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PREFACIO

Em rovembro de 1972 foi nos proposto como trabalho de

238U por

tese de mestrado medir a constante de desintegrag&ao do
fissao espontanea (Ag).

Utilizariamos para tal a tecnica experimental comumen
te conhecida como sanduiche mica-uranio utilizando porem, diferen-
temente de outros que a empregaram(l 12 )( 3), emulsao nucleares
carregadas com quantidade conhecida de uranioc como calibrador da
dose de neutrons lentos a que seriam submetidas micas e alvos de
uranio., *

ApGs aproximadamente 6 anos de trabalho, cbtivemos o
resultado de nossa medida de AF e redigimos nossas conclusoes. No
entanto, por razoes academicas optamos por apresentar como iese de
mestrado apenas a parte do trabalho referente ao estudo sobre tra-
GUs anomaios observados e€m nossas emuisoes carreqagas com uranio.

Evidentemente poderTamos ter feito a medida de AF‘em
2 ou 3 anos. Para isto bastaria que: tivessemos confiado somente
no carregawento das emulsdes atraves do método gravimetrico, nao
considerassemoes o0s tracos anomalos ja que aparentemente nao eram
fissdes e diminuissenios,por exempla, pela metade o numero de tra-
¢os observados,

E claro que este procedimento somente poderia ter al-
gum sentido se o0 nosso trabalho fosse uma das primeiras medidas de
Ap efetuadas.

No entanto havendo mais de tres dezenas de medidas da
AF publicadas, sendo os resultados inconsistentes e objeto de dis~
cussao cntre o geocronologistas, a pertingéncia de uma nova medida
vincuilava-se a possibilidade de atacar erros sistemdaticos inerentes
ao metodo utilizado e ao cuidado que feosse tomado durante a expe-
riencia e analise dos. dados. Foi o que fizemos dentro de nossas
Timitacoes.

Gostariamos de agradecer naoc so aqgueles que nos acom

panharam de perto no decorrer do trabalho, de quem recebemos nmui-




to mais que preciosas sugestOes e apoio, mas tambem & tolerancia
daqueles que embora ndo nos acompanhassem de perto, se dispuse-
ram a ouvir nas diversas vezes que solicitaram 03 nossos respon-

saveis e entenderam as razGes que motivaram a nossa damora.



INTRODUGAD

Na epoca em que iniciamos o nosso trabalho ja haviam
sido efetuadas cerca de trés dezenas de medidas de Ap » COmM as -
mais variadas técnicas experimentais, e os resultados se agrupa-
vam entre 5 - 11 x 10717 a~!. Observava-se que haviam dois valo-

res de A\ obtidos com maior frequencia: em torno de 7,0 x 1077

a”l (1)02)03) 4 ep torne de 8,5 x 10717 am! (41(8)(6)
Deste modo medidas de idades de minerais empregando
o metodo do trago de fissdo - método que tem sido usado crescente
mente nos ultimos 10 anos - difeririam de ~ 20% para 0s mesmos da
dos experimentais.
0 ajuste de AF atraves do confronto entre idades dz
minerais obtidas através dos metodos do traco de fissdo e radioma

A
tricos (K-Ar; Rb-Sr) mostrave resultados como o de F1eisher(] I e
P T A~17 -
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tornavam concordantes as idades ohtidas.

Embora nao gueiramos, aqui, entrar na estrutura fi-
ra do metodo do trago de fissdc ha que se mencionar que os resui-
tados de Gentner foram obtidos levando-se em conta a perda de ima
gem latente dos trages durante sua historia geologica (Ffading).

Dentro deste quadro que se dispunha 3 epoca em que i
niciamos o trabalho parecia bastante pertinente uma nove medida
de Ap que levasse em conta uma possivel causa de erro sistematico
inerente ao metodo do trace de fiss3do: a calibracdo da dose absc-
luta de neutrcns lentos com que os minerais eram irradiacos - pa-
ra se obter a idade e A atraves do método do trago de fissao uti
liza-se o mesmo par de equagoes, com excegao a fonte de uranic -
que no segundo case 2 extarna, e irradia-se o mineral com neutrans
Tentos.

Neste tipo de experiGneia, a vantagem do método de ca
Tibracae empregado, atraves de emulsdes carregadas com uranio, so-

bre as medidas convencionais de doss de neutrons lentos por rea¢oes



de ativacao era evidente, pois quaisquer anomalias que o fluxo de
neutrons apresentasse teria o mesme efeito sobre os atomos de url
nio dos dois detetores de fissao justapostos: as micas e as emul-
soes carregadas.

0 emprego de emulsces nucleares em nosso trabalho re
queria que se consequisse carrega-las com uranio dentro de 1 - 2%
de precis3o e que para usa-las como um dosimetro de neutrons len-
tos se conseguisse reveld-las de modo que somente 0s tragos de -
fragmentos de fissao fossem desenvolvidos anesar da presenga de
um fortissimo fundo de tragos de particulas alfa.

Como nao era usual em nosso departamento o uso de e
mulsoes convenientes ao trabalho que desenvelviamos, sensiveis a-
penas a particulas alfa e a eventos mais jonizantes, fizemos um
peqdeno estagio no grupe do Prof. H.G. de Carvalho, CBPF, Rio,
onde aprendemos como carregar emulsdes com uranio, sua manipula-
cao, etc..

No estagio inicial do trabalho com emulstes construi
mos um ambiente para secagem das emulsoes e cuidamos de adaptar a
tecnica de carregamento empregada no Rio - emulsdo com espessura
final de ~ 1501 e sem suporte - para as condi¢oes que desejavamos
ou seja emulsao com espessura de ~ 50u, o que facilitou bastante
a revelacao das mesmas, colada sobre um suporte conveniente.

Efetuamos inumeros testes de carregamento, nos quais
sempre nos guiamos atraves dos resultados empiricos. Apos a par
te quimica do carregamento, secagem e revelacOes de diversos peda
¢os de emulsao carregada, era o confronto entre a medida do carre
gamento atraves da atividade alfa do urinio, observada ao micros-
copio, e entre a medida do carregamento atraves do método gravimg
trico que guiava o acerto de nossas manipulagoes desde a adapta-
¢do ja comentada, como tamb&m sobre a parte quimica do carregamen
to e as tentativas de otimizar o processo de revelacao das emul-
ses carregadas.,

Estes testes demoravam entre 15 e 40 dias de traba-

lTho dependendo da precisado com que se queria determinar cada car




regamento. Apos efetuarmos 12 testes de carregamento, no decoi
rer dos quais fomos sanandc diversos tipos de erres inerentes ao
uso de emulsoes, pudemos ter certeza de que dominavemos a tecni-
ca de carregar emulsdes dentro de 1 - 2% de precisio.

Para dominarmos a revelagao com discriminacdao alfa-
fissao fizemos uma série de revelacdes testes enfraquecendo gra-
dativamente o banho revelador que desenvolvia bem os tragos de
particulas alfa do uranio.

Atraves da analise ao microscopio observou-se que e
mulsces irradiadas ao reator apresentavam densidade superficial
de fissoes compativel com as irradiacdes. Porem observou-se
tambem tragos cuja densidade de grEos era sensivelmente menor
que a das fissoes. Pensamos inicialmente se tratar de trages -
de particula alfa do uranio, ja que estes tragos eram observados
independentemente da irradiac3o ao reator.

No entanto anos um exame um poucn maic detido, oh-
servou-se que estes tragos (tracos anomalos) apresentavam dis-
tribuicac anguler anisotrBpica o que colocava dividas sobre a
possibjiidade de serem alfas do uranio.

A calibracio da dose absoiuta de neutrons atraves
de emulsoes carregadas era um dos pontos fundamentais de nossa
medida de AF‘

A observacao sistematica destes tragos anomalos em
nossas emulsoes, em densidades superficiais de 102 - 10% cn? in
troduzia incertezas inaceitiveis na calibracdo da dose de neu-
trons., Isto porque 1imitados por condigles experimentais, guan
to a densidade superficial total de fissoes a ser obtida, difi-
cilmente conseguiriamos faze; com que os tragos ancmalcs represen
tassem menos de 10% daquele total.

Naoc nos restou outrc caminhc senio estudar os tragos
anomalos, Apos cerca de um ano e meic,de demoradas medidas  ao
micrescopio e inlimeros iestes experimentais, verificamos que uma

possivel explicacdo para os tracos anomalos, cue tornava clero




uma serie de caracteristicas que eles apresentavam, era a de que
eram tragos de particula alfa do uranio emitidos durante a seca-
gem da emulsdo e que por razoes que nao investigamos tinham gracs
tdo fortemente ionizadas que eram desenvolvidos até em revelacdes
proprias para fragmentos de fissdo.

Verificamos também que a diferencia¢do, ao micros-
copio, entre fissdes e anomalos podia ser feita com precisdo e
que portanto a calibragdo da dose absoluta de neutrons era possy
vel de ser feita com nossas emulsoes carregadas.

Gostariamos, aqui, de salientar que mais ou menos -
na mesma epoca em que estidvamos iniciando nossos estudos sobre
05 tragos anomalos, recebemos uma copia de um trabalho efetuado
pelo grupo do Prof.H.G. De Carva]ho( 8) cujos resultados nao e-
ram inteiramente dispares das nossas observacgoes.

