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RESUMO

Os plésticos cintiladores sfio detectores de radiacdo, constituidos de produtos cintiladores
dispostos em uma cadeia polimérica. Neste trabalho, estudou-se a fabricagfio dos plésticos
cintiladores de grande volume (55 litros), pela polimerizagio do mondmero de estireno contendo
0,4% e 0,04% em peso de PPO e POPOP, respectivamente. Pelo fato da reacio de polimerizagio
ser altamente exotérmica, construiram-se moldes metalicos de aluminio ASTM-1200 e ago
inoxidavel AISI 304, através do Processo de Soldagem TIG (Tungsten Inert Gas). Realizaram-se
as medidas de Transmitincia, Luminescéncia, Fluorescéncia de Raios-X e Produgiio de Luz nos
plésticos cintiladores fabricados em diferentes moldes metalicos, cujos valores foram comparados
com os obtidos nos plasticos produzidos em molde de vidro Pyrex. Os resultados da
caracterizaglio do detector produzido em sistema aberto, no molde de aluminio ASTM 1200,
mostram que n#o hé alteracio na qualidade do plastico cintilador, apesar deste material nédo ser

estivel ao mondmero de estireno.

A analise da relagio custo-beneficio indica o molde de

aluminio ASTM 1200 como a melhor alternativa para a producfo de detectores polimerizados em

sistema aberto.

1. INTRODUCAO

Os cintiladores sélidos muito utilizados como
detectores de radiagéio sdo: cristais inorgéinicos, orgénicos e
plasticos'?). Dentre eles, os plésticos cintiladores possuem
as seguintes vantagens: (a) ndo s#o higroscépicos, (b) tém
estabilidade térmica alta, (c) tém resisténcia mecénica
elevada, (d) faceis de serem obtidos no tamanho e na
configuracio geométrica desejada e (e) baixo custo de
produgio. [Estas caracteristicas tornam os plésticos
cintiladores materiais de facil manuseio na usinagem, no
transporte € na operagiio, além da possibilidade de
fabricagio dos detectores de grande volume. Sio utilizados
nas diferentes configuragdes de detectores de radiago:
(a) detectores de grande volume, (b) blindagens ativas
(Supressores Compton) e (c) detetores de corpo inteiro,
aplicados em Astrofisica, Medicina e Fisica Nuclear,
Protegiio Radiolégica e Estudos Nutricionais®*.

O pléstico cintilador é constituido de um ou mais
produtos cintiladores (PPO, p-terfenil PBD e POPOP)
dispostos em uma cadeia polimérica. Os polimeros mais
adequados sdo aqueles que possuem hidrocarbonetos
arométicos nas suas moléculas, tais como poliestireno e
poliviniltolueno %),
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Atualmente, os plasticos cintiladores de pequeno
volume (até 9 litros) sfo produzidos rotineiramente no
IPEN-CNEN/SP pela polimerizagio do mondémero de
estireno, contendo os cintiladores PPO e POPOP,
utilizando-se moldes de vidro Pyrex, inertes ao estireno!>®),
No entanto, em virtude da polimerizagdo do estireno ser
uma reacdo altamente exotérmica, recomenda-se a
utilizagio de moldes metdlicos para a fabricagio de
detectores de grande volume!®),

O mondmero de estireno € uma substincia quimica
altamente reativa e dentre os metais disponiveis para a
confecgio do molde, o ago inoxidavel é o mais estdvel em
contato como o estireno. No entanto, por apresentar custo
elevado e dificuldade na desmoldagem do pléstico,
procurou-se como alternativa utilizar o molde de aluminio.
Estudos prelimimares de contaminagio com o aluminio
foram realizados em virtude da sua instabilidade em
contato com o estireno'®),

Na fabrica¢dio dos moldes metdlicos em aluminio ou
ago inoxidével, emprega-se o Processo de Soldagem TIG
(Tungsten Inert Gas), o qual utiliza o calor produzido pelo
arco formado entre um eletrodo nf#o consumivel de
tungsténio e o metal de base, para viabilizar uma solda
(Figura 1). A soldagem pode ser feita com ou sem metal de



adicdio e pode ser manual ou automatica. Um gis inerte,
como o arg6nio, € soprado ao redor do arco elétrico, a fim
de protegé-lo de sujeiras e contaminagdes pelo ar
oxigénio,

atmosférico que contém

Ritroptaio I hidrogénio e

Figura 1. Processo de Soldagem TIG.

