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DETERMINAGAO DA CONSTANTE DE DECAIMENTO A, PARA A FISSAO
ESPONTANEA DO 778y PELO METODO DOS TRAGOS DE FISSAO EM MICA

Cinide Rennar

INTRODUGCAO

P 100t ik o Barnee Y OhBIVAI AT, o G . o LB i Eosefipio aletrdmon tracos

lmeares em folhas de mica que navam sido aradiadas com fagmentng 9 Leslo. bosae iragos, rogifies
laniticadas deicaday oela pastagem dos Bagmentos altaments sonzadog, com am didmetra da ordem da

100 X\, desaparacinn gradatvamentn quando sugeites i uma exsicAn prolongada ao frive de alétrons Jdo
misroseipin.

Outros pasquisadores dadicaram s a explo ar sese processe da duteccdo observando que ale

poedia ser apticado a vanios tipns de particulas onizadas, uma ves gue se escothessaem matetisn

convenientes Observaram, tambdm, yue medante atague qimiro o fragos puodism ser fixardos »
. . iFh
amphados de modn a se 1ornarem visiveis ern microscopin Aptico I

Encontiam se na hteratgea'f 163 F185] tahelas que dfo o material apropriado s rada tipo de

§ - . L . {FIBR) .
particula. Para a deteccio de fragmentos de fissfo esses matariais s#o mica, vidro, mylar . efc

Neste t-abalho utilizouse este tipa de detector, em paiticuier a mics, ne datecglo de
fragmantos de fissao, pelas inomaras vantagens que apresenta, a saher

a) insensibilidade a outras radiacdes (" background’) ‘ms como «, §, v, ndutrons, etc,

Bi

alta ehciéncia de detacg3o,

C

estabilidade da eficiéncia com © ftempo, por nfo nacessitar sisiamas stetidnicos associados
e pals sua insensibilidade 3 variagdes da tamperatura smbiente,

d) simpiicidade na técnica de revelacio.

A finslidade principal do desenvolvimento daste método foi a sus splicsclo ns determinacho ds
constante da decaimento, A , pera a fissdo espontdnes do * ' "L, uma vez que as medidas encontradas na
litaratura para ests constants abrangem um intervalo de variagBo muito grande. Ne tabets | sho dadas ss

medidas de AF, obtidas por alguns pesquisadores, podendo-se notar um intervalo de varisglic gue vei de
53108 x10 "'  8a(11,941,0)x10"'7 anos™'

O método aqui empregado envolve 0 conhecimento das seguintes medidas:
8} numero de tracos resultantes da fiss8o espontanas do * 1" U,
h) namero de tracns resultantes s tissBo induzids do * **U por ndutrons tarmicos,

7} wtividade induzida por evtes ndutrons em folhas da ouro.



Para a3 obtencdo do numero de tragos de tissdo espontines, forsm preperadss amostras de
urBnio natural em cc.wato com folhas de mira, que permaneceram seladas durante sproximadsments
4 anos.

O valor aqui obtido para esta conctante estd para sei publicadu em trabatho de colaboracBo com
Miriam P. T, Lerne @ Mauro Cattani, no n® 4, Vol. 91 da revista “"Nuclear Instruments and Methods.”.

CAPITULO 1

PRINCIFIO DO METODO DA DETERMINACAO DA CONSTANTE DE
DECAIMENTO PARA FISSAQ ESPONTANEA DO 2" U PELA
CONTAGEM DOS TRAGOS DE FiSSAO EM MICA

1.1 - PRINCIPIO DO METODO NO CASO DE UM FLUXO DE NEUTRONS DE  OISTRIBUICAL
CONMECIDA

Construindo se uma amostra constitufida por uma camads de urdnio natural em contato com
uma folha de mics, os fragmentos pwovenientes da tisséo espontines do isétopo 2™ U vo sando nels

reqi(s;r';(:(:s atrawés de tracos. A densidede desses tracos pars um tempo 7 de repouso de smostra é expresss
por .

.‘\_;
P, = —NuC?*[1-expl-Ay7) JE (R 4) -1
Ar)

onde:
AF é 8 constante de decaimento pars » fissio espontdnes do 2 *"U;
A, ¢ constante de decaimento total do **U;
N & o nomero de 4tomos de urlnio por unidade de masss de urdnio natursl;

4 & g espessura da camade de urlnio expresss am unidsdes de massa por unidade
de irea;

C*?" ¢ a fragSo de dtomos de > ** U no urbnio natursl;
R?%* 6 o sicance médio dos fragmentos de fissBo do ***U ne amostre »
E(R??% i 6 o oficibncia totsl de detecclo destes fragementos, isto 6, & a ralaglo enye o
nomero de fissBes que ocorreram na amostra e o nimero de tracos observiveis

ne mics.

C valor ds constants Ay, 6 ds ordem de 107" ° anos™! {L987) nortento, sa 1 < < 10'® snos, &
exprassdo (I-1) pode ser sproximade pare:

Py =NCO A 7 E (RS y) (+2)

f,,gom. se tirs:
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A deterinagan do produte (N L) pode ser fnita owtoando-se a fissdo do isbdropo ,
rontelo na amestra, e pAutrons Monicos, entendendose poar nautrons énmicos o3 que a<tio em

eeptibinn tteien com o mea naddecebor de um reator 1érmico

Suponhase que esses nentrons shedecam, mo intsvalo e energia tdenica de 0 a €, A furn Ao

de distritwin o de fluro-

DIk = DI

ondn

B8 0 Hugo dessey néutrons {1sto 4 0 nimern o eatoans com oanergtd abmiro de v

sjue atravessa pon cequndo ma Area de T em‘) e

DUEY & a sua fungin de disttibuigan, nbedecendo a normalizacd)

13
P MotE g -t
3}

O numera de Hissdes induzidas oo 2PN ane aeorrem por om’ Ha amosira expaosta a asse fove
de néutinns durame um tempo t, o que & detectado pela mica, & exnresso por

t
p, = NpC 1 M aDE) o't (E) dE JE (AT it (4

i
n

onde-
C2'* & a fracdo de stomos de % U no wanio natwal,

R¥'* 4 o aicance mddio dos fragmentos de fisso de 2 * U na smostra o urénio,

n?*{E) ¢ & secgBo de de choque para fissio (induzida por néutrons) do ***U, em funclo

da energis dos néutrons.

