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RESUMO

o S

As caracteristicas de ataque do nave Detector do
Estado So1ido de Trago Nuclear CR-39 foram investigadas sob dife

rentes condigoes de ataque.

"A investigagiao Easeia-sé em resultidos obtides
utilizando-se solugoes aquosas de KOW e adicionando-se solventes
aYcoBlicos. Observa-se que a sensibilidade de registro de tra-
'.;05 pode alterar-se cﬂnsidérave]mente utilizando-se de um trata

mento quimico apropriade.

Teécnica para ampliar e colorir tragos previamente

atacados para sevem visualizados em uma tela foi apresentada,

AplicagGes de CR-39 pars medida de fluEncia  de
_nEﬁfrdns s3o discutidas. Sao apresentadas curvas da  densidade
de tragos registrados pelo deté;tur em fungaco do tempo de ataque
para situagoes de amostra utilizando-se ou nao radiador de poli

" ¢arbonato.



The bulk and track etching proprieties of a new
- Spl9d State Nuclear Track Detector CR-39 were investigated under

" different etching conditions.

. The discussion is basedlﬂn results obtained wusing
aqueus solutions of KOH with addition of alcoholic soivent _ to
agueus solutions. It was found that track registration sensitivity
ﬁan be dramatita1]y changed By using the proper chemica] treat

tament.

A method to enlarge and dya etch tracks to be

~viewed by simple projection on a screen is discussed.

The applications of CR-39 in neutron fluence mea
'-uremeﬁts are sﬁﬁwn. Graphs are presented of the trach densities
‘registered by the detector as a function of etch time both for

samples with and without a polycarbonate radiator.
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Nos G1timos anos grande tem sido o interesse no

emprego de neutrons em diverses ramos da ciencia. Assim a2 neces

‘sidade de aprimorar t@cnicas de monitoragao individual e de zrea

‘visando a seguranga de individuos gue eventualmente sejam sujei-

tos a esse tipe de irradiag2o vem sendo cbjeto de intensos. estu’

dos em diversgs centros de pesquisas. Neutrons sendo particulas

.desprovidas de carga so podem ser detectados por intermedio de

produtos de suas reagdes ¢om a materia. Os processos convencig
nais de deteccdao desenvolvidos para as particuias fonizantes ti-
veram de ser modificados para serem adaptados a moritoragao de

neutrons. Um dos problemas qgue mais afetam a eficiencia dessas

técnicas desenvolvidas estd na grande faixa de energia do espec

tro de néutrons e a variacio irregular da seg¢2o de chogue  para

cada reacgao.

" Um dos processos utilizados para a detecgdo da

neutrons estd baseado na formagdo de regides danificadas em dete-

tures_p]isticos'{Makfofﬁl, Lexan, LR-115, CR-39) pelas particulas

‘carregadas eoriginarias de reagoes com nucleos do material, que

podem ser tornados visiveis em um microscOpic Dtice apds a amos-

-tra ser submetida a um atacante quimicp especifice. Esse ata

que resulta no que se chama “trago®,

A descoberta de um novo plastico detector de tra

¢co nuclear, CR-39, capaz de .registrar com qrande sansibilidade
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partTEu]as menos ionizantes {protons.-e particulas alfa de alta

energia) ternou possivel o seu usp como detector de neutrons ba-

seatdo no processo de registro de protons de recuo.

0 objetivo do presente trabalho 8 ¢ estudo desse

‘novo pelimero como detector de tragos visando sua aplicagao como

monitorador para fluxe de néutrons a ser utilizado no Laburatﬁ

r1u, jd que estao sendo rea11zadas pequ1sas ut111zand0 se fon-

te de neutrons.

0 conhecimento detalhado da influencia das condi

. ¢bes de ataque (tipe de atacante, concentragao, temperatura) so-

bre as taxas de ataque € essencial para melhor otimizagao da tec

nica de deteccao, ja que esses parametros interferem de maneira

marcante sohre a resposta do detector. VYarias solucoes foram

. testadas, designadas por solugfes puras (atacante + aqua) e solu

goes mistas {atacante + fgua + solvente quimice). Para cada si-.
tuagao foram plotadas curvas do comportamento das taxas de ata

que.

A 1dent1f1cagao de tracgos e um trabalho Tangop e

-cansativo, sendo que os processns usuais de ataque reveiam ’ tra-

CoS que 5pment£ podem ser visuvalizados utilizando-se de um . mi-

croscopio otico., Desenvolveu-se entdo tecnicas de ampliagao e

coloracdc dos fragos para qUe 05 MESMOS pOSSam ser observadaos
utilizando-se de uma leitora de microfichas ou um projetor . de
slides.

Finaimente, foi plotade griafico do dén;*ladv e



tra¢05 em fungao do tempo de ataque para2 a5 amostras sSubmetidas
a uma fonte de Am-Be de neutrons calibrada e uma curyva de cali-
. bragao {ftuxo real de néutrors "x densidade de tragos na- amos

. tra) foi obtida,
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Se levarmos em conta o fator "tempo" a pesquisa

com detectores do estado solido de tracos nuclear - SSNTD (Sotid

State Nuclear Tracks Detectors) pede ser considerada como uma "jo

vem :crianga precoce” posto que os primeiros trabalhos relativos

a essa nova tecnica de detecgao iniciaram-se a menos de tres dé-

cadas e atualmente encontra-se num estigio bem avancado.

Young |'] em 1958 e Silk and Barnes |?] em 1959
publicaram o5 primeiros resultados sobre trages nucleares em so0-
lidos. Young observou ttagﬁs dé fragmentos de.fiasﬁu 2m cfﬁst&is
de FiUOFEtﬂ de 1'7tiop quando atacado em uma mistura de scido acé-
tico e acide cloridrico, enquanto que Silk e Barnes observaram
com o auxilio de micrnscﬁpiu eletrdnico també&m tragos de fragmen
tos de fissio em mica. Contudo esta nova técnica somente  mos-
trou ser um caminho E_nnvqs horizontes para o estudo da detecgao
de particulas nucleares com nsltraba1hos publicados por | Price,

Walker & Fleisher ]3; “+ | no infcio da década de sessenta.

A partir de entac com a evolugao dos estudoas, foi mos
trado que tracos poderiam ser tornados viziveis numa variedade

de materiais dieletricos como: minerais, vidros inorganicos na-

turais e artificiais e especialmente polimeros organicos, Esta
categoria mostrou ser mais sensivel que os detectores inorga-

nicos.
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tector utilizado & também da técnica de revelagdo do trago

s

A visualizagao do trago depende de uma serie  de
fatores incluindo caracteristicas da.particula incidente, do de-

|55 ?‘I

Foram desenvolvidos tawmbem vadrios critérios tedcricos para ¢ re-
gistro das particulas {Katz e col. |®|, Benton e col. | *]

Monmin |'%].

Assim, varios trabalhos foram surgindo nos mais
diversos campos da ciencia e tecnglogia {fisica nuclear, astrofi

sica, geologia, metallrgica, radiobiolegia e medicina, arqueolo

-gia, eic}. Em 1975, realizando um trabalho de consulta em diver

~ so0s periodicos, reunindeo mais de 1300 publicagoes de diversos pes

quisadores, Fleischer, Price e -Walker publicaram seu livro “"Tra
gos Nucleares em Solides: Principios e Aplicacoés [''], onde no

ta-s5e o grande avangeo ¢ amplitude do uso dos SSNTD.

Desde a ﬁéscoberta da radiagﬁa ¢ dos "efeitos de-
sastresos" que tode individuo que eventualmente seja exposto a
umzcahpu de'radiagﬁu possa sofrer, surgiu & grande necessidade
nu.deaenvﬂivimentn de tEcﬁicaé_de medida de fluxo, espectro de

enérgia & dosimetria relacionada com a monitoracao de area e in-

_diu{duaE.

