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AUTORADIOGRAFIA APLICADA AO CONTROLE DE
PROCESSOS METALURGICOS ®

WLADIMYR SANCHEZ )

RESUMO

A técnica da autoradiografia oferece grandes vantagens no estudo de ligas me-
talicas, particularmente quando os diferentes metais constituintes ndo sdo unifor-
memente, distribuidos mas tendem a se segregar.

A Divisdo de Operacdo e Manutencdo de- Reatores do Instituto de Energia
Atémica de Sd@o Paulo, desenvolve técnicas de macro-autoradiografia, para inves-
tigar problemas, relacionados & distribuicdo de urdnio e outros elementos ativos
em espécimes metdlicos. As autoradiografias obtidas, possuem alta resolugio e
destinam-se as medidas quantitativas. O endurecimento do filme produzido pelas
particulas alfa e beta emitidas pelo wranio, foi medido com o auxilio de wm micro-
densitometro. Comparando-se os diferentes graus de escurecimento do filme, es-
tudou-se a distribuicdo do urdnio na liga Al-U-Si.

Neste trabalho o autor descreve a técnica adotada, iustrada com diversas
autoradiografias. Conclue que o baixo custo, a sensibilidade .do método e a fa-
cilidade de interpretagdo tornam éste método de ensaio muito util ao contrdle

de fabricacdo.

1. INTRODUCAO

A técnica de autoradiografia oferece grandes
vantagens no estudo de ligas metalicas, particular-
mente quando os diferentes metais constituintes
nao sao uniformemente distribuidos, mas tendem
a se segregar. Tal técnica de ensaio baseia-se
no efeito produzido pela interacido da radiacdo
emitida pelo constituinte radioativo da liga com

- 0 filme radiografico. Quando revelado e inter-
pretado, o filme permite localizar o elemento ra-
dioativo presente na liga ensaiada.

Existem trés métodos para a preparacido de
uma amostra a ser ensaiada por autoradiogra-
fia: ®

a) irradiacdo da amostra em reator nuclear;

b) introducdo do elemento ja radioativo, antes de fun-
dir a liga cuja distribuicdo se deseja estudar;

¢) por processos de eletrodeposicdo ou reacbdes de tro-
ca, o elemento radioativo é depositado na superficie
do material a ser ensaiado.

Os dois primeiros métodos sdo mais empre-
gados no contréle -de fabricacdo, enquanto que o
terceiro, no estudo de corrosio, difusdo ete.

O método de irradiacdo em reator nuclear
é usado quando a amostra apresenta grande sec-
¢do de choque de ativacio para néutrons térmi-
cos e meia-vida curta, e é vantajoso porque as
operacdes preliminares sio realizadas no seu es-

(1) Contribuicdo Técnica n»® 772, Apresentada ao XXIII
Congresso Anual da Associacfo Brasileira de Metais; Belo
Horizonte MG, julho de 1968.

(2) Lic. em Fisica. Supervisor das Operacdes do IEAR-1. Di-

visdo de Operacdo e Manutencdo de Reatores, Instituto de
Energia Atomica - S&o Paulo, SP.

tado natural, isto é, nido radioativo. Quando a
amostra estiver cortada nas dimensoes ideais e
polida, ela é introduzida no reator e irradiada
por tempo préviamente determinado. Sua ati-
vacio pode produzir uma série de isGtopos dos
elementos que formam a liga. Tendo ésses iso-
topos meias-vidas diferentes, a atividade de um
déles serd maior, dai escolhermos o momento e
a duracdo da exposicdo, o que alids é interessan-
te para a irradiacdo de aco2 O ensaio por au-
toradiografia feito apds a retirada da amostra de-
aco do reator, mostrara a distribuicdo de manga-
nés devido a grande atividade inicial do mesmo.
Decorridas cérca de 15 h, quando a atividade do
manganés for consideravelmente reduzida devido
a meia-vida ser de 2,5h, inicia-se o estudo da
distribuicdo de arsénico que apresenta meia-vida
11 vézes maior (As-76, T 14 == 27 h) e, posterior-
mente, analisa-se o fésforo cuja meia-vida ¢ de
14 dias.

