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DESENVOLVIMENTO DE MICROFILTROS NUCLEARES UTILIZANDO A TECNICA
DO REGISTRO DE TRACOS DE FISSKO

Jone Makiko YAMAZAK] e Luiz Paulo GERALDO

Comissao Nacional de Energia Nuclear - SP
Instituto de Pesquisas Energet.cas e Nucleares
Caixa Postal 11049 - Pinheiros
05499 - Sao Paulo - Brasil

RESUMO

Microfiltros nucleares com diametrv medio de poros entre 1,9
e 10,6 um e densidade da ordem de 10° poros/cnz. foram produzidos utili
zando a teécnica do registro de tracos de fissio em Makrofol KG (8 um de
espessura). Variacoes de aproximadamente 11% e 10X foram obtidas respec
tivamente para o tamanho e uniformidade dos poros, na analise de uma de
terminada amostra de microfiltro. As caracteristicas essenciais destes
microfiltros mostraram ser similares ao comercialmente conhecido como
Nuclapore e portanto estiao em condigoes de serem utilizados rotineira
mente nas diversas aplicacOes das areas Industrial e Bfotecnologfa.

(*) Este trabalho fof apresentado na "XII Reunfiao de Trabalho sobre
Fisica Nuclear no Brasil” realizada em Caxambi, M.G., no perTodo de
02 a 06 de setembro de 1990.



DEVELOPMENT OF NUCLEAR MICROFILTERS USING THE FISSION
TRACKS REGISTRATIGN TECHNIQUE

Comissao Nacional de Energia Nuclear - SP
Instituto de Pesquisas Energeticas e Nucleares
Caixa Postal 11049 - Pinheiros
05499 - Sao Paulo - Brasil

ABSTRACT

Nuclear microfilters with mean pores diameter in the range
from 1.9 to 10.6 um have been produced using the fission tracks regis
tration technique in Makrofol KG (8 um thickness). Fluctuations around
11% and 10% were obtained respectively for the pores size and pores
uniformity in the analysis of a typical sample of microfilter. The es
sential features of the microfilters were similar to those ones,
commercially known as Nuclepore and thus they may be routinely employed
in the several applications areas of the Industry and Biology.

(*) The work of this paper was presented on the lzth Beuniio de Traba
Tho sobre Fisica Nuclear no Brasil, held at Caxambu, M.G., 2 -8
September, 1990.



INTRODUGAO

A jgeja de uma peneira molecular produzida pelo metodo do re
gistro de tragos em detectores do tipo SSNTD (Solid State Nuclear Track
Detectors) foi desenvolvida por Fleisher e colaboradores(]) na decada
de 60. A tecnica consiste basicamente em irradiar um material plastico
detector extremamente fino (~ um) em um feixe colimado de partTculas
carregadas pesadas. Estas particulas perfuram o detector plastico produ
zindo orificios (tracos ou poros) com diametros aproximadamente iguais
e da ordem de 80 A \1°2), Apos uma revelacdo quimica adequada, estes
orificios sao ampliados formando no filme poros com diametros na regiio
de um. Assim um filtro e produzido ficando conhecido como microfiltro
nucleart!). o diametro dos orificios €, portanto, controlado pelo tempo
de revelagao enquanto que a densidade destes poros, ou porosidade, e
determinada pela quantidade ou dose de particulas incidentes("3). A
grande vantagem desta tecnica €, portanto, a obtencao de microfiltros
com poros praticamente iguais e ainda, com diametro e porcsidade que po
dem ser previamente estabelecidos.

Microfi1tros nucleares plasticos tem sido p-oduzidos em diver
sos Laboratorios irradiando-se filmes plasticos policarbonatos tais co
mo. Makrofol, Lexan etc. com particulas carregadas originando principal
mente da fissao induzida do U-235, fiscao espontanea do Cf-252 e acele
radores de Tons pesados(4’7). A diversidade de aplicagoes destes micro
filtros tanto na area da Biotecnologia como na area Industrial, tem
aumentado de forma significativa nos ultimos anos. Dentre as diversas
aplicacoes da Biotecnologia destacam-se(8°1‘): As analises bacteriolé
gicas como a separacdo de ovos de Schistosomo; os diagnosticos cito1§
gicos como a separacdo de celulas cancerisas das sadias; o controle de
qualidade de alimentos e bebidas como a filtragao de bactérias e levedu
ras em vinhos, cervejas, sucos de frutas etc.; as analises nicrobiolé
gicas como a detecgdo de Giardia lamblia, fitoplancton, Escherichia Co
11, etc. em aguas e leites; enquanto na area Industrial destacam-se:
andlises gravimétricas de carburante de aviagdo e de diversos fluTdes hi
draulicos; pre-filtracdo, purificacdo e clareamento de solventes e de
outros fluidos e gases; purificacao e esterilizacio de solucdes; estabi
1izagdo biologica e coloidal de vinhos, cervejas e varios produtos ali



menticios; hiperfiltracoes na producao de reagentes quimicos; estudos
ambientais como coletores de aerossois,etc. Esta grande diversidade de
aplicacoes reflete a importancia que diversos Laboratorios tem dado ao
deservolvimento destes microfiltros.

