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DETEOCAC DE NEUTRONS RAPIDOS UTILIZARDO DETECTORES 86LIDOS
DE TRACOS NUCLEARES.

fUDICE CORREIA VILELA

Os detectores sblidos de tragos nucleares organicos
CR-39 e Makrofol-E foram estudados visandn a aua utilizagin
como detectores de néutrons répidos. As condig8es 6timas de
revelag8o destes detectorea foram determinadas e 830 as
seguintes: 0 Makrofol-E & submetido a ‘um ataque
eletroquimico em solug¢So PEW( 15% KOH, 40% 3lcool etflico e
45% &gua), durante 2 h com um campo alternado aplicado ao
detector de 40 kV/cm (r.m.s.) e frequéncia de 2 kiiz )%
temperatura ambiente; o detector CR-39 & submetido a um
pré-ataque quimico de 1 h em solugdo 20%2, em massa, de
NaOH a 70°C seguido por um atague eletrogu{mico de 13 h
na mesma solugdo utilizada para o pré-ataque quimico, o
campo alternado aplicado ao detector & de intensidade 30

kV/cm(r.m.s.), frequ@ncia de 2 kHz, » temperatura ambiente.

Para a realizagio do ataque eletrogquimico foi
desenvolvida uma cidmara especial para este tipo de
revelagdo que & mostrada neste trabalho juntamente com o
equipamento utilizado para irradiagfo e revelag¥o dos

detectores estudados.

Os detectores foram irradiados com nButrons



provenientes de fontes de Cf-252 én Be, no ar.

A sensibilidade dos detectores forsm determinadas
para as energiass s&dias do espectro do Cf-252 e™AnBe (2,1 e
4,3 MeV, respectivamente). O detector mais sens{vel foi o
CR-39 produzido pela Pershore Mouldings Ltda. cuja
sensibilidade & (5,1 ¢ 0,6).10° para a energia de 2.1 MeV e
(3,5 + 0,5).16° para a energia média do¥AsBe. Para o
Makrofol-E a sensibilidade & (4,1 s 0,6)0para 2,1 HMeV e

-6
(4,5 « 0,6).10 para 4,3 MeV.

O sistema de contagem dos detectores também foi
estudado e um microscopio Sptico (aumento de cerca de 140
x) foi utilizado para a analise do Makrofol-E € um projetor

de "slide” para o CR-39 (aumento de aproximadamente 70x).

A faixa de fluéncia em que se pode utilizar estes
detectores também foi determinada e estd compreendida entre
7,8 .16’ e 2,0 .10'n/cn2 para o detector CR-29 e entre
4,9.10‘ e 2,4 . 10g H/cm2 para o Makrofol-E. - A
reprodutibilidade do m@todo foi verificada como sendo 3%
para o8 detectores CR-39 e 2% para o8 detectores

Makrofol-E.
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CR-39% and Makrofol-E solid eatate nuclear track
detectors were studied aiming their application to fast

neutron detection.

Optimum etching condictions of those two kinds of
materials were determined the followings
- the Makrofol-E detector is electrochemically etched in a
PEW solution (15% KOH, 40% ethilic alcohol and 45% water)
for 2 h., with an applied electric field rtrength of 30
kV/cm (r.m.s8.) and frequency of 2 kHz, at room temperature;
- the CR-39 detector is chemically pre-etched during 1 h in
a 20%(w/v) NaOH solution at 70°C, followed by 13 h
electrochemical etch using the same solution at room
temperature and an electric field strength of 30 kV/cm

(r.m.s8.) and frequency of 2 kHz.

The electrochemical etch was carried out in a special
cell for this kind of etching which was developed for this
study. The electrochemical eiching cell and the ansociated
apparatus and the experimental equipment employesd for the

irradiation of the detectors is showed in this work.



The detectors were irradiated with fast neutrons froa
Cf-252 and AmBe sources. The Cf-252 source has a fission
spectrum uwhich aversge energy is 2.1 MeV and the ™AmBe
source has a continuum spectrum which average energy Iis

4,3 MeV.

The counting systea was aslso studied. An opticel
microscope was used for Makrofol-E detector readout and a

slide projector for CR-39 detector analysis.

The most sensitive detector studied is the CR-39 made
by Pershore Mouldings Ltd. This detector sensibility
obtained is (5.1 + 0.6)x10 t/n and (3.5 + 0.5)x10 t/n for
2.1 MeV and 4.3 MeV average neutron energies, respectively.
The Makrofol-E sensibilities are (4.1 » 0.6)x16‘and (4.5 »

0.6)x13'for the neutron energies earlier mentioned.

These materials can be used in the fluence range
between 7.8x16‘ and 2.0x10’ n/cm2 for CR-39 detector and

between 4.9x10° and 2.4x10 n/cm2 for Makrofol-E.

The method reproductilility was verified to be 3 % for

CR-39 detectors and 2 % for Makrofol-E.
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CAPEITWRLO I

INTRODUCAO B OBJETIVOS

A técnica de utilizagio dos detectores sSlidos de
tragos nucleares (SSNID's - Solid State Nuclear Track
Detectors) & conhecida desde o final da déceds de
cinquenta. O principio desta técnics consiste em detectar
perticulas utilizando determinados materisie diel&tricos,
como por exeaplo: plisticos, mics, vidro, etc. nos quais a
aclo de particulas ionizantes pesadss results em denos na
estrutura sob a forma de tragos. Utilizando-se, entdo,
reagentes quimicos, estes danos sdo smepliados até dimensdes
visiveis em um aicroecopio Optico. Ests ampliag3o &
denominada de revelagko sendo a wais comum chamadas
revelac3o quimica, que consiste em se subamc,gir o wmaterial
detector em usa solucSo quimics aproprisda. Ocorre, entio,
o processo de ampiiagio do dano existente no material

detector. .

No inicio da década de setents, Tommssino e
colaboradores (1) sugeriram us novo método de revelagio dos
SSNTD's para casos de densidades de tragos relstivamente
baixa, que associava so ataque quimico convencional uma
tensdo elétrica pulsads. Este tipo de revelag8o foi
denominada de ataque eletroquimico e resultava em tracoi
revelados com dimensfes bem maiores qu= os obtidos com »

revelacao quimice, além de um contraste besm mais scentuado



que era ideal para & realizagdo de uma contagem asutomltics
dos tragos, O que torna este tipo de ataque atraente para
utilizacSes em que & necessfrio a anflise de um grande
nimero de detectores. Esta técnica &, entfo, bastante
indicada para ser utilizada em dosimetria pessoal

neutrdnica.

0O ataque eletroqulnico associado 3 descoberta das
propriedades de registro de tragos nucleares do
material CR-39, feita por Cartwright e outros (2) em 1978,
levaram o8 pesquisadores, principalmente da Srea de
dosimetria, 3 tentativa de otimizar a técnica_dos SSNTD's

para a utilizagﬁo en dosimetria pessoal de néutrons.

As caracteristicas mais desejlveis para um dosimetro

pessoal de néutrons s3o:

1.resposta nao dependente da energia dos néutro
incidentes;
2.ser utilizhvel em uma grande faixa de energia (des
K] ?
10 a 10 eV); -

3.ser leve, de dimensdes reduzidas e de baixo custo;
4.mer ndo radiocativo;

S.ser insensivel a outros tipcos de r: ‘iag@o(ranma,

ns

de

X,

elétrons, etc.) para que possa ser utilizado em lu-

gares onde se tem campos de radiagio mistos;

6.3 leitura e andlise dos dados deve ser ripida e nio

muito complicada;
7.fornecer um registro permanente.

A maior parte destas caracteristicas foi encontrada nos



detectores de tracos nucleares no estado s8lido pléaticos,

quando submsetidos a um ataque eletroquimico apropriado.

Para que um tratamento qufmico ou eletroquimico

cénduza a condigGes dtimas de utilizag8o dos detectores de
trago, os seguintes parametros deveam ser deteraminados:

- o0 tipo de solugl8o a ser utilizads;

-~ a temperatura e a concentrag8o da solug3o utilizada
para a revelacfo;

- a intensidade do campo alternado aplicado ao
detector e a frequéncia a ser utilizada, ..0 caso do
ataque eletroquimico.

Cada um desses parimetros deve ser detorminado
experimentalmente, pois dependem de fatores como: o clima
da regido em que se encontra o laboratbrio, o processo de
armazenamento do detector, a idade do detector estudado, o

modo como este & manipulado, etc.

Neste trabalho desenvolvemos técnica de detec¢l3o de

néutrons rapidos utilizando detectores plésticos revelados

por ataque eletroquimico, 1levando em conta a possibilidade
de se utilizar posteriormente estes detectores enm
dosimetros pessocais de n8utrons. Esta faixa Co energia & de
grande interesse para a dosimetria visto que, n8utrons
nesta regifo s3o responshveis por uma grande deposigdo de
energia no tecido humano, da orde- de 40 vezes major que

néutrons de energias menores que 500 keV (Figura I1.1)(3).

Para atingir o nosso objetivo as smseguintes etapas



S
[ J

) - _

S

-

__EQUIVALENTE DE DOSE (Sv.cm?néutron
] S

Figura I.3:Faiores de conversZo de fludncia de ndutrons

i

S | lll

10" 1:)" ;o‘ 16" 16" 16’ 16': n' 1 0
ENERGIA,DOS NEUTRONS

(iVieV)

dose equivalente em fung¥o da energia
néutrons.

en
dos



foram estabelecidas:
1. desenvolvimento de uma cémara de ataque
eletroquimico que pudesse smer utilizada para a
revelacao simultanea de um nimero grande de
detectores e que reproduzisse as condigoes de
revelagdo;
2. determinagdo das condi¢Bes de revelagSo para cada

tipo de detector escolhido para o estudo;

3. estudar a resposta de diferentes detectores quando
submetidos a irradiag8o com n&utrons r8pidos;

4. verificar a linearidade da resposta dos detectores
ea fung3o da fluéncia de n8utrons; e, iinalmonte,

5. determinar a sensibilidade destes detectores para

ndutrons de diferentes energias.

Neste trabalhkn abordamos os seguintes tdpicos:

- no capitulo II introduzimos os princlpios bssicos da
técnica de detecgdo de particulas ionizantes pesadas
utilizando detectpores de tragos nucleares no estado
sblido, especislmente os detectores orginicos, de modo
que se possa ter uma vis3o bhsica de todo o processo
envolvido, desde a formag3o do trago latente até a
revelagcio e metddos de andlise dos detectores;

- em seguida, no capitulo 111, mostramos as diferentes
interagdes de n@utrons com os os constituintes
bésicos do tecido humano, 1isto & H, C, O e N, que
também 880 os constituintes blsicos dom SSNTD's.

Tratamos, também, neste capitulo das técnicas de



registro de tragos induzidos por néutrons que
resultam de reagcdes dos néutrons com 0s elementos
acima citados, para os diversos tipos de detectores
organicos;

no capitulo 1V, descrevemos o process> experimental
desenvolvido para a realizag80 do trabalho e
apresentamos os resultados obtidos: e,

no capitulo V estdo as conclusOes a que chegamos com

este estudo, e comparamos 08 NOSEOS resultados com

trabalhos realizados por outros pesquisadores.



CAPITULO IX

DETECTORES SOLIDOS DE TRACOS NUCLRARES

IX.1. Introducfo

Em 1958, D.A. Young (4) observou que fragmentos de
fiselo ao inciderem em dieléicricos 8dlidos deixavam
defeitos, que a0 serea observados num micrrnecbpio
eletrdnico podiam ser visualizados. Em 1959 Silk e Barnes
demonstraram que particulas ionizantes pesadas ao incidirem
en certos meios cristalinos produzem danos ao longo de sua
trajetéria que poderiam ser observados mesmo em um
microscbpio b&ptico (S). Emn 1962 P-ice e Walker (6)
verificaram que os danos causados por partlculss carrepadas
pesadas em meios dielétricos podiam ser ampliados com o uso
de reagentes quimicos, ou seja, um atague qﬁlmico. até
dimens3es visiveis num microscbpio bptico. As regifes que
foram danificadas pela radiagdo s&%o denominadas de tragos
latentes. Durante o aé;que quimico estas regifes 830

preferencialmente atacadas. Esta ampliacio foil observada em

virios polimeros de diferentes origens.

Os materiais que servem para a detecgao de radiac®o
por esta técnica slo denominados de detect~res de tragos
nucleares no estado sdlido e estes podem ser de duas

origens: minerais e orginicos.

Os detectores aminerais s3o a mica, o0 gquartzo, o



vidro, etc. Os detectores orginicos sao plisticos tais como

o8 policarbonatos, os derivados celulbdsicos e o carbonato

diglicol alilico.

A natureza das particulas ionizantes que podem deixar
tragos latentes durante a sua passagem num sdlido depende
de cada tipo de detector estudado. Existe um 1limiar
energético da particula incidente para que haja a formac¢3o
do trago latente num detector. Este limiar & caracteristico

do material detector e & o que define a sensibilidade do

Resno.

Em geral, os detectores plisticos s3o mais senslveis
aos diferentes tipos de radiag3o, qua os detectores
minerais, e os tragos sb se formam em materiais de
resistividade superior a 2 kSlcm(7,8). Neste trabalho
pretendemos estudar apenas os detectores plasticos, por

isso n3o trataremos a fundo dos detectores minerais.

Atualmente, o material mais sensivel conlzcido & o
carbonato diglicol alilico, mais ronhecido como CR-39

{Columbia Resin) (2).

A simplicidade da t&cnica de detecg¢8o e o baixo custo
do material té@m feito com qQue este tipo de detector selja
amplamente utilizado nos mais diferentes campos da ciéncia
e tecnologia (9-12). Para a aplicagdo em dosimetris
neutrdnica estes detectores n3o se mostrarsm, inicialmente,
muito interessantes devido & baixa sensibilidade e ao

processo de contarem dos detectores ser wmuito cansativo.
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Figura II.1:Esquema mostrando a deposigioc de energia da
particula incidente em um SSNTD.



No inicio da década de setenta Tommasino (1,13) pPropos um
novo método de revelagio que permite a ampliagdn dos tracos
até dimens3es bem maiores que agquelas obtidas com uma
revelag3o quimica. Este método de revelac3o foi denominado
de ataque eletroqullico porque associa ao ataque quimico um

campo elétrico alternado de alta intensidade.

I11.2.Formagio do trago

Para compreender o mecanismo da formagd3o do trago e
sua revelag3do, & Util descrever qualitativamente a
estrutura do trago de uma particula carregada que atravesra

a matéria.

