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DETERMINAÇÃO DA CONSTANTE DE DECAIMENTO >r PARA A FISSÃO

ESPONTÂNEA DO " " U PELO MÉTODO DOS TRAÇOS DE FISSÃO EM MICA

Cleide Renrter

INTRODUÇÃO

ImPare* em f.tlh.^ i!•• mu;» tii.p 'umain Mitn n railiarlíis (.DTTi fi Hi]r*iHnti<« <*P tusíu 1 Í H M ;r«çnv

lanitii IHISM i)i-!>rn<ta'. nvU |>.«ui|»iti ilnt fmjmpnti"; altartw.T • '<«'i/i>d<>v « i m um diâmetro Ha i>id»rt\ do

lOíl A, f|p^ap.u»»< t.-v^ (j(iKlii'tvi'm'-nf»1 (|tiarv(o sii|í>itiK ;i orrif* PMKIVC.^ ' 1 nmlnfiqadfl »n fpt^í» ri» alétroní 'V<

rni* rosf:''.[»in.

Oulr in posrjuisaHnrPS ijfflitiiram f̂* a Rxplo ai MSSP pfoi.pssn (i*í íl«t«:(.So (thswvan<Jo *|i"» «'«

[Kxln sei aplicado a vAnos ii|ios ilf> (virUi iila* ">nirail». ">nn vi>/ (|ii" «" cii.olheMBin mateiian

ixjnveiipntes. Otnnrvaram. tamhéni, que medianip a'aqiin r iu imn» o* irigo? (xidiain JPI fixado» «

ampliados tie miidn a se tornarüm VÍÍIVPH R'n nnrrosiópio Aplico' "' .

Enoonttarr. SP na liteiaiuia" '" J F '"' ' ' tahelns qui» ct?o o material aiiropriado a rada tipo d*
[Mrti'rula. Para a detecção de fragmento* d» fi«So msn matoriaii sío mira. vid'o, mylar . pt<:

Neste rabalho ntilirou se «te riL>o de detector, em patticiilar a mio», na detsc^Jo de
fraqmontoi da fissão, pelas inumnras vantagens aue apresenta, » latier

a1 insensibilidade a outras radiações ("background"! "us como a, 0, y, niutron», »tr,

bj alta nhciência de dniflccâo,

c) estabilidade da eficiência com o tempo, por nfo nHc«ííit<ir íni»mai elatrftníco» asiociado»
e pela sua inwnsibilidade à variações da temperatura ambiente,

d) simplicidade na técnica de revelação.

A finalidade principal do desenvolvimento deste método foi a tua aplicaçfo na determinaçlo da
constante de decaimento. \ f , para a fisiab espontânea do ' ' "U, uma ve7 «u» ai medida» encontrada! na
literatura uara esta constante abrangem um intervalo d« variação muito grande Na tabela I tio dadai ai
medidas de Ap, obtidas por alguns pesquisadores, podendose notar um intwvalo d» varlaçlo que vai de
15,-U 0,9) x 10 ' 7 • (11,9* 1,0) x10" 1 7 a n o i '

O método aqui empregado envolve o conhecimento dai laguintM meaidai:

a) número d« traços resultantes da fissío espontânea do a 1"tJ;

h! número de traços tesultantes ia fi«s(o indu/ida do ' " ( J por neutron» térmicos,

cl ütividíde índuiida por eítes neutron» em folhas ri» ouro.



Para a obtenção do número de traços de fissão espontânea, foram preparadas amostras de
urlnio natural em cr ..ato com folhas rte mina. qua permaneceram seladas durante aproximadamente
4 anos.

O valor aqui obtido |wra esta «instante está para sei publicado em trabalho de colaboração com
Miriam P. T. Lwne e Mauro Cattani, no n<"4. Vol. 91 da revista "Nuclear It^truments and Methods.".

CAPITULO 1

PRINCIPIO OO MÉTODO DA DETERMINAÇÃO DA CONSTANTE DE
DECAIMENTO PARA FISSÃO ESPONTÂNEA OO '" U PELA

CONTAGEM DOS TRAÇOS DE FISSAo EM MICA

1.1 - PRINCIPIO DO MÉTODO NO CASO DE UM FLUXO DE NEUTRONS DE DISTRIBUIÇÃO
CONHECIDA

Construindo se uma amostra constituída por uma camada da urlnio natural em contato coin
uma folha de mica, os fragmentos provenientes da fissão espontânea do isôtopo J 3 * U vlo sendo nela
registrados através de traços. A densidade desses traços para um temi» r da repouso da amostra é axpraata
por' l 6 4 >

p, =—NnC l s ' f l-exp<-XDr>|E<R"\>n H-U

onde:

XF é 8 constante de decaimento para a fissfo espontânea do J 3" U.

AQ é a constante de decaimento total do J ' * U;

N é o número da átomos da urânio por unidada de massa de urlnio natural,

U ê t espessura da camada da urlnio expressa am unidades da massa por unidade
da area;

C11" é a frtçio de átomos de " * U no urlnio natural;

R2 J" é o alcance médio dos fragmentos da fissão do l l l U na amostra a

E(R1 3",M ) é a eficiência total da detecção deites fragemantoi, isto a, 4 a relação entre o
numero da fissdas qua ocorreram na amostra a o número da traço* observáveis
na mica.

O valor da consuma \ 0 ê da ordem da 10"'" ano»"1 ( L * 8 7 1 , portanto, sa r < < IO1* anos, a
expresslo (1-1) poda ser aproximada para:

\M) (,21

da onda w tira:



p.

