo. Re~
sulta que, em condicdes de .ataque pré-fixadas (vG constante), o
angulo de cone B serd maior (pelo menos de um fator 2) e, portan
to, a eficiéncia de detecdo (l-sené) de fons variando do nednio
ao niquel serd da ordem de 4 vezes menor que a de fragmentos de
fissdo. No caso de vidros artificiais de uranio como os analisa-
dos por Thiel e Herr(gz) {cf. Fig. 3.1.1), os fragmentos sio ori
ginados .uniformemente no volume do vidro é; neste caso, a efici-
encia de detegdo (= cosze) € maior do que quando se dispde de um
filme fino de ur@nio cobrindo a superficig do vidro(ég). Portan-

—to; -nas-condigdes experimentais do presente trabalho, o vidro
nao se mostrou ser um detetor adequado para a investigacdo de um
possivel modo de desintegracdo de niicleos pesados em fragmentos

de massa menor que a dos fragmentos da fissZo ordindria.



CAPITULO IV

CONSIDERAGOES TEORICAS E CONCLUSOUES

4.1 - Introdugao

.

No presente trabalho ndo € nossa intencio discutir mo-
delos que venham a explicar uma possivel emissio espénténea pelo
U238 de fragmentos de nimero de massa 20 < A < 70. Mostraremos
apenas os resultados de um cidlculo baseado na teoria de penefra—
gao de barreira de potencial, o qual fornece os rendimentos de
alguns possiveis modos de emissio de fragmentos nucleares. Admi-
tindo a prévia exist8ncia de grandes aglomerados de nucleons (hea
vy-nucleon-clusters) no interior do nﬁcléo; am cdlculo simples e
sistemdtico de penetragdo através uma barreira de potencial para
tais agregados de nucleons mostrou a possibilidade de alguns mo-
dos de emissdo com nimeros de massa compreendidos entre 20 e 70
e com rendimentos de mesﬁa ordem de grandeza que os rendimentos

dos produtos da fissfo espontznea.

4.2 - Emissdo de Ions Pesados por Pemetragdo de Barreiva de Potencial

Nessas estimativas, o formalismo de desintegracao al-
fa(ll) foi estendido para o caso de emissdo de "elusters” mais
P

complexos. Assim, cada particular modo de emissdo & descrito ana
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logamente como na teoria de desintegragao alfa. A constante de de
sintegracao total para todos os modos possiveis de emissdo de Ions
i

pesados € dada por

A= AL 4.2.1
I (4.2.1)

onde X; & a constante de desintegragio através da emissdo de
um particular nuclideo X;. De acordo com a teoria de penetragio

de barreira de potencial, A, € calculado mediante

A. = Xr . e * (4.2.2)

sendo A . 2 frequéncia de colisfo do nuclideo X; com as "paredes"
do niicleo e G; & o fator de Gamow. Um cdlcilo aproximado fornece

para A . a seguinte expressao

1

- -1 2,2 X110
Aoi{;no ]," R - R

1

i (4.2.3)

sendo R e R os rajos nucleares (expressos em fm) do nicleo pai

orz e =S e
(UZSB) e do nuclideo Xi emitido, respectivamente; 0,85 Qi

-

€ a
soma das energias cinéticas (expressas em MeV) do fragmento X; e

do niicleo produto Y;, e my € a massa reduzida do sistema (expres-

sa em amu). O fator de Gamow pode ser escrito como

6; = 0,525 P, inzYi mb, (4.2.4)

Iy € Ly sdo as cargas dos nuclideos produzidos, b; € a distan-
i i
cia entre os fragmentos (expressa em fm) para a qual a energia
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potencial iguala a energia de desintegragdo e P; € o fator de pe
netrabilidade da barreira de potencial. Essas duas Ultimas gran-

dezas sdao dadas por

1,44 2y Zy

b, [En7] = -"6753—%;—-£ (4.2.5)

N 1 .
P, = arc cos-v/Ri/bi - R/ /BT (4.2.6)

onde Ri representa a soma dos raios nucleares (expressa em  £fm)

dos nuclideos X; e Y, isto e,

R, =Ry +R, (4.2.7)