012 relagdo {1-4) obtém-e:
p;
NuE(H’)A,H’ 2 e . — (1-5)
¢ e,‘o" ¢ DIE) o* 7% (E) dE
0O fiuxo ¢, por sua vez, pode ser colocado em termos da atividade saturnds, A:“. pot ele
induzida am um material que s torne radioativo por reagio com néutrons térmicos' P 88! isto #:

A’W

. S (1-6;

E
/o" D(E) o™ (L) dE



»

0™ (E) 4 s seglo de choque de ativacio do material em funclio de energie dos nlutrons.
Como swré visto em detalhes, no capltulo 11-2, tém-se que:

PE(R" p) = wE(RY ) h

Desta rolagio e das expressies (I-3), (1-4), (1-5), {1-8) chege-se finsimente a:

3

2,67 A" [ M DiE) ?7% 10 dE
0

o e

A = ™
p,c’-‘"rfo O(E) o™ [E)dE

. - EXPRESSAO PARA Ag NA APROXIMACAO MAXWELLIANA PARA A DISTRIBUIGAD DOS

NEUTNONS
A densidade n,, dot ndupons thrmicos de um restor obedece s ums distribuiclo bem
proxima A Moxmliimn‘g'g“. Neste ca0, 3 funcllo dv distribuiclio do Huxo de néutrons em velocidade,
v, seré dada por:

¢m-‘: ) = nmil‘u"

onde n___ (v} é s distribuico Manwsllisne dads por!Hu63!.

max.

3

N V) =0 Al ! epl — —
méxn o KT P KT {1-9)

e onde,
n, ¢ o nimero total de nbutrons por uni-Jade de volume
k ¢ 3 constante de Boltzmann

T & a tempmstura caracter (stica da Maxwellisna, o,

m & a8 massa do nlutron.

Substituindo-se 8 expressBo (I-9) na (18) ¢ fazandn-se 8 transformacio da varidveis da v pars E
(erergia cingtica do ndutron) chega-e a:

E E -

® mix(E) dE = ¢?0XD( ---?)dE {1-10)

o o



onde ¢ & o fluxo de niutrons integrado na energis & onde chamou-se o perdmetro kit de E .

Nesta aproximagdo torna-se aplicdvel o formalismo desenvolvido por w'""o), que vem
simplificar @ expressio (-8} na obtencio de Ap. Esse tormalismo Adefine um fator, 9{T), gue se encontr»
tabelado em funcio de temperatura T do espectro Maxwelliano e, é dade por.

fn s Ty o™ (v} dv

AAT) = e e

(-

®
v
Pori! 7o Yy

onde o (ndice x refere-se a0 material exposto ao fluxo de néutrons,
no(T) & a densidade dos néutrons para 0 espectro Maxwelliano de temperatura T,

o™ {v) & a seccio de choque de ativacio do materisl em questdo, em funclio da velocidade do
ndutron,

o x & a seccio de choque do material x para néutrons de velocidede v, = 2200 my/s.

Simpliticando-se esta expressdo, obtém-se:

[9 gy W) 7" dv = g*(Tn (T o] v, 11-12)

Substituindo-se os valores das integrais dadas na express3o {1-8) pels {1-12) chega-se a:

p'A:" c1 ”;.u g”’lT)
Ap = {1-13)
F
p7C T gT(T)

Pela expressdo (1-11), nota-se que o fator g*(T) ¢ proximo a unidade, independentementu da

distribuicdo dos ndutroms, n {Tv), quando 0®(v), segue de perto 8 Iei_!_‘"“) dada por:

Max.
v

n
vV_ Vv 114
atv) = - et

Como » secglio de choque de fisslo do >**U segue de perto esta lei (como pode ser visto pele
figura 6) ¢ conveniente qua se escolha, na obtenciio de A:", um material que também obedecs esta lei.
Com este procedimento, s precislo do velor de A, dado peles expresades (18) e (1-13) nbo iré depender
aiticamente ds precisio com que se conhece 0 espectro dos ndutrons. Esta concluslo ¢ importante ums
VeZ Que #s outras madides que entram na determinaclio de AF, podem ser obtidas com precisio melhor

do que s precisio com gue s conhecs este espectro.

No capituio IV ssrlo dsdos os valores de Mg calculsdos: e)com o distribuiclo
experimental do fiuxo de ndutrons, ¢ b)com e sproximacio Maxwellisna deste mesmo fiuxo. No
primeiro caso os desvios & lei1/v nas secoSes de choque serlio levados em conts usendo sjustes
empiricos nos pontos experimentais obtidos pers ss mesmas. No segundo caso, sste desvio serd
levado em conts através dos fatores tabelados g(T).