A dotHi.1. r.,i',.ii do tH(>.|u»ii (N /. r ) IK I I IC «fr frita imtu/irxlo-w a fissão i l " itotopo : " l ) ,

intitulo na inno--lc i |.fit n>Mitr«ns I A I U ' I . T , , en'enilendo %e [«>' "õiittnra tórmico* o i «UM» wtSo em

w|illlífiiiM t^rnur.n m m o rv>"> 'KK!^ :.iph>f <1t' nr>) r*?3t(H téfntic»

S'iiK>nha ÇP riu*1 -^sv'. n''»iiuof^ '^j ' i^ . i rM, ™> in(")vatn ri»» f»nff«(tí» t^frjiica .'I*? 0 a Ep^. ^ funvS')

I )B ilntrilum,») ri»» fKi»o

•ílfc) -

M I M O ftííss»1', nputrpiis íiçft) A, o nfjrnprn •*•!

. fi*n cpiiimrio, unia árv» (I*1 t c i i ' ) f

1'JÍEI é a <ua fnnçNt» tip (itstt i[)iüfrno, ohPiÍHi f-nHo »*

I

o nuinero d^ fiswe? influ/id»; no "' "'IJ cnw ')• .nrrmn (JOI cm' :ia ••mmua «»|i«nta a •!«(> )in»
>\f ni-ii!írin> HiicanH' OT> tempo t, •> que é 'lerfii l.iriu pela mica, é exr'-pssn [v>r

p - N ^ C ' " | f * 6 D ( E ) o ' " ffc) HE
t

ondp-

CJ •" * a fração de átomos He ' " U no urânio natural,

R1 " * o alcance médio dos fragmento» de fissão fie ! •" U na amo<tra Ô* utSnio,

«'•"(TI é a secção de de nhoque para fissão (indunda por neutrons) do ! " U , «m fiincaVi
da energia do* neutrons.

Da relação (1-41 obtém-se:

i V ) -, _ — ( | 5 )

C 3 " :j M 0 D ( E ) o 3 " ( E ) d E

0 fluxo <1>, por sua vet, pode ser colocado em termos da atividade saturada. A™, (ior ele
induzida im um material nu« se torne radioativo por ruaçéo com neutrons tórmícos""'681, isto *:

/ M D ( t ) , ; m (C)dt
0



om(E) « a «açfc da choqu* de ativação do malarial am funçio da enargia dot nlutront.

Como tare «isto em datalhas. no capítulo II-2. ttm-se qua:

Deita r slack) e dai expressões 0-3). 0-4), (1-6), (1-6) chege-se finalmanta »:

p , C ' " A / " " D I E ) * 3 ' 5 (fc)dE

Kf = _ ,

P iC 2 ' " r / M O(E) (/"(EldE
1 0

. EXPRESSÃO PARA Ar NA APROXIMAÇÃO MAXWELLIANA PARA A DISTRIBUIÇÃO DOS
NÉUTTOMS

A denskiad* n^ do* ntutrom térmico» dt um reator obedaoe a uma diitribuiçlo bam
próxima i MaxvMlliana<B«e4>. Hmf cato, a funçio da diitribuiçlo do fluxo da néulrom am velocidade,
v. terá dada por:

onde n m M > |v) é a distribuição Maxwalliana dada por (Mu631.

c onde,

no é o númeto total da neutrons por uni'Jad* de volume

k é i oonttanta dt Bolummn

T é * temperatura caracter (stica da Mtxwelliana, t,

m • a missa do nêutron.

Sibttituindose • «xprtiOo (1-9) na (1-6) a fazindo-te a transformação da variáveis d» v para E
ciriética do n«utron) chega-ta a:

j x n l )dP (110)



onda 4 4 o fluxo de neutrons integrado na energia e onde chamou-te o parâmetro ht da EQ.

Nesta aproximação torna-se aplicável o formalismo desenvolvido por Waweott1""*01, que vem
simplificar a expressão (1-8) na obtenção de Ap Esse (ormalismo <1efin* um fator, g(T), que se eneontr»
tabelado em função de temperatura T do espectro Maxwelliaiw e, é dado por.

í n m Í J , <T .v )v O " l v )dv
.' {I I ~ ~ "

onde o índice x refere-se ao material exposto ao fluxo de neutrons,

no(T) é a densidade dos neutrons para o espectro Maxwelliano de temperatura T .

o*M é a secçlo de choque de ativação do material em questão, em função da velocidade do
néutron,

»ox ia secção de choque do matei lal x para néutrom de velocidade vQ = 2200 m/s.

Simplificando s« esta expressão,

0-121

Substituindo so os valores das integrais dadas na expressSo 0-8) pela (1-12) chega-se a:

Pela expressão (1-11), nota-se que o fator g*|T) é próximo a unidade, independentemente da
distribuição dos néutrom, n H M (T,v r, quando o"(v), segue de perto a lei J ^ B # 6 4 1 dada por:

v

vô vo (1-14)
a M

Como a ttccJo da choque da fistfc do J " U sagua da parto esta lei (como poda ser viito pala
figura 6) i conveniente qua te escolha, na obtançfo da A™, um matarial qua também obedeça esta lei.
Com este procedimento, • precilfa do valor da \F dado pelas exprestSet (1-8) a (1-13) nfo iré dapandar
aiticamanta da precisão com qua i t conhece o espectro dos néutrom. Etta conclusão é importante uma
vez que as outras medida» qua entram na detarminaçao de \ f , podam ser obtidas com precisão melhor
do qua a precísio » m qua st conhece esta espectro.

No capítulo IV serio dados os valoras da XF calculados: a) com a distribuição
experimental do fluxo de neutrons, • b)com a aproximação Maxweiliana deste mesmo fiuxo. No
primeiro caso os desvios a lei 1/v nas secedes da choque serio lavados em conta usando ajustes
empíricos nos pontos experimentais obtidos para as mesmas. No segundo caso, este desvio será
levado em conta através dos fatores tabelados g(T).



