EVALDO SIMUES DA FONSECA

ALGUMAS CARACTERISTICAS DO DETECTOR SOLIDO DE TRACOS CR-39
PARA REGISTRO DE PROTONS E PARTICULAS ALFA DE BAIXA ENERGIA

Tese de

MESTRADO

CENTRO BRASILEIRO DE PESQUISAS FISICAS - CBPF/CNPq
Rio_de Janeiro

- 1983 -



— A meus pais.



AGRADECIMENTOS

— Ao Prof. Odilon A.P. Tavares, pela orientacao segura durante es
te thrabalhe, apeio e amizade permanentes que mullo me auxiligram;

— Ac Prod. Tom M.J. Knlfel, pelo apoic, sugestoes, incentivo e
atencac ao meu thabalho;

— Ao Prof. Evandro J. Pirnes pefo apolo concedido;

— A Dna. Dagman C.C. Redis ,ex-Diretora do IRD/CNEN, e ac Dr. Car-
Los Eduande V. de Almedda, atuad Dirneton, pelas oportunidades e facifidades
concedidas;

— Aos Progs, Anthun G, da Sclva e Lucs T. Awlen pelo apolo , pres
teza e ewmpenho colocados durante as irnadiagoes ne Cicloinon do TEN/CNEN;

— A Equipe do Depantamento de Fisdica do TEN/CNEN pela assisiéncia
diwrante as {raadiacoes;
— Av Dr. Hans Schrlfiube [GSF-Mlnchen) que gentilmente cedew as amob

tras de CR-39 utilizadas;

— A5 Equipes de apoic biblioghagice do CBPF/CNPg, IRD/CNEN, TEN/
JCNEN o CIN/CNEN pefa busca de neferénedias e copias necessarias ao desenvolud
mento deste Lrabalho;

— Aos cofegas do CBPF/CNPg, especiafmente Helodsa Helena V. Fen -
neina e Joao Batista T. Boechat;

— Aos cofegas do IRD/CNEN;
— A Equipe do LCC/CNPq pelas facilidades computacionais;

— A Sna. Helfena S. Fewredna, pefa excelente  datlloghadia  deste
Irnabalho;
~ As microscopistas do CBPF;

|

Ao CBPF/CNPqg, IRD/CNEN e CAPES pelo apcdo financeiro necebddo;

— Fanalmente aghadeco a fodos que diteta ou indirefamente contiii-
butram para a realizacao desse trabalhe.

-iil-



RESUMO

Sao apresentados e discutidos resultados experimentais referentes
a propriedades de registro de particulas carregadas no Detector Solido de Tra
cos CR-39. |

Un estudo das caracteristicas do atague quimico do CR-39 em solu-
¢oes de NaOH e KOH de concentracao e temperatura variadas (2-10N e 50-90°C)
mostrou a existencia de um tempo de irducdo, o gqual decresce com o aumento da
temperatura e da concentracao das solucoes. Para solucoes de NaOH a 7DOC, a

velocidade geral de atague quimico, aumenta com a normalidade de acordo

com UG = 0,064N]’89

E& = 0,76 £ 0,05 eV para as solucoes de NaOH e KOH. VYalores de Vs para solu -

v
Gﬂ
um/h; a energia de ativacao do processo foi obtida como

¢oes de NaOH se ajustam a uma expressao da forma vy = o exp(_Eé/kT), onde
C - (7,75 + 0,86) x 107 ym/hy @ - 1,89 + 0,09; & - 8,616 x 10°° ev/%K, sendo
T a temperatura absoluta.

Ceterminou-se expekimenta]mente a energia e a ionizacao limiares
para o registro de protons no CR-39. Amostras foram expostas a feixes de pro-
tons de 24 MeV do Ciclotron (CV-28) do IEN-CNEN utilizando-se uma camara de
espalhamento com alvo fino de tintalo e absorvedores de aluminio junto  as
amostras para se obter variacoes em energia do feixe espalhado. A partir das
curvas de variacao do diametro medio dos tracos «com a energia para 16 h e
24 h de atague quimico (6,25N NaOH, 70°C), e considerando 1,5um como o diame-
tro minimo observavel, foram obtidos os valores (21,0 + 1,5)MeV e (22,5+1,5)
MeV, respectivamente, para a energia limiar. A partir da curva calculada ioni
zacao vs, energia, foi estimada em (24 = 2)MeV cmz/g a ionizacao limiar para
0 registro de protons no CR-39.

Por fim, foi investigada a resposta do CR-39 para particulas alfa
de baixa energia (E < & MeV). Os resultados indicam que boa resolucio em ener
gia pode ser conseguida desde gue se utitizem tempos de ataque quimico prolon
gados (> 7 h) para solucoes de NaOH 6,25N a 70°C. Mostra-se, tambem, que ata-
ques quimicos sucessivos ndo produzem a mesma geometria de traco que uma reve
lagao unica de mesmo tempo.totaT. |

—iv-



SUMMARY

Experimental results related to certain registration properties
of the CR-39 Solid State Nuclear-Track Detector for charged particles are
presented and discussed.

