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METODO DE DATAGAD PELOS TRAGOS DE FISSXO:
1.-ESTUDO DA UNIFORMIDADE DO FLUXO DE NEUTRONS EM ALGUMAS
POSIGOES DE IRRADIAGXO DO REATOR IEA-R1
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RESUMO

Visando o uso do mé#todo de datacXo pelos trasos de
fiensko verificou-se a variasXo do fluxo de mdutrons ao
longo do porta-amostras, em algumas das posicSes de
irradiac%o do reator IEA-R1 no IPEN/CNEN, SXo Paulo. O
m*todo de datasXo pelos trasos de fissko 6 considera os
tragos decorrentes de fiseSes devidas a néutrons térmicos,
entXo as outras contribuj¢Ses devem ser descontadas. Este
problema pode ser resolvido irradiando-se as amostras com
envoltério de cadmio. Estudou-se a influéncia do cadmio no
fluxo de néutrons e os resultados s¥o discutidos.

1- Departamento de Ciéncias Ambientais. Universidade Esta-
dual Paulista. Presidente Prudente. SP.

g~ Instituto de Fisica. Universidade de Campinas. Campinas.
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FISSION TRACK DATING METHOD:
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ABSTRACT

In order to use the fiesion track dating method the
flux gradient was verified within the sample holder,in some
irradiation positions of the IEA-R1 reactor at IPEN/CNEN,
850 Paulo. The fission track dating method consid=rs only
the thermal neutron fission tracke, to subtract the other
contributione sample irradiations with a cadmium cover wasn

performed. The neutrcen flux cadmium influence was studied.
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I.- INTRODUGCXO

A primeira observac¥Xo de tracos fdeseis, atribuidos &
fissXo eespontinea do t..U. om minerais, fol feita em 1962
por Price e Walker (1]. A partir dail foi desenvolvido o
método de detacSo por tracoe de fiselo (MTF) (2], que &
fundamentado besicamente em dois fetoes : (1) os minerais,
de um wmodo geral, contédm urénio como impureza, e
(2) fragmentos de fissSo produzem, nos minerais, uma zona
de danos permanente e linear, chamada de traco latente.
Estes tracos latentes tornam—-se visiveis aoc microscodpio
4ptico, apds o mineral ser atacado com &cido, nas condi¢Bes
adequadas (3]. NXo hd evidéncias de tracom devidos a
fiesXo espontanea de outro isdtopo, que nXo o mU. que
seja necesasirio considerar (3].

O nimero de tragos de fises¥o empontinea, por unidade

de Area, Py? observados ao microecoplio o6ptico &

298 . 290 -AT

P, N, (e "= 1) X /A (1)
onde

".NU ¢ o0 numero de Atomos do isOtoepn **y por unidade
de volume, no mineral,
¢ a constante de decaimento total do " U,

, ¢ a constante de decaimento por fima%o espontinea
do v,

. e um fator de efici®éncia gque representa a razko
entre © nGmero de trasos de fims¥o espontinea
obmservados por unidade de 4rea e o numero de
fiseSes esponténeas ocorridas por unidade de
volume,

T ¢ a idade do mineral.

Apés a contagem dos tragos fomsseis, irradiando-se a
amostra do mineral, em um reator nuclear, fissBes do
imdtopo *y sko induzidas por néutrons térmicos.

O nUmerc de trasos de fiss¥o induzida do mU, por unidade
de Area, P, & dado por:



p = N o & £ (2)

onde

u:‘NU ¢ o0 numero de Atomos do iedtopo nsU por unidade
de volume do mineral,

o ¢ a pecgio de choque para fissXo induzida por
néutrons térmicoes no z’SU.

¢ a fluvetncia de néutrons térmicos gue incidiu na
amostra,

¢ & um fator de eficiéncia , para fiseXo induzida,
esemelhante ao gque foi definido acima.