0s raios nucleares foram calculados a partir da expressao geral
rQAl/s, onde A € o nlmero de massa e T, € o pardmetro do raio nu-
clear que foi ajustado de tal modova coincidirem a constante de
desintegracao total calculada pelo formalismo acima descrito com
o valor atribuido experimentalmente. O melhor ajuste foi conse -
guido com T, = 1,32 fm. A energia total de desintegragie—Qi, bem

como as massas nucleares em

M MY
X. -
m = i“i

T S (4.2.8)
i M, +
X3 MYi

foram calculadas como se acha descrito na Secao 1.3.1. Proceden-
do desta maneira, o cadlculo dia como resultado para alguns modos
de emissdo -de fragmentos compreendidos entre o neonio e o niquel

fatores de Gamow que variam de 104 a 123 e para A, o intervalo
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de valores (2-4) x 10215_1. Embora este resultado tenha sido ob-
tido mediante uma formula aproximada para A, (Eq.(4.2.3)),estd
em bom acordo com a frequéncia de colisdo para a emissdo de par-
ticulas alfa e com a frequéncia de oscilac3o nuclear no modelo
da gota liquida para a fissfo espontdnea.

A Eq. (4.2.2) ainda pode ser transformada para dar a

meid-vida de um particular modo de emissido de ions pesados, dan-

do o seguinte resultado:

G.
T m. |} L _
RN R

Ty [End] = 3,2(R—in) TBEQ—i (4.2.9)

Cerca de 260 diferentes modos de emissdo foram amnalisa
dos mediante este modelo simplificado. Alguns resultados podem
.5er +vistos na Tabela 4.2.1. Os valores das constantes de desin-

tegracao parciais, A., sido fortemente afetados pelo parametro

%

do raio nuclear, Ty € pelas massas nucleares dos nuclideos pro-

iQ

duzidos, MX. e My_. Por exemplo, um acréscimo de 2% em T, acarrg‘
ta mum degr%scimolde até 5 ordens de grandeza na meia-vida; por
outro lado, uma variacdo de 1 MeV no valor de Q (uma consequén =~
“tia 'das flutuacbes das massas nucleares) resulta numa variagdo
de duas ordens de grandeza na meia-vida. Portanto, as meias-vi-
das calculadas mediante o procedimento acima descrito estdo su -
jeitas & flutuacdo de varias ordens de grandeza e, por isso, de-
vem.ser interpretadas como sendo apenas indicativas da possibili
dade de alguns modos de emiss@o de ions pesados. Dentro dos refe
ridos limites de incertezas, a anialise sistematica feita -com o

simples formalismo aqui apresentado pode ser resumida como segue:

a) as meias-vidas calculadas para alguns modos de emissdao espon-
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8

- - 23 = P -
tanea de ions pesados pelo U sdao compativeis com a observacao

em emulsao de tragos de fragmentos nucleares de comprimento vari

ando de 10 a 18 um;

b) dos processos de emissZo espontdnea energeticamente possiveis,

22 tem meia-vida inferior a 1024anos;

¢) destes, 11 envolvem nuclideos com nitmero magico de mnucleons:

Tb214, 46 a47, 49 50 66 36 SZOZ’ 47 49

Ca 7, C Ca'”, Ca”, Ni°7, 877, 0 K e Sc 7y o]

nuclideo duplamente magico Ca48 seria emitido com meia-vida da

ordem de 1016 anos.