The determination of the CR-39 chemical etching ir NaOH and KOH
solutions, comprising concentration (2-10N) and temperature effects (SO—QOOC),
showed the existence of an inverse proportion between the induction time and
the temperature as well as the normal concentration of the solutions. For
NaOH solutions at 70°C, the bulk-etch rate (vG) measurements showed a signif-
jcant proportional dependence on the normal concentration as v = D.D64N]'89
pm/h; the activation energy of the process was calculated as: E& = 0.76:0.05 eV
for NaOH and KOH solutions. The set of the vG—va1ues for NaOH solutions were
fitted to the expression ve = o/ exp(—E&/kT), where ¢ = (7.75i0.86)X]09um/h;

_1.89+0.09; k - 8.616+107°

The critical energy and the critical energy-loss rate of CR-39

ev/%K and 7 is the absolute temperature.

track-detectors for registration of protons were experimentally determined.

A number of samples was exposed to 24-MeV proton beams in the IEN-CNEN Cyclo-

tron {CV-?8), using a scattering chamber with a tantalum thin target and

aluminium absorbes in contact with the samples in order to provide the

required fluctuation in the scattered beam energy. From the mean track-diameter

plotted against incident proton energy for 16h and 24 h chemical etching

{6.25 NaOH, 7DOC), and considering 1.5um as the minimum observable track-

~diameter, the values {21.0:1.5) MeV and (22.541.5) MeV were deduced, res-

pectively, for the critical energy. From the calculated energy-loss rate

vs. energy curve, the critical energy-loss rate was evaluated as 24=2 MeV.cm /c
Finally, the CR-39 response for low energy alpha particles

(E < 6 MeV) was studied. The results stressed the needing for prolonged

etching times (> 7h) under the conditions of 6.25 N NalH at 709C if a good

energy resolution is reguired. It was demonstrated also that successive

chemical etchings do not produce the same track geometry as obtained by means

of a continuous revelation with the same total etching time.
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INTRODUCAD

0 primeiro resultado sobre a utilizacao de Detectores
Solidos de Tracos foi descrito por Young(l) em 1958, que obser -
vou tracos microscopicos na superficie de um cristal de fluoreto
de 1itio, irradiado ;om fragmentos de fissao, apos um ataque qui
mico com uma solucao de acido acetico e fluoridrico. £m 1959
Silk e Barnes(g) publicaram os resultados de suas observacoes de
tracos de fragmentos de fissao em mica com um microscépio eletro
nico de transmissao. Estas investigacaes deram inicio ao desen -

volvimente de novos detectores solidos de tracos em Fisica Nuctle

ar, como mica, vidros, quartzos e posteriormente os plasticos.

A partir de 1962, esta tecnica de deteccao ganhou gran
de impulso, e surgiram varias ap1icac§es em estudos de fissao e
fisica nuclear; alfagrafia, neutrongrafia e radiografia com ou-
tras particulas carregadas; raios cosmicos e astrofisica; porosi
dade e microfiltros; dosimetria alfa e neutrons; prospeccao de
uranio e medidas de emanacao de radonio; protecao radiologica e
monitoracao; radiobiologia e medicina nuclear; medidas em meteo-
ritos, amostras lunares, baloes e veiculos espaciais e pesquisa

de elementos superpesados.

Os Detectores Solidos de Tracos tem mostrado ser bons
substitutos das emulsoes nucleares que sao também utilizadas em
problemas de deteccao de particulas carregadas. Algumas vanta-

gens apresentadas por eles sobre estas sao as seqguintes:

1) sao insensiveis aos niveis normais de radiacio eletromagneti



ca, eletrons, temperatura e umidade ambiente;
2) sofrem mencr desvanecimento dos tragos latentes ("fading")

3) sao economicos, de facil manipulacdo e observacao.

(3)

Fleischer e Price'=’ apresentaram 0s primeiros resulta
dos referentes a deteccac de particulas ionizantes em polimercs
em 1963, o que aumentou bastante o espectro de aplicacao destes

detectores. '

As primeiras ideias sobre a vrevelacao de traccs atra-
ves de um ataque quimico, e scbre a natureza do dano respcnsavel
pcr este fenomenc, foram descritas nos modelcos de Ionizacao Pri-
maria ("Primary Ionization Model") e Perda de Energia Restrita
("Restricted Energy Loss Model®) formulados por Fleischer e
co].(ﬂ) em 1865, Benton(é) em 1967 e Benton e.Nix(é) em 13969
Uma teoria mais completa sobre a deposicao de energia ac longo
da trajetoria da particula associada com a ionizacao primaria e

(7)

secundarja foi desenvolvida por Monnin'Z’ em 1970 e Fain e

(8)

col. em 1974. Cada um destes mocdelos implica em diferentes me

canismos de formacao de tracos como no criterio dos raios delta
proposto por Katz e Kobetich(g) para calcular a fracao da ener-
gia depositada que e responsavel pela formacac de danos reveld-

veis. A utilidade, significado e implicagoes fisicas destes mode

los foram discutidas por varios autores.

Em 1975 Fleischer, Price e Walker publicaram o livro
"Nuclear Tracks in So]ids“(lg) que fez uma revisac sobre o assun
to citando mais de 1300 trabalhos de varios grupcs de pesquisa.

Com a descoberta do plastico thermoset CR-39 por Cart-

(11)

wright, Shirk e Price'—’ (1978) e da confirmacdo por Casscu e
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Benton(lg)

(1978) de sua excelente sensibilidade e resolucao pa-
ra o registro de tracos de particulas carregadas, tornou-se ne -
cessaric um estudo mais detalhado deste detector para delimitar
a faixa adequada de operacao conforme um dado tipo de aplicacao.
Os Detectores Solidos de Tracos apresentam limiares de deteccao,
ou seja, conforme a energia e natureza das particulas carregadas,
poderac ou nao Serem formados tracos latentes reveldaveis por um
processo de dissolucao guimica preferencial ao longo da trajeto-

ria da particula no detector. Outro aspecto muito importante & a

dependencia da resposta destes tipos de detectores com a geome -

tria de irradiacao.