Para uma particula carregada a distribuig3o de energia
depositada, enm fun;So da distincia percorrida, depenpde
fortemente da sua velocidade. Uma particula com pouca
velocidade perde sua energia através de muitas colisdes nas
quais pouca energia & trocada com as particulas alvo. Esta
perda de energia estd limitada a um pequen~ volume
cilindrico ao redor da trajetdéria da particula incidente
(Figura 1II1.1). Este tipo de intera;3c difere bastante daz
intera¢des de particulas com alta velocidade. Neste caso
uma fra¢50 substancial da energia perdida & utilizada para
produ¢d3o de elétrons de altas energias (raios delta) (14).
Estes elétrons ao longo do seu percurso fazem com que a

energia seja depositada em um volume bem maior do material

sobre o qual a particula incidiu.

10



Nos detectores convencionais, os semicondutores, os
cintiladores, as cimaras de ionizac80 e os materiais
terzoluninescentes a resposta resu’tante obtida & devida 3a
deposi¢S80 de energia ao longo de todo o volume ao redor da
trajetbria da particula incidente, sendo, portanto, usa
medida da energia total depositada pela particula. Nos

detectores de tragos nucleares no estado 8b6lido a

quantidade de energia depositada na vizinhanca da
trajetdria da particula incidente & a frag3n de energia
mais importante para a detecg3o da partfcula. E esta frag3o
que vai causar a formag8o de fons no material detector, e
estes 3ons ser3o os responsaveis pela reatividade quimica
no Interior do tragco de modo que o ataque quimico ocorrer$

preferencialmente nesta regilo.

, caracteristica mais importante destes detectores @ a
necessidade de uma densidade minima de danos 3o long~ do
trago que permita a este ser aumentado quimjcamente. O
total da energia perdida n8o contribui para o dano. A
energia 1liberada pelos raios delta danifica o waterial

perém de modo n8o expressivo.

Na figura 11.2 temos a ioniza;80 primaria proporcional
d energia depositada na vizinhanca da trajietdria da

particula incidente, em fun¢clo da velocidade desta
particula, para diferentes Ions (7). 0s pontos cheios
indicam que os tragos s3o revelados nc detecter. Podemos

observar que as linhas pontilhadas mostram a exist3ncis de

11
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um limiar de taxa de ionizag3o priméria para cada material,
cujo valor depende de fatores como o8 processos de
fabricagdo dos plésticos e do tratamento t2rmico, antes e

apbs a irradiag3o do detector.

A existéncia do 1limiar de energia & uma das
caracteristicas maig significativas dos detectores de
tra¢os nucleares no estado sblido J& que as particulas cuja
taxa de ionizag3o primiria estf abaixo deste valor critico,
para um dado material, n3o serdo registradas. Istec explica
a razlo de altos fluxos de el&trons, raios-X e rains gama

rerem facilmente discriminados por estes detectores.
I1.3. Tipos de revelagio
11.3.1. Revelagio quimica

Os reagentes quimicos mais utilizados para o
tratamento dos detectores org3nicos sao as solug¥es ajuosas

de hidrbxido de potéssio (KOH) e hidrdxido de s8dio(NaOH).

Neste processno de revelac8o n detector @ submerso em
um reagente quimico adequado. 0 reagente quimico se difunde
pelas regifea danificadas durante um certo intervalo de
tempo que @ denominado tempo de 1indug3o do detector.
Durante este periodo o ataque quimico & insignificante
(15). Em seguida, o reagente quimico degrada a zona
danificada dissolvendo e deslocando as moléculas do
detector. Com o decorrer do tempo esta reagfo se torna mais

efetiva e um canal ao longo da trajetdria da particula

13



incidente & formado. Simultaneamente as superficies do
detector s%o astacadas, mas a taxa de ataque nestas regices
& wmenos violenta. Apds ua intervalo de tempo de ataque
conveniente, conseguimos coa que o trago seja aumentado até

dimensfes convenientes para 3 sasnblise. Estas dimensTes

dependea do método de analise a ser utilizado.

I11.3.1.1. Gecsetris do trasgo

De um modo simplif{icado podemns condicionar a8
geometria do trago revelado a dois fatores

- & velocidade de ataque quimico ocorrido no interior
do trago (Vt); e

- a velocidade de ataque quimico ocorrido na

superficie do detector (Vs).

Um traco & revelado por um reagente qui.lco aponas se
a velocidade de atagque ao longo do trago, Vt, excede a
velocidade na qual a superficie & atacada, Vs. Se o trago
n3o for perpendicular a superficie do detector (inciddncia
norsal da particula), a éo-ponente de Vt, (perpendicular a
superficie) deve ser superior a Vs para que a revelagdo

ocorra.

A figurs 11.3.a mostra a geometria de ataque de um
trago para uma particula de incidé&ncia normal A superficie
do detector. Neste caso, que & 0 mais simples de ser
estudado, a velocidade de atajue ao longo do tragn, Vt, &
suposta constante e a velocidade superficial, Ve,

isotrdpica. O di3metro do trago, D, @& o comprimento do
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trago revelado, L, dependem essencislmente dos efeitos
competitivos entre Vt e Ve. Da figura 11.3.a podemos tirar

que:
L= (Vt-Vs).t (1)
onde t @ o tempo de ataque quimico realizado, e
D=2Vs.t[(Vt-Vs)/(Vt+Vs)] (2)
Para Vt=Vas & evidente que L=D=0.

Para as particulas que incidem fazendo um 8ngulo com
a superficie, a componente de Vt perpendicular a
superficie, Vtsen® , 0 deve ser superior a Vs, para que

produzam tragos revellveis.
Vt.senf> vs (3)

portanto,

sen® » vs/Vt (4)

-

Donde, a existéncia de um dngulo critico para o registro de

tragos dado por:
Oc= arc sen (Vs/Vt) (5)

abaixo do qual, o dano nfo & revelado, nfo havendo,

portanto, a formag3o de um trago.

A figura 11.3.b ilustra também a geometria de dois

tragos (b e c¢) com diferentes lngulonlde incidancia
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revelados por tras diferentes intervalos de tempo de ataque
quilico: tl, t2 e t3. As formas dos tragos mudam de maneira
significativa com o tempo de revelagdo. Un traco ter$ uma
extremidade pontual apenas quando ele n¥o for revelado apbds
a extremidade do traco latente ser atingida. Assim que o
fim do trago & atingido a extremidade pontual comega a se
arredondar. O didmetro do trago continua a aumentar mas,
uma vez que o tra¢o tenha perdido a sua forma c3niras ele se
torna menos claro e mais dificil de ser distinguido.
Continuando a revelacao os tragos se tornam coplanares com

a superficie inicial e n%o sf%o mais visiveis.

Apenas por simplicidade consideraremog a forma e a
geometria dos tragos nos casos em que temos Vt constante
num melo de ataque iscirdpico. Na pratica, Vt muda ao longo
do trago e apenas os vidros podem ser considerados como

tendo um ataque isotrbpico (16).
11.3.1.2. Parametros que afet-2 a revelagiio quimica

Fara um dado matérial detector, os par3metros da
revelag8o quimica que mais afetam os resultados obtidos
s880: o tipo de reagente quimico utilizado, a concentragao e

a temperatura da solug8o atacante.

Uma solugdo ideal deve atacar quimicamente as
moléculas spenas da interface sblido-1fgquido, arrancando-as
e quebrando-as em mol&éculas menores, tal que o solvente
seja absorvido pelo material detector , . retirando as

moléculas nd3o desligadas e dissolvendo-as na solug3o (7).
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As solugles atacantes mais utilizadas para detectores
organicos s8o as solugdes aquosas de hidrbxido de potéssio
(KOH) e de hidrbxido de sbdio (NaOH). Estas solugoes podem
se tornar muito mais efetivas quando alcool (etanol ou
metanol) & adicionado ¥ solug3o aquosa (16). Em particular
para policarbonatos a adi¢cd3o de 81cool aumenta a velocidade
de atagque dos tragos latentes, aumentando em muito a
sensibilidade destes detectores a determinados tipos de
radiagd3o ionizante (17). Entretanto, quando esta solug3o é
utilizada com o detector CR-39 observa-se uma diminui¢c3o da
sensibilidade destes detectores para registrar certos tipos
de partic:las (18), o que, entretanto, pode ser uma
vantagem quando se deseja determinado tipo de comportamento
destes detectores que Justificam a8 diminuig3o da
sensibilidade do detector em prol de outras caracteristicas

mais interessantes(18).

Existe pna 1literatura diversos dados de diferentes
estudos em que se detergpina a influé&ncia da composig3o da
solug8o atacante, sua concentragBo e temperatura, o grau de
agitagdo da soluglo durante o atajue quimico e diferentes
tratamentos dos detectores antes de se realizar a revelagao
(19-23). Entretanto, todos estes parametros n3o podenm ser
previstos teoricamente, cabendo, portanto, a cada
laboratbdrio a determinagSo experimental das condigdes

6timas de utilizac3o de seus detectores.

Na praticas, os pardmetros mais importantes para
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controlar a velocidade de atague do detector sao a
temperatura e a concentragao da solugfo. Desde que Vt e Vs
podem ser facilmente alteradas, pela variac3o destes
pari-etros. estes devea sger rigidamente controlados. Os
efeitos da temperatura sao mais pronunciados em detectores
mais fr8geis como os nitratos de celulose, nos quais se
encontram diminuigi8o acentuada da sensibilidade de registro

de tracos 3 temperaturas superiores a 40 °C (24,25).
I1.3.2. Revelacao eletroquimica

Este tipo de revelag3o explora a agdo combinada de um
atagque qulaico e de um campo elétrico para » produgdo de

avalanches ao longo da zona danificada.

0 ataque eletroquimico consiste basicamente em se
colocar um detector sdlid- plastico entre duas ~&lulas, em
geral, de lucite, contendo, uma delas solugdn atacante e a
outra solugdo condutora, como exemplificado na Figura I1I.4.
Eletrodos 830 introduzidos nas células de modn que n pblo
positivo fique na célula.com a 8olugdn atacante e o pdlo
negativo fique na c&lula com solugdo condutora. A tensdo
alternada &, entido, aplicada entre estes dois eletrodos que
em geral s3o0 de agn-inoxidlvel. O campo aplicadn & de
algumas dezenas de quilovolts e estudos inicials indicavam
que as frequéncias mais indicadas estavam entre 1 e 10 kHz
(26). Os estudos mais recentes indicam, entretanto,

frequéncias bem mais baixas pare a revelagdn eletroquimica

(27).
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Os processos internos que ocorrem durante a revelac¥o
eletroquinica, como no caso da revelagdo quimica, n3o s3do
de todo conhecidos. Um modelo fol proposto por Tommasino em
1981 (28) que tentou explicar os fendmenos que ocorrem
durante este tipo de revelagdo, e & este modelo que
discutiremos aqui . Este modelo propde que o ataque
eletroquimico ocorre em duas etapas: a formar3n dn trago e

o fendmeno de arboresc®n-ia, como sugerido pela Figura

I1.5.

11.3.2.1.Defini¢éo @ forma do trago

Num primeiro estigio da revelacXo eletroquimica o
processo mais importante & a formagdo do trago. Nesta etapa
também & valida a condiglo de que a velocidade no interior
do trago deve ser maior que a velocidade de ataque
superficial, como j& visto anteriormente nn caso da
revelagdo qulmica. As diferengas entre os dois tipos de
revelag3o resultam da ag3o do campo elétrico altc nado, que
poder& aumentar a peﬁ;tracso dos lons do elsatrolito no
interior do trago e no volume detector (28). As perdas de
energia dielétrica produzidas nos detectores ifsolantes pela
ag3o do campo elétrico alternado r%n de fundamental
import8ncia para a revelag3cv eletroquimica, principalmente,
durante a fase de formag%o do trago. A poténcia dissipada

por unidade de volume, TIl, num dielétrico, somada a tens¥o

alternada uniforme & dada pela seguinte expressio:

Pd =« W E’e,e’ (6)
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Figura 1I1.5: Etapas de formag3o e defini¢%c do trago no
ataque eletroquimico.
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onde: W & a frequéncia expressa em Hz;

E & o campo elétrico alternado aplicado;

e, & a permissividade dielétrica do vicuo;

e' e o fator de perda dielé&trica.
A poténcia dissipada por unidade de volume & funcao de W e
de e' que J& & por i 85 func¥o da frequéncia. Na
associac¥o de um eletrdlito com um isolante, a passagem dos
portadores de carga no campo elétrico produvz fendmonos de
polarizacdo interfacial ou polarizag3o de Maxuell-Wigner
(29). Estes fendmenos de polarizagdo podem conduzir a
grande aumento do fator de perda diclétrica, e', e ,
portanto, as perdes de energia dielétrica. Eles poder3o,
portanto, aumentar a acso do ataque na dire¢3o preferencial
do trago, 3J& que o mdximo dos fatores de perda dielitrica e
da frequéncia s3o dependentes das formas das inclusdes do

eletrdlito (29).

Estas conclusd3es, no entanto, devem ser tiradas com
alguma cautela visto que n3o s3o completamente provadas

ainda (28).
11.3.2.2. A forma¢cio da arborescdncia

Uma vez formado o trago, apresentande uma forma
pontiaguda, representa uma inclus3o condutora que penetra o
isolante. Na extremidade desta inclue3»n o campo elétrico
resultante & maior que o campo elétrico médio aplicado ao

detector dielétrico, isto devido especialmente ao "efeito
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das pontas”. Este aumento na intensidade do campo elétrico

pode ser calculado pela fSrmula de Mason (30) e sob
condig8es normais utilizadas no ataque eletroquimico (cerca
de 36 kV/cm), o campo elétrico na extremidade do tragco pode
chegar a valores da ordem de 10 MV/cm. Este campo elétrico
de alta intensidade localizado num ponto na extremidade do
trago pode iniciar fissurms que levam 3 forma tipica dos
tragos, que denominamos, em geral, como forma de arvore ou

fen8meno de arborescéncia.

Estes fendmenos combinados com o ataque quimico
produzem danos catastrbficos na extremidade do tra;o que

facilmente s30 revelados.

0 mencionado acima fica mais nitido ao observarmos a
figura I11.6 onde temos na parte (a) da figura tragos
devidos a prb6tons de recuo induzidos por n@utrons de Cf- 252
no detector CR-39 revelados quimicamente, e na parte (b) o
mesmo tipo de tra¢os rev@lados pelo processn de revelag3o

eletroguimica. .
11.3.2.3.08 diferentes processo. de revelsgio eletroquiamics

11.3.2.3.a.A revelscio eletroquimica com pre-tratasento

quimico

Este processo de revelisao combina a revelag8o quimica
com a eletroquimica. O tratamento quimico tem por objetive
fazer com que o8 tracos adquiram uma forma pontiaguda antes

de ser aplicado o campo eléftrico alternado que ampliara os
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Figura 11.6.at Detector Makrofol-E irradiado com néutrons CCf-252)
revelado quimicamente por 52 min. em scluc¥o PEW a
70° C. .