Na Fig. 4.2.1 estes resultados estdo mostrados em comparagdo com

a distribuicdo de massa na fissfo espontidnea do p?38

obtida expe
rimentaimente por Rao e Kuroda(zz) com a técnica radioquimica.Os

rendimentos percentuais p; foram obtidos mediante

p; = 100 == . . (4.2.10)

onde Ai & a constante de desintegracao de um particular modo de

fiss@o ou de fons pesados correspondente ao nimero de massa A e

A De acordo com os resultados experi

= . -~ + .
t = *sissdo * Mons pesados
mentais discutidos nos Capitulos anteriores, admitimos para o

- . N ~-16 -1 A

calculo de p; ser xfisséo = Aions pesados © 10 ano ~. Limites
superiores dos rendimentgs de Mg28, 535, Ara7, Arsg, Ar41, Ca45,
C056, Fesg, Ni66 e Cu67 analisados na fissdo do U235 por neu -

43 .66

trons térmicos (L3778} ¢ g Mgzg, K7 e Ni na fissdo espontd -

252 (77)

nea do Cf sdo também mostrados para comparagao.
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FIGURA 4.2.1 - Distribuicdo de massa dos produtos de desintegracio esponta-
nea do U238, 0s circulos negros representam os resuitados do calculo para al-
guns modos de desintegracao por*ions pesados, como descrito no texto. As cur-

vas representam a distribuicdo de masss da fiss@o espontanea do U238 obtida
experimentalmente por Rao e Kuroda(z—z) Estdo representados tambem os limi -
235

tes superiores dos rendimentos de alguns nuclideos leves na fissdo do
por neutrons termicos ( A (73) . ] (ZE); B (74) | YV (76)) e na fis
$o espontanea do o252 (O (77))
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4.3 - Alta Assimetria de Massa na Fissao Espontanea de DNucleos

Pesados

Um outro mecanismo que possivelmente venha a explicar
. . . - - 238
os rendimentos dos produtos da desintegracao espontanea do U
com massas inferiores a dos fragmentos da fissdo ordindria & a
influéncia dos efeitos de camadas na distribuic@o de massa na fis
sdo espontdnea de niicleos pesados. Este estudo, que estd baseado
3 " ; g 11(78"81)
no que se denominou "teoria de fragmentagao’‘— —=', vem sendo
recentemente desenvolvido por um grupo do Instituto de Fisica
Tedrica da Universidade de Frankfurt.
. [V . (34)

Segundo esta teoria, Sandulescu e Greiner—  mostra-
ram que os vales de assimetria de massa que aparecem no potenci-
al de fragmentagao devido a efeitos de camadas dos fragmentos sao
responsdaveis pela assimetria de massa na fissdo, e que tais efei
tos de camadas devem nao sb aparecer em torno do produto duplo
132

magico Sn mas também em outros nuclideos-duplamente migicos

como Ni78, pp208 ou podendo ser também o NiSG. Calculos feitos

para o caso da fissfo espontanea do U238 e No252 (35)

mos traram
que novos vales de assimetria de massa aparecem no potencial de
frégméﬁfﬁgﬁo, V(ﬂ,n), como uma funcdo da elongacdo £ do nicleo e
da coordenada de assimetria de massa, n = (Al—Az)/(A1+A2), onde
A e A, Tepresentam os niimeros de massa dos fragmentoé. Esses no
vos vales tem sido considerados por Sindulescu e colaborado-
(35)

res como o resultado de um tratamento exato das correcoes de

camadas tal que, para fragmentos separados, essas correcOes igua
lam a soma das correcoes de camadas dos fragmentos individuais .
0 resultado € que os novos minimos no potencial de fragmentacdo

podem ser atribuideos &s correcbes de camadas para o menor frag -
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mento com N = 50 e Z = 28 ou N = 28 e Z = 28. A Fig. 4.3.1 mos
tra as distribuigbes de massa que resultam para a fissd@o espon-

238 e 0252'

tinea do U N Sao evidenciadas novas estruturas nas dis

tribuigdes em torno aos nimeros de massa 56 para o No252 e 68

para o U238. No caso do UZSB, os rendimentos dos produtos de de
sintegragdo com 55 < A < 75 somam aproximadamente 20% da tota-
1idadeAdos modos de fissao. Este resultado & compativel com as
nossas observagdes experimentais. '

Concluindo, queremos ainda mencionar que um tratamen-
to tedrico semelhante & desintegracdo alfa para esta forma alta
mente assimétrica de ruptura nuclear(éé), tem mostrado que as
penetrabilidades de barreira de potencial s3o competitivas, e
até mesmo maiores para alguns modos de emissio de ions pesados,
com a emissdo da particula alfa, o que estd de acordo com s}
resultado dos nossos cdlculos apresentados na Secao 4.2. Deste
modo, podemos dizer que, para niucleos pesados, & possivel haver
uma nova forma de desintegracdo que pode ser interpretada ou co

mo uma fissao nuclear altamente assimétrica ou uma emissao de

"elusters” nucleares.