O objetivo do presente trabalho ¢ avaliar a aplicagio
de moldes metdlicos para a fabricagio de plastico
cintilador de grande volume, utilizando-se ago moxidavel
AISI 304 e aluminio ASTM 1200. Estudos de
Transmitincia, Luminescéncia, Fluorescéncia de Raios-X
e Produgdio de Luz foram realizados nas amostras de
detectores plasticos cintiladores fabricados nos moldes
metalicos, comparando-se com os resultados obtidos para o
molde de vidro Pyrex.

1. MATERIAIS E METODOS

Os moldes metdlicos foram confeccionados a partir
de chapas de aluminio ASTM 1200 e de ago inoxidavel
AISI 304 de 3000x1200mm, com espessuras de 2,0mm e
3,2mm, respectivamente. Apés dobrarem-se as chapas na
forma de moldes trapezoidais, empregou-se o processo de
soldagem por fusio a Arco Tungsténio com Atmosfera
Gasosa (TIG). As soldagens foram manuais, em juntas tipo
topo, Unico passe, sem adigdo de material, em corrente
alternada (CA) para o aluminio ¢ em corrente continua
polaridade direta (CC") para o ago inoxidavel. Os
parimetros operacionais para soldagem dos moldes
metélicos pelo processo TIG encontram-se na Tabela 1.

O equipamento utilizado na soldagem foi o da
marca Esab-Oxiplasma, modelo TA 300 AC/DC, corrente
méxima de 300A, cujo esquema encontra-se na Figura 2. O
processo, os procedimentos, os parmetros de soldagem e a
geometria da junta de solda foram os recomendados pela
literatura em fungdo das das chapas e dos
tipos de materiais soldados (%),

Na fabricagio dos pléasticos cintiladores, o
monémero de estireno foi bidestilado com o intuito de
retirar as impurezas e o inibidor. O inibidor ¢ adicionado
pelo fabricante, para se evitar a reago de polimeriza¢dio
durante o transporte e a estocagem do mon6mero.
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Os moldes de aluminio, ago inoxiddvel e vidro, com
volumes internos de 80, 70 e 3 litros, respectivamente,
foram decapados, desengraxados e preenchidos com
solugdio cintiladora contendo: monémero de estireno, 0,4%
de PPO e 0,04% de POPOP (porcentagens em peso).
Deixou-se o espago vazio de 15% do volume interno de
cada molde, para efeito de expans#io dos gases durante o
processo de polimerizago!''l. Instalaram-se termopares
tipo K (Cromel-Alumel) nos moldes para o controle de
temperatura da reagdo.

TABELA 1. Parfmetros Operacionais para Soldagem dos
Moldes Metalicos de Aluminio ASTM 1200 e
Aco Inoxidavel AISI 304 pelo Processo TIG.

X VALORES
PARAMETROS
Molde de Molde de
Aluminio Aco Inoxidavel
Corrente 40A (CA) 65A (CCH
Tens#o TV 12V
Distancia do 3mm 3mm
Arco Elétrico
Eletrodo W; @=2.4mm W-2%Th;
2=2,4mm
Gas de proteciio | Ar(SB); 8L/min | Ar(SB); 8L/min
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Figura 2. Esquema Simplificado do Equipamento

Necessario no Processo de Soldagem TIG.

Os plasticos cintiladores foram produzidos em:

o sistema fechado, no qual utilizaram-se os moldes de
aco inoxidavel AISI 304 e de vidro Pyrex. Os moldes
foram selados, apés trés etapas sucessivas de
congelamento e  descongelamento &  vécuo
(1,0x10”mbar) da soluglio cintiladora em nitrogénio
liquido (Figura 3). Durante os 60 dias de
polimerizagio, aumentou-se gradativamente a



temperatura dos moldes em banho de dleo, entre 25°C

e 120°C, seguido de resfriamento controlado até
25°C;

Figura 3. Fabricacfio de Plastico Cintilador em Molde
de Acgo Inoxididvel AISI 304 durante o
Processo de Congelamento a Vacuo em
Nitrogénio Liquido.

o sistema aberto, no qual utilizou-se o molde de
aluminio ASTM 1200, adicionando-se 0,01% em
volume de catalisador & solugfio cintiladora. Manteve-
se um fluxo de nitrogénio gasoso de 25L/h durante os
10 dias de polimerizagio, com aquecimento e
resfriamento controlado (25°C a 120°C). Projetou-se
um sistema de condensaggo no tubo de saida dos gases
do molde, evitando a perda excessiva de mondmero
de estireno para o ambiente (Figura 4).