Figura 11.6.b: Detector Makrofol-E irradiado com néutrons (Cf-252)
revel ado eletroquimicamente por .2h em solugdo PEW 2
temperatura ambj ente com campo elétrico de
intensidade 40 kV/cm(r.m. 2D e frequéncia 2 kHz.
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tragos. Neste processo apenas o8 tragos coa forma
pontiaguda entram na fase de arborescncia, de modo que os
tragos que nfo possuem 8 forma pontiaguds nso sofrem a agho
do campo elltrico, e continuam & se arredondar até

desaparecerea (figura 11.7).

Este tipo de revelagio combinado & ideal 8?a revelacso
de particulas carregadas que possuam O ®esEo tempo de
revelaglio do trago, como no caso de particulas alfa
monoenergéticas, quando um 86 pré-tratamento quimico @
conveniente para todos o tracos. Entretanto, n3o &
aconselhado para o caso em que se tem tragos latentes
induzidos por particulas de diferentes energias com a mesma
eficiéncia. Este processn, entretanto, se mostra bastante
adequado quando se trabalha com detectores que tenham uma
alta densidade de tracos de "radiacZo de fundo™
(background). Os tragos devidos ao background s3o devidos
ds particulas alfa provenientes do rad8nio existente nos
ambientes de 1laboratdrio e a danos de manuseion, sendo,
portanto, tragos superficiais que com um tratamento quimico
adequado sdquirem uma forma arredondasda nan sofrendn a acao
do campo elétrico alternado durante o at:- jue eletroquiulco.

nfo sendo, entdo, revelados.

Outra vantagem deste método de revelag3o reside em uma
consideréivel redugio do tempo de revelagio eletroquimica.
Em muitos casos quando n3o se faz a revelagdo eletroquimica
} temperatura elevada, h& a necesgidade de 'longns periodos

de atague eletroquimico (mais de 24 horas de revelagdo) 2
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tesperatura sabiente. O pré-ataque quimico que & realizado

com aqguecimento (40-70%) faz com que o trago adquiras a
forma c8nica eam ua curto periodo de tempo (' a 3 horas de

revelagio).

11.3.2.3.b. Revelacio eletroquimica ses pré-tratasento

quimico

Na revelagdo eletroquinica com pr& tratamento quimico,
descrita acima, a foramag¥o do tragoe nio ocori= durante o
processo de astaque eletroquinico. Para explorar todas as
vantagens deste tipo de revelac3o a formagao do trago deve
ocorrer durante o ataque eletroquimico, de modo que tragos
que j}& estejam na fase de arborescéncia nao prejudiquem a
formag3ao de novos tracos que sinda n3o tenham a forma
pontiaguda necessiria para a formag3o da arboresc2ncia.
Para este fim, utilizs-s= uma temperstura para ataque
eletroquimico da ordem daguela em que se realiza o atajue

quimico, (geralmente entre 60-70°C).

A figura 11.8 mostra os diagramas esquemdticos de
compara¢8o dos dois processos de revelagao para diferentes
tempos de revelac3an. A parte superior da figura & identica
dquela da figura 11.7, enquanto a parte inferior evidéncia
a iniciagi0 e a propagag3o do fendmeno de arborescencia
para tracos formados recentemente. De fato, uma vez que o
trago adquira uma forma cdnica ele entra na fase de
srborescéncia. Se a revelacdo eletroquimica continua o

ocorrer os tragos i ampliados continuam a se expandir,
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enquanto que tracos novos comegam &8 entrar em fase de
arborescéncia. Este processo, portanto, & quase o inverso
do processo de revelagao quimica, 33 que no processo de
revelagi0 quimica com o aumento do tempo de revelag3o os
tragos mais antigos comegam a desaparecer enquanto novos

tragos vao surgindo.

Este tipo de ataque parece mais apropriado para a
realizacao de revelagdo nos detectores em que h& tracos
latentes devidos a particulas de diferentes energias, visto
que, com o aumento do tempo de ataque o madximo de tragos
possiveis 830 revelados e seus diametros 'devem ser
distintos, maior diimetro, menor energia das particula
incidente, e podendo-se com um Unico ataque revelar todos
38 tragos possiveis. Entretanto, se uma alta frequéncia e
utilizada associada & uma alta temperatura (31), ocorre a
saturagdo dos detectores devido aos efeitos destes dois
parémetros associados. Deve-se, portanto, utilizar uma
frequ@ncia mais baixa, da ordem da frequdncia da rede
elétrica o que possibilita uma atague preferencial na
dire¢3o perpendicular & superficie do detector e um menor
ataque na direg8o do plano do detector o que faz com que
n3o haja um aumento substancial do diametro do traco,
possibilitando registrar uma densidade maior de tragos.
Outras vantagens da utilizag3o da frequéncia da rede neste
tipo de ataque sao:

- 0 equipamento utilizado & mais simples;

- o8 tragos obitidos nao s30 muito grandes, mas se
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distinguem facilmente dos defeltos do detector e sge
adaptam facilmente aos diferentes sistenas de

contagem automatica.

I1.4.Leitura dos tragos

Para a anflise dos dados obtidos com os detectores de
tragos nucleares no estado sdlido a etapa final (apds a
irradiac8o & a revelagdo dos tragos) & a leitura dos
detectores revelados, 1isto &, a contagem do nlimero de

tragos obtidos por unidade de area, o que definimos como

densidade de tragos.

A leitura dos detectores de tragos po?2 ser feita
manualmente, ou seja, a contagem & feita diretamente
observando os detectores apbs ampliag3oc num microscopio
dptico, existem outras possibilidades como : cnloragdo dos
tragos, contsgem por descarga elétrica, etc. que permitem a
contagem dos tragos automaticamente, algumas destas

técnicas de contagem serdo discutidas nesta secgdo.

11.4.1. Observa¢ao num microscopio éptico

Esta técnica de contagem & a mais simples e consiste
em se utilizar um microscopio Sptico de transmissao com
projegdo ou ndo, para a realizag3o da contagem diretamente.
Uma &rea continua do detector & contada utilizando-se um
filme quadriculado sobreposto ao detector o que permite a
localizag3o da posigdo da imagem de modo que a pessoa que

realiza a contagem n3o se perca durante o processo de
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contagem, além de permitir uma melhor medida da Srea que

fol contada.

Esta té&écnica de contagem é a mais eficiente visto
que, n3o hi perda de tragos durante a contagem, além de ser
possivel a0 leitor identificar, pelo menos em parte traccs
devidos ao background e durante a propria contagem ja

elimina-los.

A técnica de contagem por observagdo direta dos
tragos revelados, embora seja bastante eficiente, tem a
desvantagem de ser cansativa e bastante demqrada, além de
ser afetada pelo fator humano durante a sua realizag3o,
isto &, a leitura varia de uma pessoa para outra, devido a

problemas visuais, cansago, etc.

11.4.2. O contador por descarga elétrica

Uma das técnicas mais utilizadas para contagem de
pequenas densidades de tragos (até& cerca de 3000 t/c65 (32)

-4
é a de descarga elétrica através de furos nos plasticos

(33,34).

Os detectores utilizados nesta técnica de contagem n3o

podem ter espessuras além de cerca de 12 pgm, o que limita a

técnica a materiais como o Makrofol-KG e LR-115, e outros

fabricados especialmente com esta finalidade.

Nesta técnica, apés a revela¢do apropriada dos

detectores estes s80 levados a um dispositivo no qual san

32



submetidos a uma descarga el&trica continua de intensidade
suficiente para romper os tragos completamente, formando,
portanto, um pequeno furo no detector. 1Isto & conseguido
inserindo-se o filme entre duas folhas de Mylar aluminizado
que & um plhstico no qual fol depositado, por vaporizagao
uma fina camada de aluminio. As folhas aluminizadas s3o
conectadas aos polos positivo e negativo de uma fonte de
alta tens3o que faz parte do sistema, e, ent3o, uma
descarga elétrica suficiente para romper o filme @
aplicada. A tens3o aplicada & deternin;da previamente e &

adequada a determinsdo detector @ vearia dependendn da

espessura do mesmo.

Apos esta primeiras etapa, o filme serd efetjvamente
contado. Para isto, o filme & recolocado entre duas novas
folhas de Mylar e uma nova tensao & aplicada entre estas
sendo que, agora um contador tipo "scaler” e acionado. As
folhas de Mylar funcionam como se fossem placas de um
capacitor, ou seja, uma das folhas ao ficar carregada se
descarrega através dos .furos existentes no detactor
Durante esta descarga um pulso elétrico acinna n "scaler”
registrando uma contagem. Com o aquecimento decorrente da
descarga elétrica o aluminio do Mylar evapora impedindo que
o furo seja contado duas vezes. Como cada furo 85 & contado
uma vez temos no final do pirocesso a contagem total de
tragos do detector. A ag@o do Mylar & fundamental neste
processo visto gque sem a evaporagiao do aluminio um Jdnico

trago poderia ser contado duas ou mais vezes, pois com cada
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recarregamento dos eletrodos ocorreria uma nova descarga
elétrica e um novo pulso seria registrado pelo “"scaler”. O
Mylar apds sua utilizacﬁo serve como uma réplica da

distribui¢cdo dos tragos no detecto:r pldstico.

Esta técnica foi bastante utilizada em dosimetria de
néutrons com dosimetros em que os tragos eram obtidos a
partir de conversores fisseis (35). Estes dosimetros apesar
de utilizados em alguns laboratorios té&m o incoveniente de
submeter o wusulrio a doses indesejaveis. O uso desta
técnica se justifica pela facilidade, rapidez de contagem

dos detectores e baixo custo do equipamentn utilizado.

No caso deste trabalho para a detecgidn de nfutrons
rapidos pelos tragos de recuo dos atomos do material
detector utilizamos detectores mais espessos, tais como o
Makrofol-E (200-300 pm) e o CR-39 (500-1100 mm) esta
técnica nao pode ser utilizada.

11.4.3. Sistema de contagem por analisador de imagen

L]

Com o surgimentodo detector CR-39 que & um plastico
transparente e no qual o tratamento quimico ou
eletroquimico fornece tragos cujo contraste & bem acentuado
em relagdo aos outros detectores fni pnssivel o
desenvolvimento de técnicas de leitura bem mais simples.
Uma destas técnicas & a utilizagdo de um analisador de

imagem de video.

O sistemaa de contagem utilizando um analisador de
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imagem & composto por:

- uma c8mara de video acoplada a um microscdpio optico;

- uma unidade de tratamento da 1imagem que digitaliza
esta imagem; e

- um microcomputador que anslisa o0s dadns obtidos

discriminando os tragos, contando-os e/ou medindo-osa.

O principio b&sico de funrionamento do sistema de
leitura consiste em apresentar uma imagem, dada por
intermédio do microscédpio, a uma camera de video e analisar
o 8inal resultante para obter as informagdes quantitativas
sobre o campo observado. A seleg3o das imagens & feita por
discriminagdo entre diferentes niveis de cinza. apenas as
formas que t@m resposta acima de um determinado nlvel de
cinza 830 selecionadas. Este sistema pode medir pardmetros
tais como di3metro e comprimento de tragcos ou simplesmente

fazer a contagem dos tragns.

I11.4.4, Outras técnicas de leitura automitica

-

As técnicas acima citadas s20 as mais utilizadas e
difundidas atualmente , outras té&cnicas automAticas existem
e podem ser utilizadas para diferentes objetivoa. Estas
técnicas utilizam detectores de tragos nucleares bastante
finos de modo que se possa perfur8-los por alg'm processo
qulmico. Uma destas técnicas consiste em se utilizar um
atagque quimico do alumlnin de folhas de Mylar. O filme @
colocado jJustaposta ao Mylar e um reagente quimico

apropriado & espalhado sobre o filme detector. O reagente
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qulmico atravessa os orificios do detector e ataca a camada
de alumirio dexando, assim, um ponto transparente que pode

ser facilmente observado a olho nu (36).

Uma outra técnica & a utilizacao de solucdes coloridas
que sao forgadas para o interior dos orificios do detector.
0 excesso de solugdo €, entdo, retirado e a superficie na
qual foi colocada a solugdo colorida & colocada em contato
com um filtro branco, onde aparecem mAanchas coleorjdas
devidas a precipitacBo da solug3do colorida. Estas manchas
podem ser contadas facilmente (37). Uma outra variagdo
desta técnica & a utilizag¥o de um equipamento chamado
Ozalid que forga a passagem de um gis de amdnia através de
orificios dos detectores. Apbs sua passagem o gas de amonia
& recolhido em um papel tornassol onde deixs manchas que

também podem ser contadas com facilidade (38).
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CAPfTULO IIIX

DETECCAO DE NEUTRONS COM SSHID's

I1I.1. Introdugao

Os principais processos de interag3o de néutrons de
energia menor que 20 MeV com os elementna constituintes
bisicos do tecido humano sdo (39):

a) espalhamento elasticn;

b) espalhamento inel&stico;

c) captura radioativa; =

d) interasdes nucleares com produgio

de particulas carregadas.

a)Espalhamento elastico

Neste tipo de inter=2c30 a energia cinética e a
quantidade de movimento das particulas que interagem s3%o
conservadas. A energia do néutron espalhadn & distribuida
entre o nlutron e o nicleo alvo. Entre os constituintes do
tecido humano o elemento de maior importdncia para
dosimetria @ o hidrogenio visto que & o que existe en
maior abundincia no tecido humano. O hidrogénio embora
represente spenas 10% em massa do tecido humano tem a
secg80 de choque mais elevada para reagdes (n,p), sendo que
neste tipo de interagfo os néutrons podem perder até 100%

de sua energia em uma Gnica colis80 com o Aatomo de
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hidrogénio. Om prbtone de recuo ficam com a maior parte da
energia transferida pelo ndutron o que pode corresponder a
90% da dose absorvida pelo tecido humano(40) . o]
espalhamento elSstico com oS atomos dos elementos C, N e O
contribuem apenas com 10X da dose total ab-orvida na faixa

de energia até 10 MeV(41).

b)Espalhamento inelastico

E o processo no qual um ndutron & capturado por  um
nicleo que em seguida reemite um néutron com energia
diferente daquela do n2utron que interagiu inicialmente.
Este processo ocorre preferencialmente em materiais de
numero atdomico alto, e apds a colis3o, o niclen fica nur
estado excitado formando assim um nicleo crmpnato que se
desexcita por emiss3o de raio gama, geralmente de alta
energia. Quando o nicleo & excitado para niveis mais
energeticos que o primeiro nivel excitado, a probabilidade
de emiss3o de raios gama em cascata aumenta(4?2). Estas
reagdes ndo sio cineticémente possiveis se a energia do
ndutron n3o for maior que o limiar energético necessario

para a conservagao do momento e energia.