4.4 - Conelusoes

No desenvolvimento do presente trabalho, apresentamos
e discutimos uma sé€rie de resultados experimentais e tedricos
que nos levam a admitir a existéncia de um novo modo de desinte
gragdo de niicleos pesados, tanto espontanea como induzida, em

fragmentos com alta assimetria de massa.
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FIGURA 4.3.1 - Distribuigoes de massa teoricas (normalizadas a 200%) para a

fissdo espontanea do U238 e NOZSZ. As curvas s3o reproduzi -
das de S&ndulescu e colaboradores (a ser publicado). E também indicada uma
possivel influeéncia de numeros magicos nas distribuigbes de massa.
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Inicialmente, esta hipbdtese provocou grande ceticismo.
Porém, 3 medida que novas evidéncias experimentais foram sendo
acumuladas, tornou-se cada vez mais claro a possibilidade de al
guns niicleos pesados virem a emitir jons de massa intermediiria
(20 ¢ A < 70), .seja espontaneamente ouhpor processos induzidos.
A observacdo de um fenomeno desta matureza de forma espontadnea

238

noc U , feita em experiéncias de longo tempo de exposigdo con-

duzidas em nosso laboratério, nos motivou a procurar pela mesma
sorte de eventos em nlcleos com baixa energia de excitagBo. Pa-
ralelamente, foram obtidos por outros pesquisadores -‘resultados
experimentais e tedricos pertinentes a este novo modo de desin-
tegracao nuclear.

0s resultados podem .ser sintetizados como segue:

i) tracos de menor comprimento que os atribuiveis a fragmen-
tos de fiss@o foram observados em placas de emulsdo nuclear car
regadas com uranio natural e que tinham sido utilizadas em expe

riéncias de fissZo espontinea e de fotofiss3o & baixa energia;

ii) um estudo minucioso de ionizacdo e alcance mostrou que tais

"tracos™ podem ser atribuidos a fragmentos nucleares de menor

massa que a dos fragmentos de fiss@o; os alcances observados sao

compativeis com a energética de um mecanismo de emissZo de ions
238,

s

pesados pelo U

iii) a observaga@o de tragos desemparelhados em sanduiches de

mica utilizados em experiéncias de fissao do U238 induzida por

fotons monoenergéticos (8,86MeV), indicando a emissdo de frag -

mentos com alta assimetria de massa pelo y238 foto-excitado;

iv) um excesso de isdtopos de nednio e argonio de gases natu-
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rais e minerais radioativos compativel com um mecanismo de emis

sao espontanea‘ de tais isDdtopos pelo uranio;

v) a recente observagao de “ombros radioquimicos' ma regifio

de alta assimetria de massa (A < 70 , A > 160) ma fissao do

U238 induzida por neutrons de reator;

vi) a observagio de dois picos ma distribui¢io de diametro de
tragos em vidros de ur@nio preparados mo século.passado, e que

muito provavelmente & também indi‘cativa de uma emiss3o esponta-

238

nea pelo U de ions com nimero de massa A < 70;

vii} a compatibilidade entre as estimativas de meia-vida para

238

alguns modos de emissdo de Ions pelo U por penetragio de

barreira de potencial e a frequéncia de tracos de curto alcance

observados em emulsao;

viii) calculos recentes baseados em efeitos de camada dos frag-
mentos com alta assimetria de massa na fissao espontanea do
U238, indicando rendimentos dos produtos de' 55 < A < 75, em bom

acordo com nossas observacdes experimentais.