CAPITULO I

CARACTERISTICAS DA DETECCAQ DE FRAGMENTOS DE
FISSAO PELA MICA MUSCOVITA

1.1 - PROCESSO DE REVELACAO DOS YHAGOS

Quandn fragnwntos = hssio penetiam e alguns materiais, como por exemplo. mica, vidro
mvlav”:"‘b), otc., wles deixa M no entorno da sua passagem uma estrutura desordenada, que # alnervada
em microscOpio eietrdnico como linhas escuras ou “‘tragos’’. Essa estrutura & quimicamente mais reativa do
gue 0 material ndo danificado. logo, medi ataque quimico, pode-se revetar ou fixar esses tracos pela
sus dissolucdo. Formam-se, assim, pequenos orificios e, como o material ndo danificado pode também
sov dissolvido pelo agente quimico, prolongando-se o tempo de staque, estes orfficios vio sendo
alargados. Esse alargamento pode ser tal, de modo a tornsr os tragos visiveis em microscdpio 6ptico.

* Pode ocorrer, no entanto, gue um trago n3o cansiga ser revelado pelo ataque quimico. Com efeito, seja

v, a velocidade de dissolugdo de superficie do material e v, 2 velocidede de dissolugBo ac longo do treco
@ sejs D o anguio que o rago forma com a superficie do material, como mostra o esquema abaixo.

v

v 8

T

|
N

~
~
~

BRREANE RS
AN

™~

~

% v, > vy tend, 8 superticie serd dissolvids antes que o traco sejs revelado. Portanto, o Sngulo
m(nimo qua um traco deve formar com a superficie ps.a poder ser revelado, seré:

8, = arcsen{v/v,)

P.lol mica tém-e v, <<v.,"'“’ ® » eficiéncis de revelaglo & prsticaments 100%. Para o
vidro 0 = 60° 'F185) o que torna sus eficibncia refstivamente baixa.

Neste trabelho, entre os materiais gue apresentavem as melhores condigdes de eficiéncie,
excolheu-18 8 mics muscovita pars » deteccio de fragmentos de fissBo peles facilidedes que ela oferece
tnto quanto 20 manuseio como quanto d obtenclo.

A mics muscovita § um silicato cristalino cuje natiwezs de scoplsmento permite que ela seje
faciiments seprada em folhes fines ( - 10 4 de sspessura). O agente quimico que se adapts & revelaclo
de 1 8008 N0 eu ca10 é 0 HF. Pela natureza da sus rede cristaling, os tracos amplisdos tomam a forma
de losangos, o que powsibilita faciimente diferancid-los de qusisquer imperfaicBes ds superticie.

Na Figura 1, 4 dado 0 comportamento do tamanho dos tracos em funclio do tempo de stague
Por HF de concentraclo 48,9%, & temperstura de 23°C, podendo-m ecsiorsr o processo pela elevacho
desie temperstura. O tsmpo de staque ou de revelaclio deve ser escolhido da scordo com o que m vai

" medie stravés dos tracos (distribuicBo angular, densidade de tragos, atc).



No de medidas de altas densidades, este tempo deve sar suficiente para torner o3 tracos
facilmente observiveis, sem ocorer a superposic@o dos 1mesmos.

No presente trabalho teve-se necessidade de medidas de densidade menores que
5.10" tracos cm?, tendo sido escothido como ideal o tempo de revelaciio de 3 horas.
1.2 — EFICIENCIA DE DETECCAO DOS FRAGMENTOS DE FISSAO

Na detecgio de fragmentos de fissdo pela mica deve-se levar em conta dois tipos de eficidncie:

1} uma eficiéncia, 1, que seré chamada de eficiéncia Optica, definids por:

_ n9 de tragos observiveis na mics
n? de fragmentos que stingem a mics

n

2) uma eficiéncia e( ) que depende da geometria do conjunto formado pels fonte de fisslo
e mica, da espessurs, i, da fonte e do aicance, R, dos fragmentos na fonts.

A eficilncia optica, 7, é constante desde que ssjam mantidas as mesmas condicBes de revelaclio
¢ & mesmas condicdes no sistema de leiturs do microscopio. Gold, Armeni e Roberts'Go88)
determinaram esta eficiéncia stravés da medida do numero de tracos obssrvados em folhas de mica
colocadss em contato direto com fontes de fragmentos calibrades. Obtiversm n = 0.048. Este resultado
confirma a afirmeclo jé feita anteriormente de que 8 eficiincias de detecglio ds mica é bestante sits.
Pode-se explicar 0 fato de 1 ser menor que » unidads pela existincia de efeitos de “threshold”. Com
efeito, pars que um trago possa ser observado 80 Microscopio ele deve ter um certo comprimento
minimo. Como o0s fragmentos possuem uma certa distribuico de energis devido 80 proprio processo de
fislo ¢ » efeitos de sbsorcio na fonte, os tracos formados terfo uma certa distribuiclio em
comprimentos, com uma certa porcentagem caindo sbeixo deste comprimento m/nimo.

A oficibneis £( ), no caso em que a fonte esté em contato direto com s mice, é deda pele

relsglo:

(4) = N(u.)

e Flu) n-n
onds

N(1) é o nOmero de fragmentos que escapsm por unidede de éres pela superiicie da fonte
de espessurs ¢

F(u) € o nGmero de fragmentos sendo emitidos por unidads de éres, por ests fonte.

A eficiincis total seré dads por:

Eli) = nelu) (W2

Gold, Armani ¢ Roberts!®°®8) obtiversm ume expressBo tedrica pars ests eficiéneia E( u)
beseados nas seguintes consideracBes:

1) os fragmentos slio emitidos isotropicamente pele fonte.

2) a densidede de aventos de fissdo 4 igusl em todos o8 pontos da fonts,



3) a espessura, i, da fonte (expressa em unidades de masss por unidade de $rea) & menor
que o dcance dos fragmentos.