As preparag¢des preliminares do segundo pro-
cesso sdo feitas com material radjoativo de meia-
vida longa compara com o tempo de preparacio
da amostra, a fim de que, ao ser iniciado o ensalio,
apresente atividade significante. A adicdo do '
elemento radioativo na liga assegura sdOmente a
presenca do isétopo desejado com atividade co-
nhecida.

2. MACRO-AUTORADIOGRAFIA NO
ESTUDO DA DISTRIBUICAO DO URANIC
EM LIGA DE AL-U-Si.?

Foi evidenciado que o método de ensaio por
autoradiografia é bastante atil em problemas me-
talGrgicos. Os recursos desta técnica podem ser
explorados na obtencdo de resultados quantitati-
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vos. As dificuldades que impedem uma avalia-
¢ao precisa dos fatores que influenciam o fendéme-
no de interacdo entre a emulsido radiografica e a
radiacdo presente na amostra, tém restringido o
uso da técnica de autoradiografia em trabalhos
quantitativos. A autoradiografia quantitativa
estabelece uma correpondéncia univoca entre a
concentracao do is6topo presente em determinada

area da amostra e o enegrecimento de uma area

do filme.

Fig. 1 — DistribuicAo de urdnio na liga Al-U-Si; pon-

tos escuros

presenca de urdnio;
presenca de Al-Si.

pontos claros

Para a analise das autoradiografias obtidas
foi avaliada a concentracio de urinio de uma
dada area em relacéo as demais (Fig. 1). A razio
¢ determinada comparando-se o efeito fotografi-
co produzido pela radiacao do uranio sdbre varias
areas da emulsio. O escurecimento do filme é
medido com um densitémetro equipado com fenda
suficientemente estreita que permite o exame de
pequenas regides da autoradiografia. Obtém-se
evidentemente a densidade 6ptica média da area

que estd sendo varrida pela janela do densitd-

metro. Por ésse método é possivel obter-se me-
didas absolutas calibrando a emulsio radiografica
com fontes padroes e determinando a relacio entre
exposicdo e a correspondente densidade 6ptica.
Das medidas de densidades dpticas, calcula-se a
intensidade da radiacdo emitida pelo is6topo ativo
na liga, ponto por ponto.

Nosso objetivo consiste apenas na verificacao
da distribuicdo de uranio na liga Al-U-Si e é, por-
tanto, suficiente uma medida relativa.

As técnicas adotadas nas macro-autoradio-
grafias sfo diretas, isto é, ndo requerem conheci-
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mentos profundos quanto as caracteristicas e pro-
priedades das emulsdes usadas. Obtivemos boa
resolucao correlacionando os seguintes fatdres:

1. Contato uniforme e rigido entre amostra e emulsio
radiografica;

2. Amostra
questio;

constituida por finas ladminas da liga em

3. Emulsdo radiografica de grio fino com alta percen-
tagem de haletos de prata;

4. Atividades da amostra conhecida, encrgias e meias-
vidas dos elementos radioativos bem determinadas;

5. Tempo de exposicio;

6. Auto-absorcdo e espalhamento da radiacdo na amos-
tra; .

7. 'Temperatura ¢ umidade no local de ensaio;

8. Natureza do processamento guimico, temperatura e
tempo de revelacdo; - :

9. Radiac¢ido de fundo (“background”) proveniente dos
raios cosmicos e radioatividade natural do ambiente.

Os fatéres 7, 8 e 9 produzem a chamada res-
posta fotografica de “background” e seus efeitos
sObre a autoradiografia foram considerados mini-
mos e constantes. A densidade o6ptica de “back-
ground” no filme Blue Brand, utilizado em al-
guns ensaios, foi de 0,22 e no filme tipo M de 0,06.