Analisando emulsoes do tipo KO, da Ilford, carrega-
das com uranio e armazenadas durante ate R anos, nhservou-se,
alem dos tracos de fiss3o espontdnea, tragos de alcance muito
curto (~ 9 u). Uma possivel explicagao para o aparecimente -
destes tragos, sugerida tambem por outras evidencias experimen-
tais, e a emissdao espontanea por nucleos pesados de elementos
com massa entre 20 e 70.

Empregamos o mesmo tipo de emulsao e uma tecnica
de carregamento, a menos de pequeras modificagdoes que introdu-
zimos, bastante semelhante a do trabalho acima citadso. Embora
o alcance dos nossos tragos anomalos (6 a 30u) nao fosse incom-
pativel com os %y acima, nao era simples { e nem nosso objetivo)
verificar se os nossos tracos eram os mesmos observados por De
Carvalho e colaboradores.

0 estudo dos tragos anomalos se fez necessario,
mas era marginal em relacdao & medida de AF; estudamo~los ape-
nas com o intuito de verificar a confiabilidade da calibracac -
da dose de neutrons empregada por nos.

Analisando emuisces armazenadas desde alguns dias



ate ~ 1 ano e reveladas sob diversas condicoes, pudemos verificar
que os tracos anomalos apresentavan densidades superficiais de no
minimo 30 vezes maiores do que a que se verificaria se tivessem

sido emitidos com a meja-vida estimada por De Carvalho e colabo-

radores.

Deste modo podemos apenas afirmar, baseado em inume-
ras evidencias experimentais, ver capitulo 4, que 0s tragos ano-
malos que observamos, pelc menos em sua grande maioria, apresen-
tam caracteristicas tais que so podem ser entendidas dentro da ex
plicacao que propusemcs.

Sendo tracos de particula alfa detectadcs durante a
secagem da emuls3o, sua densidade superficial depende tambem da
duragdao do intervalo de tempo durante a secagem no qual a emulsao
os detecta nao havendo entdo sentido em associa-Tos a uma constan

te de desintegracao.



CAPTTULOD 1

. . .
Emulsges : carregamento com uranio e sua medida

0 carregamento de emulsoes nucleares e feito, basica
mente, adicionando-se uma quantidade conhecida da substancia que
se deseja intrcduzir na emulsdo sob a forma de gel a ~ 507 ¢ ( a
esta temperatura o gel liquefaz-se}. E em sequida faz-se a se-
cagem da emulsao carregada.

Como quérTamos fazer o carregamento com uranio, esco
Themos a emulsao tipo KO da Ilford, sob a forma de gel. Esta e
milsao tem uma faixa de sensibilidade conveniente: detcta protons
ate 5 M.e.v. (B 2 0,1), particulas alfa e outras particulas mais
jonizantes., Além disso se quer medir ¢ carregamentc pelo método,
gavimetrico e tamoem através da atividade alfa decorrente da pre
‘senca de determinada quantidade de uranio na emulsdao, a escolha
de uma emulsao nao sensivel a raics beta (-) e mais conveniente.

Julgamos conveniente fazer emulsGes com espessuras me
nores que 60p no sentide de se simplificar as revelagGes. Istn
porque a difusao do agente revelador em espessuras desta ordem &
bastante rapida evitando-se assim a laboriosa teécnica de revela~-
¢do com 2 banhcs reveiadores.

A sequir descreveremcs a tecnica usada no carregamen
to e os dois metodos empregados para a sua medida: o gavimetrico

e atraves da atividade alfa do urdnio contido na emulsao.

* - .
A tecnica do carregamentdo usada neste trabalho, a mcnos de pe
quenas adaptacoes introduzidas, foi desenvolvida pelc grupo -

do Prof. H.G. de Carvalho, CBPF, Rio de Janeiro.



A) Descricao do Carregamento.

1) Colocamos em um frasco e pesamos em uma balanga de
precisdao 0,27 ml de nitrato de uranila 0,125 M. Juntamos §-
gual quantidade de citrato de amonea 0,25 M. e adicionamos algumas
gotas de hidroxido de amonea (pH ~ 11) ate que o pH do "complexo -

de uranio" ficasse ~ 5.

2) Colocamos em outro frasco uma quantidade convenien
te de gel (para obter uma emulsdo com ~ 55p de espessura, na area
desejada, ap0s a secagem) e 0 aquecemos, em banho-maria a 50°C. A
pos alguns minutos de aquecimento o gel se liquefaz. Em sequida

adicionamos o complexo de uranio aoc gel e agitamos suavemente o =

frasco no sentido de homogeneizar a mistura.

3) Em segqguida a "emulsao carregada" foi cuidadosamen-
te despejada numa "piscina" nivelads de lucite e vidro especialmen
te preparado para carregamento {(da lirord), tiqura i.. € coiocaGa

para secar num ambiente a ~ 28%¢C e 40% de umidade relativa.

\\ ’-‘
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figura 1: A) Piscina sem fundo de tucite, B) Vidro
especial para carregamento, da Il1ford
(15¢cmx15emx®,12cm), C) Mesa niveladora -
de lucite. (0bs.; a juncao das pegas A)
2 B) era feita com silicone, para impedir

vazamentos de emulsao durante a secagen).
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4) Apds a secagem por periodos < 15 horas, tinha
mos entao a pelicula de emulsao carregada colada sobre um supor-
te de vidro. Os diversos pedagos de emulsao, que usamos neste
trabalho, quer na medida da quantidade de urdnio,quer na calihra
¢ao do feixe de néutrons do reator, foram cortados (nao com mui-
ta arte) com um cortador de diamante.

0 armazenamento da emulsao foi feito numa geladei-

ra (t ~ 5°C, umidade relativa ~ 45%)

B) Medida do carregamento de uranio da emulsao atra

LS

ves do metodo gravimetrico

A quantidade de uranio na emulsao

A massa de 0,27ml de nitrato de uranila {(~ 0,125M)

pesou

0,27m1 de N.U. = (0,29307 % 0,00013)q

A quant{dade de uranio em nosse nitrato de uranila
(0,125M.) foi calibrada pesando-se aproximadamente 10m) de nitra-
to -e uranila que foi armazenade num secador e levado posterior-
mente ac forno durante 5 horas a 800°cC. Apos isto todo o nitrato
de urdnio se transformou em Us0g que e um composto bestante estéa-
vel. A pesagem do U305 nos deu entiao a massa de uranio velativa-
mente 3 massa do nitrato de uranila 0,125M.

Atraves deste procedimento obtivemos que:

(10,38644 + 0,00012)g de N.U. = (0,31623 * 0,00005)g de U.

* — -
as pesagens referentes ao carregomento da emulsao atraves de

metodo gravimetrico estdo em detalhes no apendice T, pag. 43.
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Dal, @ quantidade de uranio contida no complexo de u
ranio era = {8,923 + 0,006)mg.

Para celicularmos a quantidade de uranio colocada na
emulsdao temos que considerar o residuc de citrato de ambnea + ni
trato de uranila, que ficou no frasco em que o complexo de uranioc

foi preparado. Apos alguns dias de secagem (t = 28° C 2 umidade

relativa = 40%) este residuo pesou:
Residuo = (0,63 * 0,06)mg

No complexo de wranio {citrato + nitrato) colocamas
aproximadamente 0,27m} de citrato de amonea 0,25 M. o que equiva-
le a aproximadamente 16mg de citrato de amonea seco, e colocamos
aproximadamente 0,27ml de nitrato de uranila 0,125 M. o que equi
vale a ~ 19mg de nitrato de uranila seco.

Entao, fazendo o raciocinio em termos de massa, tere
mos no complexo de uranio 46% e 54% en massa de citrato e nitrato
respectivamente. Considerando um erro de 10% nesta parte, devi-
do as 2 medidas de volume com precisdo de 5% (0,01ml) cada, tere-

mas:

(0,63 + 0,006)mg x {0,54 + 0,05) = (0,34 = 0,06)mg de nit. de
uran. seco =

= (0,16 = 0,03)mg de uranio

Entao, a quantidade de uranio colocada na emulsio

foi:
{8,323 + 0,006)}mg ~ (0,16 = 0,03)mg = (8,763 + 0,036)mg

E o numerc de 2tomos de uranio colocado na emulsao
foi:

(2,216 = 0,008) x 101°
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Calculo das perdas de gel + "complexo de uranio" du-

te 0o carregamento da emulsao

Ao fazer a emulsao ha 2 tipos de perdas de gel (supo
mos que a massa e o volume da emulsao seca nao sao alterados pela

pequena quantidade de "compiexo de uranio" que lhe acrescentamos):

12) No frasco em que pesamos o gel ficou a quantidade

residual de (54,0

I+

0,1)mg de gel seco {ou emuisao).
Como a densidade da emulsao seca € (3,828 + 0,018)g/
cm3 e como 10,49* de emulsao sob a forma de gel, quando seca resul

ta em lcm3 de emulsao seca, entao:

(54 £ 0,1)mg de emulsao = (0,147 + 0,001)g de gel

20) Ha tambem uma perda de "gel + complexo de uranio"
nas bordas da emulsao.

Isto ocorre devido a perda de volume do gel durante
a secagem e tambem porque o gel subiu na parede lateral da "pis-
cina" (fig. 1) quando da sua colocagao, pois a inclinamos suavemen
te em diversas diregoes para fazer com que 0 gel cobrisse toda a
sua area.