Supondo que os trasos latentes permanecam inalterados
durante a histéria geold¢égica do mineral pode-se considerar
Que e [4) e como em amostras naturais ".NU/"sNum‘)

& uma razio isotSpica constante, fazendo-se uma razXo entre

(1) e (2) obtém-se a idade do mineral

T= (1) In [ 1 + 28 o p, / (A1) ] (3)

I1 .-DOSIMETRIA DE NEUTRONS NO MTF

I1.1-ConeideracBes Gerals
A medida da rluéncis de néutrone térmicos que incide
na amostra durante a irradiacdo ¢ de grande importéncia na
determinasXo da idade. Esta medida, assim como o efeito da
presenca de néutrons epitérmicos e rapidos na irradiag¥o,
tem sido muito discutida (5,8].
O m¢todo males utilizado na dosimetria de néutrons no
MIF ¢ o dos vidros padres com conteldo conhecido de
urdnio (vidroes do NIST (ex NBS) e da Corning, CN). Estes
vidros e%o0 irradiadoes Jjustapostos & amostra e, portanto,
recebem a mesma fluencia de ndutrons. Apos a irradiag¥o o
vidro ¢ submetido a um atagque qQuimico, ent¥o os tragos s&o

contados nnem microscépic e pode-me determinar 00



‘Tagami e Nishimura (8] realizaram uam estudo desses
dosimetros os quais apresentam problemas tais como: a
concentracXo de tério nos vidros ¢ fixa enquanto que nos
minerais tem grande variec¥o; a raz¥o isotédpica mU/”sU é
fixa para o0e minerais enguanto gue os dosimetros do NIST
ko confeccionados com urénio empobrecido em 50U, Rates
fatos implicam que a guantidade de fissBes indurzidas por
nbutrons epitérmicos e rédpidos seja diferente no mineral e
no dosimetro.

Neste trabalho fizemos um estudo da utilizac¥o do
filtro de cédmio para descontar 0 nGmero de fissDes
provocadas por nédutrons epitérmicos e rdpidos,usando para
medir a fluéncia de ndutrons filmes finos de U;O. com
conteddo de urdnio conhecido.

11.2- Filmes finos de urinio natural

Os filmes finos de urdnio natural que utilizamos [7)
oo confeccionados sobre mica muscovita que ¢ um mineral
muito utilizado como detector de tracos de fragmentos de
fieslo.

O filme ¢ preparado secando-se sobre a mica uma
quantidade apropriada de uma solucko de nitrato de uranilo
misturada a um coléide. ApdSs tratamento térmico obtém-se um
depdsito fino de U.O.. A guantidade de nitrato de uranilo
utilizada na confecs¥o do filme ¢ estimada levando-se em
conta a ordem de grandeza da flubncia de ndutrons na gqual o
filme sert empregado. A mica gue serve de base ¢ escolhida
tal gque o ndémero de trasos induzidos na prépria mica seja
desprezivel em relec¥o ac nimero de trasos registrados na
mica, porém provenientes do filme fino.

Para determinar o ocontetdo de urdnio do filme
empraga-se una emuls¥o nuclear (KO, Ilford, UK) Justaposta
a0 filme. A emuls¥o detecta todas as particulas alfa
provenientes de todos os isdtopos do urdnio (7,8]). Apds a
revelacio da emulsXo o numero de trasos ¢ determinado por
meio de contagem em microscépio éptico. A partir do numero



total de trasos calcula-se 0 nimero de aAtomos de urdnio no
filme fino.

II-3. O filtro de cidmio

En um reator nuclear as irradiasBes de amostras s¥o
feitas em certos locais gque apresentam caracteristicas
diferentss conforme a poeic¥o relativa 80 nidcleo do reator
e '8 elementos refletores [B].

O MIF o 1leva em conta a fluéncia ds rm#utrons
térmicos incidentes na amostra , hi entretanto necessidade
de verificar a influéncia dos n€utrons epitérmicos e
rdpidos e descontar estas contribui¢Bes.

O whttodo do filtro de cadmio consiste em irradiar-se
e amostra (mineral), junto com o dosimetro de néutrons,com
® sem envoltédrio de cadmic. Uma amostra irradiada com uma
capa de ca&dmio sofre apenas os efeitos da irradiag¥o com
ndutrons de ensrgia maior do gue um certo valor B_,- Um
filtro 1ideal de cidmio abeorve todos os néutrone com
energia menor do gque lbd chamada energia efetiva de corte
do cadmio. O valor de E_, ests entre 0,5 e 0,76V dependendo
das condi¢Bes de medida. A espessura do cédmio deve ser da
ordem de 1mm {10].