3. CONDICOES DE EXPOSICAO

No preparo da amostra a escolha de sua espes-
sura é de importancia, uma vez que direta ou in-
diretamente ela afeta os outros fatdres que envol-
vem a autoradiografia (Fig. 2). Resultados ex-
perimentais obtidos levaram-nos a adotar finas
laminas poraue a resolucido melhorava considera-
velmente 2 medida que a espessura da amostra
diminuia.

Uma fonte pontual e isotropica de radiacdo
monoenergética, quando colocada em contato in-
timo com a superficie da emulsido radiografica,
produz imagem aproximadamente circular, cujo
raio é da ordem do alcance da particula da emul-
sd0. Quanto mais baixa a energia da radiacio
emitida, isto &, quanto menor seu alcance e mais
préximo estiver a fonte da superficie da emul-
sdo, melhor aparéncia fotografica sera obtida no
ensaio.

Os trés principais tipos de radiagdo produ-
zem diferentes efeitos fotograficos. Por exem-
plo, uma particula alfa de 4,18 MeV, emitida pelo
Uranio-238, tem alcance de 13 no brometo de
prata e no processo de interacdo ela perde 0,27
MeV de energia por microm. O alcance de uma
particula beta de 0,302 MeV emitida pelo Pa-231
é de 360, e representa uma perda de energia _de
0,83.10—3 MeV/pu. -A acgdo fotografica dos raios
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Fig. 2 — Baixa resolucéio devido a espessura da amos-
tra — espessura da amostra 2,5 cm — filme tipo M —
densidade o6ptica 0,8 — resolucdo pobre devido ao es-

palhamento da radiacfio beta e gama no interior da

amostra.

gama ¢é muito pequena e sua influéncia sé deve ser
levada em conta quando as atividadeg :nvolvi-
das forem grandes. Na realidade o cfeito foto-
grafico produzido pela radiacdo beta é sempre
maior que o calculado porque o espectro de ener-
gia dessa radiacdo é continuo e existem energias
menores que a maxima.
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O material empregado no presente estudo é
uma liga de aluminio com 20¢ (em péso) de ura-
nio e 0(8% (em péso) de silicio. O uranio con-
tido na liga é constituido por trés isétopos:
99,27% de U-238, 0,72% de U-235 e 0,01% de
U-234, que decaem para isétopos do tério por emis-
sdo de particulas alta. Os is6topos do toério sdo
instaveis, possuem meia-vida curta comparado
com seus formadores e emitem radiacdo beta.

Resultados de calculo efetuado mostram o
namero de particulas alfa e beta emitidas duran-
te as desintegracoes ocorridas em um grama de
uranio por segundo, conforme- tabela I. Os
raios gama néao foram aqui considerados por ser
minima a emissdo dos mesmos e reduzido o seu
efeito fotografico. A partir dessa tabela determi-
na-se o tempo de exposicao para cada ensaio, ava-
liando-se o numero de particulas emitidas pela
massa de uranio presente na liga.

A radiacfio que age sbbre as diferentes cama-
das da emulsdo é constituida por particulas alfa
e beta. A velocidade da emulsdo em relacido a
essas particulas é funcdo complexa de varios fa-
tores tais como sensibilidade intrinseca dos graos,
tamanho do gréo, espessura da camada, concen-
tracdo de brometo de prata ete. A sensibilidade
aumenta quando a energia das particulas alfa e
beta diminui. Sem entrarmos em pormenores a
respeito da composicdo das emulsdes radiografi-
cas é suficiente lembrar que quanto maior o con-
teGdo de brometo de prata, maior sera a proba-
bilidade de interacdo com as particulas.