CAPITULO II

CARACTERÍSTICAS DA OtTECÇAO DE FRAGMENTOS OE
FISSÃO PELA MICA MUSCOVITA

H.1 -PROCESSO Dè RÊVEI AÇÃO DOS THAÇOS

Ouanil" fragmento:. l>- fiisüo penotiam em alguns materiais, como por exemplo, mita. vidro
mylar'F'fi!>>. "Tc . nles deixi TI tn> entorno da sua passagem uma estrutura desordenada, que * ohservada
em microscópio eletrônico como linhas escuras ou "traços". Essa estrutura é quimicamente mais reativa do
que o matGtial não ilanifiçado. logo. mediante jtaque químico, poda-se revelar ou fixar esses traços pala
sua dissolução. Formam-se, assim, pequenos orifícios e, como o material não danificado pode também
ter dissolvido pelo agente químico, prolongando-se o tempo da ataque, estes orifícios vío sendo
alargados fcsse alargamento pode ser tal, de modo a tornar os traços visíveis em microscópio óptico.
PMe ocorrer, no entanto, que um traço não consiga ser revelado pelo ataque químico. Com efeito, seja
v( a velocidade de dissolução da superfície do material e < T > velocidade de dissolução ao longo do traço
a seja 0 o ângulo que o traço forma com a superfície do material, como mostra o esquema abaixo.

v
s

~VT~VVV

be vf > v T sen t!, a superfície será dissolvida antes que o traço seja revelado. Portanto, o angulo
mínimo que um traço deve formar com a superfície pi. a podar ser revelado, será:

ffc = arc ten (

Para a mica têm-ie v | < < v T
I F i e 5 ) a a eficiência de revelação á praticamente 100%. Para o

vidro 0 , - 50" I F I 6 5 > , o qua torna sua eficiência relativamente baixa.
c

Nesta trabalho, entre oi materiais que apresentavam as melhores condições da eficiência,
eeoolhau-se a mica mutoovíta para a danoçio da fragmentos da físsío pelas facilidades qua ala ofaraoa
tanto quanto ao manuseio como quanto a obtenção.

A mica mutoovíta é um silicato cristalino cuja nature/a de acoptamartto permita que ata i#)a
facilmente separada em folhes finas ( - 10 u de espessura). 0 agente químico qua ia adapta i revelação
da r aços no seu caio é o HFV Pala natureza da 'AIS rada cristalin», oi traços ampliados tomam a forma
da losangos, o qua possibilita facilmente diferenciá-tos de quaisquer Imperfeições da mperficie.

Na Figura 1, t dado o comportamento do tamanho dot traço* am funçfc do tampo da ataque
por HF da concentração 46,9%, I temperatura da 23°C, podendo «t acelerar o procatto pala elevação
desta temperatura. O tampo da ataque ou da revelação deva tar escolhido da acordo com o que se vai
medir através dos traços (distribuição angular, densidade de traços, etc».



No caso de medidas de altas densidades, este tempo deve sar suficiente para tornar os traços
facilmente observáveis, sem ocorrer a superposição dos mesmos.

No presente trabalho teve-se necessidade de medidas de densidade menores que
5.10* traços cm1 , tendo sido escolhido como ideal o tempo de revelaçio de 3 horas.

I I J - EFICIÊNCIA DE DETECÇÃO DOS FRAGMENTOS DE FISSÃO

Na detecção de fragmentos de fissão pela mica deve-se levar em conta dois tipos de eficüncie:

1) uma eficiência, t), que será chamada de eficiência óptica, definida por:

_ n? de traços observáveis na mica

n9 de fragmentos que atingem a mica

2) uma eficiência e( u) que depende da geometria do conjunto formado pala fonte de fissão
e mica, da espessura, M> da fonte a do alcança, R, dos fragmentos na fonte.

A eficiência óptica, TI. é constante desde que sejam mantidas as mesmas condições de revelação
a as mesmas condições no sistema de leitura do microscópio. Gold, Armani a Roberts'6 0 6 8 '
determinaram esta eficiência através da medida do número de traços observados em folhas de mica
colocadas em contato direto com fontes de fragmentos calibrada. Obtiveram n = 0.948. Este resultado
confirma a afirmação ja feita anteriormente de que a eficiência da detecção da mica é bastante alta.
Pode-te explicar o fato de rj ser menor que a unidade pela existência de efeitos de "threshold". Com
efeito, para que um traço possa ser observado ao microscópio ele deva ter um certo comprimento
mínimo. Como os fragmentos possuam uma carta distribuição da energia devido ao próprio processo de
fissio e a efeitos da absorção na fonte, os traços formados tarfo uma certa distribuição em
comprimentos, com uma certa porcentagem caindo abaixo deste comprimento mínimo.

A eficiência e( fi), no cato am qua e fonte está em contato direto com a mica, 4 dada pela
relaçfc:

N( p) é o número da fragmentos que escapam por unidade da área pela superfície da fonte
de espessura a

F( M) é o número de fragmentos sendo emitidos por unidade da area, por esta fonte.

A eficiência total stri dada por:

Gold, Armani a Roberts'6 0 6 8 ' obtiveram uma expressão teórica para esta eficiência E( M)
baseados nas seguintes considerações:

1) os fragmentos sto emitidos isotropicemente pala fonte.

2) a densidade da eventos de fissfo s igual am todos os pontos da fonte.



3) a espessura. , i . da fonte (expressa em unidades de mass» por unidarfe de área) ê menor
que o alcance dot fragmentos.