Devido 5 sua sensibilidade o CR-39 veio a preencher o
espaco existente na deteccéo de particulas carregadas menos ioni
zantes, comc protons ou particulas alfa de alta energia.Alem dis
so o CR-39 possuil uma grande estabilidade molecular o que faz com
que o desvanecimento de tracos Tatentes ("fading") seja muito pe
quenco. Estes fatores permitem uma utilizacao bastante eficiente
do CR-39 para a determinacao de exposicoes ou contaminacoes devi
do a emissores de particulas alfa, dosimetria de neutrons (medi-

ante a revelacao do prGton de recuo), etc.

O objetivo principal deste trabalho e determinar expe-
rimentalmente a energia critica, E.. e a correspondente ioniza -
cao critica, (—dE/dx)C, para a formacao de danos revelaveis para
nrotons incidentes no CR-39. Faz-se, tambem, um estudo detalhado
da cinetica de ataque quimico do CR-39. A resposta para particu-
las alfa de baixa energia e tambem investigada bem como o efeito

de ataques sSucessivos sobre a geometria do traco revelado.

0 Capitulo I e uma breve descrigcao dos principios de



deteccao de particulas carregadas nos Detectores Solidos de Tra
cos e das propriedades especificas do detector CR-39. No Capitu-
To II e apresentada uma descricao detalhada dos procedimentos ex
perimentais utilizados nos atagues guimicos com NaOH e KOH, na
irradiacao das amostras de CR-39 com protons e particulas alfa e
os procedimentos de observacao de tracos (microscopial). Finalmen
te no Capitulo 111 sao apresentadps e discutidos os resultados e

apresentadas as conclusoes.



CAPITULD 1

DETECCAC DE PARTICULAS CARREGADAS EM
DETECTORES SOLIDOS DE TRACOS

1.1 - CONSIDERACGES BASICAS

0 Principio de utilizacao dos Detectores Solidos de
Tracos (Figura 1.1.1) consiste em relacionar os parametros do
traco revelado (T) com 0s parametros da particula incidente (P).
Apos exposicao do detector a particulas de carga Z, massa M e
energia % gue incidiram sobre o mesmo com um 5ngu1o & e tendo
um alcance R{E) segue-se a fase intermediaria da gqual vresultam

tracos visiveis ao microscopio otico. A fase intermediaria con-

. A . PARAMETROS
PARAME TROS DA PARAMETROS PARAMETROS DOTRAGO
PARTICULA DO DETECTOR DA REVELAGAD

] T
REVELA-

v -
S CAQD V: T;L VISUALIZACAOD

A - 9
= < O - ?
7 N % N /

IRRADIAGAOD

A N 7 N /
N NS s z
S=f(P) V=1(3) T=1(V, a,0R)

Figura 1.1.1 - Representacao esquematica das relacoes basicas de irradiacao,
atague quimico e v1sua}1zacao do traco.

siste de um complexo processo fisico-guimico que compreende du-
as partes: a primeira, e a formacao de um traco latente ao lon-
go da trajetoria da particula, constituido de modificacaes na es
trutura e composicao do me 10 (s): a segunda e a revelacao do tra

co latente atraves de um ataque quimico seletivo (V), que resul



ta na remocao de uma camada superficial, AL, do detector. A reve
lagao do traco latente e resultante da competicao entre a Veloci
dade Geral de ataque quimico, Ve responsavel pela remocao de ca
madas superficiais do detector nao danificadas pela radiacao e a
Velocidade Preferencial de ataque quimico, vy responsavel pela
remocao de material ao longo da trajetoria da particula no detec
tor. Finalmente os tra¢os podem ser visualizados ao microscopio
otico ;m que as caracteristicas do traco sao determinadas em fun
cao das grandezas: 5ngu1o de incidencia, 6, espessura removida,
A%, comprimento do trago, RO © a razao entre vr € Pgs VvV . Estas
grandezas sao fundamentais para compreensao do desenvolvimento
da geOmefria dos tra¢os nucleares revelados e esta representada

pela funcao 7 = f(V,AR,e,BO) na Figqura 1.1.1.

Resumindo, podemos dizer que as caracteristicas do tra
co revelado podem ser relacionadas com 0s parametros fisicos da
particula, propriedades do meio detector e condigoes de revela-
¢ao (composicao, concentracao, temperatura do reagente & tempo

de ataque quimico).

Ha, atualmente, pouco conhecimento da relacao fundameg
tal, v = f(8), que ¢ frequentemente referida na Iiteratura como
funcao resposta, que fornece a iigag¢ao entre o ataque quimico ,
¥V, e 0s danos do detector, 5. 0 atual conhecimento dessa funcao
e completamente empirico e insuficiente para descrever teorica-
mente a variacao da razao de ataque quimico ao longo do traco es
pecificamente em termos do detector e dos parametros de ata -
que quimico. Determinar a funcdao resposta e o problema central
de qualquer trabalho quantitativo com um detector solido de

tracos.