Embora pequeno o conjunto de dados de que dispomos até
-0 momento, .os resultados acima relacionados permitem concluir que

- nlicleos de U238

podem também desintegrar-se em fragmentos
de massa bem d@ferente (A <70 e A 2 170) que a dos frag-
mentos da fiss3o ordinaria;

- a alta assimetria de massa na fissi3o (uma comsequéncia dos
efeitos de camadas dos fragmentos) e a emissdo de "elusters”
nucleares por penetracdo de barreira de potencial sao meca-
nismos capazes de explicar este novo modo de ruptura nucle-

ar.
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Esperamos que trabalhos futuros nesta linha de pesqui
sa, de grupos experimentais e tedricos, fornegam dados adicio -
nais que possam confirmar com maior evidéncia os resultados ora

apresentados.



APENDICE A

PERDA DE ENERGIA POR COLISOES ATOMICAS DE PARTICULAS

CARREGADAS NUM MEIO COMPOSTO

0 decréscimo de energia que uma particula caireggda S0
fre por colisGes com os atomos de um material torna-se apreciid -
vel apenas préximo'ao final de seu percurso no meio, gquando exci
tacbes eletronicas e colisbes com elétrons (ionizagdo) sdo pouco
provéveis. As colisBes de uma particula de carga z, massa m € ve
locidade B = v/c com dtomos do material de nimero atdmico Z e
massa M podem ser tratadas classicamente(gz) como um espalhamen-
to coulombiano desde que a minima distdncia de aproximac2o numa
colisdo frontal, b, seja muitissimo maior QUé o comprimento de
onda de Broglie, X, da particula, isto &,

:;2-2_5%1_2»1 ) (A.1)
onde ¢ € a constante de estrutura fina.

Nestas condicgOes, a maneira mais simples de descrever
colisbes entre dois ions pesades & mediante o formalismo classi-
co de Rutherford. Porém, este tratamento supéé particulas punti-
formes de carga e massa com campos coulombianos de forgas cen -
trais. A situacdo real (colisdes de ions com atomos) pode sér

aproximada comsiderando o efeito de blindagem dos elétrons pela
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substituigao do potencial simples de Coulomb por um outro da

forma(ﬂé)

zZe2
V(r) = ~5— exp (- r/a) |, (A.2)

onde 2 € um pardmetro de blindagem (raio atbmico). Para se man-
ter valida a aproximagfo classica de colisdes entre dois cor -
pos, como no caso de um fon de massa intermedidria ( fragmentos
de fissdo, por exemplo) movendo-se num meio, & condicdo (A.1)
deve ser adicionada a condigcdo de que X << a. Tomando para o}
. P = -1/3 _ 0 -
raio atomico a expressao a = 1,4 aOZ (a0 = 0,53 A [ o
raio do atomo de hidrogénio na Teoria de Bohr), esta tltima se

escreve

1,42_1/3 Ba 'mﬂ >> 1 (m, = massa de repouso do (A.3)
o eletron)

que ainda pode ser colocada sob a forma

Bm [amu] . o
18,6 -Ei73—— >1 . (A.4)

Satisfeitas as condigbes (A.1l) e (A.4), a perda de

. - s~ -
energia de uma particula carregada por colisoes com os atomos

de um meio pode ser expressa como(ﬁi)

2,2 4 2,2
_ %E(B) s 2mz7Z7e N, lamc”B M )

Mc g2 27e? M* @

. (A.5)

onde : e = carga do elétron;



a = pardmetro de blindagem (raio atdmico);
z,m,B = carga, massa atomica e velocidade (8 = v/c) da par
ticula, respectivamente;
%Z,M = nlimero atomico e massa atomica dos dtomos do meio,
respectivamente;
N = nimero de Ztomos por unidade de volume;

c = velocidade da luz no vacuo.