TABELA I — Numero de particulas alfa ¢ beta emitidas durante as desintegragbes ocorridas em um grama d
uranio por segundo. -
Tempo apos purificado o Uranio
Isétopo Mela-Vida 0 1 ano 15 anos
T 1,
/2
@ B 3 B 4 ‘6 B
U-238 4,49 X 10° anos 1,23 X 104 — 1,23 X 10t — 1,23 X 104 —
Th-234 24,1 dias — — — 1,23 X 10¢ — 1,23 X 104
Pa-234 1,18 m — — —_ 5,16 X 102 —_— 515 X 102
U-234 2,48 X 10° anos — — 5,74 X 10—°* — 5,74 X 10—° —
U-235 7,13 X 10% anos 5,77 X 102 — 5,77 X 102 — 5,77 X 102 —_—
Th-231 25,6 horas : — — — 5,77 X 102 — 5,77 X 102
Pa-231 3,43 X 10f anos — — 49 X 10-—°5 — 49 X 10-3 —
U-234 2,48 %X 10° anos 1,25 X 10t — 1,25 X 10t — 1.25 X 104 —
Th-230 8 X 10¢ anos — — 0,0108 — 0,165 —
Total — 2,54 X 10t 0 2,54 X 10* 1,34 X 10t 2,54 X 10t 1,34 X 10
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Fig. 3 — Influéncia do tipo de filme na resolucdo. Su-
perior — Autoradiografia de uma amostra da liga Al-U-

Si: espessura: 0,35mm — Tempo de exposicdo: 42 h.

densidade oética: 0,9 — Filme tipo M, espessura da emul-

s80: 18 microns. Inferior — Autoradiografia da mesma

amostra da liga AIl-U-Si; espessura: 0,35 mm — Tempo

de exposicdo: 6 h., densidade 6ptica: 0,8 — Filme Blue
Brand, espessura da emulsdo: 28 microns

Com emulsdao espéssa, a imagem ndo é tio
nitida como a obtida com emulsao fina, visto so-
frer a radiacio espalhamento nas suas diversas
camadas. Contudo nio deve ser, também, muito
fina para evitar que particulas de alta energia pos-
sam atravessa-la-sem-impressionar os grios de
prata. A espessura ideal é conseguida analisan-
do-se dois-fatéres opostos: tempo-de-exposicdo e

E '
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alta resolucdo. O filme Blue Brand possui uma
camada de emulsio da ordem de 28 microns e
graos mais grossos que o filme tipo M, cuja cama-
da é da ordem de 18 microns. A figura 3, ilus-
tra a diferenca de resolucdo obtida ensaiando-se
a mesma amostra com os dois filmes.

O método de macro autoradiografia possui
fatores interdependentes, muitas vézes contradi-
torios, que devam ser cuidadosamente analisa-
dos. Cada trabalho exige uma andlise cuidado-
sa das condicées e grandezas envolvidas para a
obtencao de resultados satisfatorios.

4. INFLUENCIA DA ENERGIA DAS
PARTICULAS NA EXPOSICAO

O céalculo do tempo necessario para que a
amostra em contato com o filme possa escurecé-lo
corretamente, exige a andalise das diferentes ener-
gias das particulas incidentes na emulsdo.* O
uranio-238 decai para o Th-234 por emissiao de
particulas alfa com energia de 4,18 MeV e por
raio gama de 0,045 MeV. O tério formado é ins-
tavel, decai para o Pa-234 por emissdo de parti-
culas beta com 0.205 MeV de energia maxima e
raios gama de 0,09 MeV.

O uranio-235 decai nara o Th-231 por emis-
sao de duas particulas alfa de energias 4,58 MeV
e 4,40 MeV. O Th-231 decai para o Pa-23- por
emissdo de uma particula beta de energia 0,302
MeV e por raios gama de energias 0,03, 0,022 e
0,3 MeV. O uranio-234 decai para o Th-230 por
emiss@o de particulas alfa de energia 4,7 MeV.

Essas sfio as energias envolvidas no processo
de interacdo da radiacao com a emulsdo. Ioni-
zam o filme sdmente as-particulas alfa e beta emi-
tidas pela camada superficial da amostra em con-
tato com a emulsdo, as particulas emitidas pelas
camadas internas sdo absorvidas na prépria liga.

Os primeiros ensaios foram realizados com di-
versas- espessuras de corpo de prova para se estu-
dar a resolucdo e determinar a espessura ideal. A
melhor resolucdo foi conseguida com espessura
de 0,35mm. No cilculo da exposicdo levamos
em conta o nimero de particulas alfa e beta, emi-
tidas por unidade de area da amostra, que chega
a emulsdo. O formulismo matematico é complexo
e por isso optamos pelas férmulas semi-empiricas
e com bons resultados.