A Rxprpssão por eles obtida, considerando que todos os fragmentos possuem um alcance R

constante, (oi:

E( fi) ~ n | 1 --_-) n < R i||.3j

resulta err

E(/') V M « R , , , .4,

No caso em que u > > R . (onde R . é o alcance mínimo dos fragmentos na fonte), n
número de fragmentos, N^, que escapa pela superfície da fonte permanoce constante independendo da
espessura da mesma e obtém-se para E( p):

_—-• (115)
F( n )

Chamando se de I a densidade de eventos de f'ss?o na fonte têm-se:

Oas expressões (11-5) e (11-6) obtém-se:

CONSTANTE n » R
m é l l

As expressões até aqui obtidas para E( n) e ME( M) H O dependentes do alcance dos fragmentos
na fonte. No caso dos fragmentos dt fissio do 1 1 8 U e I 1 S U provenientes de uma fonte da urânio
natural, tem-se que os alcances RJ3S a R 3 ) í são praticamente os mesmos ( ~ 10 mg/cm1). Portanto, os
resultados dados pelas expressões (11-3), (11-4) e (11-7) são os mesmos nos dois casos.

O presente trabalho exige o conhecimento da relacio /JE(M> para a detecção dos

fragmentos da fissio espontinea do a í ' u provententw da uma fonte da urânio natural. Uma vai

que a relaçio^EI/i) é a mesma Unto no caso ca físsio do 1 J e U como do 3 J 5 U , ala poda ser

determinada indiretamente, segundo a axprassio (1-5), através da fissio do 1 5 5 U induzida por um

fluxo de neutrons térmicos. No caso em que foram utilizadas fontes da espessura M < R M 4 x , a

nlaçlojiEtji) irá variar com a asptssura da font». Sa, ao invés, ficar satisfeita a condição

u > > R U i x esta relacio permanecerá a mesma para qualquer espessura. Nesta último caso, pode-se

fazer a detecefo dos fragmentos da fissio do J 3 " U com uma fonte de urtnto natural da uma

certa espessura e determinar se o valor de M E M através da fissio do 3 3 5 U com uma fonta que

nfo tenha exatamente a mesma espessura.



CAPITULO MI

RESULTADOS E MEDIDAS ENVOLVIDAS NA DETERMINAÇÃO DE XF

111.1 -CARACTERÍSTICAS DO LOCAL DE IRRADIAÇÃO

>) local escolhido para as irradiaões das amostras foi a saída do canal de irradiação radial n? 10.
do reator IEA-R1 do Instituto de Energia Atômica de São Paulo, onde se conhece a distribuição do
'luxo de neutrons. Este feixe de neutrons tem um diâmetro transversal da ordem de 3.5 cm e foi
verificado, através da medida da atividade induzida em folhas de ouro, que ao longo deste dilmetro o
fluxo t uniforme. A distribuição deste fluxo foi determinada peto método do espectrômetro de cristal
por R. Fulfaro I F u 7 0 > . Aos pontos experimentais compreendidos por neutron* de comprimentos de onda

entre 0,7 A e 2,9 A foi ajustada uma curva do tipo D(X) = K X ' M e x p - ( - ^ ) 2 . Os perímetros foram

ajustados pelo método dos mínimos quadrados e a expressão resultante por ele obtida foi

D(X) = 101 ,883X* - 6 1 exp[ (1,644/M1 ] <"l 1)

onde a constante de valor 101,883 ajusta a curva sobre os pontos experimentais.

Ao pari metro X . foi dado um desvio igual a 0,02 A obtido pel» incerteza experimental nas
medidas.

Pode-se associar a distribuição DIM, dada pato expressão (111-11, t. distribuição Maxwelliana
expressa em comprimentos de onda por:

flMJU = A X ' ' •xp[- ( t ,644/X>1J (IM-2)

A temperatura característica desta distribuição Maxwelliane * T - (361 ± 8)°K, onde o desvio
em T foi obtido através do desvio em X .

O

A curva ajustada did* pela expressão (111-1), bem como os pontos experimentais i fo vistos na
Figura 2. Por esta Figura ve-te qua os ponto* experimentais abaixo de X » 0 , 7 A caem fora da curva
ajustada.

Transformando-se a distribuição 0(X), dada am comprimentos da onda, para a distribuição
correspondente am energia, «travas da relação:

0,286

onda X i expresao em A e E em ev, obtém-se:

DIB) " 4672,841 E° ' 8 0 B axp( —) <»"-3)
0,0303
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' «Shi um desvio de 0,0007 ' no parâmetro EQ - 0,0303 ev, obtido através do desvio dada para AQ.

Analogamente, a expressão ( I I I?) toma a foma:

0 (E) - CtR. x E exp( ) (HI4)
0,0303

O interesse em w obter estas distribuições em função da enerijia E, do neutron, vem do fato das
secções tie choque dos nlmuentoí, encontradas na litcrjtura, virem expressas em Função desta energia.

A expressão DIE) dada pela (111-3), bem como os pontos experimentais abaixo de 0.7 \ (ou
acima de 0,167 ev) transformados para energia em ev, são vistos na Figura 3. Por esta figura vê-se que ê
desprezível, no intervalo de energia correspondente a comprimentos de onda menores que 0,7 A, o
desvio dos pontos experimentais aos pontos dados pela curva ajustada quando esta é dada em função da
energia do nèutron. Portanto, pode-se considerar dentro do erro experimental este ajuste como sendo
correto para todos os pontos.