A

Esta area lateral (com altura ~ 0,2cm) da emulsdo foi
cuidadosamente cortada e limpa, e pesou (135 * 1)mg. Semelhante-

mente ao item 19), isto equivale a uma perda de gel:

I+

(135 = 1)mg de emulsao = (0,367 0,005)g de gel

Somando as 2 perdas de gel, temos: (0,514 =+ 0,006)g

* A precizao desta medida & limitada pzlo erro da densidade da emul

sao seca, {3,828 = U.O18)g/cm3, dado pela Ilford.
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Calculo do carregamento de uranio

A massa de gel que foi misturada com o complexo de
uranio pesou:

gel = (8,837 = 0,001)g

Como 10,4g de gel = 1cm3 de emulsao seca, entao
(8,837 + 0,001)g de gel resulta em (9,850 *+ 0,005)cm> de emulsio
seca. .

Entao, o carregamento de uranio, em numero de ato-

mos/cm3, na emulsao foi:

.19
N send = (2,216 + 0,008) x 10
(N,R&0 + 0.005)em3
N /em® = (2,606 + 0,025) x 102

0 carregamento em numero de atomos de uranio/cmz,

cuja conveniencia discutiremos mais a frente, foi feito sabando-
se que a quantidave de gel que se espalhou sobre a area da "pis

cina", fig. 1, pag. 9

(27)% =

-

(area = (13,80 = 0,05)cm” = (149,656 = 1.1)Cm2) foi:

n
4

£ |3

[

gel - perdas de gel = {8,837 0,001)g - (0,514 + 0,006)g =

= (8,323 z 0,007)g

4

- _— - - . 2
Entac, o numero de atomos de uranio/cm” colocads na
emulsdo € dado pela razao entre o nimero de Ztomos de uranio colo

cado na “"piscina" e a sua area:
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Ny/en? = (2,216 1+ 0,008) x 10'? ats de uranio

_(8,323 * 0,007)9 1
(8,837 + 06,001)g (1495,6 + 1,1)em”

Ny/em? = (1,396 = 9,017) x 10

Calculo da espessura media da emulsao

A quantidade de gel colocada na piscina, (8,323 *
0,007)g, usando a relacao: 10,4g de gel = Tew® de emuisio seca, €
quivale & (0,801 = O,OOS)cm3 de emulsao seca.

‘Entdo, a espessura media da emulsdio e dada por:

e . (0,891 = 0,005)en’
(149,6 + 1,1)cmZ

C) Medide do carregeamento de uranio da eniisdo atraves

da atividade alfa do uranio

Quando se separa guimicamente uma certa quantidade H

- - . - - 8 A 235 -
de atomos de uranio ela contem, alem do 23“’Ul, 0s 1s0topos U e

234 R - . ~ .
u. Fstes 3 {so0topos de uranio sao emissores alfa.
234 = . s . 238
Comao 0 U pertence a cadeia radioativa ao U as
atividades de ambos serac iguais {I Ao e~ . . . Yo
tiv i bos serac iguais (Nyp0 Asag Noqa Aggq) pOT WU
_tos anos ap0s a separacdo guimica ja que as meias vidas de awbos

- ) [
sio maiores que 107 anos.




H

"

(93]
H

Entano, a atividade alfa de ¥ atomos de uranio sepa

rados quimicamente cera dada por:
Atividade = N(LL] X Ay ¥ C2 X AE)

S - . ‘o
onde: C], A] e LE’ Ao Sa0 as concentragoes isotopicas e constan-

L
C - I 238 235
tes de desinteygracgao para emissdao alfa do “77U e 235

U, respecti-
vanente.,

Esta atividade vale por muitecs anos apds a separacas

quimica porque 0s proximos emissores alfa tanto na cadeis do 238,
como na cadeia do 25°U tem meias vidas maiores cue 104 anos.
Como: C, = 0,9927
C2 = 0,0072 .
A = (4,89 1 0,02) x 1071% (571
n, = (3,00 & 0,02) x 1077 77
Entio: Ativ. = ¥ (9,93 = 0,04) x 10718 (571
= N (8,58 + 0,04) x 10773 {dia~h

_ 2 -
0 numero de alfas/cm™ que se acumula na emulsdo carre

gada com uranic, apos a sua secagem e dado por:

]

N 2 = (8,58 + 9,04) x 1077 x W

a/om 2 x f

U/ cm

ende: t = idade ou tempo de armazenamento da emulsac, em dias, {t=
0 &8 o instante em que & emulsdo ficou seca).

Esta equacgac nos permitiu obter a quantidade de ura-

+ X E,

2 . N 3 ) em nossa emul-
2 JU/cm {cm)

. 2 3 -
nio/cm™ (ou por cwm”, pois NU/cm

* G oerro que atribuimos & k} ,» fez com . que os resuitades de 5 en=-
tre 7 medidas de gue temos conhecimento se situer no intervale

por ele delimitado.
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Medimos o carregamento da emulsao em NU/cm2 porque'

verificamos em diversas emulsfes que carregamos anteriormente que

a espessura media obtida atraves de medidas em pelo menos 3 peda-

¢0s cortados de diferentes regioes da emulsdan, coincidia, dentro

de 3%, com a espessura media calculada da emulsao; evitando essim

as trabalhosas medidas da espessura de cada pedaco de emulsao.

Medindo-se, ao microscopio optico, a densidade super

ficial de tracos de particula alfa em diversos pedagos da emulsac,

fig. 2a,abaixo, processados adequadamente (ver cap. 2, pag. 18 )

em dias sucessivos, obteve-se que a medida do carregamento de

nio atraves da atiyidade alfa, fig.2b e tabela 1,

(1,37

+

9,04) x 107

atomos de urﬁnio/cng gue e concordante,

ura
resultou  em

den-

tro de ~ 2%, com ¢ resultado obtido através do método gravimetrico.

IR §

-

2,80cm,

ig. 2a: Emuls@ao colada sobre o

vidro suporte. Diversos
pedagcos da emulsio foram
cortados e analizados(19
processamento: pedagos 1

2.2 3, etc.).

15,0cm.

Tabela 1

Nu/cm'z(x]g5)

[ASI
[ay

e

_ . ! e
Froces - e Jos ]
_ Pelo metodo dos mi 4
o tid k108 .
samenta {dias) Hfem (X107 ) g ytiadradss ob
, leve-se;
Q 6,500 D,72540,023 -7
B - o N _/em Eoay Lt
9 1,318 11.55940,038 | 4,00 0g5.0 01¢) ¥
30 7,273 2,753:0,087 | b=(1,15820,082)
ﬂﬂﬂﬂﬂﬂﬂ %
b}

~
/,///’
f/" .
0,5 1,0 1is 26 7.5 igds
Variagao do no de tracgos de

-1 . 7 —
particula alfa/cm® em fungio
do tempc de armazenamento da

emulsao
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APTITULG 2

0 Processamento Fotografico

Faremos aqui uma breve descricac dos 3 procedimentes
uysados neste trabalho:

1) Procedimento para particulas alfa de uranio

2) Procedimento para fragmentos de fissao

3) Procedimento intermediario alfa-fissao ou revela

¢Bes para os tragos anomalos,

Inicialmente um comentaric & pertinente: a otimiza-

¢ao das revelacdes foi obtida de maneira totalmente empirica.

o D B |
neve law

<
[
=

0 revelador que usamos era compesto de: acido bori

co, sulfito de sidio, brometo de potassic e amidol.

{1

cido borico e o sulfito de ¢0dic agem como subs

ay

(i
tancias tampac no ajuste de pH do revetador, que sempre mantive
mos fracamente acido {pH ~ 6,7). 0 sulfito tem tambem a pro-
priedade de protcger o agenie revelador ds ozidagean.

0 brometo de potassio, @ um inibider do processo
de revelacao.

0 zmidol €& o agente reve1ador. Pelo Tato dele se
oxidar com certa vapidez, perdendo assim sey peder de revels CRC,
usamos agua desmineralizada e sclugdes frescas de ravelador. Com

estes cuidades, apenas, verificamos gue o poder do rave elacap ner

[4s]
-
r.l.
v
o
=
Fal
o]
P, §
<

manaceu constante nar varias hora
A menos deste dnconveniente, o amidel anresenta ca-

racteristicas vantajosas: pequéna formagao de veu, boa difusibi-

1

dade de graoes e praticemente nao in-

{,\
-

lidade na emulsao, boa dens

troduz distorcoes na emulsio, mesmoe 2 grandes concentracoes.
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1) Procedimento para particulas alfa

As emulsoes carregadas usadas na calibragac da quan
. -~ . 2 - X -
tidade de uranio/cm” atraves da medida da atividade alfa, foranm

* .
processadas do seguinte modo:

Revelador (1L) temperatura tempo
ac. borico: 129
Revelacio sulf. de sodio: 79 N 20°C N 5O
brom. de potassio: 0,2g
amidol : 2,59
Frejador ({1L)
Freiamen | su1f. de sodio: 59 ~ 200¢C n B
to T | ac. acético até pH ~4
Freiador (1L)
nipossuitito de
Fixacdo s6dio: 400g ~ 209¢ N 25!
sulf. de sddio: 59

Apos a fixacdo as emulsdes foram lTavadas em agua -
desmineralizada durante ~ 20' a ~ 189C, imersas em sequida -
num banho de dgua-alcool etilico-glicerina (composic¢do em volu=-
me: agua 20%, alcool etilico 75% e glicerina 5%) durante ~ 10°

a~n 16-17% e entdo postas para secar.