Apés a desmoldagem dos plasticos cintiladores, as
amostras foram usinadas e polidas nas dimensdes
desejadas. As propriedades Opticas dos detectores foram
determinadas por meio de ensaios de Transmitfincia,
utilizando-se o Espectrofotdmetro UV-Visivel modelo
DMS-100, marca Intralab. A regifio espectral de
abrangéncia para o comprimento de onda foi de 300nm a
800nm.

O espectro de Emissio de Luminescéncia foi
determinado utilizando-se um monocromador modelo
FP550A, marca JASCL. Uma fonte radioativa de *Na foi
posicionado em frente ao plastico cintilador. A luz emitida
pelo cintilador foi filtrada pelo monocromador acoplado
opticamente a uma fotomultiplicadora modelo R329 da
Hamamatsu. A fotomultiplicadora converteu os pulsos de
luz em impulsos elétricos, os quais foram analisados pelo
sistema constituido de um pré-amplificador modelo 276,
um amplificador modelo 474 ¢ um contador de pulsos
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associado a um cronémetro modelo 776, todos da marca
Ortec. Construiu-se este espectro, efetuando as contagens
de pulso na presenga da fonte radioativa para os
comprimentos de onda entre 300nm a 800nm.

Figura 4. Fabricaciio de Platico Cintilador em Molde
de Aluminio ASTM 1200 durante o

Processo de Aquecimento em Banho de
Oleo.

Avaliou-se a presenga de contaminantes (Al, Cu,
Si, Mn, Zn, Ni, Cr, Fe, P ¢ S) provenientes dos moldes
metilicos nos plasticos cintiladores produzidos, pela
andlise qualitativa por Fluorescéncia de Raios-X,
utilizando-se um Espectrometro de Fluorescéncia de
Raios-X, modelo semi automaético, marca Rigaku-Denki.

Avaliou-se o rendimento da Produgio de Luz dos
detectores plasticos produzidos nos moldes metélicos pela
comparacio da sua altura de pulso com o pldstico
confeccionado no molde de vidro. Para a medida da altura
relativa de pulso, acoplou-se estes detectores com graxa de
silicone ultra puro (Dow Corning 0,5McStokes) a uma
fotomultiplicadora bi-alcalina, modelo XP2202B, marca
Amperex, conectada a um pré-amplificador modelo 276 da
Ortec. A saida do sinal deste sistema foi injetada em um
amplificador modelo 450, marca Ortec. A altura de pulso
foi avaliada pela posicfio do pico de contagem méxima em
um analisador multicanal modelo 918 da Ortec. A altura
relativa do pulso foi expressa em termos fracionais,
tomando-se o resultado dos plasticos confeccionados nos
moldes metilicos como numerador e o pléstico
confeccionado no molde de vidro Pyrex como
denominador.



L. RESULTADOS E DISCUSSAO qualidade do pléstico cintilador.

A Figura 5 mostra o pléstico cintilador de grande
volume (55 litros) fabricado no formato trapezoidal, com

as seguintes dimensdes:

e comprimento = 1200mm;
e altura = 190mm;

e base maior =290mm e

e base menor = 190mm.

Figura 5. Plastico Cintilador de Grande Volume.

A Figura 6 ilustra os espectros de Luminescéncia e
Transmitincia em fungio do Comprimento de Onda.
Observa-se nesta figura que n3o existem diferencas
significativas entre os plasticos cintiladores provenientes
dos trés tipos de molde (vidro, aluminio e ago inoxidavel).
O comprimento de onda de emissio méxima de
luminescéncia é de 450nm, cujo valor esta de acordo com a
literatura®’). A transmissdo 6ptica no intervalo de
luminescéncia é aproximadamente 80%. Estes resultados
apresentam transmitincia adequada com a regido de
luminescéncia do detector, independente do tipo de molde.

Os contaminantes metdlicos encontrados nas
andlises das amostras de plasticos cintiladores por
Fluorescéncia de Raios-X estdo abaixo da sensibilidade da
técnica (<0,005%). Nesta andlise nfio foram detectados
elementos quimicos provenientes dos moldes metélicos,
cujas concentragbes possam comprometer a qualidade
optica dos detectores.

A Figura 7 apresenta os espectros das trés amostras
de plésticos cintiladores excitadas com a radiagio alfa da
fonte de *'Am. Comparando-se as alturas de pulsos nos
picos dos espectros, as produgdes de luz dos detectores
fabricados em moldes metalicos relativa 4 do molde de
vidro estio proximas do valor 1, ndo apresentado
diferencas significativas.