A exprossio por eles obtida, considerando que todos os fragmentos possuem um slcance R
constante, foi:

H

Elu) = i1 -=)
2R

=
I
i

{41-3)

resulta em

Elp) - n u << R {11-8)

No caso em que > > Rmél {onde Rma‘ é o alcance mdximo dos fragmentos na fonte), o
nimero de fragmentus, N_, que escapa pela superficie da fonte permanzce constante independendo da
espessura da mesma ¢ obtém-se para E{ u):

N

E(p) =9 —— ;
(u nHM {1-5)

Chamando-se de | a densidade de eventos de fiss30 na fonte tém-se:
Flud = Ly {11-6)
Das expressoes {1)-5) e (11-8) obtém-se:

nie
pE(p) = % = CONSTANTE u>>R_, (5-7)

As expressdes até aqui obtidas para E{ ) ¢ uE( u) sdo dependentes do sicance dos fragmentos
na fonte, No caso dos fragmentos de fissio do 22U e 2!V provenientes de uma fonte de urdnio
natural, tem-se que os alcances R**® e R?* sjo praticamente os mesmos ( ~ 10 mg/cm? ). Portanto, os
resuitados dados pelas expressdes (11-3), (114) e (11-7) sdo os mesmos nos dois casos.

O prosente trabsiho exipe o conhecimento da relaglio LE(u) pars s detecglo dos
fragmentos de fiss3o espontines do 2>*U provenientss ds uma fonte de urinio natural. Ums vez
que a relagdo uE(u) 6 & mesma tanto no caso ca fissBo do 2*°U come do 2?°U, el pode ser
determinada indiretamante, segundo a expremio (1-5), através da fislo do 2**U induzida por um
fluxo de néutrons térmicos. No caso em que forsm utilizadas fontes de espessura <Ry, , @
relaglo i€{u) iré varisr com s wmpessura da fonte. Se, 80 invés, ficor satisfeita ¢ condiglo
u>> le, esta relacio permanecerd a mesms para qusiquer espessura. Neste Gitimo csso, pode-se
fazer o detecclo dos fragmentos de fisdo do 2°*U com ums fonts de urinio natursl de uma
certs espessura ¢ determinar-se o valor de wE(x) através da fissho do ?’*U com uma fonte que
nlo tenha exstamente a mesma espessurs.



CAPITULO M)
RESULTADOS E MEDIDAS ENVOLVIDAS NA DETERMINACAO DE Ag

11.1 — CARACTERISTICAS DO LOCAL DE IRRADIAGAO

1) local escolhido para as irradiades das smostras foi a safida do canal de irrediacio radial n° 10,
do reator IEA-R1 do Instituto de Energia Atomica de Sio Paulo, onde se conhece 8 distribuicdo do
fluxo de néutrons. Este feixe de néutrons tem um didmetro transverssl de ordem de 3,5 cm e foi
werificado, através da medida da atividade induzids em folhas de ouro, que ao longo deste didmetro o
fluxo ¢ uniforme. A disaibuicio deste fluxo foi determinada pelo método do espectrdmetro de cristel
por R. Fulfaro'FY70) aps pontos experimentais compreendidos por néutrons de comprimentos de onds

entre 0,7 A e 29 A toi ajustade uma curva do tipo D(A)=Kl’"exp—(§—°)’. Os parbmetros foram

sjustados pelo método dos minimos quadrados e a expressdo resultante por ele obtids foi:
DIN) = 101,883 1% exp| - (1,644/N)? | (1)

onde a constante de valor 101,883 sjusta a curva sobre 0s pontos experimentais.

Ao parbmetro A, foi dado um desvio igusl a 0,02 A obtido pels incertezs experimentai nas
medides.

Pode-se sssociar d distribuicio D(A), dada pels expressbo (111-1), ¢ distribuicho Maxwellisna
expressa em comprimentos de onda por:

@A) = AN Pexpl - (1,644/0)? ] (n-2)
A tempersturs caracterfstics desta distribuicho Maxwelliana é T = {351 £ 8)°K, onde o desvio
om T foi obtido stravés do desvio em A .
A curvs sjusteds dads pels expressio (111-1), bem como os pontos experimentais slio vistos m
Figurs 2. Por ests Figure w48 que Os pontos experimentais abeixo de A =0,7 A caem fors de curva
sjustada,

Transformando-te a distribuiglio D(A), dads em comprimentos de onda, pers » distribuiclo
correspondente em energis, através da relacho:

onde ) 6 sxprewso em A e E em ev, obtém-se:

DIE) = 4672,041 E0-808 (- ) (1-3)

0,0303
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€6 um desvio de 0,0007 : : no parametro Eo =0,0303 ev, obtido através do desvio dada para )\0.

Analogamente, a expressdo (111-2) tomna a foma:

o (E) = Cte. x E expl -— -— ) (11-4)

O interesse em se obter estas distribuicoes em fungdo da energia £, do néutron, vem do fato das
secches de chogue dos elementos, encontradas na literatura, viremn expressas em fungdo desta eneryia.

A expressio DI(E) dada pela (111-3), hem como os pontos experirnentais abaixo de 0,7 A, (ou
acima de 0,167 ev} transformardos para energia em ev, s3o vistos na Figura 3. Por esta figura vé-se que é
desprezivel, no intervalo de energia correspondente a comgprimentos de onda menores que 0,7 A, o
desvio dos pontos experimentais aos pontos dados pela curva ajustada quando esta é deda em fungdo de
energia do néutron. Portanto, pode-se considerar dentro do erro experimental este ajuste como sendo
correto para todos 0s pontos.