2) Procedimento pare fragmentos de fissao

As emulsdes carragedas usados para medir o dose

absoluta dez neutrons com gue irradiamcs as micas, foram proces

* —
Nesta revelagdo ¢ nas gque se seguem, todos os banhos de reveila

dor, fixador, lavagem, etc., foram susvemente agitados.



sadas da seguinte maneira:

Revelador (1L) ‘ Temperatura tempo
ac, borico: 69
Revelacio sulf. de sodio: . 1,7g n goc 240"

brom. de potassic: 1,2g
amidol: 0,3¢g

Freiador (1L)

igual ao da revelagao

o
» - C ]
Freiamento para alfa 9-10 15
Fixador (1L)
igual ao da revelacao o
Fixador 10-127C 40"

para alfa

0 tratamento a que as emulsoes foram submetidas apos
a fixacdo foi igual ao do procedimento para alfa a menos da tempe
ratura que fizemos subir gradativamente at& ~ 15°C.

Cabe aqui uma observagao sobre ¢ tempo de revelagao
que USamos. A partir de 60' de banho revelador os tragos de fis
sao j3 estavam desenvolvides. Estendemos o tempo de revelagic @

te 240' para facilitar o trabaiho de microscopia:

i} a imagem des tragos de fissao ficava com uma deu-
sidade de grdos tal que era possivel fazer sua contagem com aumcn

tos v 250 vezes,

1) como o aumento da densidade de graos dos tragos
anomalos com ¢ tempo de revelacdo era significativamente mencr -
que os dos tragos de fissao, a diferenciacan snomalo-fissdo se -

tornava nais facil para tempos de revelagdao mais longos.
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3} Procedimento intermediario alfa-fissac ou proced]

mento para 0s tragos anomalos

Consideramos procedimento para os tragos anomalos ¢s
que nos permitiram diferencia-los e estuda-los na presenga de tra
¢os de fissao e/ou trages de particulas alfa.

Entao consideramos revelagdes deste tipc aquelas gue:

i)} desenvolveram tao fracamente os tracos de particy
la aifa que estes puderam ser diferenciados dos tragos anomalos.
Como por exemplos podemos citar:

a) revelagao & que foram submetidas as emulsdes T3]

a T34, Apendice 2, pag. 48:

Revelador (1L) temperatura tempo

ac. borico: 79 '
Revelacio sulf. de sodio: 2,19 179¢ 60" -240"
' brom. de potassio: 0,8g

amidol: 0,53g

b) revelagao a que foram submetidas as emulsoes

RE5 ¢ R19, cap. 4, pag. 26:
Revelador (L) temperatura tenpo
ac. borico: 6,59
3 sulf. de scdio: 1,5¢g o

Revelacao Erom. de potassic: 1,09 177e 240

amidol: 0,39

As etapas seguintes a que as emulsoes foram submeti
das {(freiamento, fixagao, lavagens, etc.), a menos da temperatura
que.mantivemos constante em 17°¢, foram iguais &5 do procediwen-

to para particulas alfa.
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ii) nao desenvolveram tragos de alfa e descnvolveranm

tracos anomales e tracos de fiss3ao (em emulsPes irradiadas com ney

trons). Como exemplo deste tipo de revelaczo podemos citar a que

foi submetida a emulsac R53, cap. 4, pag. 26:

Revelador (1L) Temperatura Tempo
ac. borico: 6,5¢
sulf. de sodio: 1,59 0
Y ]
Revelagao |y o0 de potassio: 1,09 107¢C 240
amidol: 0,39

*

As etepas seguintes a que a emulsao foi submetida,
a menos da temperatura que fizemos subir gradativamente ate ~ 17%¢,

foram iguais as deo procedimento para fragmentos de fissao.



CAPITULO 3

A observacao dos tracos anomalos

Para a utilizacao, neste trabalho, de emulsoes nu-
cleares carregadas com uranio como detetor de fragmentos de fis
sdo (calibracdo da dose de neutrons) era necessaria progessﬁ—
las de modo a discriminar os tracos de particulas alfa do urdni
0o dos tracos de fissao.

0 que,se fez para se conseguir tal processamento
foi enfraquecer gradativamente a revelacao que desenvolvia bem
08 tracos de particula alfa de uranio. Isto foi feito: diminu
inde-se a quantidade do agente revelador, o amidol; aumentando-

se a2 quantidade do inibidor do revelador, o brometo de potassio,

e abhaixandn-ca

a temnevatyra da revelacio [mantendn-ce cempre n

[EHIE

A

pH 7).

Nos testes de revelacdo utilizamos algumas emulsoes

17 - -~ 2 -
7 atomos de uranio/cm”, aque apos algumas se

7

carregadas com ~ 10
manas de armazenamento teriam ~ 10 a1fas/cm2 potencialmente re-
velaveis e algqumas emulsoes carregadas, irradiadas com neuirons
lentos no reator do I.E.A..

| Esperava-se que atingida uma revelagao onde se anu-
lassem totalmente os tragos de alfa de urdnic, se estaria proxi-
mo de uma boa revelagan para fragmentos de fissao, em nossas e-
mulsdoes carregadas.

Observeu-se, porem, tantc nas emuls5és irradiadas
com neutrons como nas que foram #penas armazeradas, que 0 niime-
ro de aifas/cm2 diminuiu rapidamente com o enfraquecimento da re
velacao,mas traCOS com alcance de 20y, com numero toial de graos
fgual a ~ 20 ainda estavam presentes em densidades superficiais
da ordem de 103/cm2 quando nesscs processamentos teste se aproxi

(5).

mavam de processamentcs padrdo para fragmentos de fissao
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Inicialmente pensou-se que estes tracos eram alfas
de uranio ndo apagadas pelas revelacdes; rele menos nzo eram, em
sua majoria, fragmentos de fissdo pois apareciam em nossas emyl-
soes carregadas independentemente da irradiagao com neutrons. No
entanto, em duas experiencias efetuadas verificou-se que estes
tracos, que denominamos ancmalos, nao se comportavam como party-
culas alfa do uranio emitidas apds a secagem da emulsio. (Ver a-

pendice 2, pag. 45).

Diferenciagao ao microscopio, entre tracecs andmalos

e de fiss3ao e entre anomalos e de particula alfa.

0 criterio de diferenciagdo andmalos-fissdo e andma
los—-alfa empregado era baseado na diferenga de densidade de graos
gue 0s tracos apresentavam sob determinadas condicpes de nrocessa

mento.

. 67 tragos andmalos
ne de ¥ " 31 tragos de fissdo .

tragos

12 4
8 |
0 ] r_f ¥ T T + + —+ 3 ¥ 1 T
R 10 14 1§ 2?22 26 30 34 38 42 46 50 54 n) de
graos

figura 3: Histograma de n? de graos dos tracos de fissdo e anomalos

Num processamentc tipico destes testes, fig. 3 as
fissbes observedas tinham riimero meédio de graos e alcance médio i-
quais a 44.0 e 23,7y, respectivamente, enquantc que os andmalos ti
nham 17,2 e 18,8y, respectivamente, ver tambem foto no 1, pag. 24.
Nura processamentc em que as particulas alfa do urinio
apareciam proximas ao minimo de ionizacdac, a 2i7erenciacio andma-

los—-alfa empregada era possivel de ser feita pois nestes casos ©s

'




E chars gue este cr1l8rio & sepilrario. e sujall § TX¥

Mentificagoes equivocadas, porem eéva o mais simples e facil de a

wlicar. Enguante o utilitdvanos obsepvamos, no entanto, que o

Sracos ancnalos apresentavinm certas caracteristicas muito cenveni

_.ilﬁﬂtﬁi nAra ds desejadas diferenciacoes:

L

b

iﬂ", ou sela, quase paralelos 2o planc da esulsdo. alcance ent

L}

0 ¢ 30y e densidade de& grios ~ 1g/u, como o snomalo da foto n¥ |
= E
Aaixo ., .

biv 20% deles apresentavam angulo zenital o 0%, als

r

Bante entre 12 e Z0p e densidade de grivs entre 1,1 & 1,3/p , co

g0 o ancmalo de foto n@ 3.

E
i.
E

MRS : U et :
Tt n® 1: Trago de fissdo o anomplos foto nod 2: Irego anpnalo . ¢

& APt rarl " e o - X
de particuta &ifey Ffolos n9s 3 & 4 Irucos anomal oy
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c) ~ 10% deles apresentavam anqulo zenital ~ 500, al
cance cntre 6 ¢ 12u e densidade de graos < 1,5¢g/u, foto nv 4,
pag. Z24.

Observou-se que 0$ tragos anomalos deste grupo, nota
damente cs menores, podiam ser confundidos com tragos de fissao,
porem nestes casos utilizames como critério de diferenciagao o &l
cance dos tragos ja que as fissoes éontidas ne interjor da2 emul-
'sao tinham alcance de ~ 24yu.

E claro que os tracos anomalos deste grupo que eram
superficiais & emulsao nao podiam ser diferenciados das fisstes,
no entanto esfes casos.eram poucos e nas condigoes em que traba-

Thamos podiam ser classificados como fissoes sem prejuizo a nos-

sa analise, ver capitulo 5, pag. 40.




CAPITULG 4

Caracteristicas dos tragos anomalos

Para se estudar as caracteristicas dos tragos andma
los, tomamos 3 pedagos de uma mesma emulsao-mae {cujo carregameri-

17 atomos de urﬁnio/cmz), dois dos quais, 0s pe-

to era ~ 1,4 x 10
dagos ou melhor,as emulsoes R55 e R53, como as denominaremos da-
qui para frente, foram irradiadas com néutrons frios.