As densidades de trasoe obtidas nas amostras
irradiadas dentro do involucro de cadmio devem ser
subtraidas das densidades totais obiidas na amostra
irradiada sem o invélucro.

II1-. PARTE BEXPERIMENTAL

Este estudo fol efetuado no reator de pesquisa
IEA-R1, tipo piscina, do Instituto de Pesquisas Energéticas
e Nucleares, que opera a 2Mw. Os locais de irradiacko
utilizados foram: Estaclio 3, Retas¥o 4 e poeiciIo 14B, que
podexn ser visualizadas, em relac¥o ao ndclec do reator
na figura 1.
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Pigura 1. Mapa do ntcleo do reator indicando as poeicSes de
irradiec¥o estudadas.

As "Estactes” dispSem de um sistema pneumktico que
leva a amostra até¢ a posicNo de irradiacKo. Neste caso a
amostra ¢ irradiada em um recipiente cilindrico de
polietileno (coelho) com volume interno aproximado de 19mm
de distmetro por 50mm de altura. Na posicXo 14B a amostra ¢
posicionada pela superficie da piscina ¢ 0 porta amostra ¢
um cilindro de aluminio de 20mm x 70mm, ermeticamente
fochado. Esta "posic¥o” consiste de um tubo vertical, de
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aproximadamente 48cm, dividido em 8 prateleiras.

I11.1- Estudo da uniformidade do fluxo de nmdutrons.

Para verificar a existéncia de gradiente no ?luxo ac
nfutrons térmicos an longo do porta amostras, irradiamos
laminas de vidro para microscopio de 260mm x 50mm. C 1ro
apresenta uma certa distribuic¥o de urdnio e para evitar
erro sistemtitico devido a no hoaogeneidade desta
distribui¢¥o cortou-#e a lamina ao weio, no sentido
longitudinal, e inverteu-se & posicko de uma metade em
relas¥Xo & cutra (fig 2).

A LA A A
B B B B

Figura 2. Corte da liAmina de vidro e posicXo relativa das
duas metades na irradiac¥o.

Foram feitas duas irradiacBes (l&minas diferentes)
para cada posic¥o,

Apos a irradiac¥Xo as laAminas foram lavadas em 4lcool,
secas com ar comprimido e submetidns a0 atague guimico
padro por 60 esegundos em 4&cido fluoridrico 24X, a
temperatura de 15°C (11).

A contagem dos tragcos foi feita nos extremos e 10
meio das lAminas sendo escolhida uma Area gque permitisse
uma estatistica razosvel (3 1000 tracos).

Para a medida do gradiente dos néutrons epitérmicos
utilizamos trés filmes finos de urdnio natural. Justapostos
e cada filme colocamos mica para servir de detector, e cada
conjunto filme-mica foi coberto com cédmio e irradiado
sismultineamente nas extremidades L] no meio do
porta-amostra.

Apdes a irradiscio as micas foram reveladas por 80
minutos em Acido fluoridrico 48X, 18°C (11).0s trasos foram
contados em microscopio de modo andlogo ao j& descrito
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acima.

I111.2- Depresskos dos ndutrons térmicos
A presenca de um material com alta secsXo de choque
de absor<¥o para nfutrons, como o cadmio, provoca uma
depressXo no fluxo de ntutrons nas suas proximidades [10].
De modo a verificar como era esta influéncia foram
feitas duas irradias®es de laminas de vidro, estando o
chdmio em posic¥o diferente em cada uma das irradiacBes
(£f1ig.3).

o
= 1 o L

B

Figura 3. O recipiente de cadmio (cilindro com 13mm de
dismeiro e 5mm de altura) nas duas posisBes
relativas &4 laénina.