Como as curvas de secgio de choque de fissio do 2*U e de ativagdo do '* 7 Au (matenial este
escolhido para a obtengdo de A's" como serd visto no Capltuio )1i-2) tém comportamento simples
seguindo de perto a lei i/v, e bem conhecido até aproximadamente a energia de 0,4 ev, era de interesse
que as irvadiagdes dos mesmos fossemn feitas com néutrons de energia abaixo desta. Como na pritica ndo
se dispunha de um fluxo de néutron< com esta caracteristica, o praoblema foi contornado pelo r1étodo
da diferenca de Cadmio. O Cidmio tem uma curva de seccdo de choque bem caracteristica, como & visto
na Figura 4, Esta secgdo de choque é bastante alta { ~ 2500 barns) até a energia de ~ 0,4 ev, quando ele
cai abruptamente. O Cidmio tem, portanto, a propriedade de absorver néutrons de energia abaixo de
aproximadamente 0,4 ev. Pela ciferenca entre o nimero de reagdes induzidas por néutrons de todo ~
espectro e o nimero de reagdes induzidas pelos néutrons que atravessam uma folha de Cadmio, obtém-se
© nOmero de reagoes induzidas pelos néutrons de energia abaixo de ~ 0,4 ev.

Considerando-se 0 Cadmio como um filtro de ndutrons pode-se determinar uma energis de corte
efetive Ecu que estard localizada no entorno de 0,4 ev e aprcximd-lo para um filtro perfeito com esta
energia de corte. Esta energia Ecu ¢é obtida do modo como segue:

1) Determina-se teoricamente a absor¢30 de néutrons pelo material colocado etrds de um
filtro de Cadmio;

2) Determina-se teoricamente a absorcio de ndutrons pelo material coiocaedo etrés de um
filtro ideal com energia de corte E,

. com este procedimento, o valor de Ec 4 seré obtido pelo valor de Eo que dé a mesma absorglio pars os
dois casos.

A energia Eqy 83sim determinada seré funcdo da distribuiclio do fluxo de ndutrons, de espessurs
¢ secclio de choque (coeficients de absorc30) do material « da espessura da folhs de Cddmio.

Dayton e Pettus'®®57) saquindo este procadimento, determinaram ss cnergias Ecy MO cMo do
um fluxo Maxwelliano ds nlutruns e materiais com seccho de chogue obedecendo e lsi 1/v. Os

resultados por eies obtidos so dados em funclo do coeficiente de absorgSo do material ¢ da espessure
da folhs de Cédmio.

Como pode ser visto pelas expressdes (11i-3) e (I1i4), o fluxo utilizado ne reslizaclo des
experidnciss spresentave uma distribuiglo bem préxima & Maxwelliana s es secoSes de choque dos
materiais empregados, como é 1 .to na Figure 5, sequiam de perto a lei 1/v. Sob estas considersces

‘ for_lm utilizedos para a energia de corte E“, os valores dados por Dayton e Pettus. Esta sproximacho
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Toi considerada satisfatoris ums vez que a densidade do fluxo de néutrons e regido de energia scims de
Ec‘ j4 caiu pars menos de 0,1% da densidade maxima e as secodes de choque de stivaclo do owo ¢ de
tissio do ?2'U, tendo comportamento 1/v, s3o bem baixas, também nesta regido. Assim ssndo, @
localizegio exata de Ecu nio & muito orftica sob o ponto de vista ds precisio do que te d..h obter.
Entrstanto, embora a localizagdo exata de Ec ¢ ndo seja muito importente, 8 utilizeclo de filtros de
Cédmio s faz necessiria porque ambes as ssccbes de choque do '"’Au e do **°U spresenam
ressondncias em energias maiores que 0,5 ev @ embora o fluxo de néutrons scims desta energia sejs
muito beixo, 0 nimero de reacdes poi ele induzida, neste caso, nio serd desprezivel.

12 — ESCOLHA DO MATERIAL PARA A OBTENGAO DE AT

110.2-9 -- Considderapdes Gerais

E treqirente da reaclo de néutrons com nicieos, resultar um isdtopo radiostivo. A atividede do
radioisttopo produzido pode levar 20 conhecimento do fluxo de niutrons que induziu esta stividede. Se
este fluxo de ndutrons o, obedecer a uma distribuiclo conhecids, D(E) {sendo E s energis do néutron) »
atividade saturads A, induzida por nicleo no material serd expressa por{Pr8),

A, = ¢ f o™ (E) DIE) dE (n-8)

onde 0™(E) ¢ a seccio de choque de stivagdo do material,

A stividede saturads A_ ¢ obtida pels expressio'F758 8064).

A=—0 M {h-6)

A ¢é stividade absoluts (nimero de desintegracSes ocorrendo por unidade de tempo) por
nicleo radicativo, obtide no instante t;

A & a constante de decaimento do radioisotopo formedo;
t, é o tempo de exposico da smostra so fluxo de néutrons (tempo de irradisclol;

1, ¢ 0 tempo que decorre entre o final de irradisclio ¢ o instants em Que se obteve »
atividads A.

Uma vez determinedo A, pode-se obter o velor de ¢ pela expresslo (111-5). Os materials
adequados 8 este tipo de medids, comuments chamados de detetores por stiveglio, pare levarem 8 um
conhecimento praciso de ¢ devem setisfazer sigumss condigBes, tais como:

— NO cato de madida de fluo de beixs intensidede, 0 matsrisl deve ter eita seglio de chogue
de stivacio para que se obtenhs uma bos eststistica de contagem ns medide ds
stividede A,

= 0 mquems de desintegracio do radionuclideo formedo deve ser bem conhecido ¢
adaquado s0s métodos de medide de stividede sbsoiuta existentss,

- O matwrisl deve vir destituido de Iimpurezes de eits secclo de choqua de ativaclo,
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— como detetor. n naterial deve ter uma forma de facil manuseio, de preferéncia deve poder
tomar a forma de folhas finas para facilitar a medica de atividade.