1.2 - MECANISMOS DE FORMACAO DE TRACOS LATENTES

Existem varios modelos propostos para explicar o meca-
nismo de formacao de tracos latentes nos Detectores Solidos de
Tracos, cada um apresentando vantagens e desvantagens especifi-
cas sobre os outros. Para os materiais que apresentam estrutura
cristalina os principais modelos sado o da Ponta de Explosao Ioni

ca {"Ion Explosion Spike”)(i) e da Ponta Termica { Thermal

Spike")(lg).
0s tracos latentes nos polimeros (Nitrato de Celulose,
CR-39, etc) sdao formados a partir da ruptura das longas cadeias
moleculares e da criacao de radicais livres, ou seja, a regiao
danificada caracteriza-se pelas seguintes propriedades:
— redugao da molaridade;
— ruptura (ou aumento do numero de rupturas) das cadei
as moleculares;
— aumento da solubilidade;
— variacao da densidade;
— presen¢a de radicais livres e gases;
— aumento do coeficiente de absorcao otica, particular
mente na regiao ultra-violetas
gue definem o Modelo de Formacao de Tragos por Danos Radioquimi
cos(15,16,17)
Qutro modelo que descreve a formacao de tracos laten -
tes em polimeros e o da Perda Restrita de Energia {"Restricted

(6

Energy Loss Model" que apesar de apresentar boa concordancia
com os resultados experimentais, igncra todas as deposicoes de
energia efetuadas por raios delta (energia dissipada pelos ele-

trons secundarios).



1.3 - REVELACAO E GEOMETRIA DO TRACO

A revelacao do traco latente occorre pela dissolucao
quimica preferencial de uma regiao muito estreita, ao longo e ao
redor da trajetoria da particula no detector solido de tracos

(Figura 1.3.1).

ANGULO DO CONE

REGIAO DENSAMENTE DANIFICADA

TRAJ ET(SRI A DA PARTI’CULA

S e

FRENTE DE REVELAGAO DO TRAGO

A DENSIDADE DE DANOS E MINIMA

A DENSIDADE DE DANOS
DIMINUI COM O AFASTAMENTO
DA TRAJETORIA

Figura 1.3.1 - Representacao esquematica do perf]] microscopico do trago, for
mado mediante dissolucao quimica preferencial ao longo da tra
jetoria da particula.

A evolucido geometrica do trago ocorre atraves de dois
processos de dissolugao quimica aos gquais estao asscciadas duas
velocidades: uma e denominada Ve Velocidade Geral de Ataque Qui
mico (ou Velocidade de Dissolucao Normazl) gue & funcao da compo-
sicdo e das condicoes de ataque quimico do detector; a outra e
chamada Vs Velocidade Preferencial de Atague Quimico (ou Veloci
dade de Dissclucao Preferencial) que atua somente ao longo datra
jetoria da part?cu]a no detector,

0 processo de evolucgao do trago pode ser simulado come
uma frente de onda, que se desloca ao longo da trajetoria da par

ticula, com velocidade variavel v, (funcao da posicao), em um

T

meio onde a velocidade de propagacao da onda e igual a Ve (cons-

tante). A superficie envoltoria de sucessivas esferas crescentes



simulam a dissolucao quimica do detector (Figura 1.3.2).

d d
(a) —o=> 0 ®) g5 =0 (@) —gp <0

Figura 1.3.2 - Representacao esquematica da forma da superficie do traco, pa
ra vy crescente (a), constante (b} e decrescente (c), em rela
cao a distancia de penetracao no detector.

As Figuras 1.3.3 e 1.3.4 ilustram o fenomeno da evo
Tugdo do traco para particulas incidindo perpendicularmente e

obliquamente a superficie do detector.

SUPERFICIE
A P
ORIGINAL SUPERFICIE ORIGINAL
Voo / R ' f
L S /f Ve!
SUPERFICIE J , ﬂ;
ATACADA VYL ¥ SUPERFICIE
A 2460655§§227 ATACADA l
¢ ¥
/Z o 8,
V_rt =1y
26
‘s _
20
2\/’ ¥
s
Figura 1.3.3 - Ceometria do traco com  Figura 1.3.4 - Geometria do  traco
B o7 e v constante pera com v} e vg constan-
part1cu]a com incidencia normal 3 su-  te para particula incidindo com um
perficie do detector. angulo ¢; scbre a superficie do de -

tector.
Quando a incidencia e normal a superficie do detector,
alguns parametros do traco podem ser obtidos atraves das expres

(10):

§0EeS ——

AR = UG(t—tU) (1.3.1)
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2
vr o= v, [L@Z] (1.3.2)
1-»
- ?}% (1.3.3)
2
V1 1 + [¢/2vG(t—t0)J (.3.4)
Y6 1 - [da/ZUG(t—tO)JZ ’ o

onde A% e a espessura removida, v @ Velocidade Geral de Ataque

Quimico, ¢+ o tempo total de ataque quimico, ty 0 tempo de indu-

cao, vy @ Velccidade Preferencial de Ataque Quimico e ¢ o diﬁmg

tro do traco que sao validas quando vy € constante ao longo do

traco e vg e constante e isotropica. Para incidencias obliquas

os tracos na superficie do detector, ficam mais elipticos quan-

to maior for o angulo de incidéncia em relacao a normal a su

perficie, neste caso para que ocorra a revelacao do traco a com

ponente v em relacao a normal a superficie deve ser maior que

-
ve- Quando nao ocorre revelacao o angulo de incidencia da parti
cula e denominado angulo critico, o, (Figura 1.3.5).
| Figura 1.3.5 - Esquema ilus
Tiﬁ;ﬁﬁgﬁﬁ > trande o conceito de angulo
P critico de incidencia, ¢ .
C
-~
e ///\¢°= °
rd 1 -
as V1 SUPERFICIE Para particu-
\( DO DETECTOR 435 pesadas como frag-
/2L
W//////f‘{{o CRITICO DE REVELACAQ mentosg de fissao’ 8]

& =0 %arc sen( G/VT)

pre decrescente.