No ensaio da liga Al-U-Si, revestida por uma
camada de 0,42 mm de aluminio (placa combus-
tivel), somente a radiacio beta contribui efeti-
vamente para a exposicio.

Com filme Blue Brand a densidade de “back-
ground” é avaliada em 0,22 e para se produzir den-
sidade radiografica 0,9 sdo necessarias 16.10¢ par-

ticulas beta por cm?-de-emulsdo.
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Com filme tipo M a densidade de “back-
ground” é avaliada em 0,06 e para se produzir den-
sidade radiografica 0,8 sdo necessirias 126.10¢
particulas beta por cm? de emulsio.

5. ARRANJO EXPERIMENTAL

Os ensaios por autoradiografia sdo realizados
mantendo-se o filme em contato direto com o ma-
terial em local onde ndo penetre claridade, a fim
de que os raios luminosos nio velem o filme.

Para tal finalidade construiu-se uma camara’

de exposicdo bastante simples e econdémica, cons-
tando essencialmente de uma caixa de 80 cm de
comprimento por 30 cm de largura e 30 cm de al-
tura, forrada internamente com feltro préto im-
pedindo a entrada de luz pelas interfaces. Sendo
a espessura do material de aproximadamente 1 cm,
seu proprio péso é suficiente para assegurar bom
contato com a emulsio radiografica. Quando boa
resolucido s6 for obtida com finas lAminas de me-
tal, adiciona-se sObre a amostra um péso suple-
mentar assegurando pressdo conveniente sdbre o
filme. Deve-se evitar forte pressdo para que o
filme nio seja impressionado por efeito mecanico,
principalmente quando a amostra nio fér prévia-
mente polida e sua superficie apresentar -irregula-
ridades. -

Os corpos de prova devem ser cuidadosamen-
te examinados antes de colocados sbdbre o filme na
cAmara de exposicio, para que se verifique visual-
mente a presenca ou nao de descontinuidades como,
por exemplo, porosidade. Constatamos muitas
vézes sObre a autoradiografia manchas provenien-
tes de pequenos pontos de oxidacio na amostra,
que dificultam a interpretacio do ensaio quando
nio forem préviamente eliminados. .

A cimara de exposicio deve ser colocada em
local séco e o intervalo entre exposicio e revela-
¢do nao deve ser grande, para evitar uma imagem
latente desbotada. A principal causa é atribui-
da a umidade relativa da atmofera s6bre a emul-
sdo, onde a presenca do oxigénio livre muda a
imagem latente, desbotando-a.

6. FONTES DE £RROS EM AUTORADIO-
GRAFIAS DE METAIS

A perda de detalhes como conseqiiéncia de
uma super-exposicdo € a principal fonte de érro
que surge em autoradiografia de ligas metalicas.
O tempo de exposicdo deve ser cuidadosamente
determinado para que os pormenores desejados
aparecam nitidamente no filme. X conveniente
lembrar, também, que uma &rea subexposta em

uma autoradiografia ndo . é prova conclusiva

de. auséncia de atividade na porcio correspon-
dente do metal. Isto nos leva a executar, na
maioria das:vézes, duas autoradiografias da mes-
ma amostra com exposicoes diferenes. Se a ex-
posicdo normal deixar dividas quanto a inter-

- pretacdo, uma segunda exposicio, utilizando tem-

po duas vézes superior ao do primeiro ensaio,
deve ser feita. Comparando-se os resultados dos
dois, eliminam-se as davidas -existentes.

Outra fonte de érro surge no ensaio de me-
tais porosos e, neste caso, mesmo que a distri-
buicdo do material radicativo na liga tenha se
processado de maneira uniforme, o resultado fo-
tografico poderd dar margem a dividas. A ra-
diacdo sendo menos absorvida nas camadas de ar
existentes nos poros do que no metal, acarretara
no filme fotografico pontos de escurecimento di-
ferentes.