11.2-b ~ Escothe do Ouro para a Medida da Atividade Satursda A:" Induzida por Néutrons Térmicos

Neste trabatho escolheu-se o ouro para a medida da atividade saturada A’." induzide pelo-
néutrons térmicos de intensidade da ordem de 10° néutrons/cin® x s. por ser 0 que melhor satisfaz a:
condi¢oes dadas no Capltulo 111.2-a,

Q ouro pode ser facilmente obtido com aito grau de pureza » é constituido de um Unico
isétopo, 0 '?7 Au, que por reagdo (n,y) forma o '®#Au. O esquema de desintegragdo do 198 p,,(LeB7)
visto na Figura que segue ¢ bem conhecido e um dos mais adequados 30 método de medida de stividade
por coincidéncia (,7), que ¢ o método que dd a methor preciséo em medidas de atividade absoluta.

ﬂ' — 0,967 Mev 1%
B, - 0290 " 99%
3 | M2 B, — 1379 * 0,025 %
2 v, - 0411 Mev  90,082%
Y, ~ 0877 ~ 0,082 %

1.98“g
80 v, — 1,089 ” 0,002 %

Esquem2 de desintegracio do '98Ay!Le87)

’ A secclo de choque de ativaclio do '®7 Au tem comportamento simples e bem dsterminado na
regifo térmica, seguindo bem de perto a lei 1/v como ¢ visto na Figure 8, Nesta figura slo vistos tsmbém
alguns pontos experimentais de ﬂ?umu das medidas desta seccio de choque e o ajuste emplirico
utilizado, dado pela expressdoW*60/,

1 3735
Av 4
(E) = s EE——— {n-7
¢ \,/E ‘O,NSO+(E-4,N)’) )

onde E ¢ expresso em ev ¢ 0™V(E) esm berns.

. Esta curve se ajusts 80s pontos experimenteis com um desvio menor que 0,25% até s energis de
sproximedamente 0,2 ev. Acima desta energia, o sjuste se de-via em menos de 1%.



1 71012 -- Medida da Atividede Induzida no Duro

A atividade absoluta induzicta no ouwo foi medida pelo laboratério de Metrologia Nuclesr do
IEA, com o método de coincidéncia generalizada, num sistema de coincidéncia 4nif,7). O estudo
detalthado do sistema ¢ método de coincidéncia constam da tese de doutoramento de L.P.
muu(MuGQ)

Para a obtenciio da atividade induzida A;" {vide expressio 1-8) foram utilizadas duas folhas de
Au cujas caracterfsticas r3o vistas na Tabela(ll). A folha CN oi exposta diretamente ao fluxo de
néutrons do canal de irradiacio 10 e a folha CM foi exposta envolta em folha de Cd de 0.5 mm de
espessura. O ar.anjo experimental para estas irradiagoes é visto na Figura 6. Como as amostras ndo foram
irradisdas no mesmo tempo, fez-se 8 monitoragio do fluxo com folha de ouro. A energia de corte do Cd
para a espessura de 0,5 mm con*orme consideragies do Capftulo 111-1, é 0,34 ev. Na Tabsla || sio dadas
as stividedes induzidas em ambaes as iolhas bem como a atividade saturada induzida pelos néutrons de
energia abaixo de 0,34 ev, obtida através da diferenca entre as duas primeiras.

111,3 — CBTENGAO DAS DENSIDADES pe E pi

111.3-a — Obtengiio de pe

A mica natural contém uma densidade de tracos fOsseis provenientes da fissdo etpontinea do
138y contido em baixa concentracio na propria mica. Esta densidade de tragos varia otm @ procedéncia
de mica, de acordo com a sua idade geolégica. Na presente experiéncia, foram utilizadas somente micas
de baixo "Lackground” féssil e de mesma procedéncia.

Para a preparacdo das amostras foram construfdas caixas dz pléstico ( ~ 2 x 2 x 0,2 cm®; com
uma das tampas removivel. Uma quantidade de urdnio natural er p6 foi colocada dentro de duas destss
caixas em contato direto com uma das faces daas folhas de mica. Como ¢ visto na Figure 8. A espessura
da camada de wainio obtids foi de sproximadamente 3 g/cm®. Estas amostras, dwous de seladas,
permaneceram em repouso durante 4,216 anos.

Para a contagem de tragos de fissdo espontinea, as folhes de mica foram revelades em HF d's
concentraclo 48,9% & temperatura de 25°C durante 3 horas.

Para delimitar-se a« ireas de contagem de tragos, foi colocado sobre ceds folhe de mics um
reticulado de unidades de #res igusis a 1,02 mm?. O microscdpio utilizedo foi o microscépio dptico de
tels de projeco (Reichert-NR 303574) do IEA, com sumento de 130 x. Sob este sumento, cads
unidade de éres do reticulado ficava totalmente contida na dres Gtil de visko do microscdpio.

Como o espessura i, das amostras satisfazia » condiglio u> > Ry ax 078 d8 50 esperar que s
densidades de tracos independessem da uniform.Jade da camada de urinio e obedecessem & distribuico
estatistica de Poisson. Para testar ests hipbtese foi levantado o histograma das contagens obtidas por
unideds de éres do reticulsdo. O nGmero de unidedes de éres assim observadas foi de 229, totslizando
ume contagem de 4877 tracos. Este histograma & visto na Figura 7. Atravis dale foi faito o teste de
aderdnciz ) distribuiclio de Poisson pelo método do X2. Obteve-sa um X? igusl # 5,37 com 3 graus de
liberdade, o que significe que no nivel de confisncs de 95% as contegans obticdss cbedecem & uma
dimibu‘iclo de Poisson, Esta distribuicBo vista na Figwa 7 é expressa por:

= 220[ (m)"/n! ]e™

onde m ¢ & m< lia des contagens obtidas, iguel 2 21,3 e n s freglidngis des contsgens.
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Na Talela I} é dada a contagem total de tracos para 3 obtencio de p ¢ hem como a respectiva
irea de contagem. Nesta tabeia @ darle também a contagem de tragos de “background” féssil, Py Os
desvios foram obtidos pelo desvio padrio dado pela distribuigdo estatistica de Poisson. N3 Tabela IV sio
dadas as densidades de tra . . resultantes P2,

111.3-b — Obmngiio de pi

Para a obtencio de pi (densidade de tragos provenientes da fissdo induzide no 23%U), foram
colocadas novss folhas de mica nas amostras. Estas, em numero de duas, foram expostas 30 fiuxo de
néutrons do canal de irrrdiagGes n® 10, uma coberta com Cd de 0,5 mm de espessurs e 3 outra nua. O
fluxo foi monitorado com folhas de ouwro. O dispositivo de irradiagio € visto na Figura 6. Foram feitos
wstes pwra a evsliagio do tempo idesl de irradiacio que nio acarretasse superposicio de tragos e
proporcionasse uma boa estatistica para a contagem dos mesmos.

As contagens dos tragos foram feitas nas mesma condiches dadas no Capitulo 111.3-8 e foi
comiderads vilida tambim pera este caso » distribuigcio estatistics de Poisson por onde se calcuiou o
Crsvio padro.

Os resultados das contagens de tracos para a obtencdo de p™V" (tracos de fissio induzids por
ndutrons de todo O espectro) e p?" {tragos de fissdo induzids por néutrons de energis acims de Ecu’
encontram-se na Tabels li], bem como oOs respectivos tempos de irradiagio. Na Tabelz IV sdo dadss as
densidades da tracos resultantes: p7"%, 09, ¢ p, (demsicade de tragos de fissio induzids por néutrons de
energia abaixo de E“).

A energia de corte do Cd, obtida no caso do 2% U foi s mesma que » obtids pera o caso do
97 Au. Este resultado prende-se s0 fato de Ec, vW*iar muito pouco com o coeficiente de shaorgio do
material.

Na Figura 5 sdo vistos alguns pontos experimentais'™ V89! dados pera a de choque de
fissdo do 25U, bem como o sjuste empfrico a estes pontos, dado pelas expressdes!F'66)

a3’ (E)=—'—(A+ae+cs’) E<O0tev {111-8)
vE ’

a BIE-Ey)
”1 + ”2
- 2 - 2§
E-EN +5 (E-E) 4+

TE) =t

+ D + FE GE?) 0lev <E<O05ev (-9
A= 9928 r= o154
B = 30634 E, = 0285
= 1018,59 D= 9.4
a= 0,268 F = 140,28
p= 1309 G = 102,41

E om ov, 0 (E) om Darns,

i Atavés de desvio dos pontos experimentais ds curvas sjustadss, avaiiou-ss um erro inferior »
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CAPITULO IV
RESULTADOS OBTIDOS PARA )\

IV.1-s — RESULTADO OBTIDO PARA )\, ATRAVES DA DISTRIBUICAO REAL DO FLUXO DE
NEUTRONS

Para 3 determinacio de A atrewls da distiibuicio resl do fluxo de ndutrons do canal de
irradisgdo n® 10 foi utilizada a expressdo (1-8). A distribuigio deste fluxo, deda pela expressio (111-3) em
unidades erbitrérias, foi normalizada para a unidade no intervalo de energia de O » 0,34 ey, atravis de
integrel:

" IO.J‘W 50.805

expl - )dE = 1 (iv-1)

Esta integral foi alculada numericamente(®) com a regra de Simpson com pracislo de 0,1%.
Obteve-se:

K = 592,008
Embora esta normalizecio ndo fosse necesséria na obtenclio direta de A efa é necesséria pars o
céiculo do errg em l_,.

As integrais que aparecem na expressdo (1-8) foram também caiculadas numericaments com &
regra de Simpson com precisio de 0,1%, fazendo-se as seguintes substituicBes:

E“ por 0,34 ev,
E
D(E) por 592,008 E0-805 gxp (- ——
por pi{ 0 )
a*33(E) pelas axpressdes (111-8) o {111-9) de acordo com os intervalos de energia vilidos, #

0*Y(E) pela expressio (11)-7).

Os resyltados obtidos foram;

0,34
Io DI(E) 0% (E) JE = 501,56 barns {(Iv-2)
0,34
/"”1 D(E) oY (E) dE = 87,35 barns V)

i) Computador IBM 1620 do IEA,
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r.—- Substituindo-se na expressio 1-8) os valores das integrais dados pelss expressdes {IV-2) & (1V-3),

' os valores de o, p,. C7 ' ICHY o 1 dardns peta Tabela IV e de A, dado pela Tabels 1|, obteve-se pera
Ag:
F

Ne 2.46:01D) 1077 anos™!

O célculo do erro cometido na determinacio de A, segundo a expressdo (18] foi calculado pels
propagacao dus erras em cada um s fatores gue entram na sua determinag3o, 0s quais serfio analissdos
a seguir:

O erro Ao Y(E) em 0™V (E) foi avatiado sequndo consideractes do Capitulo 111.2-a por:
AU {E) = 0,0025 RV (E)

Analogamente o erra Aa®?’(E) em o***(E) foi avaliado secundo consideracBes do
Capftulo 111.3-b por.

A0*** (E) = 0,00607"" (E)

O erro proveniente da imprecisdo na determinacdo de D(E) dada por

0,0303

D(E) = 592,008 EV805 exp( )

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

~ a0 parametro de valor 0,0303 ev foi dado o desvio de 0,0007 ev e,

— 20 parametro de vator 0,805 foi obtido o desvio de 0,0005.