Este processo tem sSua maior import3n-ia para a
deposicsb de doses em energias de ndutrons de cerca de 5
MeV a 10 MeV . Sendo que este processo n3o contribui
significativamente para dose absorvida 1localmente pelo

tecido humano.

38



c)A captura radicativa

Neste processo o nicleo captura um neutron de baixa
energia emitindo em seguida um foton. Este & o principal
processo de deposi¢3o de energia para n@utrons na faixa de
energia térmica e epitérmica. Entretanto, a reacao de
captura radioativa mais comunm, ‘an,ga-a)an, que emite um
féton com energia de aproximadamente 2,2 MeV, nao
contribul significativamente para a deposigso de energia no
tecido humano visto que este foton dificilmente ser}

absorvido no local em que foi formado.

d)Interacoes nucleares com producko de perticules
carregadas

E o processo no qual particulas carregadas s3o
enitidas pelo nlcleo residual. Este proressn & mais
provavel para nlicleos leves interagindo com neutrons
rapidos (En»S5 MeV). As secgdes de choque para este processo

aumentam até cerca de 15 MeV.

Este & um processo importante para aa deposican de
energia porque apesar da maior parte destas reacdes serem
acompanhadas de desexcitag3o por emiss3o de rajos gama, os
prbétons e as particulas alfa produzidas tém uma importancia
especial devido ao alto LFT (linear energy tranfered) e a
absor;go total de suas energias ocorrem nas proximidades dn

local onde ocorreu a reaglo.
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A reacfo mais importante neste tipo de interaglo & »
MN(n,p) Y9 cujo nicleo composto se desexcita emitindo um

raio gama de 0,58 MeV que & absorvido locslmente.

I11.2. Classificagso dos niutrons por energis

De um modo geral, os ndutrons podem ser classificados

ea tr&s grupos distintos em fung3o da energia dos meamns

- Noutrons lentos

s80 os néutrons que possueam energia inferior a 1 keVv.
Sendo os ndutrons térmicom definidos comn sarvin aqunfng gquo
estdo em equillbrio térmico com o0 meio em que 8= encontram

(energia da ordem de 0,025 eV).

A forma mais importante de interag3o destes nfutrons
com a matéria & a captura radioativa, embora , haja casos
em que temos altas secgGes de choque para reacdes com
néutrons térmicos com o litio-6 (975 b) e o boro-10 (3836
b), que s80 casos tipicos de interac3es nucleares com

produgdo de particulas carregadas (41).
- Nsutrons intermedidrios

s3o néutrons com energia na faixa de 1 keV a3 SO0 keV.
Nesta faixa de energia podem ocorrer ressondncias nas
secgoes de chogue de interagSes nucleares com produgdo de
particulas carregadas e os processos mais significativos de
interacao destes néutrons com a matéria 830 a captura

radiostiva e o espalhamento inelSstico.
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- Niutrons rapidos

slo n8utrons com energia superior a 500 kev. O
processo de interag3o preferencial destes n2utrons com a
matéria @ o choque elastico, sendo que na faixa de energia
superior a 10 MeV podem ocorrer fragmentacoes dos nicleos,

pois, os ndutrons nesta faixa superam a energia de ligag3o

dos nucleons.
I111.3.Fontes de Néutrons Ripidos

As fontes de ndutrons utilizadas neste trabalho

foram : Cf-252 eaﬁnee.

111.3.1. A fonte de AnBe

A reagso que resulta na geragdo de n2utrons

provenientes d>sta fonte e a seguinte (43):

%e ¢+ alfa ---->C + n + 5,71 MeV (1)

onde a particula alfa que bombardeia o 3tomo dedpe para

que haja a produgao do atomo de C-12 & o nsutron &
obtida de uma fonte de Am-241, que & um emissor alfa
espontaneo de meia vida de 458 anos. Esta fonte & obtida

pela compactag3o do radioisbtopo Am-241 com o Be-9.

A reacdo ’Be(n,alfa) tem um rendimento de um néutron
para cada 10.000 alfas emitidas pelo Amr-241. O espectro
obtido com esta fonte & continuo como mostra a figura

111.1. Este espectro & o resultado da comtinagan dos
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seguintes fatores :

1.2 continua perda de energis ds particula alfa na sua
interagdo com o meio es que se encontra,

2.para cada energia da particula alfa, sio posoiveis
diferentes energias de ndutrons devido As diferentes
diregoes de emissio possiveis;

3.0 fato do nucleo produto , C-12, poder seor deixado ems us
estado excitado podendo se desexcitar por emiss3o de
néutrons de outras energias diferentes de 5,71 MeV, que &
a energia do neutron quando o nicleo do C-12 @ deixado em
repouso apbs a interacgao com a particula alfs; e

&.8 existéncia de um nimero significati > de nfutrons com

energia menor que 1 MeV, que resultam nas seguintes

rea;ﬁeq.que ocorres juntamente cos a reagao (1) (44):

sBe + alfa ----> alfa +%Be + n - 1,665 MeV (2)

e + alfa ----» 3 alfas + n -1,571 MeV (3)

As fontes deallae s30 bastante utilizadas por terem
caracteristicas atraentes .para diferentes aplica;des, por
exemplo, serem de pequenas dimensdes, terem alta atividade
especifica do emissor alfas , baixa taxa de emissio de raios
gama (45,46), espectro de energia de n@utrons emitidos
reprodutivel para diferentes fontes, meis vida longa e boa

estabilidade mecanica.

A atividade da fonte utilizada & de S Ci e a energia

nédia do espectro de néutrons @ de 4,3 MeV (43).
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I111.3.2. A fonte de Californio-2%2

A fonte de califérnio-252 utilizada foi produzida pela
E.I. du Pont de Nemours Company - Atomic Energy Division
Savannah River Laboratory, & duplamente encapsulada em aco
inox, tendo externamente forma cilindrica com as seguintes
dimensdes: 9,6cm de altura e 3,05 cm de diametro. Na parte
superior da fonte hd uma haste de 7,0 cm de altura,
terminado em uma argola de 1,28cm de didmetro externo. A

atividade nominal desta fonte em junho de 1983, era de 11,2
mCi, com uma massa de 21,1 mg de Cf-252 tendo uma taxa

tebrica de emiss3o de 4,85 x 10 néutrons por segundo.

Os néutrons emitidos pela fonte de califérnio s3o
provenientes da fissio espontdnea do califdrnio-252, sendo
emitidos (3,733 + 0,0082) néutrons por fissao (50) tendo o
espectro de energia média de 2,1 MeV(43). O espectro de
energia dos néutrons emitidos por esta fonte & mostrado na

figura 111.2.

4

III.4. Principais reacd~s utilizadss para a deteccgdo de
néutrons com Detectores Sodlidos de Tragos

Nucleares orginicos.

Devido 8o fato dos néutrons serem particulas ndo
carregadas eles ndo produzem tragos latentes nos SSNID's.
Métodos de detec¢Bo destas particulas, entretanto, podenm
ser desenvolvidos utilizando-se reagSes nucleares . Estas

reag6es podem ocorrer no interior do prbpr16 detector ou
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em materiais que ®3o colocadca adjacentes aos detectores,

qQue sao denominados de conversores. Os produtos das reagaés

vao produzir danos revelaveis, nos detectores de tragos.
I11.4.1.A deteccao de néutrons utilizando a reagido (n,f)

3 Py 'Y 4
A reagao de fiss3o induzida por néutrons &

interessante para a detec;ﬁo de néutrons porque um 8o

&tomo produz uma grande quantidade de energia (cerca de
200 MeV) que ndo depende muito da energisa dn neutron
incidente (47); a maior parte da energia produzida numa

fissdo & dividida entre os dois fragmentos da fisz3n, que
sdo facilmente detectiveis em detectores de tragos nucleares
organicos. Os fragmentos da fiss3o, para a malor parte
dos 1isbtopos fisseis, e néutrons de energia menor que 7
MeV, s3o distribuidos mais ou menor isotropicamente no que
diz respeito & direcao de incidéncia do néutron(4s8,49); a
independéncia energética d~» resposta de diferentes
métodos de detecg3o dos fragmentos de fissan 2
insensivel a variagdes, do método de tratamento dos

detectores e da leitura utilizada.

Todos os materiais que sdo utilizados para fis~%o por
n2utrons, na faixa de 0 a 20 MeV, que & a nu” mais
interessa a dosimetria de neutrons, 830 também radioativos
e de custo elevado, o que tc:ina o uso destes conversores em

dosimetria pessca) n3o muito atraente.

Na escolha do elemento radiocativo a ser utilizadn como

conversor fissil deve ser levado em conta a taxa de fisean
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espont3nea, a atividade alfa , beta e gama, a toxidade do

elemento , o custo , a pureza requerida e a correspondéncia
entre a secgdo de choque para a reagao (n,f) e 2 resposta
que se deseja obter. Essas exigéncias limitam a escolha dos
conversores fisseis para dosimetria de ndutrons rapidns ao

Np-237 e o Th-232 e para néeutrons térmicos ao U-235.

Os conversores fisseis mais interessantes s3o aqueles
destinados a detecg&dn de nédutrons rapidos. O Th-232 nic tem
praticamente resposta para néutrons abaixo de iMeV (51), o
Np-237 tem uma resposta madia para néutrons de energlas
intermedidrias e térmicas (52), entretanto, o Np-237 tem
uma atividade especifica muito mais elevada que o Th-232, e
mesmo quando utilizado numa quantidade da ordem de 1 mg em
um dosimetro. ele necessita de algum tipo de protegdo no

suporte (53).

Devido & atividade alfa dos materiais flsseis, a
escnlha dos detectores sodlidos de tragos @€ limitado aos

materiai~ insensiveis a fluxos elevados de particulas alfa.

A degpeito dos problemas 1ligados aos materjais
radioativos como conversores fisseis estes s3~ utilizados

em algumas instalagbes nucleares(54-56).

I111.4.2. Detec¢io de ndutrons téramicos utilizando a

reagao (n,alfa)

A utilizagdo de detectores sensiveis & particuls alfs

em dosimetria neutrdnica tem a vantagem de os conversnres
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alfa wutilizados nSo serem radioativos, entretanto, o
alcance das particulas alfa das reagdes normalmente
utilizadas & pequeno ( da ordem de 7 s2m), o que torna a
revelagio e observag3o dos tracos formados nos SSNTD's nao

muito f&cil.

Duas reagoes s3o mais utilizadas para a detecg3o de

néutrons térmicos:

]

€Li(n,alfa) T o Yg(n,slfa)?Li (5)

O isotopo Li-6 e mais utilizado na forma de ®LiF
(material termoluminescente). O boro € mais utilizado na
forma de carbeto de boro, tetraborato de 1itio ou nitrato
de boro e as vezes na forma de uma fina camada de boro

natural sobre o detector (por evaporag3o).

AS particulas alfas provenientes das rea¢des acima tem
percursos e energias relativamente pequenne nos detectores

plésticos (cerca de 7pm).

No caso da reagao que ocorre com o Li-6 o outro
produto da reagao, o tritio, & emitido com energia de
aproximadamente 2,74 MeV e com sentido oposto ao da emiss3o
da particula alfa, sendo seu alcance no conversor de
aproximadamente 20xm e nos plasticos de aproximadamente

40 Mm.

Na reagdo com boro o Li-7 é emitidn com energia de

0,9 MeV e O Seu percurso no boro natural e de
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aproximadamente 3pm. Esta particula & menos detectavel que
o tritio da rea¢56 do Li-6 que pode ser facilmente

detectado com um detector sensivel a prétons (57,58).

Devido s sec¢Bes de choque para as reagdes com litio
e boro s rem relativamente elevadas, 975 b e 3836 b,
respectivamente, a contribu{gSo devida a tracos
provenientes dos prétons da reagdo ''N (n,p) 'C, cuja seccio
de choque & 1,7 b (59), que poderiam interferir em

detectores de nitrato de celulose , & insignificante.

111.4.3. Detecgao de nédutrons répidos utilizando as reagoes

(n,alfa) e recuo dos nucleos C,0 e N.

Neste tipo de detecgdo a fonte de particulas
carregadas que ir8o impressionar o detector plastico podera
ser o proprio detector assim como um conversor externo. Se
o pr6prip detector serve como conversor dizemos que a
geometria utilizada & 4pi, e este deve ter uma espessura
maior que o percurso das particulas de recun. Os tragos
latentes , neste caso, 830 distribuidos de modo homog2neo
ao 1longo de todo o volume do deteqtor irradiado. Neste
caso, quanto mais revelamos mais tragos obteremos por cm2
de detector até atingirmos um ponto a partir do qual o
nimero de tragos novos que aparecem no detector & fgual ao

nimero de tragos que desaparecem.

Se o conversor e constituido por um material diferente
do detector a geometria & dita 2pl e o aumento da

densidade de tragos em fung3o do tempo de revelagao depende
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da composiglo quimica do conversor e da sua espessuras.

O caso mais comum & a combinagio das duas
contribui;Ses de modo que se possa obter o maximo de tragos
possiveis. As duas situagSes descritas acima se aplicam a
detectores espessos, ou seja, em que o alcance da particula

ionizante é muito menor que a espessura do detector.

As reagl3es (n,alfa) com os constituintes basicos dos
detectores orgidnicos, com excessao do hidrogénio, s3o todas
endoenergéticas com limiares para néutrons de alguns MeV's
e secgaes de choque entre 200 e 400 mbarns, enquanto que as
sec¢Oes de choque para colisdes elasticas & da ordem de 2 a
4 barna (60). Da conserva¢5o da energia e da quantidade
de movimento demonstra-se que as energias das particulas
alfa s30 muito baixas e que o maximo de energia transferida
nas colisSes elasticas com os 8tomos de C, O e N & uma

pequena fragSo da energia do néutron incidente.