Figura 1.3.6 e uma representacao

um proton associado a Curva de Bragg,

~dE/dx critico.

trario de ~dE/dx critico,

Para proton o -dE/dxz segue a Curva de Bragg.

-dE/dx e uma funcao sem

A

do perfil do traco latente de

ijlustrando o conceito de

Tambem & mostrado que para um dado valor arbi -

correspondem duas energias criticas,que
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delimitam o0 alcance revelavel no

detector.

Figura 1.3.6 - Representacao do per -
fil do traco 1:tente de um proton, as

sociado a curva de Bragg.

{ONIZAGAO PRIMARIA{-dE/dx } unid. arb.

o | 2 3 J]4 5 &
o = Il 1 ! i I
| ALCANCE RESIDUAY
} PERFIL] DO DANO
| ALCANCE REVELAVEL
] ALCANCE
1.4 - 0 DETECTOR SGLIDO DE TRACOS CR~39
Desde sua descoberta por Cartwright e co].(ll) o CR-39

tem sido utilizado como Detector Solido de Tracos em varias areas

da ciencia e tecnologia tendo apresentado alta sensibilidade e

uniformidade em sua resposta.

0 CR-39 e um plastico resultante da polimerizacao do
monomero 1iguido Carbonato de Diglicol Al17lico (Allyl Diglycol

Carbonate), cuja formula estrutural & mostrada na Fig. 1.4.1. A

presenca de dois grupos funcio-

0
il nais alilicos [CH2 = CH — CHZﬁ]
CH ,—CH—0——L—0—LH,—CH=CH, °
faz com que o monomero se poli-
)
0
N\

CH;—CH ~0—CO-CH,—CH=CH , Eig%[g_l;{;l - Forma estrutural do
monomero Carbonato de Diglicol A1711

co.
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merize formando uma cadeia de 1igac§es cruzadas {"cross-linked")
originando um plastico thermoset e nao um termoplastico.0s termo
plasticos sao caracterizados pelo amolecimento ao serem agueci-
dos e endurecimento ao serem resfriados (processo que pode ser
repetido), sao soluveis em alguns solventes e nao existem fortes
1igagoes entre as macromoleculas individualmente. O0s plasticos
thermoset, tal como o CR-39G, 550 caracterizados pela dureza, in-
fusibilidade e insolubilidade. Uma amostra de material thermoset
pode ser considerada como sendo uma unica molecula macroscopica,
onde todas as iigacﬁes (do material) sao do tipo covalente. Con-
sequentemente uma particula carregada a0 quebrar uma cadeia mole
cular criara um dano permanente, ja que as iigacﬁes rompidas nao
encontram radicais livres para se ligar. No caso do Nitrato de
Celulose (termoplastico) e do CR-39 (thermoset) a energia neces-
saria para o rompimento de uma cadeia e muito baixa, o que faz
com que esses polimeros sejam bastante sensiveis para a deteccao
de particulas carregadas de baixo poder de ionizacao.

Laminas de CR-39 550 fabricadas a partir da dissolucao
do peroxido iniciador no monomero 1iquido. Este solucao iniciada
e injetada entre duas placas de vidro que sao separadas por uma
flange de vinil. Esse conjunto e preso e tem sua temperaturaz gra
dualmente aumentada ate cue a poiimerizacao seja completada. A
taxa de polimerizacao e determinada pela quantidade e pelo tipo
de iniciador utilizado e pela temperatura do monamero. Os inicia
dores comumente usados sao: Peroscibicarbonate de Isopropila (Di
isopropyl Peroxydicarbonate-1PP) e Peroxibicarbonato de Diciclo-
hexila (Dicyclohexyl Peroxydicarbonate-CHCP). Estes iniciadores
sao altamente inflamaveis a temperatura ambiente, devendo ser con

servados em ambientes refrigerados e protegidos da luz. Para mi-



13-

nimizar as fraturas e maximizar a taxa de producao, sao utiliza-
das espessas placas de vidro temperado de grande area que no en-
tanto apresentam dois inconvenientes: 1) a transferencia do ca -
lor de po]ﬁmerizacgo atraves do vidro e ineficiente; um aumento
de temperatura e um alto gradiente termico na fase de endureci -
mento do polimero podem ocorrer, e o produto final pode guebrar a
menos que o tempo de tratamento (aumento da temperatura Versus
tempo) seja cuidadosamente programado. 2) a menos gue um desmol-
dador seja empregado, fica muito dificil separar as placas de Vi
dro do plastico tratado. Uma solugao de 40g de IPP por litro do
monomero Carbonato de Diglicol Alilico {Ally] Diglycol Carbona -
te) e utilizada por Kinoshita e Price(lg) para produzir folhas
de CR-39 pelo processo descrito acima.

Na Tabela 1.4.1 sao apresentadas algumas caracteristi-

cas do CR-3%9 e do Nitrato de Celulose para comparacio.

Tabela 1.4.1 - Principais caracteristicas dos Detetores S61idos de  Tracos
\ CR-39 e Nitrato de Celulose.