Como as curvas de secção de choque de fissão do 2 3 5 U e dt ativação do > 9 7 Au (material este
escolhido para a obtenção de A™ como será visto no Capítulo II i-2) têm comportamento simples
seguindo de perto a lei i/v, e bem conhecido até aproximadamente » energia de 0,4 ev, era de interesse
que as irradiações dos mesmos fossem feitas com neutrons de energia abaixo desta. Como na prática não
se dispunha de um fluxo de neutron» com esta característica, o problema foi contornado pelo nétodo
da diferença de Cádmio. O Cádmío tem uma curva de secção de choque bem característica, como é visto
na Figura 4. Esta secção de choque é bastante alta ( ~ 2500 barns) até a energia de ~ 0,4 ev, quando da
cai abruptamente. 0 Cádmio tem, portanto, a propriedade de absorver neutrons de energia abaixo de
aproximadamente 0,4 ev. Pela diferença entre o número de reações induzidas por neutrons de todo ->
espectro e o número de reações induzidas pelos neutrons que atravessam uma folha de Cádmio, obtém-se
o número de reações induzidas pelos neutrons de energia abaixo de ~" 0,4 ev.

Considerando-se o Cádmio como um filtro de niutrons pode-se determinar uma energia de cor:*
efetiva EC(J que estará localizada no entorno de 0,4 ev e aproximá-lo para um filtro perfeito com esta
energia de corte. Esta energia EC(J é obtida do modo como segue:

1) Determina-se teoricamente a absorção de niutrons pelo material colocado atrás de um
filtro de Cádmio;

2) Determina-se teoricamente a absorção de niutrons pelo material coiocado atrás d* um
filtro ideal com energia de corte EQ,

. com este procedimento, o valor de EC d será obtido pelo valor da Eo qua dá a meima absorção para os
dois casos.

A energia EC d assim determinada será função da distribuição do fluxo de niutrons, da espessura
a secçfo de choque (coeficiente de absorção) do material a da espessura da folha da Cádmio.

Dayton a Pt t tuV 0 * 6 7 1 , seguindo este procedimento, determinaram as energias EC d no caio da
um fluxo Maxwelliano da niutrons e materiais com secçlo de choque obedecendo a lei 1/v. Os
resultados por ties obtidos sao dados em funçlo do coeficiente de absorçfo do material a da espessura
da folha dt Cádmio.

Como pode ser visto pelas expressões (111-3) a (III-4), o fluxo utilizado na realização das
experiências apresentava uma distribuição bem próxima i Maxwelliana e as Mcções de choque dos

, materiais empregados, como é > ,to na Figura 5, seguiam d» perto a lei 1/v. Sol estas considerações
foram utilizados para a energia de corte EC<J, oi valores dados por Dayton e Pettus. Esta aproximação
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fôi oontiderida satisfatória uma vez que a densidade do fluxo de neutrons .w regiio de energia acima de
E c d j i raiu para menos de 0.1% da densidade máxima e es seccôet de choque dt ativaçio do ouro t dt
finjo do J 3 ' U , tendo comportamento l/v, são bem baixas, também nesta regiio. Assim sendo, a
localização exata de E c d não * muito crftica sob o ponto de vista da precisão do que st deseja obter.
Entretanto, embora a localização exata de E C d nao seja muito importante. • utilização dt filtros d t
Cádmio se faz necessária porque ambas as seccões de choque do " 7 A u i d o " 5 U apresentam
ressonâncias em energias maiores que 0,5 ev e embora o fluxo de nêu*rons acima desta energia seja
muito baixo, o número de roações por ele induzida, neste caso, nio sera desprezível.

111.2 - ESCOLHA DO MATERIAL PARA A OBTENÇÃO DE A™

III J-e - ComMtracBes Gerah

É freqüente da reação de neutrons com núcleos, resultar um isotopo radioativo. A atividade do
radioisotopo produ.ido pode levar ao conhecimento do fluxo de neutrons que induziu esta atividade. Se
este fluxo de neutrons if, obedecer a uma distribuiçio conhecida, D(E) (sendo E a energia do neutron) a
atividade saturada A,, induzida por núcleo no material serí expressa por<PrS8>:

A , = 0 / o m < E ) D ( E ) d E <lll-5>

onüe o^lE) é a secção de choque de ativação do material.

A atividade saturada A ( é obtida pela expressao (pr58'S*64>

A = — (II1-6)
-XtB -At .

( 1 - e °) ( 1 - e *)

A é atividade ibsolutt (número de desintegrações ocorrendo por unidade dt tempo) por
núcleo radioativo, obtida no instante t , ;

A é a constante dt decaimento do radioisotopo formado;

t 0 4 o tempo dt exposiçlo da amostra ao fluxo de neutrons (tempo dt irradiação!;

t , é o tempo que decorre entre o final da irradiacfo t o instante tm que st obttvt a
atividadt A.

Uma vex determinado A pode-se obter o valor dt * pela txprtssfo (IH-S). Os materials
tdtqutdo* a este tipo dt medida, comummtt chamados dt dttttort* por ativaçio, para levarem • um
oonhtdmtnto prédio dt 4> dtvtm satisfazer alguma» condições, tais como:

- no caso de medida dt flu<o dt baixa Intensidade, o material dmt nr alta stcfc da choque
dt ativaçio para qua i t obtenha uma boa tnatístíca da contagem na medida da
atividade A,

- o esquema da dtsinttgrtçio do radfonudrdto formado dtvt str btm conhecido a
adequado aos rrtftodoi d* mtdidt da atlvidada abtoluu existente»,

- o material dam vir destituído dt Impurtzas da alta stcçfo dt choqua dt ativação.
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- como detetor n •n.iterial deve t*r uma forma de fácil manuseio, de preferência deve podar
tomar a forma de folhas finas para facilitar a medica de atividade.