A meta da dosimetria, & em geral, caracterizar e
medi} o efeito da rédia;ﬁn ionizante, sendo a "matéria” referen
cia vtilizada, o corpo huméhn, onde ©s efeitos 2 serem caracteri
2ados sao de ordem biolbgica. Entretanto, 3 medida que se awﬁLE
ram.ns esiudos snbré a2 prafundidade dos &anns biologicos da ra

diagao, novas normas sao divulaadas pelos centros de pesqui-
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(811y1 diglycol carbonate) por Cartwright,. Shirke e Price

1

sas |'?|. Porém hi uma espécie de abismo entre o "conhecimento

“atual" e a “realidade®,

~isto E verdadeiro quando discute-se o problema da
dosimetria de neutrons. Apesar do recente progresso neste campo
numerosos problemas nae foram ainda resolvidos de uma Torma sa-

tisfatoria, sendo as maiores dificuldades:

neutrons sao particulas desprovidas de carga e
sua detegap est? fundamentada em produtos  de

sua interacao com a matéria,;

variacioc irregular da se¢2o de choque com = a

ehergia;

-, presenga conjunta de outros tipos de radiacgao,

particulearmente raics gama.

. Apresentando possibilidades de aplicagdo com tEc
nicas diversas, os SSNTD tem sido intensamente empregados na do-
simétria de ndutrons |!*-'%|. A descoberta de novo polimero CR-39,
2%

e 05 trabalhos sobre sua excelente sensibilidade e resoluglo pa-

ra- ¢ registro de tragos de particulas carregadas por Cassou g
Benton |2} demonstram a vantagem de seu emprego como detetor
de tracos.

Devido a extraordinaria sensibilidade o CR-39 veio

COMISSAC K2CEN/L IF ENERELF NUCLEAR/SP . 1PEN
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preencher a lacuna existente na detegao de particulas carrega-
das menos ionizantes séndn 1argamenté enpregado em dgsimetrﬁa do
nutrons §27-7°|e em outras areas, conforme estatistica de G.
Somegyi [2?] na 117 Conferencia Internacional sobre SSNTD [3°],

realizada em Bristol [Inglaterra) em 198).



Devido ao vasto campo de aplicacgio dos detectores
" do estado sdlido de trago nucTear fez-se necessarid um conheci-
mento mais apurado dos processos gnuo]vidﬂg tanto na formagao do

trace como na revelacdo do mesmo.

Toda a metedologia com os S5NTD pode ser he]hor
'cnmpreendﬁda pelo esquema de& Figura 3.1, onde sao tidos como da-
dos de "entrada® os parametros da part?cu]a.{carga, massa, ener
gial e come o5 de “saida" os do traco ja atacado {commﬁnmntn,diﬁ—
metro maior, diametre menor, ceontorne}. Conectando esses dois com-
ponentes temos a resposta de detector tanto no nivel microscdpi
co como macroscopico dos processos dz irradiagaec (angulo, distEE
t¥a, tempo de irradiagac) e de ataque quimico {témpetatufa, con

_ gentragdo da.shlugﬁo, agitacio, tempo de ataque).

. confudo. na prﬁtica, o que -realmente & de interes
se'® encaﬁtra}-sé_re1ﬁgﬁes fundamentais existente entre os blo-
¢o$ do esquema, e muito maic ainda relagdes que sejam "pontes”
_uhfndﬂ 0s parimetros de gntrada e saida. A obtencdao de uma fun
cﬁu resposta aprnpriada e D prub1éma central e énvn]ve ¢ desen-
volvimento de modelos fisicos que descrevam Os vErins fenomenos en

volvidos.
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luando partTcu1a; carregadas atfavessam um solido
isplante, alteram substancialmente sus estrutura mﬁ!ecu]ar_ atra
vEs de prnﬁessus de ionizagao, excitacgao e no final da trejato-
ria por espalhamento nuclear, originando um cilindre submicresco

pico {em torne de aproximadamente S0 R de diametro} He alta ‘"rea

tividade quimica, conforme Figura 111.2

Figura I11.2 - Formagao do trago de uma particula carregada Em
um polimero '

‘Discutiremos a seguir alguns modelos que procuram
descrever o fendmenoe da formagdo do trago latente, contudo deve

-se salientar que apresentam limitagues.

I17.2.7 - Modelo de Jonizscdo e Excitacdo Primiria

0 modele do "Oance Primario”, propostoper Fleischer,

Price & Nalker |?'! fundamenta-se na idéia que somente a doniza



1]

cap e/fou a excitagaoc primarias sao realmente importantes na cria
gdo de regides quimicamente sensiveis. Tres tipos de interagoes

s2ao consideradas:

Tonizagdo: 2 transferéencia de energia a um glétron da matriz,
ejetandyp e acelerando-o criando os chamados raios
delta, originandeo um_"cana1“ de Tons positives no

“centro da trajétﬁria_da particula;

. Excitacao: transigoes moleculares para niveis mais altns de energia, sen
do que a de-excitacio quebra a ionga cadeia de mo

leculas produzinde radicais livres;

. Colistes nucleares: danos preduzidos por essas colisoes con

-

sistem de atomos deslocados e vazios resultantes,

.gsao significantes para baixas energias.

Esse modelo prediz que 55 serap registrados tra-
¢o5 se a taxa de ionizagao primaria J exceder um valor caracte
ristico para o material, onde pela teoria desenvolvidas por

Bethe [*?] temos:

22

J = a et [EnEETz_- B +1K’] ' ' (ITI.1}
B

onde,

a, K parametros de ajuste relacionados com o material wutiliza

do e o potencial de ionizagao do mesmo
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Entretanto, aperar da validade da relagao (111.1),
o modelo & incomplets, pois niao somente eventos primirias ma s

- também interagCes com elétrons secundarios contribuem para a for

magac ds regiac danificada.

111.2.2 - Modele Rasio Delta

Em torne da metade da energia da particula inci-
dente & depositada no material diretamente para excitar ou ioni
zar as moTéculas. A outra metade e fornecida a eletrons sepundé
.rips na forma de energia cinética. Katz |a|-estabe1eceu entao
um "Modelo Raio Delta" onde a energia depositada pE1GSI eletrons
secundarios em uma distancia radial muite proxima do caminho 'da
particula {r = 17 ﬂ} e uma quanfidade cr?tica p;ta a formagap

do traca.

Estidos posteriores demonstram existir dois argu
‘mentos que violam essa teoria:

na regiao proxima a um raioc de 17 R, entra 10
e 20% dos danos s3o causades pelos elétrons. se

cundarios;

¢ dano primario pode ser extendido ate por vol

ta de 20 R de raio.



im conceite mais conveniente, desenvolvido ~ por
Benton |%| e aplicado com sucesso para a descricao da formacio
de tracos em plistico € o da taxa de Perda Restrita de Energia
{REL}. A gquantidade REL & simplesmente a taxa de pé}da de ener
- 913 de particula indicente devido a chiaSES discretas com 03
elétrons do material. Define-se como colisBes discfeta;‘és que
resultam na ejecac de el&trans com uma energia w Menor QuUE Wo.
Os elctrons .com energias maiores que w, nao contribuem para 2
‘formacao de tragos, pois sofrerdc multiplos 95pa1haﬁentns'e depo

" sitardo suas energias em regiao distante do dano primario.

Benton estabelecev as seguintes reltagoes para a

quantidade REL:

REL = dt - dE _ E<D.5 MaV/nucieon
. ax < dx 1T
{111.2)
Cper = B . [}95] - [QEE- £50.5 Mev/nucieon
. dx <oy dx {7 dxdm?w?

onde ,

[_EE_} : taxa de perda de energia caracteristica do material
-dx T

Também esse modelo apresenta suas . limitagoes,
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pois & densidade de eventos relevantes e considerada como estri-
tamente proporcional a ﬁensidade local de energia, ignorando por
exemplo as difecrencas qualitativas entre os defeitos produridos
pela ionizagao primaria e os raios delta, considerando ainda a
existencia de danos importantes a distancias grandes da trajeto

ria da particula incidente.

I11.2.4 - Modelo de Densidade Linear de Eventos (L.E.D.)

Estabelecido por Paretzke |*3%| esse modelo reline
" adequadamente os conceitos dos modelos anteriores. As ionizagoes
pfgmiria ¢ secundaria o determinadas excitagoes em torno de uma
determinada dist3ncia da trajetdria do Ton sdo considerados fato

res contribuintes relevantes para o aumento da velocidade de ata

ﬁue nos detectores plisticos. A quantidade L.E.D, & -  definida
por: | -
' dE 2 22 R_(8) N
LED = - ——— | &n : - {1 - —} {(111.3)
dx [t B2 _ P R(8}
ande,
R (B) - extensio do trago latente

A Figuéa 117.3 demonstra os eventos relevantes na
formagao do traco latente de particulas carragadas nos diferen

tes modelos.
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MODELO DANO PRIMARIO -f.