0 presente trahalho dedicou-se ao desenvolvimento de microfil
tros nucleares com diametro medio de poros entre 1,9 a 10,6 um, dimen
soes estas facilmente observaveis em microscopios opticos comuns. Tais
microfiltros podem ser utilizados em quase todas as aplicagoes discuti
das anteriormente. A obtengao de microfiltros com diametro de poros na
regiao de 0,1 a 1,0 um, representa uma segunda e importante etapa do
desenvolvimento pois, para este intervalo, torna-se necessario a utili
zagao de um microscopio eletronico adequado para a analise dos orifi
cios. Alem disso, a necessidade de se ter neste caso uma porosidade mui
to maior do que (-~ 103 vezes) a normalmente adotada para o intervalo de
poros de 2 a 10 uym (-~ 105 poros/cmz)(]o), implica na utilizagao de fon
tes de neutrons muito mais intensas do que aquela empregada neste traba
Tho.

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL € ANALISE DOS RESULTADOS

Basicamente o experimento consistiu na frradiacao de filmes
plasticos policarbonatos com fragmentos de fissao produzidos na fissdo
do U-235 com neutrons emitidos por uma fonte de Cf-252. 0 plastico uti
1izado foi o Makrofol KG (8 um) de espessura) cujas caracteristicas
mais importantes sao apresentadas na Tabela I.

A densidade de poros (p) a ser produzida no filme Makrofo) po
de ser determinada pela seguinte equacao:

p=nol N tFYV pcros/cmz.s onde:

n = fluxo de neutrons termicos.

o = seccdo de choque de fissao para o U-235.
I = abundancia isotopica do U-235.

No= niimero de atomos de uranio/cm® no alvo.
t = espessura do alvo.

F = fator geometrico.

V = corregao devido a autoabsorgao no ar.



TABELA 1 - Caracteristicas principais do plastico policarbonato

Makrofol KG.
Propriedades Makrofol KG
ldens i dade, g/(:m3 1,21

lresistencia a ruptura, kg
mm

ialargamenfb de ruptura, %
nte, %

l:esisténcia ao calor perma
e

Iobsorcio de agua apos 24 hs
de armazenagem em agua, %

rigidez dieletrica £d, 4 dias
com §0% de wmidade relativa
o ar, kV/mm,

resistencia superficial Ro, 4
dias com 80% de umidade rela
tiva do ar, Ohm

if)mula Quimica

22-28 (sentido longitudinal*
8-9 (sentido transversal)

30-40 (sentido longitudinal‘
100-120 (sentido transversal)
~-140

0,3

180 (espessura da amostra

0,02mm)
3.10'3

(2)
G Ma 0




enquanto que o diametro dos poros e estabelecido pelo tempo de revela
¢30 quimica do filme plastico.

Na figura 1 & mostrada a cariwra de irradiacio onde foram posi
cionados 0 Makrofol KG (42 wm de diametro) e o alvo de uranio (3! mm de
diametro) na forma de U;0, com 93,152 de enriquecimento em U-235 elatro
depositado em um disco de aluminio (1 mm de espessura). A fim de mini
mizar as perdas de energia dos fragmentos de fissao antes da incidencia
no filme, preparou-se um alvo de uranio relativamente fino, com aproxi
madamente 1 ng/clnz, valor e<te muito inferior ao alcance dos fragmentos
de fissao no U04 que € da ordem de 10 mglcuz(‘z). Alem disso, durante
as irradiagdes, a camara foi evacuada 2 uma pressio em torno de 10
torr atraves de uma bomba de vacuo do tipo mecanica. Resultados exper{
mentais{3*15) obtidos com a mica indicam que nestas pressoes ¢ de se
esperar que em torno de 100% dos fragmentos consigam atravessar a espes

sura de 8 um de Makrofol.

Na figura 2 pode ser vista a geometria de irradiacdc  empre
gada neste experimento. A camara & posicionada dentro de um meio modera
dor constitufdo por parafina, com a extremidade contendo o alvo de ur§
nio a um distancia de 5,2 cm da fonte de Cf-252. Medidas de fluxos efe
tuadas pela tecnica de ativacao de folhinhas de ouro mostraram que nes
ta p(zasit;io o fluxo de neutrons termicos € maximo e da ordem de 5,4 x 101
n/em-.s.