111.2 b - Escolha do Ouro para a Medida da Atividada Saturada A™ Induzida por Neutrons Térmicot

Neste trabalho escolheu-se o ouro para a medida da atividade saturada A™ induzida pelo'
neutrons térmicos de intensidade da ordem de tO'' neutrons/cm' x s. por ser o que melhor satisfaz a-
condições dadas no Capítulo III 2-a

O ouro pode ser facilmente obtido com alto grau de pureza ' é constituído de um único
isótopo, o " 7 A u , que por reação (n,-»| forma o 1 9"Au. 0 esquema de desintegração do " » A U < L « B 7 I
visto na Figura que segue é bem conhecido e um dos mais adequados ao método de medida de atividade
por coincidência «!,>). que é o método que dá a melhoi precisão em medidas de atividade absoluta.

19B

79
An

198f)

80

(3 - 0,967 Mev

0,290 "

1.379 "

99%

0,025%

7, - 0,411 Mev 99,082%

y7 - 0,677 " 0,082%

y3 - 1,069 " 0,092%

Esquem.' d* desintegração do i98Au(L«67)

A seecio de choque de ativação do 1 9 1 Au tem comportamento simples a bem determinado na
região térmica, seguindo bem de perto a laí 1/v como é visto na Figura 6. Nesta figura tio vistos também
alguns pontos experimentais de algumas das medidas desta Mcçio de choque e o ajusta empírico
utilizado, dado pela expressão1"'60':

373,5
(IH-7)

s/l 0,0050+ (E -4 .90 ) 1

onde E é expresso em ev a oA u(E) am barns.

Esta curva w ajuste aos pontos experimentais com um desvio manor qua 0,25% até a energia de
aproximadamente 0,2 ev. Acima desta energia, o ajuste se de via em menos de 1%.
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111.2-c ~ Medida da Atividade Induzida no Ouro

A atividade absoluta induzida no ouro Ini medida pelo laboratório de Metrologia Nuclear do
IEA. com o método de coincidência (jeneralirarta, num sistema de coincidência 4ir|0,7). O estudo
detalhado do sistema i método de coincidência constam da tese de doutoramento de L. P.
Moura (M"691 .

Para a ohtencâo da atividade induzida A™ (vide expressão 1-8) foram utilizadas duas folhas de
Au cujas características rão vistas na Tabela (II). A folha CN oi exposta diretamente ao fluxo de
neutrons do canal de irradiação 10 e a folha CM foi exposta envolta em folha de Cd de 0.5 mm de
espessura. O ar.dnjo experimental para estas irradiações é visto na Figura 6. Como as amostras não foram
irradiadas no mesmo tempo, fez-se a monitoração do fluxo com folha de ouro. A energia de corte do Cd
para a espessura de 0,5 mm con'orme considerações do Capítulo 111-1, é 0.34 ev. Na Tabela II sSo dadas
as atividades induzidas em ambas as iolhas bem como a atividade saturada induzida pelos neutrons de
energia abaixo de 0,34 ev, obtida através da diferença entre as duas primeiras.

111.3 - OBTENÇÃO DAS DENSIDADES p» E pi

111.34 - Obtenção de p»

A mica natural contém uma densidade de traços fósseis provenientes da fissão evontâneí do
1 3 * U contido em baixa concentração na própria mica. Esta densidade de traços varia cem a procedência
da mica, de acordo com a sua idade geológica. Na presente experiência, foram utilizadas somente micas
de baixo "background" fóssil e de mesma procedência.

Para a preparação das amostras foram construídas caixas da plástico ( ~ 2 x 2 x 0,2 cm3 i com
uma das tampas removível. Uma quantidade de urânio natural er, pó foi colocada dentro de duas destas
caixas em contato direto com uma das faces daas folhas de mica. Como é visto na Figura 6. A espessura
da camada de urânio obtida foi de aproximadamente 3g/cm3 . Estas amostras, depois de seladas,
permaneceram em repouso durante 4,216 anos.

Para a contagem de traços de fissSo espontânea, as folhas de mica foram revelada* em HF cf*
concentração 48,9% a temperatura de 25° C durante 3 horas.

Para delimitar-se a« areas de contagem de traços, foi colocado sobre cada folha de mica um
reticulado de unidades de área iguais a 1,02 mm1. 0 microscópio utilizado foi o microscópio óptico de
tela de projeção (Reichert-NR 303574) do IEA, com aumento de 130 x. Sob ene aumento, cada
unidade de area do reticulado ficava totalmente contida na área útil de vislo do microscópio.

Como a espessura n, das amostras satisfazia a condição M > > " „ , „ ara de se esperar que as
densidades de traço* independessem da uniform Jade da camada de urânio e obedecessem i distribuiçlo
estatística de Poisson. Para testar sita hipótese foi levantado o histograms da* contagem obtidas por
unidade da área do reticulado. O número de unidades de área assim observadas foi d* 220, totalizando
uma contagem de 4877 traços. Este histogram» á visto na Figura 7. Através data foi feito o teste da
aderénc': i distribuição da Poisson pelo método do X 1 . Obteve-** um X* igual a 6,37 com 3 graus da
liberdade, o que significa que no nível de confiança de 96% a* contagens obtida* obedecem a uma
distribuição de Poisson. Esta distribuiçlo vista na Figua 7 á express* por:

Pn = 2 2 9 [ ( m ) " / n ! ] e ' m

onde m e * m i i« das contagens obtidas, igual * 21,3 a n a freqüência das contagens.
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Na TaL«la Ml é dada a contagem total de traços para a obtenção de p e t *m como a respectiva
area d* contagem. Nesta tabrla é d * U também » contagem de traços de "background" fóssil. pb. Os
desvios foram obtidos pelo desvio padrão dado peta dittribuição estatística de Poisson. Na Tabela IV sio
dadas as densidades de trai, >i resultantes P# e pb.