RN N

MODEL C DENSIDADE LINEAR DE EVENTOS - LED-

Figura I1I1.3 - Esquema de eventos relevantes {circulos cheios)
na formagao de trages de particulas carregadas
nos diferentes modelaos



0 aparecimento de tragos visiveis em

detectores

de estado solido envolve deois Estﬁgins: a produgiac de uma re-

.gi%o de danos suficientemente intensos e continuos devido @ pas

sagem da particula pelo meio ¢ sua revelagdc através da agdo de.

uma 501UQau quimica atacante apropriada, que prngresswvamented15

sn1ve 2 reqido danificada, ampliando dessa forma a regmau ‘ac re-

dor da tra;etnrua da particula, confurme esqUETA da Figura 111.4.

ALTA DENSIDADE vB
DE DANOS

et ]

DANG ESSENCIALMENTE :
-ZERD - : ANGULO
DO CONE

Figura ITI.4 - Esquema em escala submicroscépica da evolugao de

tracos de particulas carregadas em polimero



Como foi cisto, o grau de danes provocados no ma-
terial & maior nas prnximidades da trajetdbria da particula. HNes
sa rogiio a taxa de ataque assume um valor alto, por convengao ¢

definida por V¥ (track-etch rate).

i medida que a densidade de danos tende a valores

pequenos, a taxa de ataque tambem decresce, Para distancias aci

ma de aproximadamente 50 % a taxa de ataque iguala—sé'a taxa de

" ataque do material nio danificado ?B (bulk-etch rate).

Duﬁs-cunsideracEEs devem ser mencionadas Com rela
gio ds velocidades V¥, e V.. H& necessidade de se distinguir
-os detetores que apresantam velocidade de atagque Vi icotrapica
~ou anisotropica. O critéerio de isotropia & satizfeito para 3
m#i&ria dos polimeros @ vidros, sendo o caso anisntrﬁpicﬂ carac

teristico dos cristais detectores.

A segunda consideragaoc & com relagao ao grau de
alteragao da ve1ucidade de ataque do traco Vi 20 10ng§ da traje
toria de pzrticula nuclear. Para a maioria dos detectores Y, as
Sume o camﬁortamenta variavel mas em certos casos praticos £

ju;tificEve] assumir um valor constante.

Essas caracteristicas sao impoertantes na elabora
cdo de uma teoria para a cinetica de desenvolvimento dos tracgos,

come mostrado na Figura II1.5.

A resposta de um determinado tipo de detector &
dada ém termos das duas taxas de ataque, Vg e V;. Estas centu
do, sio afetadas pelas candigues de ataque, isto €, a taxa com

que uma reacan Guimica ocorre e fortemente dependente de parﬁmg
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CINETICA DE TRAGD

{ TECRIA )

Vg FSOTROPICO o ANISOTROPICO

Vi CONSTANTE VARIAVEL

-
-
—
-

SSNTD ESPESSO DELGADO

Figura I11.5 - Classificagao da ciniética de tragﬁs de acordo com
as propriedades do detector.

tros come: tipo de reagente utilizadoe, concentracao e tehpEratg
ra. De acordo com Arnhenius,.a dependéncia da temperatura pode

ser expressa pela reélagao:

V= A, exp .l:r ___E__:} ' : (111.4)

v o= A< ' (111.6)
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A

onde:
E - energia de ativagao "
€L - concentracao da solugdo
Kk - constante de Boltimann
o' A1 - fator de ajuste

T - temperatura absoluta QK

As condigtes otimizadas para o ataque quimice tem

‘gue ser determinadas experimentalmente para cada detector,

Dutra importante caracteristica intrinseca do de-
tector que estd ligado com as velocidades vV, e V. B o angulo

critico @ Considerando-se as taxas de ataque constantes, a

.
evolugao do fraqo et gqualguer anguto de incidéncia pode ser en
tendida come uma competigao entre Yo e V. 5Se a componente nor
ma! da velocidade prefercncial de ataque [#T cen @) for . menor

que V¥, nerhum traco & revelado. ASsim, o ingule 6. =arc sen

c
vEfvT deve ser considerado camo um angulio limite para a revela

. gdo de tracos conforme mostrado na Figura I11.6.

111.3.2 - Formacio de tracos em Shlidos Iggi;iﬂiggg_a_Taggg

Ataque Constantes

A ddeia basica esla fundamentada em  Con-

CONCTRD trrrt s CE ERERGH) KUCLEAR/SP - IPEN
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considerar-se o material detetor isotrépico e as taxas de ataque
Vg € V¥ constantes, Tres fases distintas podem ser fdentifi-
cadas a medida que o atacante vai atuvando ao longe da trajetoria

da particuia incidente.

e

Figura 117.6 - Dependencia da revelacgdo do trago com o© angulo
eritico” o_ '

Na Figﬁra I11.7 XY vrepresenta a superficie ini
- cial do detectﬁr e PO a.diregﬁn da particula inﬁidente, consi
‘derando-se que o mesmo possa ser atacado a partir da superficie,
Quando o atacante atinge @ ponto 0, fim do a1cance; a superficie
do detector encuntra;se em x] f]. Durante esse tempo o traco
apresents ‘um perfil cEnicp, ﬁendn essa fase, por esse motivo, co-
nhecida como "fase conica". A partir de ent3o nap ha mais ataqﬁe
preferencial e doravante_o atacante atua em todas as diregdes, com

velocidade VB' "Este & 0 injcioc da “"fase de transi¢ao” . durante
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i;. ' ‘Figura II1.8 - Fases do irago em amostras de CR-3% irradiadas
com particulas alfa e fragmentos de fissdo de

J - uma fonte de Cf**? atacadas durante 10 horas

: em solucio de Hidrdxido de Potissic § N, com

20% de Elcool metilico obseryadas com auxilio

' de microscopio.Gtico-111.8a - 150 X; I11.8b-150 X;

__111.3(1 -750 X; 1I11.8d -750 X; I11.8e -750.X.
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a qual o extremo do cone torma-se prqgfessivamente mais arredon
dado, enguanto que a suﬁErchie do trage primeiro mantcm-se elip
tica. Entdo inicia-se uma transigdo ate assumir uma forma-parci
almente circular (niveis X, Y, e X5 Y3 respectivamente). Final
mente todo contorno do trago torna-se esférico com sua superfi
cie complelamente circular {nivel Xq Tq}, iniciando-se assim =
fase esférica. Essqs Tases podem ser distinguidaé_cunfoéme 5e-

qiéncia de fotos da Figura I11.8.

0 modelo assume ve]uéidaﬂes de ataque constantes
.E'mﬁtefia1 isntrﬁhicﬂ. Essas aproximagées $ao satisfatorias,
principaimente com relagio a V., cuja variagdo ao lengo do trago
-E hfnima, podenda ser desprezada, assumindo-se um valor médio
constante em toda 2 trajetoria da particula.

111.4 - INTERACOES DE NEUTRONS COM SSNTD

I1171.4.1 - Introducao

lﬁ'detEEQEUIdE radiagio estd Tigaﬂﬁ 8 interagao da
radiagao cﬂm.u detector. Para a§ particulas carregadas ©os pro-
Ces50s$ sﬁn de {ﬁnizagﬁo e Extitaéﬁo. 0s neutrony ndo sendo ioni
zantes sio detectados atraves de particulas Earregadas produzi-
'das nos mecanismos de sua intéragﬁn como detector. Essas parti
cuiaé secundarias preduzidas por interagoes de espalhamento 1
rea;ﬁés nucleares num 55HTD causam danos de fonizagac sendo en-

t3o possivel de serem revelados seus tragos utilizando-se de pro

cedimento apropriado de ataque quimico.
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Em varios aspectos, o5 tracos induzidos por nQu-
trons sao consideravelmente diferentes dos observados convencio

nalmente com detectores plasticos: ' _ -

. podem ter grigem em todo interior do detector
e distribuides de maneira aleatdria e  aniso-

tropica;

. s@o0 causados por particulas nucleares diferen
tes, protons, particulas alpha e nicleos de re
tuo, sendo que a produgiec de cada tipo depende

da energia do neutron incidente;

. iniciade o ataque, podem ser observados tragos

em diferentes estagios de desenvolvimento.