As emulsoes RE5 e R19, e a R53 foram reveladas nas
condicoes especificadas nas paginas 20 e 21, respectivamente.

A revelacao a temperatura mais alta foi feita como

uma tentativa de se obter, nas emulsoes R55 e R19, tragos de par

ticulas alfa do uranio em minimo de donizacgdo, alem dos tragos a

(2
]

"o
[TV

[#}]

Tarn -~
two o

A~ 4

LR W ) A
As revelag¢oes foram feitas quando as emulsoes ti-

nham ~ 5 meses de armazenamento, entao independentemente da irra

diagao com neutrons, as emulsDes acima, nesia epcca, tinham -~ 167

aIfas/c.m2 e ~ 5 fissoes espontaneas/cmz.

As emulsoes R55, R53 e R19 foram analisadas por 2
observadores que mediram alcance, angulo zenital, numero de grdos
e profundidade dos tragos na emulszo em todos os iragos gue apars
ceram durante as suas varreduras ao microscopio.

Para se calcular o alcance de um traco observado 2o

microscopio, uUsSamos:

-4

Alcance =1 x% + ( z x FC )2
onde:

x = medida da projecze do trag¢o sobre o plano de
emulsao '

z = medida da projecao do trago num planc perpendi
cular ao plano da emulsao.

FC= fator de contracao da emulsao, gue foi tomade



como 2,4 pare as emulsoes R45, R53 & RIS (ver a-
pendice 3)

As medidas de x foram feitas com uma ocular com fi-
lar acoplada ao microscopio, com precisaoc de ~ 1/15u, e as medi-
das de z com um micrometro de precisdo acoplado ao microscopio.
cuja precisao era 0,5u.

Encontramos nas emulsoes R55 e R53 tracos que clas-
sificamos como anomalos e fissoes, e na emulsdao R12 (revelada em
condigoes iguais a R55) tracos que classificamos como anomalos e
alfa de uranio.

AtribuTmos a desigualdade de comportamento (R55 nao

s
registrou tracos de alfa) dessas regioes adjacentes da mesma e~
mulsao mae as suas diferentes historias. Enquanto a R19 foi a-
penas armazenada & baixa temperatura, a R55 sofreu algum trata-
mento termico durante a irradiacao (temperatura »~ 28%, tirr. s
2 hs.) e durante o encapsulamente e transporte.

a) Densidades superficiais de tracos

As emuisces R55 e R53 eram pedacos da emulsao RS

que foi irradiade com neutrons em condicoes tais que deveria -

- 2
ter uma densidade superficial de tracgos de fissao ~ 1,9 x 107/
- : o . 2
cm2 (carregamento ~ 1,4 x 10]7 atomos de uraniofcm ¢ v 1,9 x
109 neutrons/cmz, Trse 103 barns).

As densidades superficiais dos tracos observados

foram:

RES: N = (2,3 % 0,2) x 10%/cm® N__ = (1,8 = 0,2) x 10°/cm®
5: Negg, = (2,3 £0,2) - an.” (1,8 2 0ho) % ‘
RS3: Meyo = (2,1 % 0,2) x 107/em” N, = (0,8 £ 0,1) x 107 /cm
R19: N c (0.4 % 0,1) x 10%/em® W= (1,5 % 0,2) x 10°/cn®
’ a.{fa * - ’ . an' \ * - b ] e
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Como as revelagdes & que foram submetidas as emulstes,
pags. 20 e 21, eram “super” revelagoes para fragmentos de fissdo, de
veria se esperar que as densidades superficiais das fissoes fossem
independentes da revelagcdo e compativeis com a esperada pelas condi
¢coes de irradiacao, o que se verifica dentro de ~ 10%.

As densidades superfjciais dos tracgos classificados
como anomalos, porém, variam de um fator ~ 2 nas duas emulsoces re-
veladas diferentemente. E s3o compativeis nas emulsoes reveladas

em jguais condigoes (R19 e R55).

b} Cistribuicdo dos tracos em profundidades.

Poderia ocorrer, devido o erro sistematico ocorride

na revelagdo, que tomassemos por anomalo alguma fissao sub-revela

[ S

da (o1 rn
ta 10 jags:

3
“h
o

5s3¢ algum ancmalo super-revelado) em emulsoes que a
presentassem anomaios e fissaoes. E isto poderia ocorrer se hou-
vesse, por exemplo, dificuldade de penetracao do agente revelador
na emulsao, ocasionando um gradiente de revelagdo na direcdo per-
pendicular ao plano da emulsao. Se isto ocorresse, deveriamos
ter um maior nﬁmero de anomalos (tragos com menor densidade de -
graos) proximo ao vidro supcrte da emulsao e um major numero de -
fissGes proxime a outra superficie da emulsao, aquela que fica em
contacto com o banho revelador.

Observa-se nas figuras 4a,b, pag. 29, conde repraduziw
mos o comportamento de parte dos tragos que analizames, na emulsio
R55, em fungao da altura de seus pontos medios (tomando-se o vidro
suporte como referencia), que os tracos de fissdao e anomalos se dis

tribuem de maneira razoavelmente uniforme em relacgdc & altura da e-

mulsao.
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figura 4: Histograma de altura na emulsao de tracos anomaios o

de fiss3o.

¢} Alcance dos tragos.

P
i1 5

O0s resultades de alcance medio deos fragmentos de

$ac em nossas emu’ da ordem de 24y, estac de acorde com ¢S

SOes
de outiros trabalho ( ).
0 alcance ndc serve como criterio de diferenciagao

iss0es tem alcances medios proximos, figs. 5a e

o

pois anomalos e f
b, pag. 30.
0s tracos de particula alfa na emulsao RI9 =stao en

U T

minimo de jonizacde" (aicarnce ~ 12u e nimero medioc de graos ~

(O

>} -
0 alcance medic dos tracus anémalos, nesta emulsdo, & de ~v 20,

porem, como os dois histogramas, figs.

(%]

e e d, apresentaw granda
disperzao dos alcances ew torno dos valores medios. verifica-se
que o alcance n2o e um critério preciso de diferenciacio alfa-a-

nomalo,



a) emulsdoc RS5
179 tragos de fissdo

n? de
tragos a={24,2+1,7)u
44 ”]
36 4
284
20+ [d
)
[}
12 4
4 [
!
T T r-! T T T
’ N is5 19 22 27 1 aleance{u)
‘& b} emulsao RSS
no de 187 tracos andmalos
tragos 4 =(29,945.2)u
124

s._
‘ ﬁ_J B
I
L L~ 1
-— T T T Ll
7 i1 15 1é 23 27 31 alcance(w;

figura 5: Histogramas de alcance dos tragos de fissdo, ancmalo

ng de
tragos

5
44
24

4

c) emulsao R19
24 tragos de alfa
do uranio

n? de
tragos

201

oy
L

aleance ()

d}) emulsio RIS
117 tragos andmalos
a-20,44,5)p

L

,—J“,"[J‘J‘

w

B

27 31 alcance{y)

¢ de particula alfa

0¢



d) Distribuiceces angulares dos tragos.

As distribuic¢ces angulares zenitais dos tragos de al-

235

fa do uranio e das fissoes du Y induzidas por neutrons frios

(E, = 0,008 e.v.) devem ser isotropicas.

Nestas condicoes o histograma da distribuigac angular
zenital em funcdo de cos 6 , deve revelar uma distribuiciao unifcr-
me, ou seja, devemns obter o nUumero de tragos por intervalo de cos
8 em torno do numero medio de tracos (ndmero total de trageos/nume-
ro de intervales) independentemente do &ngulo zenital.

Os hist99ramas de distribuicao angular de todos os -
tracos (interiores a emuls@o e superficiais) encontrados nas emul
soes RG5, R53 e R19 e classificados como fissoes, anomalos e alfas
estdo nas figuras 6a, b, ¢, d, e e f, pag. 32.

Nestes histogramas, devemos ter erros sistematicos -
nocs dois extremos de cos 0 . Para cos 6 = 1 temos maior probabi
lidade de perder tragcs numa varredura ao mic&oschio, e para cos
6 ~ 0 a medida da projecdo do traco na direcao z & da ordem do er
ro do micrometro e portanto possivel de ser incorreta.

Verificamos, nas figurac abaixo citadas,que as dis-
tribuicoes angulares de fissoes e alfas sao aptoximadamente unifor
mes, e que as dos anomalos, nas 3 emulsoes, sac concordantes entre
si e nao unifermes. Esta ultima afirmativa pode ser feita visto
que 0s erros sistematicos levantados nac aiteraram substanciaimen
te as distribuigdes angulares de fissoes e alfas.