111.3-b - ObfmçSo de pi

Para a obtenção de pi (densidade de traços provenientes da fissão induzida no 2 " U > . foram
colocadas novas folhas de mica nas amostras. Estas, em número de duas, foram expostas ao fluxo de
neutrons do canal de irrrtiações n? 10, uma coberto com Cd de 0,5 mm de espessura e a outra nua. O
fluxo foi monitorado com folhas de ouro. O dispositivo de irradiação é visto na Figura 6. Foram feitos
testes para a avaliação do tempo ideal de irradiação que não acarretasse superposição de traços e
proporcionasse uma boa estatística para a contagem dos mesmos.

As contagens dos traços foram feitas nas mesma condições dadas no Capítulo 111.3-a e foi
considerada «ilida também para este caso a distribuição estatística de Poisson por onde se calculou o
efesvio padrão.

Os resultados das contagens de traços para a obtenção de p"u> (traços de fissão induzida por
neutrons de todo o espectro) e p~á (traços de fissão induzida por neutrons de energia acima de ECd)
encontram-se na Tabela I I I , bem como os respectivos tempos de irradiação. Na Tabela IV são dadas as
densidades d* traços resultantes: p j " " . p f" , e pf (densidade de traços de fissão induzida por neutrons de
energia abaixo de EC(J>.

A energia de corte do Cd. obtida no caso do " ' U foi a mesma que a obtida para o caso do
" 7 A u . Este resultado prende-se ao fato de E c d variar muito pouco com o coeficiente de absorção do
material.

Na Figura 5 são vistos alguns pontos experimentais1""60' dados para a seed» de choque de
fissão do " * U , bem como o ajuste empírico a estes pontos, dado pelas expressões'"6".

E<0,1*v (111-8)

• D + FEGE 2 ) 0,1 ev < E < 0,5 ev (1119)

A = 99,28 r = 0.164

B = 306,34 Eo = 0 > 2 8 6

C = 1018,59 D = 9 1 ' 4 1

a = 0,256 F = 140,28

G = 1 0 2 - 4 1

Auavé» ds desvio óm pontos experimentais a« cwiu ajustadas, tvaik>u-se um trro inferior •
0,6%
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CAPlYULO IV

RESULTADOS OBTIDOS PARA X,

IV.I-a - RESULTADO OBTIDO PARA \ f ATRAVÉS DA DISTRIBUIÇÃO REAL DO FLUXO DE
NEUTRONS

Para « determinação de XF através da distribuição mal do fluxo de néutron» do canal rte
irradiação n? 10 foi utilizada a expressão (1-8). A distribuição deste fluxo, dada pela expressão (IM-3) em
unidades arbitrarias, foi normalizada para a unidade no intervalo de energia de 0 a 0.34 ev. através de
integral:

/ E ^ ^ e x p l )dE
o 0.O3O3

Esto integral foi calculada numericamente) * ) com a regra de Simpson com precisão de 0.1%.
Obteve >e:

K = 592,098

Embora esto normalização nio fosse necessária na obtenção direta de XF ela é necessária para o
calculo do erro em XF .

As integrais que aparecem na expressão 0-8) foram também calculadas numericamente com a
regra de Simpson com precisão de 0,1%, fazendo-se a» seguintes substituições:

E M por 0,34 ev,

D(E) por 502,098 E 0 B 0 S e x p ( ^ )
0,0303

o3 " ( E ) pelas expressões (II1-8) e (Ill-O) de acordo com oi intervalos da energia válido*, e

oA u(E) pela expressão <lll-7).

Os resultados obtidos foram:

0 34
/ ' D(E) <rJÍS (E)dE = 501,66 barra <IV-2)
0

/ ^ D(E)<;AM<E)dE = 87,35 barns
0

1*1 Computador IMt 1*30 (to IEA.
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~ ~ Substituindo se na ««pressão II 8) <w valores das integrais dados pelas expressões (IV 2» t (IV-31.
o» valores de p , p . C " 7C ; '" c i il*lt.s IWIH Tabela IV e de A, dado pela Tabela I I , otxeve-se para

V

\ r (7,46 >:0,17) 10 l 7 anos'1

O cálculo do erro cometido na determinação de XF segundo a expressão (1-8) foi calculado pela
propagação dos eiro*> em :<KÍJ m; 1.I04 (atoins qi.» entram na sua determinação, o» quais serio analisados
a seguir:

0 erro AnAu(E) em oA u[E) foi avaliado segundo considerações do Capítulo 111.2-e por:

A n A u ( E ) - 0,0025 oA u (E)

Analogamente o erro A a 2 " ( E ) em o " s ( E ) foi avaliado segundo considerações do
Capítulo III 3-h por

A o ' J S ( E ) - 0,005 « 2 "

O erro proveniente da inprecisio na determinação de DIE) dada por

D<£) = 592,098 E 0 ' 8 0 5 exp( )

0,0303

foi obtido pela incerteza experimental nos seus parâmetros, sendo que:

- ao parâmetro de valor 0,0303 ev foi dado o desvio de 0,0007 ev e,

- ao parâmetro de valor 0,805 foi obtido o desvio de 0,0005.

A incerteza na localização da energia de corte do Cádmio E C d foi considerada desprezível. Para
tanto, verificou-se que todos os autores sfc unânimes em localizar a energia do corte E C d entre 0,3 e
0,5 ev, assim substituindo-se estes valores nas integrais que aparecem na expressão (1-8) obtrve-se uma
variação no quocíente das mesmas menor que 0,5%.

Os erros cometidos em cada um dos outros fatores encontram-se nas Tabelas II e IV e t io erros
encontrados na própria literatura de onde foram retirados.