CR-39 Nitrato de Celulose

Caracteristica

otica transparente transparente

estrutura amorfo amorfo

termica thermoset termoplastico

cadeia tridimensional tridimensional
(cross-linked) (nao cross-Tinked)

ebulico 160°¢ 13%¢

conge]émento 4% -

autoignicao — 170%

densidade (g/cmz) 1,31 1,66

viscosidade 9 ¢cp —

Dentre as varias aplicacoes do CR-39 podemos destacar
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a deteccao de raios cosmicos, dosimetria e espectrometria de neu
trons, dosimetria de radonio do ar, espectroscopia de particulas
alfa e inumeras outras aplicacoes em problemas especificos de F7

sica Nuc]ear(lg’gg).



CAPTTULO I1

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

2.1 - SELECAD DAS AMOSTRAS DE CR-39

Folhas de CR-39 (300mm=300mmxImm) manufaturadas pela
American Acrylics and Plastics Inc., foram cortadas em pequenos
pedacos para preparacao de 3 conjuntos de amostras.

No primeiro conjunto, as amostras foram cortadas nas
dimensoes de = 20mmx10mm. Estas amostras foram utilizadas na de
terminacao da velocidade geral de atague guimico (vG) e do tem-
po de inﬁucgo (tO) para varias condicﬁes de ataque quimico, e
na escolha de uma condicao de ataque gquimico padronizada para o
estudo de detecc¢ao de protons e particulas alfa no CR-39. Com a
finalidade de minimizar o "background” indesejavel (devido prin
cipalmente a particulas alfa do radonio no ar) as amostras vém
protegidas por uma fina pelicula de polietileno que @€ retirada
antes de serem usadas.

As dimensoes do segundo conjunto de amostras foram de
= 100mmx=x25mm e estas foram utilizadas na determinacao da ener -
gia limiar de deteccao de protons no CR-36.

0 terceiro conjunto de amostras foi utilizado hum es-
tudo de detecc¢ao de particulas alfa no CR-39 e suas dimensoes

foram de = 18mmx14mm. Com estas amostras foram estudados a capa
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cidade de discriminacao em energia do CR-39 para particulas alfa

e o0 efeito de atagues quimicos sucessivos sobre a evolucao do tra

co revelado.

2.2 - COMPORTAMENTO DO CR-39 M SoLUCOES DE NAOH E KOH

Amostras de CR-39 do primeiro conjunto foram submeti -~
das a ataque quimico utilizando-se o arranjo experimental ilus -

trado na Figura 2.2.1.

TERMOMETROS [ TERMOSTATO

N
. =T
SLEO f PROVE TA

=

C IO
]
|

SUPORTE DE
PLEXIGLASS

SOLUCAQ DE e
ATAQUE QUIMICO i

~—————_1 il AMOSTRA
DE CR-39

REGISTOR

N\
/S

Figura 2.2.1 - Desenho do banho termostatico utilizado para os ataques quimi
Cos. N

Uma proveta contendo uma solucao de NaOH 6,25N foi colo

cada no interior da cuba termalizada de um banho termostatico. Es

ta cuba foi enchida com o0leo vegetal, que apresenta como princi -
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pal vantagem sobre a agua o fato de nao evaporar a temperaturas
relativamente baixas (50 — ]DOOC). Fsse fato tem grande importan
cia, pois, os ataques qguimicos sao muito proclongados, e ¢ uso
da agua implicaria em periSdicas correcoes de seu volume, o0 que
poderia comprometer a estabilidade termica do banho. 0 banho tem
seu termostato ajustado para manter a solucao de ataque quimico
na temperatura desejada. Quando a solucao atinge esta temperatu-
ra, e mergulhado em seu interior um suporte de p}exig]ass, con -
tendoc as amocstras de CR-39. A proveta deve permanecer fechada pa
ra evitar evaporacao, gue implicaria numa variacéo da normalida-
de da so]ucao.

Foi obtida, para cada amostra, a espessura removida:

AL = (20-;1)/2 (2.2.7)

em uma face utilizando ¢ seguinte procedimento. Antes da imersao
do suporte de plexiglass na 501uc§0 de ataque quimico, cada uma
das amostras de CR-39 nele colocadas, teve sua espessura origi-
nal, %4, medida em varios pontos da superf%cie com auxilic de um
micrometro de precisao. 0 mesmo procedimentc foi usadc apos 0
ataque guimico, depois da limpeza da amostra de CR-39 em agua
destilada, de tal forma a se obter a espessura final, £ .Esse pro
cessc foi repetido para atagues quimicos em solucoes de NaOH
6,25N a varias temperaturas, e os resultados das medidas sao
mostrados na Figura 2.2.2.

Identico procedimento foi utilizado para amostras ata-
cadas quimicamente em SO]ucaes de KOH 6,25N, e os resultados das
medidas sao mostradocs na Figura 2.2.3.

Observando cada uma destas figuras notamos & existen-



{um)

ESPESSURA REMOVIDA,A !

Figura 2.2.2 - Espessura removida em funcao do tempo de ataque quimico

18-

150
CR-39
NaOH 6,25 N
100l
3p°C
s0°cC
50 |
o | N3 1
0 20 40 60

TEMPO DE ATAQUE QuUimMico, £ {h)

80

para

amostras de CR-39 em solucao de NaOH 6,25 N a diferentes temperaturas. As re-
tas sio o resultado de ajustes por minimos quadrados dos pontos experimentais.