Devido aos alcancgs das particulas carregadas serem
pequenos neste tipo de interaggo , 08 tragos latentes
produzidos est8o no limite de revelagdo, o que dificulta a
sua observacgb. Levando em conta este fato e o de que os
limiares das reacSés com recuo dos ndcleos e (n,alfa)
serem elevados (1-2 MeV) verifica-se que estas reag8es n3o

mtiliyi-las

s8o0 muito eficientes quando se deseja™ para a detecgdo de

néutrons com detectores de tragos orgsnicos.
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IIZ.4.4. A detecgio de ndutrons utilizando a reagio (n,p)

A detecgdo de ndutrons rapidos pelas reagdes (n,p) e
limitada aos detectores de tragos organicos sensiveis a
prbtons. Os detectores que registram prbtons produzidos
pelas reag¢oes (n,p), registram, necessariamente o recuo dos
nicleos de hidrogénio, sendo portanto, imposssivel se
distinguir os prbtons provenientes de reagdes (n,p)
originarias de reacSes com C, N e O ou provenientes de
reagdes com o hidrogénio. As reagoes com o carbono , o
nitrogenio e o oxigénio s8o todas endoenergéticas possuindo
limiares de diferentes valores para a reagd8o com neéutrons
e Becgdes de choque de até no maximo 100 mb.A maior
contribuigao ao nimero total de tragos de prdtons no
detector provém dos protons de recuo que possuem secgoes de

choque da ordem de alguns barns (61,62).

Embora a contribuig?o predominante, para a resposta
de um detector de néutrons rapidos, seja devida aos protons
de recuo ndo se deve pegligenciar a contribuigBo das
rea¢des (n,p) e dos niicleos de recuo porque eles reforgam

[}

a resposta em altas energias.

O registro dos prétons de recuo nos detectores de
tragos nucleares no estado sblido orginicos & o melhor meio
para se obter um bom dosimetro de né&utrons rapidos visto
que:

-a secgao de choque para colis8o (n,p) é, relativamente,

elevada e sua dependéncia com A& energia 8 razoavelmente
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baixa;
-a eficacia da transferéncia de energia dos néutrons Aas
particulas de recuo @ bastante elevada para os protons; e

~08 percursos dos protons de recuo sao maijores que os das

particulas alfa e dos niicleos de récuo.

III.S. Os SSNID's mais utilizados para a deteccgciao de

nsutrons
IX1.S.1 Ose policarbonatos

0 policarbonato foi um dos primeiros materiais
orgidnicos utilizados em detecgdo de néutrons devido as suas
propriedades &épticas adequadas, ele & disponivel em uma

grande faixa de espessuras (desde 2 )im a alguns mm) .

Os policarbonatos registram, em geral, os tragos de
particulas carregadas pesadas , ou seja, massa superior ou
igual a 46 u.m.a. (63), embora se deva notar que o tipo de
particula a ser registrada depende além do plastico
detector, também do tipo de reagente gquimico que &
utilizado na revelagZO do detector, por exemplo, o
Makrofol-E & insensivel a particulas alfas quando tratado
com solugOes alcalinas, mas se ele for tratado com solug3o
alcalina na qual foi adicionada etanol, os tragos
produzidos pelas particulas alfa s3o revelados podendo ser

separades dos fragmentos de fiss3o com facilidade (64).
As primeiras utilizagSes dos policarbonatos na

detechO de né&utrons foram com conversores fisseis, pois ,
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estes detectores s¥o Stimos para a detecgdo de fragmentos
de fiss3o. Os detectores utilizados foram de espessura
menor que 10 mam o que viabilizava a sua contagem por

c3maras de descarga (65,66).

Para evitar a utilizagzo de conversores flsseis,
durante a década de setenta, foran investigados
policarbonatos com conversores alfa, estes, entretanto, nao
conseguiram bons resultados porque o8 filmes utilizados
para a detecgao de particulas alfa tém espessuras tais que
inviabilizam a utilizag3o de c3maras de descarga para a
contagem destes filmes (67), que era na &época o'nétodo mais

adequado para dosimetria.

As folhas de policarbonatos de maior espessura (100-
300 #m) s3o apropriados para o ataque eletroquimico,
permitindo, devido ao aumento bem maior dos tragos, a
utilizagd0 de outros sistemas de contagem que n3o as

cémaras de descargas elétricas(68).

4
Os policarbonatos nd3o apresentam uma resposta muito

boa para néutrons rapidos e possuem um limiar de detecgdo
muito elevado(68), de 1 a 2 MeV, entretanto , podem ser
utilizados como detectores de néutrons para dosimetros de

acidente.
111.5.2 Os derivados celulosicos
111.5.2.1 Os nitratos de cslulose

Os nitratos de celulose mais utilizados 830
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comercialmente conhecidos pelos nomes : CN-85 e LR-115(I e
1I). Estes sao fabricados pela Kodak-Pathé (Franga)
especialmente para a sua utilizagib como detectores de

tragos nucleares no estado sdlido.

08 nitratos de celulose t&m na sua constituigdo o
elemento nitrogénio além do carbono, hidrogenio e oxig2nio,

como @ o caso dos policarbonatos.

O CN-85 é& um detector espesso, tem 100 microns de
espessura, sendo possivel , portanto, a revelagao quimica e
a revelagdo eletroquimica destes detectores . A utilizagdo
destes detectores na detec¢3o de néutrons n3o se mostrou
muito atraente, devido 3 baixa sensibilidade destes a
néutrons rapidos (68). A sua utilizag8o para a detecg3o de
néutrons térnicos, entretanto, se mostra interessante,
visto que estes detectores s8ao bons registradores de
particulas alfa, sendo, entdo, facil a sua utilizagdo com
conversores alfa (depésitos de litio e boro colocados

adjacentes aos detectores)?69).

Os dois tipos de detectores LR-115 s3o contituidos de
uma fina camada de nitrato de celulose depositada sobre
uma base de poliéster de 100 microns de espessura. O
nitrato de celulose é colorido o que facilita 2 contagem
dos tragos quando esta & realizada em microscopio. O LR-
115 tipo I tem uma camada sensivel de 6 um sobre a base de
poliéster, nSoc & peliculavel, isto & a camada sensivel e a

base de poliéster nSo podem ser separadas. O LR-115 tipo II
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tern uma cemada sensivel de 12 microns e @& encontrado
peliculivel, ou nfo. O peliculiével peraite a contagem dos

tragos ea camaras de descargs.

Como o0 CN-85 e o LR-115 n2o sio utilizados para a
detecgio de ndutrons rapidos contudo @ possivel a detecgao

de neutrons téramicos utilizando conve: sores alfa.

Todos o8 nitratos de celulose 830 sensiveis a
particulas alfa. Os limisres de detecg3o dependem do
material utilizado, do tipo de revelag3o utilizada e da
forma de leitura. A possibilidade de utilizag3o destes
detectores para a detecgio de prdtons de baixa energia foi
investigada por Hildbrard e Benton (70), Besant (71),
Spurny(72) e mais recentemente por Mediani e Bordy(73), a
resposta obtida por estes n3o foi, entretanto,
satisfatéria. As condigOes Optimas de revelag3o destes
detectores n3o s3o bem estabelecidas na literatura; um dos
trabalhos mais completos a este respeito¢o de Andrade e
Khouri (74). As condigsés de revelagdo destes detectores
ndo s3c apenas asfetadas pelo tipo de reagente qulmico
utilizado, sua concentragdo na solugdo de revelagdo e a
temperatura da mesmas, mas dependesn, também, da agitacﬁo
mecanica da solu¢§o das 1nterrup¢8es durante o processo de
revelagiao, da qualidade dos produtos formados durante a
revelagao e que estido dissolvidos na mesma. Os nitratos de
celulose dependem de um rigoroso tratamento das condigdes

de revelagao (75).



O limiasr de detecgao para néutrons destes detectores e
relativamente elevado, cerca de 2 MeV (68) slém de teream
usa forte dependé@ncia de sua resposta coa a energia das
particulas incidentes sobre eles o que os tornam nao muito

apropriadas para a dosimetria neutrdnica.

I11.5.2.2 Os acetatos, triacetatos @ acetobutiratos de

celulose

Estes materiais nZo apresentam boas caracteristicas
para a utilizag3o como detectores de tragos, pois suas
respostas sao bem inferiores que J}s dos nitratos de
celulose alés de nao servirem para revelagio eletroquimica
(76,77). Estes detectores nao apresentam nenhuma vantages
emn relagao aos nitratos de celulose para a detecgao de

«
neutrons.

111.5.3 O carbonato diglicol slilico

O carbonato diglicol alllico . comercialmente
conhecido como CR-39 (Cofu.bia Resin) & o mais recente dos
detectores sdlidos de tragos nucleares. Suas propriedades
como detector de particulas ionizantes foram primeiro
observadas por Cartwright e all. er 1978. Este material e
tranparente, mesmo apos uma revela;ﬁo quimica prolongads,

completamente amorfo e altamente sensivel aos danos

causados por radiagOes ionizantes.

Ao contrario dos outros detectores termoplasticos, o

CR-39 & um pléstico termorrigido. Ele & obtido a partir do
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&ster do acido carbdnico, o csrbonato diglicol alilico,

tendo a seguinte estrutura molecular

0
CH, CH; 0-C-0 CH; CH-CH,
¢ 0
CH,-CH;0-C-0-CH;CH:CHL,
A presenga de dois agrupamentos funcionais CH2-CH-CH2
permite ao monomero ser polimerizado obtendo uma estrutura
bastasnte reticular o que confere a este material a

caracteristica de ser termorrigido.

As Bmoléculas deste detector s3o distribuidas de tal
forma que este funciona como sendo uma unica molécula
grande, {sto faz com que ao incidir sobre o wmesmo algums
tipo de radiagdo esta danifique permanentemente o material
sem que haja recombinagdo das moléculas danificadas. Este
fato Jjustifica a alta sensibilidade destes detectores e o

baixo limiar de detecgao dos mesmos.

O CR-39 é comercializado por varios fabricantes sendo
os mais Eonhecidos a American Acrylics Inc.-USA e a
Pershore Mouldings Ltd.-UK. Este plistico & utilizado na
indistria 6ptica e ests disponivel no mercado sob forma de
folhas de diferentes espessuras (170 microns a 2 mm). Este
detector pode ser utilizado para ataque eletroquimico e
diversos trabalhos demonstram a sua alta sensibilidade a

particulas ionizantes (68,78,79) e particularmente a

prétons de uma larga faixa de energiss (80,01).
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Durante a década de 80 inumeros trabalhos foraa

realizados tentado viabilizar a utilizegc3o destes

detectores para a dosimetria (82-85).

Estes detectores 3ja s3o0 bastante utilizados, ea
dosimetria neutronica (86-88), em geral, utilizando-se
métodos que diminuem a dependincia energética da resposta
dos ResSROS, o que & obtido inclusive utilizando-se
dosimetros com g=ometrias cilindricas (89), semi-esféricas
(90), além do uso de diversos radiadores (91) Embora uma
solugdo definitive para este problema ainda nSo tenha sido
slcangada, avangos tem sjido obtidos que indicam estes
detectores como um dos mais promissores para a dosisetria,

isto porque :

- comparados com 0S outros detectores mais utilizados ( a
emulsdo fotografica, TLD, c-nversores fisseis ) eles
apresentam uma maior simplicidade de manipulagao e de

tratamento de dados , além de poderem ser guardadoc;

- sao bons para a detecg30 de néutrons rapidos, sendo
praticamente insensiveis a fdtons e elétrons, mesm~ a doses
relativamente altas (MGy), podendo, portanto, serem

utilizados em lugares em que se tem espectros amistos;
-s30 precisos, sensiveis e reprodutiveis;
-s80 de custo, relativamente, baixo;

-poden ser utilizados em pequenas dimens3es e 530 leves;

S$7



-podem ser utilizados para a deteccao de néutrons térmicos
e lentos (com conversores), assim como , para n2utrons

rapidos, cobrindo , portanto , uma grande faixa de energia

dos neutrons.
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CAPITULO IV

PARTE EXPERIMENTAL E RESULTADOS

IV.1. Introdugio

Neste trabalho optamos pelo ataque eletroquimico como
método de revelag3o e objetivamos o estudo dos detectores
de tragos nucleares no estado 801ido na detecgdn de
néutrons répidos (E » 500 keV). Para atingir este objetivo
realizamos um estudo do ataque eletreoquimico para os
detectores CR-39 e Makrofol-E. Este tipo de ataque de
acordo com a literatura existente sobre o assunto, tem se
mostrado o mais adequado para a detec¢80 de nutrons
répidos, pois, permite que o8 tragos sejam ampliados até
dimens3es que permitem a analise dos tragos obtidos em
sistemas automiticos. Utilizando este m&todo de revelaj;3o
pode-se trabalhar com baixas densidades de tragos, além de

o background com esta técqica ser baixo.

-

Neste tipo de ataque as variéve}s que podem alterar a

resposta dos detectores s3o:

o campo elétrico alternado aplicado an detector
pl8stico;

a frequéncia do campo elétrico;

a soiucao reveladora utilizada;

a temperatura em que a revelacdo & realizada;

- e, finalmente, a realizac8o ou nin de pré ataque
quimico ou eletroquimico.
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Neste capitulo apresentaremos os processos utilizados
lﬂ'aldeterninagio de cada um dos parametros mencionados
acima, a verificagao da 1linearidade da resposta, dos
detectores estudados com a fluencia de ndutrons
incidentes, determinacao dos limites inferior e superior de
detectabilidade, e a determinagdo da sensibilidade dos
detectores plésticos Makrofol-E e CR-39 de diferentes
origens para néutrons rapidos e a reprodutibilidade do

método.
IV.2. Os detectores

Utilizamos neste estudo dois tipos de plisticos
detectores de tra¢os nucleares: um policarbonato denominado
comercialmente de Makrofol-E e o carbonato diglicol alilico

{CR-39) de trés diferentes procedéncias.

Algumas propriedades destes dois tipos de detectores
plésticos s3ao mostradas na tabela IV.1. Verificamos nesta
tabela que devido 3s diferencas estruturais destes dois
detectores_ é de se esperar que estes necessitem de
condi¢des de revelacao e anélisg de dados bastante

diferentes.

v.2.1. Makrofol-Rk

O policarbonato Makrofol-E fabricado pela Bayer tem
uma espessura média de 200 pm. £ um plastico opaco e cuja
face sensivel & lisa enquanto que a n3o sensivel & rugosa.

este pl&stico & utilizado comercialmente para a fabricagSo
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YTABELA IVU.1: Aioumas caracteristicas dos detectores carbonato
diglicol alflico (CR-39) e o Makrofol-E.
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de isolantes elétricos.