O densitébmetro usado para analisar os va-
rios graus de, escurecimento da autoradiografia
deve ter um janela bem pequena para propor-
cionar a andlise de pequenas variacdes de densi-
dade 6ptica. Se a janela tiver dimensdes razoa-
veis conseguiremos soOmente detetar mudancas
bruscas de densidade, isto é, degraus de escure-
cimento.entre uma Aarea e a vizinha, com possi-
veis érros na avaliacdo da concentracdo do ma-
terial radioativo.

Quando houver possibilidade de reacées qui-
micas entre a amostra e o filme, uma camada
protetora homogénea e sem imperfeicdes  devera
ser colocada entre os dois. '

7. CONCLUSOES

1. A técnica de autoradiografia pode ser
utilizada, efetivamente, em varias circunstincias
para a obtencido de informacgbes complementares
de espécimes metalicos ensaiados por processos
metalirgicos e/ou quimicos. A maioria das
amostras preparadas para ensaios meta@gréfi-
cos pode ser estudada por autoradiografia que é
um método de ensaio nio-destrutivo.

2. Observacoes realizadas pelo método de
autoradiografia tém particular importincia no
estudo do comportamento de metais que nido po-
dem ser detetados por métodos metalograficos.
Nos estudos de heterogeneidade e distribuicio
dos componentes de ligas metélicas ou métodos
tradicionais macro e micrograficos revelam ésses
fendmenos, mas as vézes sdo incapazes de identi-
ficar o elemento segregado ou o grau de segre-
gacio, especialmente se esta ocorrer em peque-
nissimas quantidades.
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-Para ésses propésitos a autoradiografia pode
ser empregada tanto através do processo de ir-
radiacdo da amostra como de introducéo do ele-
mento radioativo na liga no estagio de fundicao.

3. A segregacdo do componente ativo é fa-
cilmente identificada na chapa fotografica por
ponto ou conjunto de pontos escuros que carac-
terizam as zonas do metal onde ha maior concen-
tracdo dos atomos radioativos.

4. Levando-se em conta o aspecto econd-
mico e a sengibilidade do método, a autoradio-
grafia é um método de ensaio nao-destrutivo des-

é
tinado & grande utilizacdo no campo metalirgico.
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RESUME

La technique de 1'autoradiographie offre de grands avantages dans 1'etude des
alliages, particulierement lorsque leurs constituants ne sont pas repartis uniformement mais
tendent a se ségréger en petites zomes.

Ls Division d'Opération et Manutention de Réacteurs de 1'Institut d'Energie Atg
mique de Sao Paulo & developpéydel techniques de pacro autoradiographie pour étudier les pro
blémes liés a la distribution de 1'uranium et auires éléments actifs dans des échantillons
metalliques. les autoradiographies obtenues possédent une haute résolution et sont dectinées
4 des mesures quantitatives. L'obscurcissement du film produit par les particules alfa et be
ta emises par l'uranium a été mesuré au moyen d'un micro photo densimétre, En comparant les
différents degrés d'obscurcissement du film, on eétudie la distribution de l'uranium dans 1'
alliage Al-U-Si. Dans ce travail les auteurs décrivent la technique adoptée, illustrée par
différents autoradiographies. On & conclu que le bas prix, la sensibilité de la méthode, et
la facilité de l'interpretation contribuent a rendre cette technigue trés utile dans 1'étude
des problémes métallurgiques.

ABSTRACT

The sutoradiography technique offers great advantages in the study of alloys ,
particularly of those in wich the different metal constituents are not uniformly distributed
but tend to segregate into small regions of high concentration. A simple method of macro-
autoradiography having & high resolution to get quantitative measurements was developed to
investigate problems concerning the distribution of uranium and other active elements in
metal specimens. On the autorsdiographs obtained the blackening produced by the alpha and
" ‘bets radiation exposure is measured by a microphotometer. By comparisbn of the photographic

densities the distribution of uranium in Al-U-Si alloys was studied, Illustrations are
presented of the behavior of uranium distribution in Al-U-Si alloys,
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