ESPESSURA REMOVIDA, 44 (um)

Figura 2.2.3 - Espessura rempvida em funcao do tempo de atague guimico

150

100

50

CR-39
KOH 6,25 N
sg°cC
BO°C
o / 70 OC
55°¢C
[ | ] i
0 20 40 60

i
TEMPO DE ATAQUE QuUIMICO, #(h)

80

para

amostras de CR-39 em solugao de XOH 6,25 N a diferentes temperaturas., As re -
tas sdao o resultado de ajustes por minimos quadrados dos pontos experimentais.
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cia de um tempo de indugao ty isto e, as amostras de CR-39 nao
sao atacadas imediatamente apos serem merqulhadas na so]ucgo de
de ataque quimico.

0s resultados mostram que a remocao do material e Tine

ar com o tempo de ataque, isto e,

AR = ve (t—to) ) (2.2.2)

Ajustando os dados mostrados nas Figuras 2.2.2 e 2.2.3 pelo méto
do de minimos quadrados foram obtidos os valores da velocidade
geral de ataque quimico, Ve, € do tempo de inducao, tD’ 0s quats

estao mostrados na Tabela 2.2.7.

Tabela 2.2.1 - Valores de v, e ¢, obtidos a partir dos dados mostrados  nas
Figuras 2.2.2 e 2.2.3.

Soluczo de ataque Temgeratura 103/T (9K) vG(um/h) £ (h)
guimico (°C)

NaCH 6,25 N 60 3,002 0,71+0,02 §,9+7,2

b4 2,966 1,02+0,04 4,9+0,8

70 2,914 2,01<0,05 3,820,4

80 7,832 3,00+0,12 3,7+0,6

90 2,754 6,85:0,77 1,440,7

KOH 6,25 N 55 3,047 0.,97+0,08 11,6+3,8

70 2,914 3,21+0,03 5,5+0,1

80 2,832 Hh,63+0,43 3,6+1,0

90 2,754 13,1 20,25 2,7+0,1

Foi investigado tambem o comportamento de amostras de
CR-39% em solugoes de atagque quimico de NaOH de diferentes norma-
lidades e & temperatura de 70°C (Figura 2.2.4). Na Tabela 2.2.2
estao mostrados os valores de 7. e tU obtidos a partir dos dados

G
mostrados na Figura 2.2.4.
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CR-29

300

100

ESPESSURA REMOVIDA, Al=(ly~ 1)} /2 (nm}

2N
0 M
0 50 100 150

TEMPO DE ATAQUE QUIMICO, t (h)

Figura 2.2.4 -~ Comportamento de amostras de CR-39 em solucbes de atague qui-
mico de NalH de diferentes normalidades e & temperatura de 709C.As retas sio
o resuliado de ajustes por minimos guadrados dos pontos experimentais.

Tabela 2.2.2 - Valores de ve € 1 obtidos a partir dos dados mostrados na Fi

gura 2.2.4%
Normalidade g (ym/h) £ (h}
2,0 0,24+0,01 21+2
4,0 0.92+0,098 14+7
6,25 2,00+0,05 3,8+0.,4
8,0 2,85+0,04 2,7+0,9
16,0 5.68+0.,48 1,0:1,6

*

Condicdes de ataque guimico: NaOH 70°C.
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A analise dos resultados mostra que Ve aumenta com a
normalidade da solucao, ¥, de acordo com a equacao:

1,89

v. = 0,064 5 ° um/h (2.2.3)

G

para solucoes de NaOH a temperatura de 70°¢C (Figura 2.2.5, linha
continua). Nesta figura tambem estdo apresentados, para compara-

cao, os resultados obtidos por Gruhn e co].(gl), Khan e Ah -

(EE) e Green e co].(gi)

mad , 0s quais mostram uma diferenca sis
tematica em re]acao ao presente resultado. Este fato pode ser
atribuido a diferencas no método de obtengao de v Que neste tra .
balho foi obtida atraves da diferenca de espessura da amostra an
tes e depois do ataque quimico, e nos demais casos foi determina
da pela evo]ucao do dﬁgmetro de tragos de fragmentos de fissao
ou particulas alfa que incidiram perpendicularmente na superfi -
cie da amostra.

A energia de ativa¢ao do processo de ataque gquimico ,
Ea’ para as solucoes de NaOH e KOH foi ca]cﬁ]ada como 0,76x0,05
eV, que esta em bom acordo com os valores citadoes por Gruhn e
co].(gl) para o CR-39 e Dwivedi e Mukherji(gi) para os detecto -

res solidos de tragos Lexan , Acetado de Celulose e Mica.

Uma expressao geral da forma:

vg = cn? exp (—Ea/kT) (2.2.4)
onde ¥ e a normalidade da solucac, k a constante de Boltzman
(8,66 x 10_5 eV/OK), 7 a temperatura absoluta e ¢, ¢ e E, para
metros a serem determinados, foi ajustada aos dados experimen-

tais para as varias condicoes de atague quimico. 0s valores dos

parametros obtidos para as solucoes de NaDH sao 0s seguintes:
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Figura 2.2.5 - Dependencia da velacidade geral de atague guimico no CR-39
T com a concentracao de NaOH a teiperatura de 700C.