As distribuigdes angulares dos tragos anomalos mos-
tram que a maioria destes tracos tem angulos zenitais proximos de

90°, ou seja sFo aproximadamente paralelos ao plano da emulsdc.

e} Correlacoes.

i) Entre alcance e densidede de grios.
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0s tracos de fissdao enconirados nas emulsoes R55 e
R53 ten densidades de graos de ~ 2 graos/p, independentemente de
seus alcance. No entanto, os tracos anomalos apresentam uma -~
clara correlagao entre alcance e densidade de graos fig. 7a, abai
xo, de modo gque os tragos de maior alcance tem menor dansidade

de graos e a medida que o alcance diminue a densidade de graos -

aumenta.
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figura 7: Correlacdo entre alcance ¢ densidade de graos para tra-

¢os anomalos e de particula alfa.
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Os tragos que classificamos como anomalcs na emulsac

5

[o 23]
&}

R19,¥ig. 7b, pag. 33, tem umacorrelacao entre densidade de gri
e alcance semelhante aos da emulsaoc RES. Nota-se, nesta fiqursa,
que ha 2 grupos de tracos com densidades de grios e alcance difa-
rentes: os anomalos com 1,13g/u e 20,41 e os alfas de uranio comc
0,64g/n e 12,10, Podemos ter clessificado incorretamente alguns
tracos, porem, a existéncia de 2 grupos de tracgos indica que ob~

servamos na emulsdo R19 2 tipos de "particulas" com diferentes -

perdas de energia por ionizagao por unidade de comprimento.

&

i) Entre alcance e angulo zenital.

E interessante notar que os tracos ancmalos de major
alcance s3o os que tem angulos zenitais proximos de 90° e que & -
medida que o alcance vai diminuindo, o mesmo acontece com o angu
1o zenital, o que pode ser visto nas figuras 8b e ¢, pag. seguin
te, onde vemos uma clara correlacao entre alcance e angulo zeni-
tal dos tracos anomalos. Se os tracgos anomalos nao tivessem si-
do medidos nas mesmas emulsdes (e mesmas areas) em que medimos -
fissoes e alfas de uranio,diriamos que este resultadv nos indica-
ria que o fator de contracao das emulstes para os tragos anomalos
foi subestimado.

No entanto, nas figuras 8a e 8c, podemous ver que vs
alcances dos tragos de fissao e das alfas do uranio (apesar da es
tatistica mais modesta) s3ao independentes do dngulo zenital. 0
que mostra que o fator de contragao usado para estas emulsoes e:-
tava razoavelmente correto.

Vemos, na figura 8a, cue temos poucas fissdes com -
cos © v 1; isto ocorreu porgue somente colecamos nesta figura as
fissoes cujas extremidades eram interiores a emulsao, entao, como
o alcance dos fragmentos de fissdo e da ordem da metade da espes-
sura da emulsao, as fissoes emitidas a 6 pequenos tem maior proba
bilidade de serem superficiais & emulsdaec do que as emitidas a @

grandes.
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figura 8: Correlacao

de fissao,

Resumimes as

fissoes e alfas que medimos

entre alcance e angulo zenital para tragos

anomalos e de particula alfa.

T
afcance

caracteristicas dos tragos anomalos,

em nossas emulsoes, na tabela abaixo:

particulas T
T Alfa Fissoes Andmalos
caracteristicas ’
Alcance Hedio ~ 12y ~{23,512,9)u 1 ~(20+4,5)u
Pensidade de arados ~ 0,69/ ~ 2,09/

0,9 ~= n 1,59/

Distrib. &ngular

fsairdpica

|
R - ! . -
isvtrupica ¢ anisotropica

Bist. em profundi
dade

forrelagdio entre
alcance e dengida

de de grins

Correlacao entre
aiceénce e cos &

- unifarme uniforme
1

nao nao sTm
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CAPITULC 6

Testes adiciciiaic e conclusoes

a) Testes do gel usado para fazer as emulsoes.

Fizemos uma emulsdo a partir do gel, porem sem carre
gamento de uranio. Esta emulsdao ndo apresentou tracgos ancmalos.

Fizemos também irradiacoes de alguns pedagos desta ¢
mulsao descarregada, com uma fonte externa de U3O8 a uma distancia
de ~ 1mm, com tempos de irradizcdo de ate 3 semanas.

Estes pedacos, revelados de modo que os trogecs das -
particulas alfe da fonte externa aparecessem proximos do Yminimo
de ionizacdo", ndo apresentaram tracos anomalos.

Este resultado indicou ndo serem os ancmalos decorran
te intrincecamente do uranio (exemplo: emissdo de particuia com -
carga e massa intermedidaria entre alfa e fragmento de fissao) e

correlacionou os ancmalos com o carregarento de urianio da emulsio.

b) Variacao da densidade superficial dos anomalos com o tempe de

armazenamento da emulseo.

0s resultados de inumeras medidas de densidade de -
tragos que 77 _ .. em emiis0es carregadas e reveladas quimicamen-
te s0b diversas condigoes de quantidade de revelador, tempo e tenm
peratura, indicaram que a densidade superficial de anomalos varia
va de 0,4 a 3 x 103 cm"z. As mesmas medidas, feitas para neda-
¢os de uma mesma emulsaoc, revelados em condigoes iguais, porem =
com tempo de armazenamento diferente (20 2 i30 dias), parcciam in
dicar que o nimerc de an6ma1os/cm2 nao aumentava con o tempo de -

dirmazenamento.



Fizemos entdc uma enulszo carregada com uranio {cai-
regamento ~ 1,2 x 1017 atomes de urﬁnio/cmz) @ revelamoss, sempre
nas mesmas condicGes, alguns pedagos desta emulsao de modo que o3
tracos de alfa do uranio aparecessem em "minimo de ionizagao®., As
revelactes foram feitas com intervalos de alguns dias entre uma e
outra. Esta experiencia foi feita para verificar a variaggo da
densidade superficial de alfas e anomalos com o tempo de armaze-

namento da emulsao, a partir do dia do carregamento, fig. 9, abai

X0.

no de ?J
traqos/cmf(x10')

14+
A + tragos de aifas

e + tragos andmalos

i

b

—

A ]
0 19 20 30 40 ti{dias)

figura §: Variscio da densidade superficial deos tragos anomaios
e de particula alfa com o tempo de armazenamento da e-

mulsao.

Analisando a fig. 9 verifica-se que snquanto a densi
dade superficial dos alfas decresce com o tempo de armazenamento,

a dos anomaios 2 aproximadamente independente do mesmo.

Conclusoes

I) Sobre os tracos anomalos.
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Sec os tragoes anomalos estac relacicnades com o carrg
gamento de uranio da emulsdo e independem do seu tempo de armaze-

namento entac eles devem ter sido produzidos somente durante a se

cagem da emulsao carregada, e provavelmente s3o trages de particu

la alfa do pronrio uranio e/ou contaminagcdo (do tipo Pol emitidos

- *
naquele periodo .

Ent2ao, embora nao saibamos em que periodo da secagem
eles foram produzidos, deve ser possivel encontrar um Tator de -
contracao medio de secagem que levado em conta deve trazer a emul
sao as condi¢tes medias de secagem em gue o$ tracos ancomalos fo-
ram produzidos. Nestas condicoes, estes alfas (os anomalos) de-
vem ter uma distribui¢io angular zenital aproximadamente isotropi
ca.

Variamos o fator de contracao para procurarmos, para
nossos dados de fissoes e anomalos, qual o fator de contragao que
resyitava na distribuicao angular mals proxima da unitorme, atra-
ves do teste XZ. Verificou-se que para fatores de contragﬁo'de
revelacao da ordem de 2,5 a distribuicdao angular das fisctes re-
sultaram uniformes, e que para fatores de contracgao entre 6 e &,
fig. 19, pag. 39, as disiribui¢bes angulares dos anomalos resulta
ram razcavelmente unifornes.

Entio os tracos antmalos sofreram 2 fatores de con-

tracac: o de revelacgao ¢ o "fater de contragdc medio de secagem”

FC = X .
( total Fcrev. checagem)

E interessante notar que a existencia de 2 fatores
de contracao am nossas emulsdes, tornou pessivel explicar os -

principais resultados gque cbtivemos sobre os tragos anomalos, re

sumidos na tabela 2, paao. 35, ou seja:

L3

nao analizamos, neste trabalho, porque os graos dus trages ané
malcs parecem ter sido mais jonizados que os des tracos de alfa

do uranio emitides quands a emulsdo ja estava secz, o qgue pode -

ser visto, por exemplo, atraves da fig. 7b, pag. 33.
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: ewemulsao R55
110 o » R19
e n  R53

%+ F.Cl.com que P>0,1 para as fissOes observadas nas eamulsfas RSS
R53. '

figura 10: Teste do x2 (9 graus de liberdade) contra distribui-

cao uniforme em fungao do fator de contracgao.

Como nao levamos em conta o fator de contragao de se
cagem,quantn meis se afastasse de 90° o angulo zeriital de emissao
dos anomalos, maior seria a densidade de graos e menor o alcance
dos tracos obsarvados, o0 que explica as correlagoes encontradas,a
distribuicao angular onde tracgos com 8 ~ 909 foram pbservados em
maior nimero e resuitados como os da fig. 12 do apendice 3 ,pag. 50,
onde a emuisao RHE parece ter sofride 2 fatores de contragao na -
direceo z, umn da ordem de 2,5 relativo as fissoes e outro da ordem

de 7 relativo aos anomalos.

0 fator de contracao medio de secagem pode ser esti

mado, pois Ftsecaqem = rctotal/FCreve1ag§o'

Rbh e R53 obtiven ) Ea ; : t o
obtivemos checagem 2,7. Como durante a secagem a

Para as emulsdes

emulsao perde ~ 10 volumes de agua, podemos concluir que & detecao

dos tragos anomalos se deu na parie final da secagem.
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IT; Viabilidade da utilizeczo de emiylscoos carrcgades

como dosimetre de neutrens lentes.

a) Tomando-se pequenos cuidados com 0 prucessamnento
das emulsoes ver cap. 2, nag. 19, um observador experimentado -
consegue distinguir facilmente zo micrescopio, para aumento i 200
vezes, 0s tracgos de fissao da grande maioria dos tragos ancmalos.