Para a realizagdo das irradiagdes, estes detectores
foram cortados nas dimensdes de 3,5 cm por 3,5 cm. A

escolha destas dimensdes foi devida a &rea disponivel para

ataque da camara de ataque eletroquimico.

Apds terem sido cortados os detectores, a8 espessura de
cada um foi medida. Verificamos haver variaglOes de
espessura entre as amostras. uma serie de 152 detectores
foram medidos e o histograma com as varia¢Oes de espessuras
é mostrado na figurs IV.1. Escolhemos, entao detectores que
possulssem espessuras aproximadas para serem utilizados. A
variacgo maxima da espessura adotada por nds afim de
minimizar as alteragles causadas pela espessura no campo
elétrico aplicado ao detector & (+/- 1 Mm). Este valor
acarreta um erro no campo elétrico alternado aplicado ao

detector menor que 0,5 7.

Em seguida os detectores escolhidos para wutilizagdo
foram embrulhados em paﬁel aluminio para evitar assim,
danos de manuselo dos mesmos o que acarretaria aumento do

background.

Iv.2.2. CR-39

A tabela I1vV.2 identifica os cinco diferentes
detectores do tipo CR-39 utilizados neste estudo. Nesta
tabela identificamos os diferentes fabricantes, as

diferentes espessuras utilizadas e a data de recebimento
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ESPESSURA DATA DE

SIGLA DE IDENTIFICAC‘O FABRICANTE
ADOTADA NESTE TRABALHO

(pm)

RECEBIMENTO
DO LOTE

CR-39 P PERSHORE
MOULDINGS
(UK)

CR-39 AA AMERICAN

ACRYLICS
(USA)

CR-39 M MOM-ATOMKI
(HUNGRIA)

MAKROFOL-E BAYER

700
1090

1000

1983
1982
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TABELA IV.2: O0s diferentes tipos de detectores

trabalho - Algumas especificacdes.
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Fioura IV.1l: Distribuicdo frequencial da espessura media

do detector Makrofol-E.
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dos respectivos lotes.

Os detectores CR-39 exigem cuidados especiais durante
o corte devido ao fato dos mesmos serem rigidos e,
portanto, bastante quebradigos. Para evitar danos
indesejaveis e perda de material detector durante o corte,
estes sao cortados a laser em alguns laboratérios (92,93),
método que nao fol possivel empregarmos durante a
realizacdo deste estudo mas que deve ser utilizado em

estudos futuros com este detector.

Estes detectores foram preparados para fi1radiacio o
mesmo modo que o Makrofol-E, sendo que no caso destes
detectores nao fol necessdrio o cuidado que tomamos com a
espessura do Makrofol-E, visto que estes tém espessuras que

nao variam significativamente para um mesmo lote.

0s detectores CR-39 produzidos pela American Acrylics
S/A vem de fibrica revestidos com uma pelfcula protetora de
polietileno de 50 pm de espessura. Estes detectores foram

irradiados com estas pellculas.

0 detector fabricado pela MOM ATOMKI (Hungria) fol
desenvolvido especificamente para ser utilizado na detecgao
de particulas alfa ou prdtons de recuo, por isso sao
preparados com aditivos especiais durante sua fabrica;éo.
No caso dos detectores sensiveis a particulas de recuo, que
utilizamos, os aditivos sao: iniciador IPP e dopante dioctyl

phthalate(DOP).
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IV.3. IrradiacOes

As irradiagOes dos detectores foram realizados no
ar, no salao proprio para irradiagées com neutrons do
Instituto de Fisica da Universidade de S3o Paulo setor de
Dosimetria. Esta sala fol desenvolvida para se obter o
minimo de espalhamento possivel. As dimensdes do saldo,
portanto, s3o bastante importantes, uma vez que podemos
ter espalhamento devido as parede, ao ch3o e a outros
objetos que possam existir no 1interior da sala. As

dimensdes da sala de irradiagdes s30 14 m x 20 m X &4 m.

Os detectores foram colados em um aro de aluminio de
12 cm de didmetro e 2 mm de espessura, o qual foi fixado a
um suporte de 2 m de altura, posicionado no centro da sala
de irradiagdo. As fontes de néutrons foram marcadas para
serem colocadas sempre na mesmo.poslgSO e eram colocadas no
centro do aro de aluminio utilizado para irradia¢¥o. O aro
e o arranjo utilizado para 1rradia¢5o s3o mostrados nas

figuras 1v.2.a e 1V.2.b.

~

As fontes de n8utrons utilizadas foraw de dois tipos:

¥amBe e CFf-252.

A fonte de’'AmBe tem meia-vida igual 3 meia vida do Am-
241, de 345 anos,e atividade igual a 5 Ci. Esta fonte
apresenta um espectro continuo com energia média de 4,3

MeV.

A fonte de Cf-252 tem meia vida de 2,3 anos e
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Figura IV.2: Equipamento utilizado para irradiacao dos
detect~res. Na parte superior da figura e
mostrado o aro no qual os detectores alo
colados e na parte inferior a montagem
utilizada. A .onte radioativa & colocada
na posigao central do aro.
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apresenta um espectro de néutrons de fissdo com energia

aédia de 2,1 MeV.

A isotropia de emiss3o das fontes foi verificada e
obtivemos uma variagdo no plano de irradiagao de 16,6% para

a fonte de'“‘Al

Be e de 10% para a fonte de Cf-252. Este
resultado nos levou a irradiarmos os detectores sempre em
uma unica posi¢g3o em relacao 3 fonte, para evitarmos erros

devidos a este fator de anisotropia.
IV.4. Revelagao dos detectores

O passo seguinte no nosso estudo fol a determinaga.
das condi¢Ges apropriadas de revelag3o dos detectores. para
que pudéssemos comparar os dados obtidos para os diferentes
detectores CR-39, um nico processo de revelagao foi
empregado para todos os diferentes tipos de CR-39.
CondicSes diferentes, entretanto, foram determinadas para o

policarbonato Makrofol-E.

Na determinagdo das condigSes 6timas de revelag3o de
um detector os seguintes fatores devem ser levados em
consideragio:

- 0o tempo de revelag3o deve ser ni3o muito longo de
modo que obtenhamos a maior sensibilidade possivel
num menor intervalo de tempo possivel.

- as condigdes de revelagdo devem, se possivel,
permitir que a leitura dos detectores seja rapida e
menos cansativa;

- 08 parametros frequéncia e campo aplicado devem
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ser sjustados de modo que viabilizem a utilizagdo

do equipamento disponivel.

IV.4.1. A camsra de ataque eletroquimico

A camara de ataque eletroquimico desenvolvida para
realizagdo deste trabalho & mostrada na figura IV.3. A
camara € composta por trés células b3sicas, as quais est3o
identificadas porA, B e C na figura. Para a revelagcao de
dois detectores utilizamos as treés ceélulas da seguinte
maneira:

- o lado dos detectores que sofrerao
ataque eletroquimico devem ser identificados;
- um dos detectores & colocado entre as células A e B
e o outro entre as células B e C, sendo que ambos
devem ter o lado que sera revelado voltado para a
celula B;
- o sistema &, ent3o, fechado e preso em uma morsa;
- a solugdo reveladora é inserida na célula B por um
dos orificios existentes nas células utilizando-se
uma seringa hospitalar; .
- nas outras duas células inserimos golugao
condutora, por exemplo, solugao de NacCl;
- 0o eletrodo positivo @ inserido na célula que contem
a solugdo reveladora (célula B), e os eletrodos
negativos s3o inseridos nas células com solug3do

condutora (A e C).

Esta cdmara tem fornecido resul tados bastante
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'lgura IV.3: Camara de ataque eletroquimico utilizado
neste trabalho. Na parte superior da fxgura
temos as treés celulas basicas guer comg.em

O sistema e na turte inferior a camara montada,
em utilizacgao.
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reprodutivos, sendo que a sua utilizagdo peramite que muitos
filwes sejam revelados simultaneamente, o© que & desejavel,
principalmente, no caso de utilizagao dests técnica ea=
dosimetria. Para a revelagao simultinea de msuitos
detectores temos apenas que acrescentar ao sistema o numero
desejado de células do tipo B. Nos nossos testes chegamos a
revelar simultaneamente até 21 detectores nas mesSmas
condi¢des e nio verificamos alteragdo significativa entre
0os detectores revelados que pudesse ser atribulda a3 camara

utilizada.

Outra vantagem da utilizacao desta camara consiste no
fato de que as células formam sistemas independentes de
revelagcdo, o que possibilita a inutilizag3o de uma célula
em caso de ruptura de um detector durante a revelagdo, sem
que haja altera¢3ao no processo de revelagdo dos detect~res

restantes.
IV.4.2. A fonte de tenséo utilizads

Para  a realizang do0 ataque eletroquinico é
necessirio a utilizag8o de uma fontq de tensao alternada
Que permita a variac3o da frequ23ncia e da tensao aplicada

ao detector.

A fonte de tensdo utilizada & da marca 3E modelo PWO-
510 de fabricayéo italiana. Esta fonte possul as seguintes
especificagoes:

- tensfo alternada ajustavel na faixa de 0 a S kV ;

- frequéncia ajustével entre 1 e 10 kHz;
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- niliamperimetro para acompanhamento da variang de
corrente entre os elétrodos;

- alarme automdtico que dispara em caso de aumento
brusco da corrente; e

- timer para controle do tempo de revela;go.

Os pSlos positivos e negativos da fonte de tens3o sao
conectados a um dispositivo ramificador em paralelo, que
permite o uso de diversos pdlos positivos e negativos aos
quais s30 conectados os eletrodos que ser3o inseridos nas

células da c3mara de ataque eletroquimico.

As figuras IV.4.a e IV.4.b mostram a fonte de tensao
e o sistema ramificador de tensao vtilizados,
respectivamente, e na figura 1IV.4.c temos o sistema

completo de revelagio.
IV.4.3. CondiglSes de revelacdo dos detectores Makrofol-E

IV.4.3.1. Determinacio do caspo aplicado durante a

revelacao

Para a determinagdo experimen}al das condigbes de
revelagao do detector vamos verificar a variagdo da
densidade de tragos, do background e das dimensdes dos
tragos em fungd3o dos diferentes parametros do ataque

eletroquimico.

Na primeira etapa deste estudo tentamos verificar o
campo elétrico alternado aplicado ao detector que melhor

resposta fornece levando em conta o8 fatores acima
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Figura 1IV.4.a: Fonte de tensdo alternada utilizada neste estudo.

Figura IV.4.B: Sistema ramificador de tensiao em paralelo, onde
830 acoplados os eletrodos positivo e negativo.
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Fiogura

IV.4.c; Sistema completo de revelaclao, incluindo fonte
de tensdio, sistema ramificador e camara
ataque eletroquimico.
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mencionados.

Para o estudo da resposta do detector em func3o da
tensdo aplicada aos eletrodos, tivemos que fixar todos os
outros parametros. Estes parametros foram , inicialmente,
fixados com base na literatura existente sobre este assunto
e serdo comentados a seguir, além de discutirmos os valores

estabelecidos e o porqué da escolha destes valores.
a) A solugado atacante

A solucdo escolhida para a realizac3o das revelacbes
do Makrofol-E foi a soluglo de KOH com adic3o de etanol,
denominada, geralmente ue PEW (93,94) (potassium, ethyl
alcohol and water), com as seguintes concentra;Ees : 15%,
em massa, de KOH, 40%, em massa, de Slcool etilico e 45%,

em massa, de agua.

Esta solugdo tem sideo amplamente utilizada em nosso
laboratério (95) para a revelagdo de tragos devidos a
particulas alfa e fragmento de fissldo, e verificamns pela
andlise dos resultados de Sohrabi(93) que esta concentragdo
e razodvel de ser utilizada quandd se deseja wuma alta

sensibilidade com um didmetro de trago n3o muito ampliado.

b) A frequéncia a ser utilizada

0 valor da frequéncia a ser fixada fol escolhida com
base em estudos de Sohrabi (96), Somogyl (97) e outros

(98). O valor da frequéncia mais utilizado & 2 kHz.
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C) A teamperatura de revelaciao

Neste estudo n3o pretendemos trabalhar com altas
temperaturas. Todas as revelagdes foram feitas ‘a
temperatura ambiente que variou entre 20 e 28 °C. Tentamos
realizar todas as revela¢des em dias em que as temperaturas
fossem parecidas para minimizar o efeito deste parldmetro

sobre a sensibilidade dos detectores.
d) O tespo de ataque eletroquisico

A durac3o do ataque eletroquimico foi determinado com
base em um trabalho anteriormente realizado neste

laboratorio (95), como 120 min,

Para o estudo da resposta do Makrofol-E com a tensao
aplicada entre os eletrodos da camara um conjunto de
detectores foi irradiado com néutrons provenientes da fonte
de Cf-252, durante 2 h na posigdo de irradiacdo mencionada

no item 1IV.3.

Estes_detectores forém revel~dos cada um com um filme
n3o 1irradiado, para verificag3o do background. Os filmes
foram, entdo, analisados e a densidade de tragos em fungao
da tens3o e mostrada na figura IV.5.a. Na mesma figura a
curva b mostra o crescimento da densidade de tragos do

background em fungdo da tensdo.

Verificamos que sb h3 revelag3o dos detectores acima
de um determinado valor de tens3o aplicada entre os

eletrodos e que com o aumento da tens3oc ha um aumento
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eletrodos da camara de atagque eletroquimico e
campo aplicado ao detector Makrofol-E. Curva
b: variacao do background com a variacao da
tensso e campo aplicado aos detectores.
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bastante brusco dos tragos devidos ao background. Este fato
pode ser verificado na figura IV.6 que mostra a razao sinal

ruido.

Da analise destas curvas escolhemos o valor da tensio
a ser utilizada de 800 V que representa um campo alternado

aplicado ao detector de 40 kV/cm (r.m.s.).
IV.4.3.2.Determinacao do tempo de revelacio

Un novo lote de dz=tectores foi irradiado por 2h nas
mesmas condi¢oes mencionadas acima. Este conjunte de
detectores foram revelados utilizando-se agora o valor do
campo alternado anteriormente determinado e fixando as
demais condigGes do mesmo modo que foi feito para estudo da

tensao.

A resposta dos detectores em termos de densidade
liquida de tragos em funcao do tempo de revelagido &
mostrada na figura IV.7.a. Verificamos nesta curva uma
saturagao na densidade de’tragos para tempos de revelagao

maiores que 120 min.

Na figura IV.7.b temos a variagao do background com o
tempo de revelagdo, e a curva da figura IV.8 mostra a razao

sinal ruido para este parametro de revelag3o.