Apos as irradiagoes os filmes de Makrofol foram revelados em
uma soluc;io“:” de KOH (35%), 3@ uma temperatura de 60 °C, por um deter
minado perfodo de tempo escolhido em funcdo do diametro dos poros dese
Jado. Durante toda a revelagao a solugdo foi agitada a fim de reduzir o
acimulo de produtos da revelacdo sobre a superficie do filme que em ge
ral prejudica o processo de ataque quTmico‘“).

A fim de se poder estabelecer o tamanho de poro desejado pars
um microfiltro, uma curva de calibragao diametro de poros versus tempo
de revelacao tem que ser construida. Para esta finalidade, 10 f4imes de
Makrofol foram preparados e irradiados, por um mesmo perfodo de tempo,
em um feixe colimado de fragmentos de fisr3o. Em seguida, os filmes fo
ram revelados quimicamente por perfodos de tempos que varjaram entre
19,5 a 165 minutos. Os poros produzidos em cada filme foram analisados
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posteriormente em um microscopio optico e os resultados obtidos podem
ser vistos na figura 3. A barra de erro em cada ponto experimental
representa o desvio padrao da media obtida em diversas medidas de dizme
tros de poros para um mesmo filme. A reta passando pelos pontos experi
mentais foi obtida atraves de ajuste por minimns quadrados e & represen
tada pela seguinte equagao:

D = (0,76 + 0,16) + (0,0594 + 0,0017)T onde:

D e T representam o diametro de poros e tempo de r. ic3o respectiva
mente. Neste ajuste obteve-se um‘X? normal izado menor que um mostrando,
portanto, que o espalhamento dos dados experimentais e consistente com

os erros assinalados.

Um aspecto importante a ser analisado neste tipo de experi
mento & a colimagao dos fragmentos de fissao. Uma boa colimagdo & neces
saria a fim de que a incidencia no filme seja predominantemente perpen
dicular. A razdo disto & que a incidencia obiiqua dos fragmentos resul
ta na formacao de tracos ou poros muito desiguais apos a revelacao qu
mica. A figura 4 mostra um exemplo de microfi)tro produzido frradian
do-se o filme em contacto direto com o alvo de uranio e portanto, sem
qualquer colimagac para os fragmentos de fissao. Como pode ser visto,
os tracos sao em sua majoria elipticos e desiguais.

0s tracos produzidos pela incidencia perpendicular dos frag
mentos, por outro lado, acarretarao na formacao de poros circulares e
aproximadamente iguais, como mostra a figura 5. Para efeito de compara
cao este microfiltro foi produzido com tamanho de poros e porosf{dade
proximos daquele apresentado na figura 4. A fim de se consequir uma boa
colimag3o dos fragmentos & necessdrio que a razao entre a distancia a)
vo-filme H e o diametro do filme D, seja maior que 4 pois, de acordo
com Quinn e colaboradores(]s). para razoes de colimacao H/D > 4 a inci
dencia dos fragmentos & praticamente perpendicular a face do filme. Pa
ra a escolha da melhor distancia H, foram efetuadas algumas irradiacoes
em posicoes que variaram entre 12,5 om e 25 cm, conforme & mostrado
na figura 1. Observou-se que para H = 17,5 cm 8 contribuicdo de tracos
inclinados ja era inferior a 1% e portanto, desconsiderou-se as posi
coes acima de 17,5 cm ja que implicariam em uma diminuigdo do fator geo
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metrico. Como o diametro dos filmes utilizados foi de 4,2 cm, na posi
cao escolhida de 17,5 cm a razao de colimacao e maior que 4 e portanto,
em otimo acordo com as previsoes de Quinn e colaboradores(ls). Nas figu
ras S5 e 7 podem ser vistos os poros circulares e praticamente iguais

obtidos com esta razao de colimacao.

A fim de verificar o grau de variacao dos tamanhos dos poros
produzidos em uma amostra particular de microfiltro, um histograma foi
construido utilizando-se aproximadamente 500 medidas de diametros e o
resultado @ apresentado na figura 6. 0 diametro medio obtido foi de
(6,5 + 11%)um, uma variagao que esta em bom acordo com o apresentado na

(10,16)

literatura , para o microfiltro comercial Nuclepore.

A uniformidade da distribuicao dos poros tambem foi verifi
cada para a mesma amostra de microfiltro fazendo contagens em diversas
areas diferentes do filme. 0 resultado obtido foi uma variacao em torno
de 10% nas contagens, um valor que tambem esta em otimo acordo com oS

microfiltros produzidos comercialmente(lo).