No entanto, os tracos anomoles de menor alcance
(ver fotc n¢ 4, pag. 24) e angulo zenital & 45° apresentavan -
densidade de gracs tal que poderiam ser confundidos com Tissoes
notadamente se estes f{racgos fossem superficiais; neste caso a we
dida de comprimento do trago nao diferenciaria anomalo de fissio,
nao sz podendo decidir entre anomalo ou fissao onde um dos frag-

mentos perde maior parte de sua energia fora da emulsao.

Para o centagem da densidade superficial das Tis

[ 3]

oc r~ary daec ytilizadsoe roma docimatwn rda
cc Cart ac ytrlrzadage comn QfgLtmetroe oo

H»‘

cfhec am alaoumze amile an
neutrons observamos 0 sequinte cvitario de arnalise para estes -
traccs duvidoses:

Fles tinham suas coordenadas anotadas e eram rea

H

nalizadas mais detidamente ccm objetiva de imersao (aumento de -~

800 vezes); nests observecdo os tragos que nao podiam ser diferen
ciados pelas caracteristicas apresentadas {estudada no capitu-
To 4 ) eram coptados <smo tracgos de fissdo.

Supondo-se que todos os tragos ancmalos suverfi-
ciais foram contados como tracos de fisszo, estimaremos qual o au
mento indevido no numero de fissOes observadas a que este crite-
Pic conduziria numa emulsio que apresentasse uma razao entre fig
soes ¢ anomalcos observados de ~ 1 1 1.

Os trogos enomalos foram emitidos durante 3 scca-
gem quando # emulsao tinha ~ 2,7 vezes o volume de emulsac seca, -
ver final do c¢on. 4, com alcance ~ 30u.

Pode-5¢ mostrar, ver apendice 4, que a probabil ida

de W(R) de que tragos emitidos isotropicamente com alcance R sejem
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teriores @ uma emulsao de espessura E {(E > R), & dada por:

EntZo para os tracos anomalos acima a probabiiideade

de que eles sejam superficiais a emulsic e:

1 - W(R) = R = 30u =0,
2 2 x 145

onde tomamos E como e produto da espassura da emulsaoc seca (vh3u)

por 2,7.

Como ja foi dito no cap. 3, pag. 25, ~ 10% dos ano-
malos podiam ser confundidos com tragos de fisszao quando a diferen
ciacdo era feita atraves da densidade de graos dos tragos; este -
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pag. 33(tracos com alcance g 12u e com densidade de gracs > 1,5 -
graos/yu).

Entdao ~ 10% dos an0malos superficiais & emulszo ndo
podem ser diferenciados de fissoes. resuitando num aumento indevi-
do na densidade superficial das fissOes observadas de ~ 1%.

Evidentemente os aumentos tanto da razao entre as -

densidades superficiais de fisstes e anomalos numa emulszo como de

sua espessura conduzem a uma diminuicao do erro acima estimado.

b} Irradiamos com ncutrons frios 4 conjuntos de emulsao
carregada-mica-alvo de uranio. |
fomo j& foi abordado na introducao, a dose total de
neutrons Gue atravessa tanto a mica como 3 emulsdo € a mesma e por
tanto a razdo entre as densidades superficiais de fissoes observa-

r

das na mica o n& emulsaoc deve, para cada conjunto, independer das

condicdes em que foram feitas as irradiagOes, ou seja:
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235

MICA: NF/cmz = ¢ o Ny Reg C°F tirr.
” , 235
UM . = y
EUMLSAQ: NF/cm2 $ o Nj EC tirr.
onde:
¢ = fluxe total (neutrons/cmz)

segcao de choque por fissao do 235U,

o}
[

induzida por neutrons

Ny = numero de atomos de ur&m’o/cm3 no alvo de uranio

R = alcance médioc dos fragmentos de fissdao no alvo
e = eficiencia da mica como detetor de fragmentos de fissao
nas condicoes da experiéncia
' - s h - -
6235 = abundancia isotopica do 23JU no uranio natural
typp, = tempo de irradiacao
N, = nimero de 3tomos de urinio/cm® na emylsio

E = espessura da emulsao

Entao:
N, R e
—~£i§ﬂ-' = S - constante
F/cmL Ny E
Mica: No, 2 .- 4. |Emulsio: N | 2/
Pl REsem©x{107) 201 Nesen? | Nesen?/ N sen?
190 conjunto 9,49 = 0,23 2384 = 40 39,8 + 1,2
20 " 2,90 + 0,09 678 + 25 42,7 + 2,1
30 " 10,50 = 0,17 2548 & 50 41,2 + 1,1
490 . 11,87 + 0,24 ! 2990 + 53 39,7 % 1,1

. - _{‘- 3 .I“"‘"—Se "" l | L
Na tabela acima cbserva , atraves de hF/cmP/d /cm s
a consisténcia da calibracgdo do dose de neutrons empregada.
Observou-~-se tambem que a densidade superficial dos a-
- i : ) -
nomalos resultou aproximadamente constante (v~ 650 tracos/cm®) e nao

P
se correlacionou com NEL, 2.



APENDICE 1

As pesagens efetuadas durante o carvegamento da emulsac

Nas pesagens que efetuamos, utilizamos uma balanga
cuja precisao era 10pg. Colocamos como erro de nossas pesagens G
desvio padrao quando efetuamos diversas medidas e 100ug quando -
fizemos somente uma medida. A razao deste erro foi porque rara -
mente obtivemos um desvio padrao 100ug nas inUmeras vezes que -
utilizamocs a balanca.

A umidade relativa do ar, durante as pesagens, es-

&

teve sempre entre 60% e 70%.

A quantidade de uranio colocada na emulsao:

frasco + 0,27ml1 de nitrato de uranio ™~ 0,125M
(25,18677 + 0.,0001)¢

frasco (24.89370 + 0.,00003)a

0,27m1 de nitrato de uranio ( 0,29307 0,00013)g

{+

A calibracao da quantidade de uranio nc nitrato de uranio ~0,125M

cadinho + 10ml de nitrato de uranio

= (22,51289 + 0,0001 }g
cadinho = (12,12645 + 0,00002)¢
10m1 de nitrato de uranio = (10,33644 + 0,00012)9

i

cadinho + Uf%O8 (12,49936 + 0,00004)¢g

cadinho

1+

(12,12645 + 0,00002)g

E a quantidade de uranio contida no cadinho e:

U = ugog % 0,8499 = (0,31623 + 0,00005)q

Atraves desta calibracgao obtivemos que



(10,38644 « 0,00012)g de nitrate de uranio 0,125M
= (0,31623 + 0,00005)g de uranio

Residuo de complexo de uranio

0 residuo que ficou no frasco em que preparamos o

complexo de uranio, depois de seco, pesou:

(24,89533

I+

0,00003)g

frasco + residuo

+

frasco (24,89470 + 0,00003)g

fl

residuo (0,63 <« 0,06)mg

&

Residuo de gel + complexo de uranio

0 residuo que ficou no frasco em gque preparamos a

emylsao carregada (qel + complexo de uranio) pesou:

frasco + resicduo de ael + complexo de uranio
(24,02679 + 0,00003})g

+

It

t

(23,97284 = 0,00006)qg

( 0,05395 « 0,00009)¢g
(54,0 « 0,1)mg

frasco

-+

residuo de gel

n

Perda de gel + complexo de uranie nas bordas da emulsac

Esia perda lateral de emulsao voi cuidadesamente -

cortada e limpa, e pesou:

perda Tateral = (135 + 1)mg
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APENDICE 2

Verificagao se os tracos anomalos se comportavam como tracos de

particulas alfa emitidos ap0s a secagem da emulsao

1) Bombardeamos varias emulsOes carregadas cCOom ura-
nio com particulas alfa e fragmentos de fissdo de uma pequena -
252 .
£ oy,

fonte externa de C (atividade ~ 10~

Como a regiao ativa da fonte tinha ~ 0,3cm2, foi -
feita uma mascara nesta regido de modo que um bombardeamento on-
de a fonte ficasse justaposta a uma emulsao, somente uma peguena
regiao era bombardeada pela fonte, deixando areas livres que per
metiam comparar sem mistura as regioes que tinham sido ou nao -
bombardeadas.

Ne>tes Lesied, fi0vauenie, partimods dé reveldagoes pa
ra alfa e as enfraquecemos gradativamente.

Do exame ao microscopio optico destas emulsoes, con

tamos:

i) Em emulsoes reveladas sem inibir o registro das
particulas alfa, essas particulas do uranio ou do califdrnio, e
as fissoes do californio eram dificeis de diferenciar (todes os

tragos apresentavam numero muito grande de graos/u).

ii) Em emulsoes reveladas de modo gue os tragos des
alfa do uranio se apresentavam perto dc minimo de ionizagdo (al-
cance v 10 = 14 u e nimero de graos ~ 10), diferenciava-se benm
0s tragos de fissdao do californio dos de alfa do californio ou
do uranio, e estes entre si somente pelo fato de que, na regido
bombardeada, os primeiros eram 0s gue comEcavam proximos da su-
perficie superior da emulsac e os segundos eram aqueles que se
encontravam nc interior da emulsao.