Expressando as massas atOmicas em unidades de energia e substitu

indo o parametro de blindagem pelo seu valor, tem-se:

2
2,2 4 1,4 a B™u
dE _ 2mz"Z2Z7e’'N ’ 0 -
- ,l—x(s) = 5 £Ln 224/3 > s (A.6)

e

%:% a massa reduzida e a, o raio classico do Aatomo

sendo U =
de hidrogénio. Se o meio onde a particula se move (considerado
de densidade constante p ) for constituido de n espécies atomi -
cas diferentes de niimero atOmico Z;, peso atomico A; e percenta-

gem em peso p., cada espécie atomica contribuira de modo diferen

te para a perda total de energia por colisdo. Neste caso, temos:

2 4 2 2
2wz%e N_p n P-Z: 1,4a B u.
- gi(BJ = —= ) mr a3 | (A.7)
i=1 i1 zZi e

sendo No o nimero de Avogadro. Substituindo os valores das cons-
tantes e tomando o MeV/um para unidade de -dE/dx, resulta a for-

mula final

v zzp [:g/cm:;:! 2

e - L 1 piZy

- ey = 8,45 x 2070 —— = L N
8 151 A M, [Emd]

Q\
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2
7 B7u; [ama]
x Enld,8 x 10 2 MeV .
li s | Jum . (A.8)

1



APENDICE B

PERDA DE ENERGIA POR IOWIZACZO E ALCANCE

DE PROTONS EM EMULSAO NUCLEAR

A perda de energia por ionizacdo de particulas carrega
das em emulsdo nuclear depende fundamentalmente da carga "efeti-
va" da particula (que € unicamente funcd@o de sua velocidade) e
da quantidade de iomizagdo produzidg por um proton & mesma velo-
cidade que a particula. E importante, pois, obter formulas que
fornecam, com boa aproximacio, a perda de energia por ionizagio
de um proton em emulsao nuclear. De acordo com o contexto do pa-
ragrafo 1.3.2.1, nos limitaremos a prdtons nfo relativisticos de

energia E < 2MeV.

0 tratamento quantico (nfo relativistico) baseado na
aproximacio de Borm para a ionizagdo de uma particula de - carga
unitaria num meio homogéneo e constituido de 4tomos de um mesmo

elemento conduz a bem conhecida "formula de Bethe"(EE)

2,2
4 Zm_c”B c
dE _ 4me’zN o X _
- Ly - AN o (20— - (8.1)
mc™8
)
onde: e = carga do elétron;

Z = numero atomico dos atomos do material;

- - 3
N = nimero de 4tomos por cm”;
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moc” = 0,511 MeV = energia de repouso do elétron;
g =v/c = velocidade da particula (c & a velocidade da
luz no vacuo); )
I = potencial médio de ionizacdo;
Cg = termo corretivo que leva em conta a n@o participacio
dos elétrons da camada mais interna K mo  mecanismo

da perda de emergia.

Para protons de energia E < 2MeV, tem-se E = chBZ/Z

e, consequentemente, a velocidade vem dada por

B =0,0462V E[MeV] . (B.2)

0 potencial médio de ionizacao pode ser obtido com

boa aproximacao mediante a expressio(§§)

I Tev]= 13,4z%:9% (8.3)

0 termo corretivo Cy depende da velocidade da particu

la e do niimero atomico Z. Contudo a influéncia de Z nos valores

de CK é<pequena(§i). Uma funcao que reproduz com boa aproxima -

¢do os valores tedricos de Cx € a seguinte:

_1,119¢%(2-0,3)2
507(2-0,5% g*
3a(2-0.5)"
8

Cx = (3.4)

sendo o = 1/137 a constante de estrutura fina.

A Bq. (B.4) pode ser ainda escrita sob a forma:
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_ 6x107%(2-0,3)?
1,6x10”%(z-0,3)2 B’
8- °

CK=

(B.5)

Introduzindo a expressao do potencial médio de ionizacao ( Eq.
(B.S)) na formula de Bethe inicial, e escolhendo o MeV/um para

unidade de ionizagdo, a Eq. (B.1) se transforma para

b2 C
dE -29 IN 7,62x10 K
- 'a;c-(s) = 5,1x10 w3 Kn(———z—g:gs—ﬁ-‘) - —ZL MeV/um . (B-6)