A Figura 111.9 mostra um esquema de tragas de par
ticulas carregadas geradas por reacoes com neutrons e niclegs do
material detector.

Na Tabela fII.1'encuntram-se as diversas reagoes

_ihﬁu:idas por neutrons gue geram particulas carregadas ao intera

girem com os niicleas dos componentes do polimero. Devide 3 abun
dancia, somente as reagoes com o5 nuclideos C'2 e 0'% forem con

siderados.

Tamb&m protons de recto provenientes de  reagoes

de nzutrons com nicleos de Hidrogenic do material, contribuem pa

ra a formagiao de tragos.
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REACOES COM ! PLANGQ DE
NEUTRONS : ATAQUE
! _
|
PROTONS DE  — by e
RECUO ;
|
I
Np T ,
[’ J } ihz:h
! .
i
[Wﬂi] { .
RECUO ]
DE’ —=
IONS PESADOS }
: H
{ DETETOR -~
I

Figura I11.9 - Tragos induzidos por neutrons em um detector

TABELA 11,7 - Reagoes nucleares induzidas por neutrons para nil-
cleos slvos de C'F e O0'® na regido de 0 a 20 MeV
produzindo particulas carregadas

REACKO PARTICULA CARREGADA
clz2 (n, n}*ciz Gl:-*.'
€% {n, n") R ) g1z
C'2 {n, p) B'? B2, p
¢'2 (n, a) B} B . «
C'?2 {n, n'} 3 a 3a

Q¢ (n, n) ' 06
' {n, n') 0O'° e
0'® (n, d) N'? Ri®,  d
Glﬁ {ni :‘:.} C‘l! EIEl a
ﬂ]ﬁ{n,.nl}p,?ﬂli N'S, p
0% {n, n'} @, Ci2 L%, o
',GH (n, 2n) 0-15 .[]15
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111.4.2 - Crits

A observagao de tragos de particulas secundarias
geradas por reagoes de neutrons com nucleos do material detector
esta relacionada tanto com o espectro do Teixe incidente gquanto

a5 caracterTsticas do detector e as condicodes de atague,

Quando de amostras sujeitas a feixes de néutrons,
tragos de vArios tipos podem ser.visualizados sendo que a densi
dade de dano produzido esta intimamente ligada com o tipo de par

“ticula gerada & sugz energia, conforme descritos em 111.2.

Assim, para cada particula J, para gue haja forma
._;Eﬂ de trago latente dentrp do volume de um determinado tipo de
detector & necessario que a energia da particula gerada se encen

tre numa faixa de energia caracteristica para sud especie.

No processo de revelacao do trago, o conjunto de
condigoes estabelecidas para o atague guimico @ fator importante
ja gue a visvalizacio do mesmo estd relacionade @ competigio en

tre as takas de atague vB @ vT.

-Para 0 casgo de'partfcu]as geradas no interior do
détector, conforme esquema da Figura FI1.10, a condigao de ata-
-cabilidade dos tragos fica entao definida por:

¥ cos v > 1}
com.

cos p = cos & .tosa + sin & . sina . cos B

onde, ¢ € o angulo da particula emergente com relagao anormal. do
detector, & angula de incidencia do nevivron, a 3ngulo de  espa-

Thamento e B angulo polar.
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Dévidn.a; fato das particulas secundiarias serem
geradas om todo volume do detehtnr, seria de esperar que tragos
gue eventualmente estivessem na regiao removida duranﬁe o ataque
fossem cﬁmp1etgmente consumidos. Contudo, mesmo em atagues pro-
lengados oecorre a propagacac de seu contorno esférico ata  cama
das preofundas no detector. Ap observar um micrescBpin, um detec
tpr-suhmet{du a néutrons apresenta umﬁ mistura ccﬁp1exa de dife-
rentes formatos de tragos o que dificulta a identificagdo dos

mesmas, conforme seqlencia de fotos da-Figufa ITI.1.

—

NEUTRON
- SUF ORIGINAL INCIDENTE

DO DETETOR
-

POSICAQ
A DA .
! INTERAGA O

PARTIC U LA
CARREGAD A

L

-k mE mE mapm ] ) e =

Figura 111.10 - Anqule minimo E'para formagao de uma particula
carrcgada gerada no interior do detector.
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Figura IT11.11 « Amostras de CR-39 irradiadas com néutrons da
o fonte de¢ Am-Be atacadas com soclugao de KOH
{6 W) 20% CH;04 durante 2 horas cbservadas
com micrescopio eletronico com aumentos:
(a} 2000 X; (b) 6000 X {c) 10000 X;
(d) 10000 X. |
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CAPTTULD IV
UATERTAIS E_METOLOS "

Com excegdo do LR-115 {preduzido pelo Kodak - Pathg),
pfimeiru plastico desenvolvido péra uso exclusive como detector
de tragos, até entdo os polimeros detectores usados eram exc1£'
sivamente folhas isolantes, inerentemente heterugénea%, sendo com

'ﬁﬁstnssde misturas de zonas amorfas e régiﬁes cristalinas que
'_ptnvucam diferencgas marcanfeg quando submetidos a atague quTﬁi-
€o. 0 raciocinio 1dgico leva & concluir que um polimero .para
ser um detector ideal deva apreﬁentar Lma aita-tﬁanaparﬁncia oti
ca (mesmo apbs atagues prolongados}, 5erém completamente amor-
fos, possuirem alta sensibilidade a danos de radiagﬁn e serem

preferencialmente atacados por reagentes nac solventes.

- hpesat de pfeencher es5sas caracteristicas, o CR-3¢
apresenta "potencialmente” o ﬁelhor compoertamento coma detector
de tracos. A maior restricio & com relaczo a dificuldade na ma-

nufatira de detectores de boa qualidade.

Os pfﬂdutns de th-39 pndem ser feitos a parﬁir de
uUm MONOME o 1Tquido.cam9fci;1mente chamado “"allyl diglycol carbo
nate" {cientificamente recebe o nome de "die thylene glycol bis
{ally) carbonate)). Devido a suas duas duplas ligagoes allyl,
pode ser polimerizadn ou "ctﬂss linked" ém homopolimeros ou copo

Yimeros ou em alguns compostons intermediarios.
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A reprodutibilidade das propriedades do detfecior
é um fator fundamental, pois de nada adiantaria ter-se um  novo
produte com uma alta sensibilidade para traces nucleares sem que
essa caracteristica pudesse ser alcancada. Com re1a§5ﬁ ag {R-39
ha que se levar em conta fatores relevantes na produgan .a Tim de

se phter amostras jdeais.

0 processo de manufTatura do CR-3% pode ser sinte-

tizado no diagrama de bloco da Figura 1V.1

MATERIA FATORES DE CIELD DE
PRIMA MARUFATURA .CURA
I . - CR -39
iniciador | . molde '
. vedagao :
.h+ : . aguecimento temperatura
_mMOnOmMero . pureza

Figura 1¥.1 -Diagrama de bloco do processo de manufatura do CR-38%

.Féré obter ~ 5B um detector com uma © sU-
perchie otica polida E.sem quaisquer imperfeigoes gue por venty
ra vénhém a produzir uma cnnfiguraqio semeThante a um trago apos
o atague quTmitﬁ E necessario um alto grau.de-puﬁeza dos prudé

" tos utilizados como mat€ria-prima {monomero + iniciador).

A resposta do polimero € fertemente afetada pelo
tipo e concentragao de iniciador uiilizade, ja que dependem .des
ses dois fatores a taxa de pelimerizacdao, sua uniformidade . e 2

densidade final da amostra {iniciadores mais empregados benzoil
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1

peroxide, dicyclohexil peroxydicarbonate (CHPC), diisopropyl pero

‘wiydicarbonate {IPP)}). MNota-se na Figura IV.Z2 a importancia na

concentragao e tipo de iniciador.