IV- _RESULTADOS

IV.1- Gradiente do fluxo de néutrons térmicos

Os resultados obtidos nas duas irradia¢Bes realizadas
na Bstac¥o 8 estXo na tabela 1. Podemos verificar que
oexiste uma diferenca de aproximadamente 22X entre as
densidades de trasos obtidas nos extremos da lamina na
irradisc¥o I -1 e de aproximadamente 18X entre as
densidades de trasos obtidas noes extremos da lamina na
irradiac®o I -2. As densidades médias, p , foram obticas
utilizando a wedia ponderada dos dados e o8 erros
associados As medidas s¥0 o8 desviocs padrBes das médias
{11). BEstes resultados indicam Qque existe um gradiente no
fluxo de néutrons térmicos, significativo, ao longo de 5cm
(comprimento do porta amostra). Portanto, se for utilizada
esta posicKo de irradiscko, a densidade de tragoe induzidos
vai depsnder da posic¥o da amostra dentr¢ do porta amostra
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e 0 dosimetro, para a medida da fluéncia de ndutrons,deve
ser colocado Jjustaposto A amostra, camo contraério a idade
obtida teré uma diferenca até da ordem de 20X.

Os resultados obtidos com as irradisasBes feitas na
EstacXo 4 est¥o na tabela 2. Podemos concluir gue existe
uma diferenca de aproximadamente 13X entre as densidades
superficiais de trasos de (fiselo induzida obtidas nos
extremos das lAminas.

Na procura de outras posicSes de irradissXo, em que o
gradiente de fluxo fosse 0 menor possivel, estudamos a
posicko 14/B. Inicislmente foi medido o fluxo de ndutrons
térmicos, nas diferentes prateleiras, pelo método de
ativa;¥o de folhas metdlicas (liga Au-Ai, com 13X de Au),
oes resultados obtidos sfc mostrados na tabela 3. Pode-se
observar que existe uma variacXo tanto no fluxo ocomo na
razko de cAdmio(Au). Belecionamcs a prateleira 6,que
apresenta o majior fluxo, para continuar nosso sstudo.

Irradiamos na posic¥o 14B/5 uma lamina de vidro como
nas outras posicBes enmtudadas, os resultados obtidos s¥o
apresentados aa tabela 4. Destes dados podemos concluir Que
as médias Py (média entre os valores de o, obtidos noe
extremos das lAmpinas) sXo ooncordantes tanto para uma mesma
irradiacXo como para lAminas irradiadas separa.amente. Isto
significa gue nesta posic¥o de irradies¥o n¥o existe um
gradiente de nfutrons térmicos significativo.

IV.2- Gradiente do fluxo de ndutrons epitérmicos
Os fiilmes finoe de urdnio natural foram
confecciconados e foi determinado o nUmerc de &tomos de
urdnio, Nu. pela contagem de particulas alfa nas emulsSes,
para cada filme. Os valores de Pg? densidade superficial
de tracos dy fiss¥o induzida, obtidcas nas micas
irradisdas Justapostas aos filmes finos e com cap~ e
chdmio, assim como valores de N, e as razles P./N, ost¥o na
tabela B. Pode-se ver que, praticaments, dentro de duas
vezes © valor do desvio padrio as razBDes p./Nu sXo iguais,
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isto indica que o gradiente do fluxo de néutrons
epitérmicos ¢ irrelevante nesta posicko de irradiasc¥o.

IV.3-Depress¥o do fluxo de ndutrons térmicos pelo caduio

Os resultados obtidos nas lAminas irradiades com a
base da capa de cadmio em contacto (fig.3a) s¥0 mostrados
na tabela 8. Existe uma diferenca de aproximadamente 36X
entre as densidades superficiais de tragos de fiss¥o
induzida obtidas em um dos extremos e no centro da 1limina,
e uma diferenca de 45% quando comparamos as densidades
obtidas noe dois extremoes da lAmina. A densidade
superficial de tracos obtida no extremo da lamina, onde n¥o
havia cAdmio, concorda coun as densidades obtidas em outras
laminas irradiadas sem cadmio. Isto indica gque oxigte una
depress¥o significativa do fluxo de n®utrons Que entretanto
a bBcm da capa de cadmio JA& pocde ser considerada
desprezivel.