A incertezs na localizacdo da energia de corte do Cédmio E, foi considerads desprezfvel. Pars
tanto, verificou-se que todos os sutores sio uninimes em localizar 8 energis do corte E, entre 0,3 ¢
0.5 ev, assim substituindo-se estes valores nas integrais que aparecem na expressio (1-8) obteve-se uma
variacdo no quociente des mesmas menor que 0,5%.

Os erros cometidos em cada um dos outros fatores encontram-+e nas Tabelas 11 ¢ IV @ sdo erros
encontrados na propria literstura de ande foram retirados.
IV.1-b - Resultedo Obtido pers Ag Através da Aproximagiio Maxwellisna para o Fluxo de Niutrons

!’ara 8 obtencio de Ag pela sproximacio Maxwellisna foi utilizads a expresslio (1-3),
substituindo-se na mesma os valores de o, p, C*7*/C?*%, g 23%, g??%(T) & 7 dedos pela Tabsle IV ¢ de
A, ¢ g"U(T) dados peia Tabels Ii, Obteve-se:

Ap = (7,302 0,16) 1077 anos”*

O erro no valor dests madida foi calculado pela propageclio dos erros cometidos sm cade um

dos fatores que entram na sua determinacio. O« erros em cada um destes fatores encontramse nas
Tabelas (1 ¢ IV.
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CAPITULO V
CONCLUSAO
Os valores obtidos para a constante de decaimento ), para a fissio espontines do ***U foram:

A = 1730 £ 0,96)157"7 anos ™’ na sproximaclio Maxwelliana pars o fluxo de

néutrons.
e,
A = (746 £ 0,17)10°"7 snos”' Para & distribuiclo real do fluxo de ndutrom.

O vsior de A,. obtido na aproximacio Maxwellisna consts do trabsiho *Determination of the
Decay Constant for Spontsmsous Fission of ?°*U”, em fam de publicaclo na revists “Nuclest
Instruments and Methods”.

Pode-se notr que dentro do erro experimental estas dois valores coincidem.

Pels Tebela | vi-se que estes weiores estio em bom acordo rom 08 encontrados por sigums

nﬁlol:s:;lom como: Kuroda et 81'%V58) Figiccher @ Price'™'®4) Rao ¢ Kurods!™*88) ¢ Roberto &
o .
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Vabela |

Velores encontrados para AF

INVESTIGADORES METODO ANO A
Perfilov!Pe 47! cimera de fissdo 1947 5.3 +09
Segre!Se 52) cimasa de fissdo 1962 87 +03
Kurods et atikv 56) radiogufmico 1956 67 06
Parker & Kuroda'®® 57) 1adioquimico 1857 8.7 +05
Gerling et allC¢ 59 radiogu fmico 1950 119 1.0
Kuz'minov et ai{<v 89 cimara de fisdo 1960 10.7 05
Flaischer ¢ Price'® ' 84) SSTR ** 1964 66 103
datacio pelo ‘K e °’Rb 1964 69
Rao ¢ Kuroda'R® 66 radioquimico 1966 7.8 t09
Roberts et ai!Ro 68) SSTR ** 1968 7.0310.11
* Unidades de 107'” anos™’.
** Solid State Track Aecorders.
Tobela Nl

Resultados das Atividedes Induzidss no Ouro

#(T) =1,0086 £ 0,0004'We 0 o (A,=085+03 Burns'C® 88! 1AV ® =7 608 + 0,002 dime'-*57

-
Cédigo
d Mixs | Dibmeto | Espessura | ACYx10'* | AT®x10**| A x10'*
Folha (o) (em) | img/em?) | dpm/fstomo | dpm/étomo| - dpm/étomo
‘o™
Fothe com Ca 0,048736 08 | 9896882 |0,17120,001 -
1,146 £ 0,007
N e
Fothe nue 0,048070 08 96,6322 - 1,317 £ 0007




Tabels 11)

Resultados das coatagens de tragos

.
pe pnua p,Cd pb
Tempo de irradiacdo - 4min. 25 min. -
Tragos Totais 4877 %079 11992 807
:u observadalcm®) | 2338 2849 26686 5401
Tabela IV

Resultados pars a3 Medidas des Densidades de Tragos

19

724,21620,001 snos ¢* %(T) = 09842000280 5 33 8= 77,140,9/0988)gmg €22 5c?2® =0,728n1072L%67)

ve pirus p,Cd ?; o
{r/em?) (wr./em? x min.) {tr./em? x min) {w./em? x min) {v./cm?)
e
i 2080130 316717 18022 2077+£17 1912+ 11
et e I

As desidade tabelas 1o » e ¢ o Cd contém o beckground pb.
As dunsidedes .1 nus o o ('d &4, normelizades pars 1 minuto de irradisclio.



difmetro do traso (microas)

-
.

HF:C148,9 %
Ts23°C

%0 00 180 00 no 360

tempo de revelacao (min)

Figura 1 ~ Variagio do diimetro do tragco com o tempo de revelacia.
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Figura 4 Sec¢lo de chogque do Cédmio.

“.irva obtide .
e segundo referincia: Hughes, D, J., Schwartz, R. B, BNL-328 2" od. “BarnBook” (1968}
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197
Figurs 6 — Ajustes emp(ricos para s seccBes de chogue de fisslo do 27°U o de stivegio do Au,
na regido de ndutrons térmicos.

* Pontos axperimentais pars 0%3%(E) tirados de referincia: Hughes, D. J., Merguno, B. A., Brussel,
M, K., BNL-326 2" od, “Bam Book” (1960).

d
" Portos experimentais pars 0*¥(E) tirados da referéncia: Hughes, D, J., Sewsrtz, R, B., BNL-325 2"
ed. “Bern Book” (1988).
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éres, com a distribuiclo de Poisson Pn, correspondendo 8o valor médio observedo(m=21,3).
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