Nestas emulstes era dificil saher se haviam os tra

. . . R [
¢os anomalos pois a ¢grande maioria dos tracgos (~ 10J/cm2) eran



alfas de uranio. - 46 -

ii1i)  Em emulsces reveladas de modo que na regiao bom

bardeada sG haviam tracos de fissao do californio, e fore dela nao

D

haviam tragos de alfa do uranio, o exame mais minucioso mostrou gue
tanto na regiao bombardeada como fora dela haviam tragos em sua -
grande maioria interiores a emulsao, com densidades superficiais =

3 ? - . . - .
10 cm? e com as caracteristicas citadas nas paginas 24 e 25 : 0S

tragos aromalos.

Egpc]uséo:

A perda de‘*energia por unidade de comprimento de uma

— —— — r y
particula alfa do urianio (E ~ 4,8 M.e.v.) ou do californio’>?

(E
v 6,2 Mie.v.) dentro da emulsac (que consideraremos meio hemogeneo
e composto de AgBr somente, por simplicidade) atraves de chogues e
lasticos com eletrons, ou melhor, atraves de ionizacoes de atomos

de Ag da emulsao. nroduzindo na regiao proxima a sua traietnria -

graos revelaveis, pode ser dada aproximadamente peia formula de -

Bohr:
2 4 g m v2
dEb 4 7w z° e . ¢ Mg
(- ) = " 5 N 2 Tn( )
dx Ag m ' I
e
Gnde:
m, = massa do eletron
A = velocidade da particula alfa

N 7 = densidade de eletrons de atomos de Ag/ecm’
i = potencial de ionizacao medio da Ag

7z e S 2 e € a carga da particula alfa

Podemns escrever a equacac acima de forma:




2
dE K z
( " e ) L T n{————
dx A9 E I 2800
onde:
K = ¢constante
E = energia da particula alfa
Vemos entdo que para E significativamente maiores =~
que 2800 I (~ 0,8 M.e.v. para I ~ 300 e.v.), e, ] , OU seja
dx E

a diminuicao da energia da particula ao atravessar a emulsao le-
va a um aumento da ionizacao especifica/unidade de comprimento.

Porem, & medida que a energia da particula diminui,
processos de troca de carga (He++ + BT He+) comegcam a diminuir
a carga efetiva (ZEF = 1,88 para £ = 1,7 M, e.v., Zof = 1.,% para
E = 0,65 M.e.v.) da particula alfa e alem disto quando E ~ 2800
I o temo entre parenteses na equagao cai rapidamente para zero.
Entdo a ionizacao especifica/unidade de comprimento passa por um
maximo e cai rapidamente para zero.

Entdo, o fato da fonte de californio ser externa e
possuir auto-absorcido ndo desprezivel faz com gue (pelo menos em
relacao as particulas alfa que deixaram tracos visiveis na emul-
s&o) as particulas alfa percam energia antes de penctrar na emul
s30, no entanto & maior ionizacdo especifica/unidade de compirimen
to destas particulas ocorre dentro da emulsac (meio para fim do
alcance conforme nossas consideragdes anteriores).

Da equacgdao acima podemos ver que o comportamento
dE

, dx
californio e bastante semelhante.

em funcdo da energia das particulas alfa do uranio ou do

Deste modo podemos afirmar, que na experiencia leva
da a efeito, que se uma determinada revelagao discriminou todas
as particulas alfa do caiifﬁrnio, ela deve ter discriminado tam-
bem as do urario. Entio, se os tracos anomalos saon observados,
istc sienifica que os graocs revelados destes tragos foram signi-
ficativamente mais ionizados gue os das particultas alfa do uranio

ou californio.



2) Outro teste que fizemos foi o de revelar 4 peda-
¢os adjacentes de uma emu]s%o carregada com urEnib, qu irradiada
com neutrons, de tal modo que observamos ao microscopio tragos a-
nomalos (fissoes se houvessem) e 0s tragos de particulas alifa do
uriﬁio perto do mimino de ionizacgdo. 0s 4 pedagos foram revela-

dos em iguais condigoes variando~se apenas o tempo de revelacao

de 60' ate 240', ver pag. 20, e os resultados, fig. abaixo, mos-
2

cresce exponencialmente
-2

tram que enduanto o numero de alfas/ecm
com o tempo de revelacdo, os andmalos saturam em ~ 3 X 103 cm
Este resultade mostra que 0s trégos anomalos, nesta experiéncia,
.nao se comportam como particulas alfa do urdnio, pois se isto o—'
corresse, sob qua1quef criterio de diferenciacao alfa-anomalo, -

as duas curvas apresentariam comportamentos semelhantes.

A .

e tracos/§m2

| .
alfas

e 30GTA10S

103 |
Ta2 Tas3 Tae
2
1w - 7 ' g S
0 60 120 YEo bio tyey. (®in.)

figura 11: Variagdo da densidade superficial dos tracos andmalos

e de particula alfa com o Lemne de revalacio.



APENDICE 3

Calculo do fator de contracao sofri

do pelas emulsoes R55, R19 e R53,

A contracao das emulsoes ocorre porque durante a fi-
Xxagao, 0s graos de AgBr gue nao foram desenvolvidos pelo agente
revelador sao dissolvidos pelo fixador, e como estes sao fracamen
te majoritarios a emulsao perde fracado apreciavel de seu volume i
nicial, restando depois da fixacao apenas a gelatina e o0s graos -
revelados.

Para medirmos o fator de contracao sofrido por nos-~

sas emulsoes, isto e, a razao entre os volumes antes e depois da
fixacda, usamne 2 matadns evrerimentaic:

1) Como nossas emulsces eram coladas sobre vidro, ob
tinhamos a espessura da emulsao seca atraves da diferenga entre -
as espessuras da emulsao seca + vidro suporte e do vidro, antes -
de colar a emulsac. Estas medidas eram feitas em diversas regi-
oes da emulsdo e do vidro, com micrometro de precisao.

Durante as nossas medidas ao microszcopio, mediames -
sistematicamente a espessura da emulsdo atraves de um micrometre
de precisao acoplado ao microscopio, obtendo-se assim a espessura
media da emulsao apds a revelacao.

0 fator de contracdao medio (FC = espessura medis da
emulsao seca/espessura media da emulsdo revelada) caiculado deste

mode deu 2,5 para as emulsoes R55, R19 e R53.

2) Na figural2 referente a emulsao RE5 represente-
mos em abcissas os valores das medidas (efetuadas ao microscopio)

das projecoes dos tragos que classificamos como fissdDes e anoma-



oS Sobre o plano da emulsﬁqd e em ordenadas as prpjegﬁes dos mes
10s sobre a direcdao z (perpendicular ao plano da emulsao).

Como a distribuigao angular dos fragmentos de fissao
le urdnio, induzida por néutrons frios e isotopica deverTamos ob-
er uma elipse com eixo menor na direcao z se houvesse contragao
omente nesta diregao. E sG‘isto pode ocorrer porque a emulsdo
st3 colada sobre um vidro suporte que inibe a contragao da mesma
1as diregﬁes.do plano perpendicular a diregdo z.

Da comparacdo dos valores obtidos para o semi-eixo -
1aior com o valor extrapolado para'o semi-eixe menor {isto porque
ragos de angulo zenitgl pequeno sao pouco provaveis e mais face-
s de nZo serem vistos numa varredura ao microscopio) pudemos ob-
er 6-fator-de contragao sofrido pelas emulsGes, atraves dos tra
0s .de fissao. Deste modo, fig.12a, obtiﬁemos FC = 2,4 para e

wlsao R55, e tomamos 0 mesmo valor para a emu]sao R19 ( nao possu

zer este t1po dae grdr1c0), purque Toram

.
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eveladas em condicoes idénticas e obtivemos, FC = 2,2 para a emul

a0 R53.
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igura 12: Projecio do alcance dos iragos de fiss3o e anomalos sp
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Nota-se, comparando as fig. i12a e b que, enqguanto as
elipses dos tracos que classificamos como fissao indicam um fator
de contracgao da ordem de 2,4 para estas emuisoes, Se {mMpusessenos
isotropia de distribuigao angqular zenital para os tracos anomalos,
a fig. 11b nos indica um fator de contracgao da ordem de 7 para -
tragos encontrados numa mesma varredura, numa mesma emulsan.

O0s fatores de contracao que usamos fof a media entre
0s obtidos nos itens 1) e 2). Utilizamos FC = 2,4 para as emul-

soes R55, R19 e R53.




- §2 -
APENDICE 4

Probabilidade de que tracos emitidos isotropicamente com alcance R

sejam interiores a uma emulsao de espessura £ (E > R)

0 n? de tracos por unidade de volume, N, que tem an-
gulo zenital entre & - 0 + d6 e vem de altura compreendida entre

t ~ t + dt, e:

N do dt = N'(e) do dt
4

Para determinado valor de 8 a minima distdncia que as
extremidades dos tracos podem ter das superficies da emulsdo para
nao serem superficiais @: R cos 9.

t

ng emitidos com an

o1
3
[
2
——
o
1
o]
3
.
«t
[31]
-
t]
3
!

Entic o n® do trac

tre 8- 68 +d6 e interiores @ emulsdo e dado por:

T
Ndp 2 Ydt =N (1 -Rcos 8 ) sen o de
4 7 T _ E
R cos ©

E a probabilidade de que tracos emitidos com alcan-
ce R sejam interiores & emuisao e dada por:
w2

H(R) = (1 ~-Rcos B8 ) sengds =1 - R
E 2 E
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