A variagdo do diametro do trago revelado & mostrada na

figura IV.9.

Optamos pelo valor de tempo de revelagao igual aquele
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qQque utilizamos até o momento, 120 min., visto que temos
aqui uma densidade de tracos maxima, um background
razoavelmente baixo e um diametro wédio de tragos nio tao
grande que possa alterar significativamente o valor do

limite superior de detectabilidade deste detector.

IV.4.3.3. Deterainacio da frequéncis a ser utilizada

Dentro da faixa utilizada neste estudo (1 a 10 kHz) a
frequencia do ataque eletrogquimico influencia pouco a

sensibilidade dos detectores, sendo que a maior alteracao

observada & no diametro dos tragos revelados.

No estudo da resposta dos detectores em fungao da
frequdncia uma série de detectores foi reveladng nas
condigdes anteriormente determinadas. Os dados obtidos com
este estudo s3o apresentados na figura IV.10 a, b e c.
Observamos nesta figura que o background nd3o se altera
significativamente, na faixa de 2 a 4 kHz. O maximo, em
torno de 5 kHz, obtido na curva da densidade liquida de
tragos em funj;3o da frequencia, estd de acordo cem o obtido
por Khouri e Franco (95) que utilizaram para este estudo
detectores com a mesma espessura do estudado aqui. Este
valor estd um pouco deslocado em relag3o a curva obtida
por Durrani e al. (94) que encontraram este maximo para uma
frequéncia de 8 kHz. Sendo que este Gltimo estudo citado
foi realizado com detectores de 300 pm. Supomos, ent3on, gque
a diferenga deve estar relacionadacom a diferenga na

espessura do detector. Neste maximo, entretanto, observa-se
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um aumento significativo de diametro dos tracns reveladns.
Este fato nos levou a optarmos pela frequéncia de 2 kHz
para revelag8o dos detectores. Nesta frequancia temos uma
densidade de tragos razoavel para ser utilizada neste
trabalho, o background é aceitavel e as dimensies dns
tragos s30 adequeadas para nao saturarmos rapidamente os
detectores, o que levaria a um baixo 1limite miximo de

detecg3o deste detector.

O fato de escolhermos esta frequéncia mais baixa
para revelacéo dos detertores reforga a tend®ncia atual dns
estudos a este respeito que mostram que mais e mais
utiliza-se frequencias mais baixas na revelagio de
detectores em estudos de deteccao de néutrons (99), pois
para este estudo menores dimensoes dos tragos revelados
implicam em intervalos de fluencias maicres em que se pode

utilizar estes detectores.

IV.4.3.4. Verificag3o da influencis de um pré ataque

‘quilico na revelagao dos detectores Makrofol-E

Como mencionado na secgdo 11.3.2.3.a uma térnica
muito em uso atualmente consiste em se submeter o detector
irradiado a um pré atagque quimico ou eletroguimico. ©
objetivo deste processo e a diminuig¢do do tempo de
revelagao, do background e a possibilidade de utilizacao
destes detectores em espectrometria. Esta téecnica quando
utilizada em estudos de dosimetria tem a desvantagem de

selecionar os néutrons em energia.
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Verificamos a possibilidade de utilizagdo desta
técnica visando a diminuig3o do background dos detectores
Makrofol-E. Um lote com 8 detectores Makrofol-E foi
irradiado por 120 min. na fonte de Cf-252 nas condijoes de
irradiag3o anteriormente mencionadas. Os detectores foram
ent3o submetidos a um pré atague guimico na mesma solug3o,
PEW, 3 temperatura de 70°%. O tempo de revelag¥o foi
variado para cada conjunto, filme irradiado e filme nano
irradiado, entre 10 min. e 150 min. Acima deste limite os
detectores comegaram a se dissolver. Os detectores foranm
entdo submetidos & revelacao eletrogquimica nas conli, Jes

anteriormente determinadas.

Os valores das densidades lig.idas de tracgos por
unidade de area em fun;So do tempo de pré-ataque quimicon 530
mostrados na figura IV.11. Tambem nesta figura a curva b
representa a densidade de tragos do filme nao irradiado em

fun;SO do tempo de pré ataque quimico.

Da analise das curvas obtidas verificamos que este
tipo de “tratamento para os detectores policarbonatos
Makrofol-E nao se mostrou eficaz. O5 valores obtidos sao
bastante semelhantes aqueles obtidos na revelac3o sem pré
atague quimico. Todos os detectores, portanto, foram,

apenas revelados eletroquimicamente.
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IV.4.4.Determinagio das condigSes de revelagio dos
detectores CR-39

08 detectores de tragos CR-39 tém sido amplamente
investigados nos Ultimos ancs devido as suas propriedades

para detec¢ao de néutrons répidos.

Um estudo para determinagdo das condig¢Ges de revelagao
semelhante ao desenvclvido para os detectrres Makrofol-E
ndc tem necessidade de ser desenvolvido na integia para os
detectores CR-39 visto a quantidade de informas;¥es a2 este
respeito que encontrameogs na literatura, com az maig
diversas varia¢des possiveis de condigles de revelagan

deste tipo de detector.

A utilizagdo direta de condigdes de revelagdo
determinadas em outros lab-ratbdrios entretanto, sem uma
prévia  adaptac3o 3s condigBes do nosso laboratbrio,
poderia, porém, acarretar em erros provenientes de

diferengas existentes entre os equipamentos utilizadns.

O principal motivo das varia;Ses en‘re os mudos de
revelacdo destes detectores estd na busca de condighes que
permitam uma alta sensibilidade de detﬁccﬁo que seja
independente da energia do neutron incidente nos

detectores.

Neste estudo optamos por adaptar condipses, ja
determinadas em outros laboratérios, ‘as condigbes do nosso

laboratorio. Na tabela 1IV.3 mostramos algumas condigdes
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LABORATORIO TIPO DE REVELACKO UTILIZADA PARA DETECTOR TIPO

Karlsruhe Nuclear
Research Center
Federal Republic
of German

Laboratorio di
Misuri, ENEA,
Roma, Italia

Harwell Laboratory,
OXON, UK

Lawrence Livermore
National Laboratory
Livermore, California
USA

Riso National Lab.
Denmarkv

Pacific Northwest
Laboratory, -
Richland, washington
USA
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Tabela 1IV.3: Algumas

CR-39
S h de pre ataque eletroquimico em solucao
6 N de KOH a 60 °C com ue campo aplicado de
30 kV.ce (r.m.s.) e frequéncia de 100 Mz;
em seguida um ataque eletroquimico na mesma
soluGgdo e campo aplicado, & freqguencia de
2 kHz a 60°C com duraglo de 1lh.
lh de pré ataque quxnico en soluch 608
etanol e 40t solugdo de NaOH 6,25N a 70° C:
em seguida outro ataque quimico em nolucao
6,25 N de NaOH a 60°C.
3h de pre ataque quimico em solugao 6.25N
de KOH a 35° sequida um_ ataque
eletroquimico na mesma solugao e temperatura
com um campo alternado de intensidade 21
kv.cﬁ"e. ainda, um pés ataque quimico de
10 horas e meia na mesma solug¥o e temperatura.
Sh de pr€ atague em solugao 6,5N de KOH A 60°C
e uma tens3o aplicada de 3000 Vv com frequeéncia
de 60 Hz, sequido por um atague eletroquimico
de 23 min. na mesma solugdo a temperatura
de GO'C ces uma tensdo apllcada de 3000 Ve
frequéncia de 2 kHz e um pos ataque quimico
na mesma solugdo a 60°C por !5 min.
atague qufmico de 16 h em solu;io 6,25N a
70°C
Sh de pre ataque eletroquxmico a 60°*"C e
campo aplicado de 39 kV.cm 'e frequéncia de
60 Hz, seguido de um ataque eletroquimico a
a mesma temperatura e campo aplicado com
uma frequencia de 2kHz por 23 min.

- . D A A D 4D - - - - -

variacBes de condigies de revelagXo

utilizadas em diferentes laboratorios que estudam este

método

de detecgio de partfculas 1induzidas por

neutrons(105).
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utilizadas em diversos laboratdorios ao redor do mundo.

As condigOes utilizadas neste trabalho foram adaptadas
a partir do trabalho realizado por Bartlett (100), que
utiliza as seguintes condigdes de revelagao:
- um pré-ataque quimico em soluc3o NaOH 20%, enm
massa, por uma hora a temperatura de 70°b;
- em seguida € realizado o ataque eletrogqulimico nas
seguintes condigdes:
» solugSo reveladora NaOH 20%Z, em massa
# temperatura de 30°C
# campo alterpnado aplicado an detector:
22 kV.cm (rms)
# frequéncia do campo alternadn: 2 kHz
# tempo de revelagado: 16 horas
- pbs ataque quimico de 4 h em solug3s reveladora,

NaOH 20% em massa, a temperatura ambiente.

Este trabalho fol escolhido para ser adaptado 3as
nossas condigdes por ser realizado a uma temperatura baixa
em relacso'és que s30 utilizadas em outros laboratbrins, e
que estd prSxima 3 temperatura ambiente em nosso

laboratorio.

A temperatura, entretanto, influi muito na
sensibilidade dos detectores, portanto, tivemos que tentar
compensar a perda de sensibilidade devida a temperatura com
a alteragdo de outro par3metro do ataque eletroquimico.

Verificamos inicialmente a influéncia do pbs ataque guimico
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€ n3ao observamos influéncia na sensibilidade dos

detectores. Optamos entao, por suprimi-lo.

A etapa seguinte foi a verificacan de autios
parSnetros na sensibilidade dos detectores. A frejuéncia na
faixa entre 1 e 10 kHz n3o altera significativamente a
resposta dos detectores, sendo mais signifirativa a suas
influencia na ampliag3o dos tragos revelados. A solugio
tamb&ém seria uma possibilidade de alteracan mas resnlvemos
nao altera-la visto que a concentrag3do utilizada (207 em
massa) e bem estudada e tem mostrado uma hoa responsta  na

revelag3o dos detectores CR-39.

Optamos, ent3do, pela verificagan da infludn-ia da
tens3do a ser utilizada e da duragac do ataque
eletroquimico. Fizemos as revelagdes utilizand: os campos
de 10, 30, 50 e 70 kV/cm e verificamos que o comportamento
da resposta do detector era semelhante ao emnrontradn por

Durrani (94). Para o valor de 30 kV/cm tem>2 uma re

0

Y

fosta
do detector que se mostra a melhor a ser utilizada, poils,

temos uma saturagao dos detectores a partir deste= valor e

um aumento brusco do background do detector .

0 tempn de revelazao dns detectores aindas o1a muito
longo, cerca de 17 h, verificamos, entan, a posaibilidade
de diminuig¢an do mesmo. A figura IV.12.b mostra que a
partir de 13 horas de revelagan n3o ocorre aumento
significativo na densidade liquida de tragms, sendo a

contribuigSo mafor que ocorria a partir deste tempn de
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revelscao era 8o aumento do diSmetro dos tragos revelados
(figura 1IV.12.3) (94). Como par; O nosso metodo de contagem
o di3dmetro obtido com 13 h de revelacso ja era suficiente
para a analise dos detectores optamos por este tempo de

o~
revelacano.

As condigles de revela;3n dos detectores CR-22 foram
entao determinadas como sendo as seguintes:
- pré-ataque quimico em s0lugi~ atacante NanH, 20% em
massa, 3 temperatura de 70°C por 1 h.
- ataque eletroquimico com os segnintes paramatroa:
# solug3o atacante: NaOH, 20% em massa;
# temperatura: ambiente
# campo alternado aplicado ao detectour: 20 kV/cm
# frequéncia do campo: 2 kHz

# tempo de revelagao: 13 h.
IV.S. Leiturs dos detectores

Os detectores Makrofol-E s3o translicidos e portanto,
a sua leitura foi realizada diretamente em um microschpio
dptico de projeg&o com um aumento de 14D vezes. A
realizag3o do ataque eletroquimico, entretanto, facilita a

contagem dos detectores, tornando-a mais rapida e menos

cansativa.

Os detectores CR-39, por serem transparentes,
permitiram que a sudleitura fosse feita utjlizandn-se um
projetor de slides. 0s filmes revelados 83c inseridos no

projetor e em seguida sdo projetados em uma parede de
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fundo branco. A leitura e feita diretamente gobre este
fundo branco, onde as projecges dos tragos revelados s3o

marcadas com uma caneta hidrocor e em seguida s30 contadas.

O aumento utilizado foi da ordem de 70 vezes. Esta
técnica de contagem faz com que haja uma menor eficiéncia
de contagem. Um lote de detectores foi, entao, contado
utilizando-se o projetor de slides e em seguida foram
recontados em microscépio OJdptico com um aumento de 149
vezes. A perda de tragos pa variagao dos processs  ide

contagem foi estimado em 10 %.

A técnica utilizando o projetor de slides foi
escolhida por permitir a2 analise de um grande numero de
deteactores em um intervalo de tempo bem mennr do que o
gasto em microscopio O6ptico. Esta técnica poderia ser
utilizada, por exemplo, na aplicagdo destes detectores em

dosimetria.

Este método, entretantce, n3o & e ideal, como seria a
utilizagao _de um sistema automitico de andlise dns
detectores utilizando um analisador de imagem de viden
acoplado a um computador que realizaria a analise dcs

dados, mas permite que os detectores sejam analisaduz maiz

rapidamente do que em um microscépio dptico.

Uma vantagem desta t&cnica sobre as outras @ o fato
de podermos visualizar a 3rea revelada total podendo-se
assim, verificarmos »a distrihuj¢50 dos tracos reveladns, e

assim verificarmos a hor-g~neidade da distribuigSo e a
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identificacdo de possiveis Sreas danificadas no detector.

IV.6. Verificagcio da linsaridade da resposta dos detectores
com a variscio da fluéncis de néutrons incidentes

Ssobre O8 BOSROS .

Tendo sido determinadas as condicgdes de revelaga~ dos
detectores e definido o processo de andlise dos wmesmous  a
etapa seguinte do nosso trabalho foi a verificacar da
linearidade da resposta dos detectores c¢com a var. .-, an do

tempo de irradiac3o, ou seja, com a varjiacao da fluen<ia

de néutrons incidentes sabre estesdetectnres.

Para este estudo um lote de dete-tores fo
preparado e irradjado na fonte de Cf-252 em diferentes
intervalos de tempo. Estes detectores foram reveladns e, em
seguida contados, sempre uma 8rea suficente para que

tivéssemos um erro estatistico n3o maior que 4%,

As curvas encontradas s30 mostradas . para oS

detectores estudados nas figuras Iv.i12 -~ IV 1R

-

1V.7. Limite minimo de detectabilidade

A determinaz3o do limite minimo de detestabilidade de
um detector est3 vinculado ao estudo da radiacan de fundo,

ou background, de cada detector.