A Figura 8 ilustra os espectros das trés amostras
excitadas com a radiagio gama da fonte de *’Cs. Pela
andlise das alturas de pulso, a produgiio de luz fabricados
em moldes metalicos relativa ao do molde de vidro ¢ de
1,09 e 1,07 para os moldes de aluminio e ago inoxidavel,
respectivamente. Estes resultados mostram que a
concentragio traco de aluminio do molde, nfio altera a
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Transmitfincia (%)

Graficos de Transmitincia e Luminescéncia
em fungio do Comprimento de Onda dos
Plasticos Cintiladores Fabricados nos Moldes de

Figura 6.

Vidro Pyrex, Aluminio ASTM 1200 e Ago
Inoxidavel AISI 304.
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Figura 7. Espectros da Radiagio Alfa do **'Am dos
Plasticos Cintiladores Fabricados nos Moldes de
Vidro Pyrex, Aluminio ASTM 1200 e Ago
Inoxidavel AISI 304.

Na avaliagio da relaglio custo-beneficio para a
fabricagio  do plastico cintilador considera-se: as
propriedades fisico-quimicas do detector, o custo do molde
metélico, o sistema e o tempo de polimerizagio.

Em fungio da reagdo de polimerizagio ser
altamente exotérmica e provocar variagdes de pressdes
internas no molde de até 1170mbar a 150°C'}, o vidro nio
¢ adequado para a fabricacdo dos plésticos cintiladores de
grandes volumes. Portanto, recomenda-se a utilizagio de
moldes metélicos na fabricagio dos detectores de grande



volume. O ago inoxiddvel € o Unico metal estdvel ao

monfmero de estireno, no entanto, o processo de

fabricagdio dos plasticos cintiladores em molde de aco

inoxidével AISI 304, apresenta as seguintes desvantagens:

o dificuldade na desmoldagem do plastico cintilador,
provocando trincas no detector ¢

e o custo da chapa € cerca de cinco vezes maior que a de
aluminio ASTM 1200 (US$ 500 e US$ 100,
aproximadamente).

1mv:- -4 10000
-1
g 1000¢ <4 1000
100k 4100
20
Figura 8. Espectro da Radiagio Gama do ’Cs nos

Plasticos Cintiladores Fabricados nos Moldes de
Vidro Pyrex, Aluminio ASTM 1200 e Ago
Inoxiddvel AISI 304.

A fabricagfio dos plasticos cintiladores em sistema
fechado, apresenta as seguintes desvantagens:

o dificuldade de reprodutibilidade, com a presenca de
bolhas e trincas no pléstico cintilador;
tempo longo de polimerizagfo (60 dias);
aumento nas etapas de preparagio e
necessidade de moldes reforcados, de chapas mais
resistentes , elevando o seu custo.

A concentragio de aluminio, a nivel de trago
(<0,005%), encontrada nos plasticos cintiladores
fabricados molde de aluminio ASTM 1200, nio
comprometem a qualidade do detector.  Assim, os
resultados encontrados neste trabalho mostram que a
polimerizagfio em sistema aberto, no molde de aluminio
ASTM 1200, é a melhor alternativa para a fabricagfio de
plasticos cintiladores de grande volume.

IV. CONCLUSAO

Os resultados de caracterizagfio do detector pldstico
cintilador de grande volume (Transmitincia,
Luminescéncia, Fluorescéncia de Raios-X e Produgio de
Luz) e a andlise da relacfio custo-beneficio de producdo,
permitem concluir pela validade do uso do molde de
aluminio ASTM 1200, sem comprometer a qualidade do
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detector polimerizado em sistema aberto.
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ABSTRACT

The plastic scintillators are radiation detectors,
made of organic fluorescent compounds dissolved in a
solidified polymer matrix. The manufacturing process of
large volume detectors (55 liters) at low cost, by
polymerization of the styrene monomer plus PPO and



POPOP scintillators, was studied in this paper. Metallic
molds of aluminum ASTM 1200 and stainless steel
AISI 304 were produced by TIG welding process since the
polymerization reaction is very exothermic. The
measurements of Transmitance, Luminescence, X-Ray
Fluorescence and Light Output were carried out in the
plastic scintillators made using different metallic molds.
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The characterization results of the detectors produced in an
open system using aluminum ASTM 1200 mold show that
there is not quality change in the plastic scintillator, even
with aluminum being considered as unstable for styrene
monomer. So, the aluminum ASTM 1200 mold was found
to be the best alternative to produce the detector by an open

system polymerization.
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