' ! ! | I P 1 T T T T T
= r — -
=l :
3w —_ GHPE ]

e B d
— |
E o B 4
= .

e L

™ -

"L .I 1 1 1 1 1 i 1 ) 1 ’ .
% DF IHiCIADODY
Figura 1¥.2 - Taxa de remocao do material nao danificado (VB) em

fungao da concentracao de iniciador

D passo seguinte cumpreende.injetar a mistura ini
ciadur + mnnEmEfu em um molde que cnnsisterem duas placas planag
polidas de uidfu, separadas ﬁnr uma vedagao em torno das bordas.

A medida que ocorre a polimerizacio hid-uma “contragao” da mistu

ra.e, a fim de evitar-se nic uniformidade e uma eventual guebra

da folha firma-se o molde com uma pressao uniforme em toda  sua

extensao.

Como a polimerizagao & um processo exctermico, 21
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guma anomalia referente as coendicbes de ataque podem Ser atribui
das a uma falta de unifnrmidade na polimerizagao causada devido
a possiveis gradientes té&rmicos. O fato principal que vem- afg-
tﬁr a reprodutibilidade da resposta do detector esta nés condi-
go0es gue devem ser ubservada§ dirante o cicTu_de cura, isto e,

durante o periodo em que a temperatura de cozimento varia passo

a passo ou gradativamente até que ocorra o endurecimento do poli

mero completamente. A energia liberada pela polimerizagao ira
aquecer ¢ centro do molde provocando polimerizagao mais rapida

no centro da folha, assim ha necessidade de um aguecimento exter

-n6 uniforme por sebre a superficie do molde a fim de evitar-se a

" formagdo de camadas. Um tTpico conjunto de curvas-de aquecimen

to € mostrado na Figura IV.3.

TEMPERATURA [C)

4 & 6

TEMPO DE CURA (HORAS)

-Figura IV.2 « Curvas de Tempcratura x tempo de cura usadas na
manufatura de CR-39 ' ) ]

L
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1¥.2 - MECANISMOS DE_ATAQUE_QUIMICO_DO_CR-39

0 conhecimento dos fundamentos quimicos envolvi-

dos nﬁ processo de ataﬁue.é Ltil na otimizagao das condigdes sa

tisfatdrias para as aplicagoes diversas do detector. Gruhn e
all. |**| examinando a natureza dos produtes de ataque de polime

ros formu1afam hipoteses gue esclerecen satisfatoriamente o -Cﬂﬂ
. portamento do CR-3% em solugbes alcalinas.
0 plastico degrada pela quebra das ligagbes carbo

nete-ester pelo Tpon hidroxila, utiginando produtos organicos. Nao
'cgsn de CR-3% os principais sao: 2 -2'.~nxidiﬁtann1 e polialil-

- -alcool (P.A_A.}. O esquema abaixo representa essa degradacio:

CH

{!H2 - CHQ-- 0-¢0 -9 - EH2 - LH 2

0 + 4§ 0 @ ———

CH

1

EHZ - CHE - 0-¢C0-0 - CHE - CH

' CHZ ~CHZ~UH

- - ’-
F4 | ' \N\\ : + 2Eﬂ3

D 2-2' oxidietanol pessui uma bea solubilidade
no atacante, o mesmo n2ao ocerrendo comd P.A.A.; sendo percebide
ras solugGes com altas concentracoes de atacante, podendo mesmo,

nesses casos interferir prejudicande a atuacao do atacante,
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1v.2.1 - Ataque Quimico

b conhecimento detalhédn da 1nf1uEncia das . condi
¢des de ataque {tipe de atacante, concentragao, temperatura, tem
pe) sobre as taxas de ataque vé e ?T B essencial para uma oti

mizagao do sisiema de detecgao, ja que esses parametros interfe
- rem de maneira marcante sobre a resposta ﬁﬂ detector. As amos-
tras foram submetidas ac atague quimico em tubos de ensaiec, imer
$05 no banho L€rmico a temperatura constante (variagaoc maxima de
£+ 0.5 @C). A fim de evitar a evaporac¢io da sclugdo ¢ ceonsegiien
te alteragdo na concentragdo, os tubos permaneciam lacrados du-

rante o tempo de atagque.

As observagoes pre1iminares.foram realizadas uti
ijzandu-sé édlﬁgﬁes "puras" de KDH {KOH + HEﬂ] com normalidades
‘estabelecidas. Com o objetive de analisar a influéncia de sol-
. ventes brginicus sobre as tixas de atagque do CR;EG solugdes "Mis

tas" [KOH + H2

gdo do selvente adicionado & expressa em porcentagem do = volume

0 + soivente organico) foram utilizadas. A propor
total 3gua + solvente orginice.

,1-Ha'e5c01ha do saivente aprOpriadu, faz-se mister
'cdnsidgrar nio 55 a {nfluéncia sobre azs taxas de atague, mas suas
propriedades f?sicu-qu?micas-{Tabela IV.1), ja que hi necéssidg
de de seu uso & temperaturas rélativamgnte altas e tempos de ata

gue longos.
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t- =~ tempeo de ataque

1¥.3 - YISUALIZACAO_DE _TRAGOS :

Os procedimentos usuais de ataque qufm%cu revelam
: tfa;as que somente podem ser observados utilizando-se de um mi-
croscopio otico, o que limita o campo visual a uma. Area relativa
mente pequena. Em medidas de densidade de tragos de amostras,
a contagem dos mesmos & UM Processo 1qﬁgo & Cansativuf Assam vi
sando otimizar o metodo, desenvolveu-se técnicas de ampliagéo r3
pida e coloracae dos tracos pars que 0s mesmos sejam ubser#ados
vtilizando-se uma leitora de.microfichas ou um projetor de shides.
Sendo o campo de GbEErfagEU desses dispnsitivns mainf, ha a -PDE
sibilidade de varrer em pouco tempo uma area  consideravelmente

’ﬁrande do detecter.

A tEcnica de atsgue eletroquimico (CCE),  revela
tragos qué_pﬂdem ser ﬁisua]izadus em uma tela, contudo a nao dis
.pﬂnibi1idadé de detectores de espessUra pequena necessarios para
@8 CLamaras de.afaque eletroquimico desenvulvidas ém.nnssn labo-
ratorio foi fator principaW'de.]1mitagﬁu-para a_ aplicacgio da téc

nica.

o —— i ——— T —— e o R — " .

0 principio de tEcnicd empregada por Ajitanand

e ail. |*%*| consiste na atwacio de um agente "expansor” para

F r



39

o -—

s | et | o, | ormone | BTG | soumig o
Metano) CCH 0 | 32.04 0.796 64. 65 -
Etanoi CEHE?H 46._07F n.?ﬁg 78.50Q o
§licerol s Ms(O)g 92,907 & 1.260 | 291.0 .
E;dﬁrr?;;du de fH, O 35 05 6. 910 ] ]
ifﬁ?i;%ﬁaﬁf Hy 0o 34.02 - 1521 =

Tabela I¥.1 - Propriedades dos solventes empregados |*7]

As taxas de ataque, de amostras tom 0.5 cm® - de

Area expostas a particulas o e fragmentos de fissao de uma fon-

cte de Cf%%%, s3o obtidas das relagdes (Apendice);

D | T
- f : -
Vg o | (1v.1)

(IV.1)

COom.

‘onde:

Dy =~ dizmetro dos trages de fragmentos de fissdo

-D_ - diametro dos tragos de particulas alfa

4]

LMo Ae HﬂﬁtﬂitII'FHEEEH.NUCLEARISF-!PEH
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plastices. A acao do mesmo, a altas temperaturas, enfraguece 2s
tigagbes do polimero tornando-o acessivel 2 um rapide ataque. Pa
ra a maioria dos pléstices detectores .o Gleg de sandalo apresen

tou o melhor comportaments como expansor.