0 alcance medio dos fragmentos de fissao no Makrofol e aproxi
madamente 17 um(]7). Portanto, para uma espessura de 8 um & de se eség
rar que uma grande fragao dos fragmentos que incidem perpendicularmente
a superficie perfuram totalmente o filme. A fim de verificar este efei
to, 3 filmes de Makrofol sobrepostos foram irradiados em um feixe coli
mado de fragmentos de fissao. Apos a revelacdo quimica simultanea dos
filmes observou-se que dentro de 4% o segundo era uma replica do primei
ro filme indicando assim que, praticamente, todos os fragmentos atraves
saram a espessura de B ym correspondente ao primeiro filme de Makrofol.
As fotografias de um microfiltro e sua réplica podem ser vistos nas fi
guras 7 e 8 respectivamente. Para efeito de comparagao, na figura 9 &
mostrada a fotografia de um microfiltro produzido pela Nuclepore Corpo
ration com tamanho de poros similar ao da figura 7. Apesar da diferenca
acentuada nas respectivas espessuras, pode-se notar, pelas caracteris
ticas dos poros de ambas figuras, que na produgaoc do microfiltro deste
trabalho utilizou-se uma colimacao melhor dcs fragmentos de fissao. No
30 filme de Makrofol observou-se uma densidade de tragos da ordem de 37%
daquela registrada nos dois primeiros filmes, um resultado que esta em
bom acordo com o alcance de 17 um previsto por Tripier e colabong

dores(]7).
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Figura 8: Replica do microfiltro da figura 7.
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Figura 9: Microfiltro produzido pela Nuclepore Corporation
Diametro dos pogos = 8 um
Porosidade = 105 poros/cml
Espessura = 8 um

Figura 10: Hemaceas retidas na sucerficie de um microfiltro com as se
guintes caracteristicas: diametro medio dos poro% (cTreulos
mais escuros = 4,4 um, porosidade - 105 poros/cm2,
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Em aplicacoes tais como estudos ambientais por analise de
aerossois,e muito importante que os microfiltros apresentem um nivel
desprezivel de contaminacao ou de impurezas. Desta forma, cuidados espe
ciafs foram tomados no manuseio do filme durante todo o processo de pro
ducao dos microfiltros. Entretanto, uma analise cuidadosa de impurezas
foi realizada, pela tecnica de analise por ativa,3o, em uma amostra de
microfiltros e os resultados s3o apresentados na tabela 11. Como pode
ser visto, os niveis de impurezas detectados foram muito bons quando
comparados com os dados fornecidos na Viteratural'8) para outros micro
filtros comerciais.

Um teste qualitativo foi realizado utilizando um microfiltro
nuclear para a filtracao de uma amostra de sangue. Uma hemacea saudave)
possui um diametro de aproximadamente 7,5 um. Devido a sua  habilidade
de sofrer deformacoes, muftas delas podem passar atraves de poros
com tamanho de ate 3 um(7']°). Para a realizacao do teste, escolheu-se
um microfiltro com tamanho de poros da ordem de 4,4 um e um arranjo ade
quado para filtragens de 17quidos produzido pela Millipore Filter Corpo
ratlon(]]) Neste arranjo, o microfiltro e posicionado dentro de um su
porte apropriado que possui na sua parte superior, um funil por onde e
colocado o 1iquido a ser filtrado. Na parte inferior do suporte & aco
plado um recipiente onde e alojado o 1iquido filtrado e que possui uma
salda para o sistema de vacuo. Inicialmente, passou-se pela membrana u
ma solucao salina, tanto para umedecer a superficie e eliminar a tensao
superficial, como para remover o ar existente entre o microfiltro e o
suporte(g). Em seguida, colocou-se no funil 1 ml de sangue fresco junta
mente com um anticoagulante, EOTA, e submeteu-se o recipiente inferior
a um pequeno vacuo. A filtragem do sangue ocorreu de forma muito simi
lar daquela empregando um microfiltro comercial com as mesmas caracte
risticas. Apos a realizacdo da filtragem, fez-se uma lavagem do micro
filtro com a solugdo salina, a fim de reduzir o nimero de hemaceas reti
das e o resultado pode ser visto na figura 10.

CONCLUSAO

Neste trabalho foram produzidos microfiltros nucleares com ta
manho de poros entre 1,9 a 10,6 un, utilizando um plastico sinteti~o
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denominado Makrofol KG. 0s poros foram prod-zidos irradiando-se o p‘ig
tico em um feixe colimado de fragmentos provenientes da fissao do
U-235 com neutrons emitidos por uma fonte de Cf-252. A maioria das
caracteristicas essenciais destes microfiltros foram estudadas e mostra
ram estar em bom acordo com o comercial Nuclepore. A produc2o rotineira
destes microfiltros pode agora ser iniciada, {ndependente da utilizagao
de reatores nucleares, em qualquer laboratorio adequado onde se tenha a
disposigao uma fonte portatil de Cf-252.
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