A formula acima aplica-se no caso de se ter um meio homogénio com
- 3 P
N atomos/cm” de uma mesma espécie Z.
Suponhamos agora um meio constituido de n diferentes

elementos e com densidade p constante. Sejam Z;, Ay, e py 0 nime
ro atomico, o peso atdmico e o percentual em peso dos diferentes
elementos do meio. O nimero de 5tomos/5m3, Ni’ de cada constitu-

inte do material composto serd dado por

N, = pNp:/A; : (8.7)

Sendo N0 o niimero de Avogadro. Neste caso, as diferentes espéci
es atomicas contribuem com parecelas para a ionizagdo total. As-

sim, a perda de energia de um prdton num meio composto vem dada

por
3
aE, . _ g plg/en”] 0 Z;py 7.62x10%82
- 3=(8) = 3,07x10 5 z T |2n( 0,93 ) -
B i=1 i Zi

L

C,(Z2;,8)
- —h—fl———_] , MeV/pm . (B.8)
i
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Para emulsao nuclear Ilford (séries G, K, 1), p = 3,827 g/cm3 s
e a composigdo percentual média em peso dos diversos constituin

tes pode ser vista na Tabela B.1.

TABELA B.1 - Composicao media de emulsoes nucleares I]ford(*).

Elemento Z; Ay g/cm3 p; (%)
Prata 47 107,88 ‘1,817 47,5
Bromo 35 79,916 1,338 35,0
! Todo 53 126,93 0,012 0,3
.Carbono 6 12 0,277 7,2
Hidrogénio 1 1,008 0,0534 1,4
Oxigénio 8 16 0,249 6,5
Nitrogénio 7 14,008 0,074 ’ 1,9
Enxofre 16 32,06 0,007 0,2

() Séries G,X,L, composigao mormal (1 x gelatina) a 58% de umidade relativa.

Os dados da Tabela acima e a formula (B.8) podem ser
usados para calcular a ijonizac8o de protons em emulsBes nuclea -
res Ilford em condigoes normais.

E importante observar, entretanto, que para energias
do proton inferiores a aproximadamente 130 KeV, a formula de Be-
the da valores negativos para a ionizacBo (o que & uma falha in-
trinseca da teoria). Além disso, os alcances de protoms, R, cal

culados mediante

E
[o]
R(E,) = J €., (B.9)
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quando se usa para -dE/dx os valores obtidos pela Eq.(B.8), rdo
reproduzem os alcances medidos em emulsdo. Este fato & devido a
que a formula de Bethe aplicada a um meio composto como a emul -
sZo nuclear fornece valores para a ionizagao de prdotons de ener-
-gia E ¢ 0,6 MeV muito inferiores aos que se obtém da andlise
de curvas experimentais de alcance-energia. Portanto, a Eq.
(B.8) s6 deve ser aplicada para energias do proton’superiores a
0,6 MeV (ou, alternativamente, para ° B > 0,036). Para energias
inferiores a ~ 0,6 MeV a ionizagdo de protons em emulsdo tem si
do obtida a partir de dados empiricos do poder frenador de prd -
tons de baixa energia em varios elementos 8D | como também a par
tir de relagOes experimentails de alcance-energia(EEJ. A Tabela
B.2 resume os valores de ionizacgdo de protons em emulsdo, tanto
os obtidos pela formula .de Bethe (Eq. {B.8)), quanto és interpo-
lados de dados experimentais(ﬁg). Para tornar clara a discussao,
os dados da Tabela B.2 acham-se também representados sob forma
grafica ma Fig. B.1.
Com o intuito de obter uma expressao para -dE/dx facil
mente utilizdvel nos ca@lculos, os valores de ionizacao de prd -
- tons em emulsdo nuclear segundo Barkas(gg) foram ajustados a uma

funcao do tipo
- & _ ggePB (B.10)

o que conduziu ao seguinte resultado:

dE
- > EdeV/um]

- o]

828

308e” B < 0,0335

(B.11)

L}

8,4ge **8 00335 < B < 0,0653 .
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’