H2a 2 necessidade de um pré-alaque quimico nermal
para iniciar a formacgac dos tragos. A seguir a amostra €& subme-
tida a varies ciclos ate que a dimensio do trago atinja um valer

adequade. Entende-se por ciclo a seguinte seqiiencia:

1. Fricciona-se a superficie do plistico com Gleo
de s3ndalo por um minuto para que o Gleo pene

tre nos tragos,

.+ 2. lLavar e secar a superficie do pliastico com

agua & sabio para a remogds do excesso de tleo;

3. Submeter a amostra a um'ataque quimico normal
por cinco minutos a temperatura alta (90 OC)
“em solucao de KOH 3N

+

4. Llavar e secar. ) o ]

Se forem realizados ciclos em demasia, eventual-
mente ird ocorrer perda de informagbes devido a superposicac de

tracos a2djacentes.
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1v.3.2 - Técnicas de Coloracao de Tracos

B e S —

. A informaca® basica necessaria para a maioria dos
estudos de tragos consiste na identificagac e medida de densida
de dos mesmos. Com o intuito de aumentar o contraste entre a sy
perficie dp plastice e o traga_paré uma melhor visualizagao, téc

nicas de colora¢av foram empregadas.

Tecnicas simples e rapidas, apresentando uma efi-

‘ciencia muito boa para a aplicagdec de substancias opacas nos tra

¢os atacados foram desenvolyidas., Consistem em:

v

S Bnrrifar-ﬁé a superficie atacada da amastra
. com DP-40, ITTquﬁdo penétrante de coloracaon
vermelha vsado em testes nao destrutiveis de ma
teriais. Remove-se o excesso apds cinco ‘minu

tos; .

. Ffriccionar-se a superficie do plastico com tin

ta guache, retirando o BXCESSO com agua;
. merqulhar 2 amostra em uma solugdn fervente de:
‘250 mt de  3qua destilada

10 mt de NHq OH

D.5 ¢ de azul de metileno
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As ampstras submetidas a feixes de neutrons cons
tituem-se de cinco detectores CR-39 de 1 c¢m® de area, sendo tres
dos detectores scbrepostos por uma camada de Makrofol-E de 1 mm
.de espessura que atua como irradiador. Us nEutrnns-'incidentES,
.interagem com os niocleos do irradiador e Eo interior do proprio

detector sendo registrado o$ recuos:

Todo o conjunto estd sobre uma base de' alumTnio

~de 1 mm de espessura e €& envolto por uma folha delgada de alumi
- nio a fim de impedir que eventuais pritons origindrios da  dgua
contida no ar sejam espalhados e atinjam o detector.  As diﬁgn-
soes da amnstr# san: 100 x 40 = 3 mm. A Figgfa IV.4 d3 uma vi

50 mais detalhada da amostra.

As irradiagaes fafam rea]iﬁéda; com auxilio dE_
uma.fﬂnte Am-Be de néutrons do Instituto de Radioprotecdo e Do
simetria - IRD/CNEN (Rio de Janeiro {1 Ci) e da fonte Am-Be do
Laﬁuratﬁriu de InstrumeﬁtégEu Nuclear Hu Programa der Engenharia

Nuclear da COPPESUFRJ {5 Ci).

_ E necessario salientar que a fonte de 5 Ci encon
tra-se encapsu]adaIEm.um envlucro de ago, de forma  cilindrica
com 15,0 cm de altura & 3.0 cm de. diametro, o ﬁue medifica o es-
pectro dos neutrons Emitidﬁs, devido principalmente a espalhamen

to inelastico e absorcio pela Ferro.
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/ (3)

o

LS LA AL (2)

27 /"//ﬁ )

(1)
(2)
(3)
(4)

base sunorte de aluminio
amostras de CR-3%
irradiador de Makrofol

capa de aluminio

Figura IY.4 - Esquema das amos

da fonte deo Am-B

tras irradiadas com nocutrons
.
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A revelagido de um trago, como foi mencionado, es
td fortemente ligado as velocidades de ataque V¥V, e V.. A adi
gio ou n3o de solventes quimicos a solugdo atacante & fator dim-

portante na atuagio da mesma sobre a resposta do detector.

Como foi refTerenciado na Secae J¥.2.1, nao so a
agao do selvente sobre Vp, e V, deve ser considerada. Suas pro
priedades fisico-quimicas sao tambem fatores impnrtanfes a serem
levadas em conta. Essas solugoes mistas apresentavam com o de-
correr do tempo uma a1ferag50 marcante na cor da solugao: de cris
talina a amarelo intensoc. Esse efeito € mais ma?cante nas solv
goes com Etanol (C, HgOH} que, mesmo para solugoes com baixa con
centragano de  KOHM, com pouce tempo de usp, adguirem um amarelao

mais intenso quanto maior for a températura de atangue e o volume

de Etanol adicionado.

Dehtre 0s solventes utilizados {Tabela IV¥.1), 0
Metanol (C H3UH] apresentou o melhor comportamento, podendo ser
revelados tanto tragos de particulas pesadas (fragmentos de fis

520} quanto de particulas leves fparticulas a} provenientes de

uma fonte de CF?2%? em pouco tempo de ataque.
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As Figuras V.7, V.2 e V¥.3 mostram a variacao
do diametro médio dos tragos com a espessura de material remo-

vido respectivamente para solucoes de KOH (& N)Y © em:

100% de adgua (so0lugda pural
50% de Metano!l

0% de Etangl

Para cada amostra foi realizado atague quimico ininterrupte a
fim de gque eventuais modificacoes nas condicoes de atague nao al

rasse o resultade final.

E marcante a influencia das solugdes mistas na rg
velagdo de tragos. Comparando a atwvagao de solugao pura com a
solugao com 50% de Metanol, nesta ultima os tragos das -partTcu—
las leves puderaﬁ ser obﬁervadug togo ne inicio do atague quimi
co e esse foil o fator_que.detErminDu 4 escolha do Metancl como
solvente mais apropriade. 0s demais solventes estudados que cons

tam da Tabela IV.1 mostraram atuagao irrisoria, ndc sendo consi

derados.

¥.1.72 - Tempo de Atague Quimico

_ Para cada amostra observou-se a espessura  removi
da, h {ym}, determinando-se seu valor antec ¢ apos o ataque qui
mice, sendo que cm ambas situvagoes a amostraz era previamente la-
vada e deixada secar por doi§ dias prensada eﬁtre papel-filtro

AR amenp Tr oL oweim 1e - T S B oty
R P S TS ISR SR S DiLLU AT SRS L TR
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a fim de evitar qualquer interfercncia na medida devide 2 prova

vel absorgao de agua pelo plastico. A espessura total vremovida

¢ obtida por:

onde:

hﬂ - aspessura original

hf -~ espessura final

Per fornecer um resultado mais exato, optou —ﬁe
pela medida de h utilizando-se o microscopic otico, ja que a ta
¥a de remocio de material _{vB} para alguns casos @ relativamen
te pequena e as medidas efetuadas com intervalos de dveas horas.
Para cada medida utilizou-se uma amostra diferente, iste €, nao foram fei
tos atagues qufmicms interrompidos. HNa Tabela V.1 encﬁntram-ﬁe

as solugtes utilizadas.

Medidas de espessura removida para as diversas so
Tugoes tornam evidente que as amostras niao sofrem 3 ag¢ao do  ata
cante imediatamente ap0s serem inseridas na solucao. MNa  Figu-
ra V.4 estao plotadas retas ajustadas da espessura removida Bm
funcao do tempo de ataque. Define-se ass{m um "tempo de indugao
ac atague®, Tind‘ gue depende tanto do tipo (pura ou mista} e
concentracao da solugao como da temperatura em que o ataque foi

realizade. 0s resultados demonstram ser a remogao do material

linear com o tempo de atague, sende cssa variagdo mais acentuada
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nos ¢asos de solucdes mistas. MNa Tabela V.1 cstao os . valores
de Tind para cada situagao. Esses resultados concordam com re

sultados dc outres pesquisadores |*%].

__;DLutﬁnq ngcéﬁsnncﬁu PORCENTAGEM TEHPERAT;éﬁ p——
(N} DE METANOL (oc) INDUCAD (h)

] 9 - 20 40 3,74

2 6 50 40 0.65

3 6 20 40 3.65

4 6 50 60 0.70

5 6 | 20 60 2.65

6 0.5 _ 50 N | 8.88

7 0.5 100 60 0.29

8 9 - 60 1.47

9 r 6 - 60 5.19

10 1 - 60 7.76

Tabela ¥.1 - Tempo de indugao au.ataquc para diversas

solucoes utilizadas

E necessario salientar que os atagues longos a
temperaturas altas podem afetar a estrutura do material originan
do "bolhas", esse efeito © mais marcante para as solugdes fortes

o

(solugbes que removem considerivel porcdo de matértial.



oy

el

-

he

LR e g e Em i e m mm s Am m mk mm mmmm = e A

Com relagao a concentracac de atacante {hidroxide
de potédssio) para o caso de selugoes puras, a dependéncia das ta
xas de ataque & do tipo H®, onde N & a normalidade da solu-
¢ao. A Figura V.5 mostra 6 comportamento das curvas para VH e
Y. para as temperaturas de 40, 60 e ?ﬁQC, sendo encontrado

0s valores de a = 1.B8B e a = 1.94 vrespectivamente para V, e

v

B
I As curvas foram ajustadas por minimos quadrados.