Em uma outra irradiacfo mudamos a posic¥o do
recipiente de cAdmic ficando agora sua lateral em contacto
com a lamina (fig.3b). Os resultados est¥o na tabela 7,
podemos verificar que a denasidade de tragos na metade da
lamina gQue estava em contacto com 0 cAddmio (A) ¢ menor qque
a densidade na outra metade (B) gue embora na mesma posic¥o
n¥c estava em contacto com o0 cadmio. Pelos resultados
podemos ver que na lamina A, a 3cm do cAdmio, sua
influéncia pode ser despresada.

V.- CONCLUSOES

Os resultados mostram a importincia de verificar-se a
existéncia de um gradiente no fluxo de néutrons térmicoe e
epitérmicos, ao longo do porta amostras, gQuando gueremos
usar uma posi¢Xo de irradiagXo de amostras, em um reator
nuclear. A densidade superficial de trasoes de fissio pode
ser bastante afetada por falta de uniformidade no fluxo
introduzindo, assim, erros eignificativos na obtensXo da
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idade da amostra. Em Bigazzi [12] e Wall [(13] foil comentado
que o0 gradiente do fluxo de neutrons térmicos era
desprexivel no local de irradiac¥o das amostras, estes
foram os unicos dados sobre verificac¥o da uniformidade do
fluxo de ndutrons que encontramos em trabalhos de data¢¥o
por trasos de fiss¥o.

Os resultados sobre a depresslio do fluxo te#rmico,
devido a presenca do cadmio, indicam a importancia da
geomstria da irradiacXo, quando irradiamos simultaneamente
amostras com e sem invélucro de cadmio. Para as dimensBes
utilizadas por nde a amoetra eem capa deve ficar a pelo
menos 3cm da amostra coberta com cadmio.

A posicko 14/B-5 mostrou-se adequada para as
irradiasSes visando datas¥Xo e sard utilizada por nés com
esta finalidade.
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Irradiagko n° de tragos P, (t o%X ) plj(Io X )
(medida) (n° de campos) (x10%cm™®) (x10%cm®)
I-1 (1) 1328 3,81 (t 2,75)
(220) 3,82 (t 1,84)
(4) 1332 3,83 (t 2,74) (1,4)
(220)
(2) 1048 3,02 (¢ 3,10)
(220) 2,89 (¢ 2,20)
(3) 1028 2,96 (t 3,20) (2,3)
(220)
1-2 (1) 1234 3,56 (¢ 3,00)
(220) 3,87 (¢ 2,10)
(3) 1245 3,58 (¢ 2,80) (1,3)
(220)
(2) 10186 2,92 (¢ 3,30)
(220) 2,93 (+ 2,30)
(4) 1023 2,94 (* 3,10) (2,4)

Tabela 1. Dados obtidos nam irradiacBSes de l&minas de vidro
para a medida do gradiente de fluxo de néutrons tvérmicos.
Iv-l ° Iv-2 sXo as irradiagBee realizadas na Estac%o 3. Os
valores de o correspondem &8s densidades médias de

L)
tracos.
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Irradiscko n° de tracos p‘(i o X) phj(t o X)
(medida) (n° de campos) (x10%cm ) (x10%cm?)
I,-1 (1) 1120 8,20 (£3,20)

(864) 7,81 (12,20)
(3) 1047 7,87 (:3,10) (1,3)
(864)
(2) 851 6,87 (13,20)
(864) 6,87 (*2,30)
(4) 927 8,78 (£2,30) (2,4)
(864)
I-2 (1) 1969 9,44 (£2,30)
(1320) 5,46 (t1,60)
(3) 1980 9,48 (%2,30) (1,3)
(1320)
(2) 1881 8,08 (£2,40)
(1320) 8,20 (£1,70)
(4) 1741 8,36 (*2,60) (2,4)
(1320)

Tabela 2. Dados obtidos nas irradiagBes de laminas de
vidro para a msdida do gradiente do fluxo de néutrons
térmicos. Iv—l ) IV—2 s¥o am duas irradias®es realizadaas na
EstacXo 4. O valor /"‘L,,‘ corresponde ap densidades m¢dias de
tracos.
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Prateleira Fluxo Inoorteza‘ Raz¥o de Cd“
-2 -4
(cm .& ) (X)
3 2,84 . 10" 8,00 4,70
4 4,41 . 10" 2,50 8,00
5 4,87 . 10" 2,50 6,10
6 4,38 . 10" 2,50 5,30
7 3,34 . 10" 2,50 4,80

Tabela 3. Resultados das med.das do fluxo de pnéutrons
térmicos nas prateieiras da pnh=icXo 14/B.