I V . I b - Rtsuhado Obtido para X , Através da Aproximação Maxwelliana pan o Fluxo da Nfattom

Para a obtenção de Xf pela aproximação Maxwelliana foi utilizada a expressío (1-3),
substituindo-se na mesma os valores de p p C1S/C"8, o " ' , 9 J " I T > e r dados pala Tabela IV e de
A, e gAu(T) dados pela Tabela I I . Obteve-se:

X F = (7,3010,16) 1 0 " " anos'1

0 erro no valor desta medida foi calculado pela propagação dos erros cometidos em cada um
das fatores que entram na sua determinação. Os erros em cada um destes fatores encontram-se nas
Tabelas II e IV.
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CAPITULO V

CONCLUSÃO

Oi valore* obtidos para a constante da dacaimanto XF. para a fistio espontânea do 2 " U foram:

XF -- (7.30 í 0 . 1 6 ) 1 5 ' 7 ano»"1 M aproximaçio Maxweüiana para o fluxo de

nâutrom.

XF = (7.46 t 0,17» 10" 'T anos-' Para a distribuição real do fluxo d* néutront.

0 valor de XF. obtido na aproximaçio MaxiMlIiana oontta do trabalho "Determination of th*
Decay Constant for Spontaneous Fission of I J ' U " . em fast de publicação na revista "Nuclear
Instruments and Methods".

Pode-se notar que dentro do erro experimental estes dois valores coincidem.

Pela Tabela I ve-se que estes vetores estão em bom acordo com os encontrados por alguns
pesquisadores como: Kuroda et a i ' * " 6 6 ' , Fleischer e Price (F l641, Rab e Kuroda'"*661 e Roberto et

IBM)
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Tabalal

Vtlores encontrados para XF

INVESTIGADORES

Perfilo»"*'471

Se, . l s * " »

Kuroda et a l ( K u 5 6 )

Parker a Kuroda'Pi b 7 )

Gtrling at al I G* 59>

Kuzminovetal""'60»

Fleischer e r W F 1 M >

Rao a Kuroda1"* 6 "

Robarts et a l I R o 68>

MÉTODO

câmara de fissio

câmara de (issio

radioqufrnko

iddtoqufmico

rad «químico

câmara de fissão

SSTR"

dataçiopelo4<>K«ê7Rb

radioqufmico

SSTR "

ANO

1947

1952

1956

1957

1959

1960

1964

1984

1966

1988

V

5.3 ±0.9

S.7 ±0.3

6.7 10.6

8.7 ±0.5

11.9 ± 1.0

10.7 ±0.5

6.6 ±0.5

6.9

7.8 ±0Ã

7.03*0.11

** Solid State Track Recorders.

Tabela I I

Resultados das Atividades Induzida* no Ouro

9(T>* 1,0086 iO.00041**»60' oo(Au =

Código

da

Folha

CM

Folha com Cd

CN

Folha nua

Missa

ir)

0,048736

0448070

Diâmetro

(em)

04

04

963 ± 0,3 B i r * ' 6 " 66> T*» , ' * * « 2,698 ± 0402 dias(L«67>

Espessura

(mg/em1)

904662

964322

s
• L.-Mlfitnju-L

apni/ararno

0.17U0401

-

dpnVatomo

-

1417*0407

A,» 10'*

dpm/átomo

1,148 ±0407



Tabalalll

Resultados das coitagens de traços
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Tempo de irradiação

Traços Totais

Area obsarvadatcm1)

pe

-

4B77

2,338

p,nua

4 min.

36979

2,849

ptCd

25 min.

11992

2.666

Pb

-

607

6,401

TabetelV

Resultado» para as Medida» das Densidade» da Trapo»

Itr/cm*)

2OBO±3O

a " f(T) »O,96*lO.002(VV<e01 oj3 '-877.1ÍOJ

(trycm1 x min.)

3167 ±17

(tr./em1 x min)

180 ±2

(«r./cm1 x min)

2977117

=C.72»»1O-J(L<871

pb

« . . .

At da.«idada taiwlas pe. , (nu< t n Cd contém o btskgratmd pb.

As densidade» .,nua e p ( ^ e s i . ixvmalizada» pari 1 minuto da Irradiado.
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Figura 1 — Variação do diâmetro do traço com o tempo de revelação.
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CÕMMNCNTO OC ONOA

- Espwtro mldoeml 70)



4(E)-4672,941

0,0303

0.0» 0.0» 0.10 0,20 OJi OJO 0,34
•E («v ,

Figura 3 - EiptL.ro real do canal radial 10 em função da energia E do neutron.
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Figura 4 Sacçlo da choqut do Cádmto.

obtktt Mgundo rtftrlneia: Hugh**, D. J., Schwwu, R. B., BNL-326 2 n d «d. "BtrnBook" (1968)
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FigunS - Ajutta» «npfrico» para H *ac«9« d« choqut da ftuto do 1 > S U a da ttivaçlo do " ' A u >

na ragiio d* ntutront térmico».

* Ponto» txpartnwntait para o2 3 6 (E) tirado» da rafartneia: Hugha», O. J., Marguno, B. A., Bru»»at,
M. K., BNL-32S 2 n d ad. "Bim Book" (1960).

" Ponto» Mparimantaí» par* aA u(E) tirado» da rafarancla: Hughn, D. J., Scwaru, R. B., BNL-326 2 n d

•d. "Barn Book" (1958).
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K

15

I.

Comparação do hiitograma lavantando para o númaro da traçot obiarvado por unidada da
éraa, oom a distribute*; da Poition Pn, eorraapondandoao valor mMioobMrvado<m-21,3).
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