- - - *
TABELA B.2 - Ionizacao de protons em emulsao nuclear nor‘ma1( )

Energia  Velocidade Tonizacho, -dE/dx [MeV/ym]

(MeV) (B=v/c) Formula (B.8) Barkas (89 Formulas (B.11)
0,02 0,0065 - 2,431 0,114
0,04 0,0092 - 0,774 0,129
0,06 0,0113 - 0,343 0,134
0,08 0,0131 - 0,160 0,134
0,10 0,0146 - 0,076 0,150 0,132
0,20 0,0207 0,051 0,113 0,113
0,30 0,0253 0,067 0,005 0,096
0,40 0,0292 0,068 0,082 0,080
0,50 0,0327 0,065 0,072 0,068
0,60 0,0358 0,062 0,065 0,062
0,70, 0,0387 0,059 0,060 0,059
0,80  0,0413 0,056 0,05 0,056
0,90 0,0438 0,053 o,osi - 0,054
1,00 0,0462 0,050 0,049 0,051
1,20 0,0506 0,045 0,044 0,046
10300 7 0,057 0,041 " 0,040 0,041
1,60 ~0,0584 0,038 0,037 0,038
1,80 0,0620 0,036 0,034 0,034
2,00 0,0653 0,034 0,032 0,031

* - —~ _ -
() Emulsoes Ilford (G,K,L) de composigao padrao (1 x gelatina) a 587 de umi
dade relativa.



*pa04[] JBB[ONU ORS|NUS WS mcopm.(a ap oedeziuol - (g y¥noIid

AW 'NOLOHd 0G VISHIANI

2 1 €'o o zo'o
LI A T s0'0-

G0'0

-100-
T

s
wl/ ASW ‘OV3VZINOI

{1148) SYINRYO4 - D
(8°8) VINWHOd - 8
{68 JaH) syxuva -v v

—|st'o

* (VNILYIE9 X1)
(71'%'9) qyo4Tl oysSINKWI .

1 ______._ | { ______.;

~



-101-

Verifica-se que um bom acordo & obtido entre a ionizagado calcula
da pelas formulas (B.11l) e aquelas dadas,por,Barkascég) { com
efeito, para energias do proton maiores que 0,15 MeV, o desvio
médio & inferior a 3%). As Equagdes (B.1l) permitem também extra
poiar a ionizagdo para energias do prdton abaixo de 0,1 MeV (al-
guns valores acham~-se na Tabela B.2; veja também Fig. B.1). Con-
sequentemente, a integral que dd o alcance de protons em emulsdo
(Eq. (B.9)) pode ser facilmente calculada, dando como resultado
o seguinte: ‘

3,8 VE [MeV]
-1

R[Qm] = 0,38(e ), E < 0,526 MeV

(B.12)

2,03 VE [MeV]

R[Em] = 5,5(0,46e 1) , 0,526MeV < E < 2MeV.

Na Tab. B.3 pode-se fazer um confronto entre os alcan-
ces de protons em emulsdo calculados pelas formulas-acima e 05,
atualmente recomendados em experi&ncias que usam emulsdo nuclear

I1ford segundo Barkas(gg).

TABELA B.3 - Alcances de protons em emulsdo nuclear I1ford.

Energia Alcances, R[um] )
Formulas (B.12) Barkas ‘=
0,1 0,88 0,99
0,2 1,70 1,78
0,4 3,82 3,91
0,6 6,69 6,69
0,8 10,05 10,06
1,0 13,76 13,92
1,4 22,44 23,06 )
1,8 33,04 33,94
2,0 39,16 40,00
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A boa concordancia entre os resultados (a diferenca‘entre um e
outro & em mé&dia menor que 3%) nos permite concluir que as formu
las (B.11) sdo adequadas para se obter a perda de energia por io
nizacgdo de prdtons em emulsdes nucleares Ilford usadas em condi~
¢Oes normais. O grau de aproximagZo obtido & suficiente para a

discussao que tem lugar mno Gapitulo I (Secao 1.3.2.1).
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