* grau de confianca de 68X

*¥ raz¥Xo entre as atividades com e sem cadmio, nKo fol
considerado o fator de auto-blindagem.

(dados fornecidos=s pelo Laboratério de Metrologia
Nuclear-IPBEN)
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IrradiacXo n° de trasos P, (o X ) P (f o X)
(n° de campos) (xlO‘cm_z) (xlO‘cm_z)
Iv-b (1) 1817 2,67 (x2,70)
(399) 2,47 (*1,80)
(4) 1498 2,37 (*2,60) (1,4)
(399)
(2) 1608 2,65 (22,80)
(399) 2,66 (%1,80)
(3) 1498 2,56 (*2,50) (2,3)
(398)
I,-6 (1) 1451 2,48 (x2,70)
(374) 2,44 (%2,00)
(4) 1435 2,43 (23,00) (1,4)
(374)
(2) 1391 2,356 (x2,70)
(374) 2,38 (%1,90)
(3) 1403 2,37 (%2,70) (2,3)
(374)

Tabela 4. Resultados obtidos da medida do gradiente do
fluxo de néutronas térmicoes na posicKo 14/B. IV-G e IV—B
referem-se & duas irradiagcBes diferentes. Os valores P,

]
correspondem 4s densidades médias de tragos.
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Filme N,(x10 -: p'(I-’aX) P, /N, .(‘i o%)
‘Atomos.cm ) {cm ) (x10 )
XVII-3 (2,22 £ 2,0%) 3689586 (11,70) (1,68 £ 2,6X)
XVIii-4 (2,30 £ 2,0%) 3684276 (11,80) (1,688 t 2,8%)
XVIII-3 (2,44 * 2,0%) 408834 (*1,80) (1,88 t 2,5%)

Tabela 5. Resultados obtidos nas micas irradiadas em
contacto com filmes finos de uriAnioc natural e com capa de
chdmio, para a medida do gradiente do fluxo de néutrons
epitérmicos na posi¢¥o 14/B-5.
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Irradiec¥o  n° de tracos P 20X ) p, L 0% )
(n° de campos) (x10%.cm™ ") (x10°.0m ")
I-1(1) 811 1,30 ($3,60)
(398) 1,32 (%2,60)
(4) 8386 1,34 (13,60) (1,4)
(3986)
(2) 1264 2,02 (%2,80)
(398) 2,07 (%2,00)
(6) 1324 2,12 (%2,80) (2,6)
(3986)
(3) 1548 2,47 (22,70)
(396) 2,39 (*1,90)
(8) 1453 2,32 (22,70) (3,8)
(398)

Tabela 8. Repsultados obtidos na irradiag¥o de uma lamina de
vidro, & qual foil justaposto um recipiente de cadmio, para

a medida da depressio do fluxo de néutrons térmicos pelo

cadmio. Os valores p” representam as mddias das medidas

obtidas nos extremos (1,4 e 2,5) e no centro da lamina

(3,6).
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n° da contagem pl( toX ) n° da contagem pl( toX )
( x10%cm™® ) ( x10%cm " )
A B

(7) 31544 t 2,70 (1) 33178 + 2,39
(8) 28657 t 2,67 (2) 33645 t+ 2,61
(9) 294156 * 2,51 (3) 32810 * 2,54
(10) 28140 * 2,686 (4) 33744 t 2,48
(11) 24881 * 2,83 (5) 31141 t 2,53
(12) 20648 * 3,20 (8) 21678 t 3,29

Tabela 7. Resultados obtidos na segunda irradiac¥o
realizada para quantificar a depressXo dos néutrons
térmicos pelo cAdmio. A lAmina de vidro foi dividida nas
partes A e B o a caixinha de ca&dmio ficou em contacto
direto com a parte A.