No caso das solugoes mistas, ¢ comportamento das
turvas difere nao so a medida que a proporcao de splventes adi-
cionado aumenta, mas tamhém com o acréscimo da temperatura (Fi
gura ¥.6 e Figura ¥.7). Para 0 caso de solugoes com 50% de Me
tanel (Figura ¥.7) nola-se que a razao entre as velpcidades de
ataque do traco ﬁT e de remogdo do material ndo danificado Vg
& menor que para os casos de solugobes com teor mais baixo de me
tanol, 20% (Figura V.6). Esse fato & importanie para a esco-
tha da solugao ideal, ja que a eficiencia de ataque de ﬁma solu
¢do estd estritamente ligada com a possibilidade de serem revela

des tragos & nao cem a remocac rapida de material,

V.1.4 - Influcencia da Temperatura sobre as Taxas de Atague Voe V.
A revelacdo do trago de uma particula tarregadp

no detectur £ fruto da competic3o entre as taxas de atague Vy e

vT. Informagoes a respeito da influencia sobre as velocidades
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de atague de fatores caracteristicoes de cada situagao distinta
de ataque quimico utitizado e fundamental para a2 escotha da solu

cao padrao ideal a ser utilizada.

Com relagao a temperatura em que o ataque e efe-

tuado, @ expressao geral da forma:

. onde:
Ay - parametro de ajuste
E - energia de ativagao da reacao
K - ¢onstante de BU]thénn
T - temperatufa absoluta (9K}

foi ajustada aos dados experimentais para as varias condicoes de
ataque quimico. As medidas foram efetupadas em amostras expostas

a fragmento de fissado e partTculas alfa de uma fonte de Cf737,

0s ataques efetuados foram Ininterruptos e as amos
tras foram lavadas e deixadas para secar por dois dias a fim de

avitar-se influencia ambiental sobre as medidas.

- As taxas de ataque foram obtidas a partir das re

lagoes desenvolvidas no Apeéndice.
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A variagao das taxas de ataque estd fortemente re

lacionada com a adigdo de Metangl a solucde. Tante ¥, coma W

B T
crescem com o aumento da percentagem. - £ importante frisar que a

energia de ativacao E decresce a medida gue aumenta & proporgac

de solvente na solugaoe, conforme Tabela V.2.

souicro | SETCte | ot | (1) E e
, _ % 10 x 10
1 9.0 - 5.45 4,87 )
2 5.0 20, 1.83 1.54
3 9.0 . 50 0.42 . 0.55
4 | 6.0 - 5.56 5.12
5 6.0 20 - 3,82 3.48
6 6.0 50 3.08 2.95-_
7 3.0 - 8.95 8.65
8 3.0 . 20 5.54 5.18
9 3.0 50 . 4.37 3.99
10 1.0 20 9.15 8.93
11 0.5 50 16.34 17.35
12 0.5 100 10.73 11.54
Tabela V.2 - Energia de ativagao, Eg é E; para as

diferentes solugoes utilizadas

A seqiéncia de Figuras de V.8 a V.19, represen

Arpges iAo Acrnil UT ENERGIY #CLEAR /3P - IPEN
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tam ‘o comportamento das faxas de ataque para as solugoes utiliza

das. As curvas foram ajustadas a partir dos dados experimentais

utitizando-se minimos guadrados.

Bs solucoes com alio teor de Mctanol apresentam uma
eficiEncia de registro de tragos inferier, pois a razao Vi /Vg
nesses casos decresce ao longo do traco, esse efeito Elmﬁtc mais
acentuado para temperaturas altas., Também para tempg de ataques

relativamentos longos {temperaturas altas) otorre alteracae ha

estrutura do polimero, apresentando nas amostras defeitos com as

pecto de bolhas de ar come pode ser visto nas Figuras V.20 e

¥.21, Esses defeitos prejudicam a visvalizagao de tragos.

Dentre as solugdes estudadas, a que apresenta me-

Ther atuagac na revelagao de tragos, tanto para partTculas leves

[menos fonizantes) como para particulas pesadas (mais johizantes)
€ a solugdo 5 (6 N com 20% de ¥etanol) sendo ent3o adotada co

mo solugae ideal,

V.2 - TECNICAS DE AMPLIACKO DE TRACO UTILIZANDO OLEQ DE  SENDALO
£ COLORACAO DODS TRACDS

As Figuras V.22 e V.23 demonstram a eficiencia
da técnica de oleo de sindale, As amostras foram submetidas  a
um pré-atagque de trés horas e deixadas secar por dois dias antes
do inTcio do processo. E marcante,rmcrescimentn rapido dos tra-
gos a medida que os ciclos $3o repetidos, enquanto que o  diame

tro dos tragos aumenta dezenas de microns, a espessura removida
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Figura V.20 - Amostra de CR-39 submetida & ataque quimico

hidro-

xido de potassio (6 N) com 20% de alcool me

prolongado {40 horas) em solugio de

tilico.
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Figura V.21 - Amostra de (R-39 submetida a ataque prolon-
gade (45 horas) em solucio de hidroxide de
potassio (6 N) com 50% de 3)cool metilico.
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e relativamente pequena.

hados de amosiras de controle, istﬁ e, ampstiras
submetidas as mesmas condigoes de atagle sem contudo cerem trata
das cam oleoc de sdandalo {Figura ¥.23) comprovam 3 eficicia’ da
técnica. Para se obterem diametros comparayeis aocs quando
se emprega oleo de sandalo seriam necessarios ataques quimices
prolongados, o que acarreta fregliientemente alteragio na éﬁtrutg

ra do polimero.

Simu1taneamente,_submeteu-ﬁe amestras do plasiico
hao irradiadas aos mesmos atagues, a fim de verificay a possibi
lidade de eventuais danes da superficie {radiacdoc de fundo) pu-
dessem ser confundidos com tracoz. Contudo, meémﬂ apds o ninerco
da ciclo realizados; os tracgos manteém 5uas caracteristicas geome

lricas, enguanto que os dangs apresentam formates aleatorios.

Quanto aos precessos de coloracao, OS resultados
5ap bem satisfatorios conforme segiichcia de fﬂteé da Figura V.Z24.
Ha um aumentio do contraste traco-superficic do detector facili-
fando a identificagao dos mesmos, Entre os processos utilizados,
0 sistema amonia - azul de metileng foi o menos eficaz, apresen
tando ainda o inconveniente da necesﬁidade de ser efetuado em ca

pela fechada devido aos vapores de amonia.

Estas duas técnicas associadas (olco de sandalo e
coloragao) contribuem para melhor otimizacan no processo de cen-

tagem dos tracos,
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Figura V.24a - Amostra de CR-39 irradiada com neutrons e
submetida a tratamento quimico em guimico

em solucao de KOK (6 N} com 20% de CH30H
durante 15 horas.
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Figura v.24b - Amostra de {R-39 submetida a técnica de

olea de sandalo apes o pre-atague inicial
em solucao de KOH (6 N} com 20% de  CH,OH
durante 15 horas.
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Figura V.24¢ -

Amostra de CR-39 submetida a tecnica de
bleo de sandalo e coloragac com tinta
quache azul, apos pre-ataque inicial em
solugac de KOH {6 N} com 20% de CH,0H du
rante 15 horas.
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Figura V¥.24d - Amostra de CR-39 submetida a tecnica de
' coloragaa com penetrante DP-40 observada
em microscopioc otico tom aumento de 125X,
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Figqura V.24e - Amostira de CR-39 submetida a tecnica de
coloracao com penetrante DP-40 observada
em microscopio otico com aumente de 500 X.
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V.3 - MEDIDA DE FLUXD DE_KEUTRON

e s T T P—— T

§_UTILIZANDO DETECTDRES CR

! -
—— v — s S e - ot R - - -

39
Tem sido crescente o emprego de detectores plas-
ticos para medida de néutrons devido a simplicidade e baixo cus

to da teécnica e a baixa sensibilidade a radiagfes tais como 8 e

‘¥. Dois tipos de sistemas utilizando-se detectores CR-39 foram

empregados.