(o) background corresponde ao numero de tragn=a
registrados pelo detector sem que este s=ja snhmpetidn a

irradiagao. O background & proveniente dos sepuintes
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fatores:
- emissores alfa que entrem em contato com o
detector, principalmente raddnio 222;
- raios cbsmicos (considetados quando ha transporte
aéreo dos detectores); e
- defeitos causados durante a manipulagao dos

detectores.

No decorrer de toda a experiéncia para cada detector
foi revelado Jjuntamente um detector n3o irradiado, nas
mesmas condi¢des de revelagao. Este detector n3o irradiadno
serve para que estimemos o background dos materiais. O©
valor da densidade de tragos obtido para estes detectores

foram em seguida subtraidos das medidas correspondentes.

Uma anblise para avalia;%o do background para os
diferentes detectores estudados, nos permite obter um valor
médio. Este valor médio do background juntamente com o
respectivo desvio padrao calculado & mostrado na t~vela

Iv.4, '

O valor do 1limite minimo de detectabilidade b2
definido como sendo o nimero minimo de tragos por unidade
de Aarea acima do qual podemos considerar uma medfda comn
confidvel. Este valor & estimado na literatura (101) como
sendo um valor que sejla major ou igusl a duas vezes a
densidade de tragos correspondente ao desvio padi3o dos

valores encontrados para o background.

Os valores de limites minimos de detectabilidade em
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DETECTOR BACKGROUND ( BG +6 bg)

(t/cm2)

CR-39 P (18 +
CR-39 AA (496,m) (118 »
(700,m) (241 *

(1090, m) (141 *

CR-39 M (75 +
MAKROFOL-E (130

TABELA IV.4 : Valores do background
detectores.
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termos de densidade de tragos € de fluencia minima
detectavel, e de dose eguivalente considerand: como
referéncia os néutrons provenientes de uma fonte de Cf-252,

s3o mostrados na tabela IV.5 e IV.6., respectivamente.

Das tabelas IV.4 e 1IV.5 verificamns que os detectores
CR-39 fabricados pela Fershore Mouldings sao os que possuem
um menor valor de limite minimo de detectabilidade. Este
detector tamb&ém se mostra comn o de menor valor mélio de
background. Ambas afirmativas s3dn explicadas pela idarde o
lote destes detectores. Este foi um dos lotes de detectores

mals novos que estudamns.

o detector Makrofol-E mostra um limite de
detectabilidade® nao muitn baixo. Este fato & deviio a
caracteristicas das cadeias deste material (n3n «cross-
linked) que permite que o backz ound seja grande em 1elag3o
an detector CR-39 (crogs-linked) aidm deste patorial nieo
ser embalado visandn a diminuigdo de danns em sua

» -~
superficie, este material & comercialtizadn em rnln o nan &

protegido'como o CR-39.

0 alto limite minimo de et tabjlidad= dne
detectores produzidos pela Amarican Aciylics & ovplicado
pelo fato destes delectoreg serem de 1otes bem mais antigns
que o anteriormente mencionado, alem do fatn destes
detectores terem sido guardados 3 temperatura ambjente, um
fator que foi descoberto recentemente comn responsdvel pelo

aumento do background.
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DETECTOR LIMITE MINIMO DE DETECTABILIDADE

(26 bg)
(t/cm2) (n/cm2)
CR-39 P a 7.8 x 10"
CR-39 AR (496 ,m) 28 1.0 x 10°
(700 pm) 14 4.5 x 10°
(1090 4um) 24 7,3 x 10‘
CR-39 M 16 4.1 x 10°
MAKROFOL~E 20 4,9 x 10°¢

- ———— - - - - ———— - - — — - G > - - —— - —— ———— - ——— -

TABELA 5 : linite minimo de detectabilidade dos detectores em
termos de densidade de tragos e fluéncia (valor

correspondente a 2Sbg).
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DETECTOR LIMITE MINIMO DE DETECTABILIDADE EM TERMOS
DE DOSE EQUIVALENTE ( uSv)

CR-39 P 30
CR-39 AA (496 )m) 384
(700 /.l) 173
(1090,«- ») 281
CR-39 M 158
MAKROFOL-E 189

TABELA 6 : Valores do limite minimo de Jdetectabilidade em

termos de dose equivalente (Cf-252).
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Deve-se ainda resssltar que estudos e calibra;3es do
background devea ser feitas a cada novo l1lote de detectores
8 serem utilizados. Um -i>s problemas destes dete-tores e
Justamente a falta de reprodutibilidade do background. Este
problema precisa ser analisado quando se pretende trabalhar

com este material.

IV.8. Limite saxino de detectadilidade

O limite maximn de detectabilidade dona  destetarean A
definido como senio a densidade mixima dJde tra,ns qua  puilde

eer analisarda com um determinado detercton |

Esta densidade wmdxima de tragos & vinoculada 3s
dimensoes dos tragns reveladna. Sendo assim, e=2ti ligads 5

frequencia utilizada para a revelag¢3o.

A densidade midxima de tragos pode ser daterminada por
dois processos:
1. irradiamos ums sirie de detectores por tempos cada  vez
maicres at® que a densidade de tragos n%» s2 altera
significativamente, ou que o8 tragos esteiam muito
deformados. No atague eletroqulmicd ndo s~ tem grnbrepnaigin
de tragos mas para densidades de tragos muito grandesocorre
uma ligagio entre eles. Este fen?menn &  indesejavel,
principalmente gquando se guer que a anidlise dos tragons seja
feita utilizando-se um sistema de contagem automatica,
pois, um microcomputador NPao consegue sSeparar os tragos de
modo que 08 tragos ligadns aeran lidos comn eondo um  nicn

trago. Ha, portanto, uma per-3 grande de tragos devide a
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este fenomeno.

2. Outro modo de se estimar a densidade mixima de tragos &
através da anilise do diametro dos trajon revelados.  Ramli
e Durrani (94) estudaram a deformacan dos tragonz em fungin
da meia-separacao dos mesmos e construiram a cmva gqued
mostrada na figura IV.19. Da andlise desta rnrva obss vamos
que a separagso dos tragons deve ser da oridem de duas verzen
© didmetro miximo dos mesmos para gue estes S iam
observados nitidament~ sem nenhuma deformasian. A densidade
maxima de tragos & determinada levando-s= em consideragio

. ™
08 diametros e a area ocupada por cada ftraco.

Neste estudo a depsidade maxima de tracns  fnoi
determinada experimentalmente, isto &, determinand -se o
instante em que ocorre a saturagan dos dete tigsa 0Oa
valores obtidos san mostradoz na talela 1V.7, para nma
densjdade mhxima de tragns en--ntrada de 1 0 » 16‘ t/rm2
para o CR-39 e 1,2 x 16’ t/cm2 no Makirofol-E. 03 valorez de
fluducia maxima defnctével‘obtido pelo metods sugerido  por
Ramli e Ddrrani s3o0 apresentadus nesta tabela. Os valules

obtidos em termos de dose equivalente do calitdrnin-282

830 mostrados na tabela 1IV.8.

Verificamos que o8 valores encontiados  para a
densidade maxima de tragos s3o bem proximos 1A oz dojs
matodos. Os valores encontrados experimentalmente s3o  um
pouco majfores qgue os determinados pelo mét.dn de  Ramli e

Durrani visin gue osise l):w\ admite defin m;ui:.. o tyago & pa
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n/cm2 n/ce2
cr-39 p (2.0 £ 0,2).10 8.1 .10
CR-39 AA (500,a) (3,7 ¢ 0,5).10" 1.5 . 10"
(700,m) (3.2 £ 0.4).10" 1.3 . 10
(1090pm) (3,0 £ 0,4).10° 1.3 .10
CR-39 M (2,6 ¢+ 0,3 .10" 1.1 . 10°
Makrofol-E (2.4 % 0.4).10° 1.3 . 10°

P e . A G — . ———— A ——— - ——— . W = - - > =

TABELA IV.7 : Limite méximo de detectabilidade dos detectores

. estudados em unidades de n/cm2,. e valores obti-

dos pelo metodo de Ramli e Durrani (9%).
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DETECTOR FLUENCIA H‘iIHA DETECTAVEL

EM TERMOS DE DOSE (Cf-252)

APy . —— —— — . - ——— —— — ——— - ———— . —— - ——— - —— — —

BSv

CR-39 P 77
CR-39 AA (49§fm) 143
(700,.m) 123

(1090,m) 116

CR-39 M 100
Makrofol-E 925

TABELA 1IV.8 : Limite méximo de detectabilidade em termos de
dose do Cf-252.
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determinacdo experimental algumas pequenas deformacfes sao

aceitas.
IV.9. Sensibilidade dos detectores a néutrons rapidos

Para a determinagSO da sensibilidade dos detaectores

irradiamos por um mesmo intervalo de tempo diferentes

detectores. Os deter tores foram analisans e aa
sensibilidades dos mesmos para nAutrons rapidos
provenientes das fontes de cf-252 o Ypnpa for am
determinadas.

Os valores obtidos para a sensibilidade  s3o
apresentados na tabela 1IV.2. Da analise de=ztas tabela
observamos que dentre os detectores de tragns estudadns o
mais sensivel a ndutrons na faixa de energia das fontes
utilizadas & o CR-39 de fabricagcdo da Pershore Mouldings

Ltd. e o menos sensivel & o Makrofol-E.

Utilizando os fatores de conversan de fludncia em
dose equivalente calculados a partir da formula
desenvolvida por Harvey (102) estimamos a sensibilidade dng
detectores em termns ce t.cﬁ{msJ! Os valoren obtidos a3,

mostrados na tabela IV.10.

IV.10. A reprodutivilidade do método

A reprodutibilidade do método fni estudada para
quatro séries de detectores.
Serie 1: 15 detectoreg Makrofol-E irradiarne na fonte e

Cf-252 por um mesmo intervalo de tempo (4 h);
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CL£-252 AmBe
CR-39 P (5.1 + 0.6).10 (3.5 + 0,5).10 >
CR-39 AA(496xm) (2,7 ¢ 0,4).10° (1,6 ¢+ 0,3).10°%
(700,m) (3.1 % 0.4).10 ° (2,1* 0,4).107°
(1090am) (3,3 # 0.5).10 > (2.0 + 0,1).10"%
CR-39 M (3,9 + 0.5 .10°° (2,6 + 0,4).10°3
MAKROFOL-E (4,1 + 0,6).10° ¢ (4,5 + 0,6).10°¢

D D T e e e T D e - — W D D D - — T - G - - - — - ——— ==

TABELA 1IV.9: Sensibilidade em unidades de tragos por neutron (t/n)

dos detectores estudados.

DETECTOR SENSIBILIDADE EM t.mSchid
Cf-252 AmBe

CR-39 P (132 £ 11) (85 + 11)
CR-39 AA (4964m) (71 211) (39 % 7)
(709;&) } 80 £+ 11) (51 ¥ 10)

(109Q«m) (86 £ 11) . (48 + 4)

CR-39 M (102 ¢t 13) (63%£12)
MAKROFOL-E (10 + 1) (11 = 1)

P - e D e AP D S S D G D AP e D GP AP Sy Ee G D L R G ey P S S Mo D fe e o G e - -y - - -~

TABELA 1IV.10: Bensibilidade dos detector em termos de dose

equivalente.
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Serie 2: 12 detectores CR-39 produzidos pela Fershore
Moulding, 1irradiados com neutrons provenientes
da fonte de Cf-252 (30 ain.);

Serie 3: 6 detectores CR-39 produzidos pela Americar
Acrylics, com 1030 Mm de sspessura e jrradiados
na fonte de:vhnBe (15 min.); e

Serie 4: 6 detectores CR-39 produridas pela Ameyjran
Acrylics, com 1090 m de espassnra & f1radiardoe
na fonte Jde Cf-25%2 (15min.).

Todus os detectores foram irradiados na mesma posi¢3o

e revelados simultaneamente.

A reprodutibilidade do método foj determinada para
cada série. Os valores obtidos s3o mostrados abaixo:
Serie 1: 2%
Serie 2: 3%
Serie 3: 3%

Serie 4: 3%
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CAPITULO V

CONCLUSZO

Os objetivos propostos inicialmente para este
trabalho, que eram o estudo dos detectores CR-33 e
Makrofol-E visando a detecg8o de n&utrons répidos, foram

satisfatoriamente atingidos.

Na figura V.1 temos um- comparagdn entie  as
genbilidades , em termos de dose equivalente, para diverzna
autores (103). 1Inrluimos nesta figura os valores obtides
neste trabalho para o detector mais sensivel es3tndadn, o
CR-39 da Pershore Mouldings. Da anblisc deozta curva
verificamos que o8 valores da sensibilidade para as
energias estudadas est3o muito préximas das obtidnas por
Bartlett. Os valores encontrados em nosso estudo
apresentaram-s2e menos dependentes da energia, do gue o0s da
curva montada por Bartlett, o que & bastante interessante

para aplicchés deste detector om dosimetria de n2utrons.

O detector Makrofol-E, embora tenha mnatrado uma
gensibilidade menor que a dos detectores CR-39 apresentou
caracteristicas que o tornam, tamb®m, atraente para a
dosimetria neutrdnica. Uma destas caracteristica & o
depend@ncia com a energia dos néutrons incidentes que se
mostrou bem menos pronuncisda para este detector. Fate fato
reforga a idéia de que o ataque eletroquimirn sem pré

tratamento quimico pode influenciar a resposta em energia
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do detector e ressalta a necessidade de um estudo detalhado
deste tipo de ataque pars o detector do tipo CR-39, para
que se possa comparar os resultados com o0s obtidos neste

trabalho e verificar este fato.

Outra caracteristica interessante do estudo do
Makrofol-E que podemos verificar & a possibilidade de rua
utilizag3o em dosimetria de acidentes devido a ampla faixa

de flu@ncia e dose mensurfveis com este detector.

Os detectores CR-39 da American Acrylics Inc. S/A se
mostraram nado t30 sensiveis quanto o da Pershcre Mouldings.
Uma observacdo bastante interessante que podemos tirar do
estudo destes detectores & o aumento da sensibilidade com o
respectivo aumento da espessura do material. Este fato nos
sugere a utilizagao de detectores mais espessos para
incrementar a sc.nsibilidade destes detectorez a n2utrons

répidos.
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