Amostras de CR-39 com folhas conversoras de
Makrofol E de 1 mm de espessura [(detector com

conversar )

Amostras de CR-3% sem qualquer especic de ante

narp {detectores intrinsecos).

Em- ambas situagbes, para cada amostra 5rradiada,
foi separada uma amostra para controle tratada com o mesmo ageﬁ
te e sob as mesmas condig¢Ges de ataque. Um consider3dve} numero
de tragos devido a radiagao de fundo foi detectado. Assim na es
timativa do numero real de tracos devido a interacoes com neu-
trons € necessario subtrair a contagem de fundo do numero total
obtide em cada amostra irradiada. MNaec foi considerada na conta-
gem da radiagao de fundo tragns provocados por recuos de particu

las carregadas provenientes de intersecoes de neutrons com ni-

clegs de AR da base suporte e do envoltorio cxterno.

Como ja foi mencionado, em materiais plastice ir

radiades com neutrons, danes ocorrem nao somente na superficie,
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mas em lodo interier do detector. A medida que a solugao ata-
cante remove a superficie do material, tante sdop atingidas danos
mais internos como sio ampliados trages muito peguenos que  even

tvalmente nao seriam perceptiveis,

A relagao entre a densidade de tracos revelados e
¢ tempo de ataque para as amostras irradiadas com a fonte cali-
brada & mostrada nas Figura V.25 e V.26 resnéctivamente para
ac amostras cam e sem irradiador externu.. Nota-se gue o numero
de tragos por unidade de area detectados aumenta a medida que o
ataque quTmfcn se desenrola ate atingir um patamar, Para ambas
Situagees {com/sem irradiador) o tempo ideal de atague guimico
foi fixado em 22 horas {ataque ininterrupto). Parﬁ atagques mﬂi
to prolongados {38 horas) a identificagao de tragos e prejudicada

pelo inTcio de alteracbes na estrutura do plastico.

Submetido a fluxo de neutrons rapidos provenien-
tes da fonte calibrada de 1 Ci, o CR-39 demonstra ter uma res
posta linear. Determinou-se assim vma reta de calibragao para o
detector (Figura V¥.27) utilizando-se 2 relagao entre a densidade
dos tragos identificados na amostra e o fluxo de ncutrons calcu-
lado para cada situagio. As retas foram ajustadas pelo metodo

de minimos gquadrados.

Ha duas fontes de errpo na estimativa da fluencia

em cada detector:

Incerteza de 5% associada ac fluxe de ncutrons

que 2tinge o detector devido a caracteristicas
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proprias da fonte.

Reprodutibilidade . de contagem: devide a esta
rem distribuidas de meneira aleatdria e serem
observados em diferentes estagios de desenve]
vimento, os tragos s3o de difici} ideﬁtifi-
cagac. Foram efetuados nove contagens diferen
tes para cada frradiagdo, utilizando-se de um
microscopio otico {aumento de 450 X). A cada
valor obtido da medias das contagens esta asso

ciado um erro da ovrdem de 10%:
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Apresentando excelente sensibilidade e resolugap
para o registro de particulas catregadas pouco imhizantes o CR-39
destaca—se comp material detector de tragas. Contudo, devido a
alta sensibilidade o mesmo deve ser manipulado com cautela, pois
possiveis danps provocados em sua superficie podem alterar nota-

damente a respeosta deo detector guande submetido ao ataque quil-

micp.

TambéEm & marcaﬁte a inf1u§ncia das condigbes  de
atague sobre a resposta do detector, Cunforme'resu1tados comen
tados no Capitulo ¥, foi observada gue 3 sensibilidade de regis-
tro de tragos no polimero CR-39 pode ser mudada consideravelmen
te pelo uso de solugoes alcalinas atacantes contende  soiventes
prganicos. Essa caracteristica amplia o campo de aplicagio des
5a classe de detector. Ha casps onde € nqtessﬁriu uma  remogac
consideravel de material em pouco tempo de ataqué guimico. Ent3o
& indicado o uso de solugdes "rapidas", ou seja, solugbes que re
muv?ﬁ 2 superficie sem contudo produzir tragos, tanto de eventuais
particulas como de possiveis imperfeig¢Ces da superficie origi-
nal. Esse tipo de solugao ¢ indicada para casos em que se dese
je eliminar tadiagﬁn de fundc e na necessidade de um pre-ataque
para posterior ataque eletroquimico. Utjlizando-se misturas (ata
cante + solvente) aprnpﬁiadas durante o atagque guimico a elimina
¢ao ¢ revelagao de tragos pode ser regliZzada de uma forma siste

matica. Esse efeito de "filtro seletivo® de tracos de particu-
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las garante uma aplicabilidade considerdavel para solugOes alcob-

licas.

A Exiﬁténcia de tragos em diferentes estdgios de
desenvplvimento em amostras submotidas a irradia;io com neutrons
e posterior atague quimico dificulta & identificagae dos mesmos,
Foei contado tode trage localizade no campo de bbservagﬁn, mesmo

gue iniciasse ou terminasse no Timite do campo.

Ha 1imitacoes com relacdo ao tamanho minimo do
trace identificivel. Para as condicbes de observacdo utilizadas

no microscopic Otico {aumento de 450 X) esse valor minime &€  de

BB .

As técnicas de ampliagao utilizando-se dleo de
Sandalo e coloragao de tragos associadas sao eficazes e - contri-
buem para otimizar o processo de identificagae, ja que ha um con
traste bem ma{s acentuado dos tragos. Torna-se possivel a conta
gem de trages uvtilizando-se leitora de microfichas ou projetor

de slides, simplificandp a analise das amostras.

Sendo o primeiro ttabalhu realizado no Labarato
rio de Instrumentagao Nuclear da COPPE utilizande o polimero CR-39
como detector de tragos, havia a necessidade do levantamento de
suas caracteristicas de ataque sob diferentes condicies e ¢ obje
tivo do presente trabalho foi justamente nos familfarizarmos com
o CR-39.. Fica, desse modo, implantado os alicerces de uma nova
linha para pesquisas puster}nres ja que o campp de aplicagio do

referido detector de tragos 2 amplo,
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APLNDICE

CRLCULO _DAS TAXAS BE ATAQUE V., e Y. para o CR-33
e ¢ Ry

e e — e = o —a
H T
: .
; .
:
F
1

T- TEMPODE
ATAQUE

Figura I - Modelo geométrice do traco de uma particula em um SSNTD
(incidencia normal)

Da Figura &cima, usando geametria simples tewmos a

sequinte relagao:

L N v
D= 2h y-1 o v = T (1)
Vo4 o . : vB

Para fragmentos de fissac temos

?T > ¥y ¥V o= 1 = Df = 2h {2}
onde:

e - digmetre¢ dos tragos de fragmento de fissao
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Mas,

Da Egquagac {2} e (3} temos:

.Et f |

Para as particulas o, a aparoximagac ¥ >>1 ji -

nio e valida, assim, da Eq. {1) temas:

| T 172
D = Zh &
i
Va +1
D2 ¥ -1
- o = [
4h* V, + 1
BE (Y + 1) - &Ky -1) .
L —. E— = 0 =5 DIV 41} - an2 (Y -1} =0
" a 41 o
4 h {Vu+1}
?' : 4 h* + p°
2 - 2 2 —
— ¥V, (4 h° - Du] = 4 h? ¢ i — Vv, =
4 n% - p?
71
-_ . Df
Da Equagao (3) e (4) temos: h = —.
2
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hssim:
Dl o+ o
i
¢ 2
D - By
D ' .
Fazendo r = a — v, * 1+ r”
Df 1 - r?
_ Vi
Por definigag temos uu =
s

Assumindo gue para o detector & velocidade de ata

gue preferencial V, seja igual para ambas as particulas temos:
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