¢ = (7,75 + 0,86) x 10° um/h, a = 1.89 = 0,09 e E_= 0,7620,05
eV. A Figura 2.2.6 ilustra a dependéncia de ve cam a temperatu
ra para as so?ucées de NaOH e KOH. Ve-se claramente que salu -
coes de KOH 550 mais efetivas na remocao das camadas superfici-
ais do polimero. Esse fato tem um inconveniente, pois imperfei -
coes no CR-39 (geradas durante a polimerizagao) sao atacadas com
grande vio]éncia pelo KOH prejudicando, portanto, a identifica
cao de trac¢os de particulas carregadas.

Tambem foi observado qgue o tempo de inducao, to,decre_s_
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Figura 2.2.6 - Dependencia da velocidade gera1 de ataque quimico no CR-3%
com & temperatura para solucoes de NaDH e KOH. Os dados estao
aJustados por minimos quadrados a uma equacao da forma Ve T

= Vg expf-z k7).
ce com 0 aumento da temperatura da solucao de ataque quimico e
com o aumento da normalidade, como estaz ilustrado na Figura

2.2.7. Estes resultados tambem foram importantes na escolha da
sojugao padrﬁo para os ataques quimicos, pois a escolha de tempe
ratura ou normalidade muito baixas impliicaria num considerave)
aumento no tempo de ataque quimico necessaric para reveljar tra -
cos de protons no CR-39.

Cada uma das so]ucﬁes utilizadas no ataque quimico de-

ve ser titulada para ter sua normalidade bem determinada e cali-
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Figura 2.2.7 - Variacao do tempo de inducao, tp, com a temperatura e a norma

lidade de solucoes de NaOH e KOH. As curvas sao um tracado a
olho pelos pontos experimentais.
brada. Um outro cuidado e de nao se colocar um nimero muito gran
de (2 10) de amostras de CR-39 no volume da solucao de atague
quimico {~ 500 ml1) pois, para tempos prolongados de atague quimi
co, pode haver uma diminuicao da normalidade da solucao.
Para as aplicacoes gque se seguem no presente irabalho,
baseados nos resultados obiidos para ve €ty foi padronizada a
seguinte solucao de ataque quimico: solucgoes aquosas de NaOH
6,25 e 70°C. A utilizacao desta condicio de atague quimico permi
te uma comparacao direta de nossos resultados com os de outros

autores.
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2,3 - DETECCA0 DE PROTONS coM CR-389

2.5.1 - IRRADIACAO

Amostras de CR-39 foram expostas a feixes de protons
produzidos no Ciclotron {CV-28) do Instituto de Engenharia Nucle

ar-1EN/CNEN {Rio de Janeiro).

]

T J
\ —
icedely
—--_Fl
]
%
} T
]
i

h — e W . I~ o
A ~ ~ .

: odrupolo _ ) )
(\}/- g?siemidevo’cuo ﬁ:p_’ Sistemo de joto de hétio
SC:Comora de espalhomento ,T_jj °
SM: Selsfor mognetico i
Cv 28: Cicloiron
D: Porta 113

NL: Linha de neufrons

o] 5m 10m

figgfﬁmg;g;l;l,“ Partes relevantes do arranjo das instalacoes do ciclotron.

As irradiacoes foram feitas na posicado 4 dos tubos de
saida de feixe do Ciclotron, utilizando-se uma camara de espalha
mento (SC, Figura 2.3.1.1) com alvo fino de tantalo com a finalil

dade de diminuir a intensidade do feixe incidente sobre as amos-
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tras. A reducao da intensidade do feixe e de grande importancia
para a analise posterior das amostras, pois se o feixe de pro-
tons incidisse diretamente sobre elas, 0 numero de tracos por
unidade de area que seriam revelados seria tao grande (m10nvcm%
que impossibilitaria a analise das amostras. Com a finalidade
de permitir uma melhor definicao geometrica do feixe, foi utili
zado um colimador de plexiglass e aluminio o gual foi introduzi
do no tubo de entrada do feixe na camara de espalhamento. Na
extremidade do colimador foi colocada uma folha de tantalo de

6um de espessura, que atuou como centro espalhador de protons

{(Figura 2.3.1.2).

ANEL DE PLEXIGLASS

COPO DE FARADAY
COLIMADOR

ALUMINIO

NN\

ALVO DE TANTALO

CrR-39

Figura 2.3.1.2 - Arranjo experimental na camara de espalbamento.
As amostras de CR-39 foram encaixadas em um anel de
plexiglass colocado no interior da camara de espalhamento concen

tricamente com o centro espalhador. Sendo de 24 MeV a energia do
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feixe espalhado foram utilizados como atenuadores de energia fo
Thas de aluminio de espessura variavel, colocadas junto as
amostras de CR-39 (Figura 2.3.1.2).

Como o espalhamento e simetrico em relacao ao  eixo
¥, duas amostras de CR-39 (= 100mm x 25mm} foram irradiadas de
cada vez e as espessuras de aluminic variaram de 150um (40 mg/
/sz) a 2800 um (76&w/cm2). Cada espessura de aluminio definiu
sobre a amostra de CR-39 uma regiac de 22Zmm x 10mm que foi pos

teriormente analisada com o auxilio de um microscopio otico.

2.3,2 - DETERMINACAO DA ENERGIA DO PROTON

Para determinar a energia do proton incidente, £, so-

bre o CR-39 ap0s atravessar uma dada espessura,z , de aluminio

foram utilizadas as expressces propostas por Andersen e
Zieg]er(gé), da perda de energia por unidade de comprimento ,
.d#/dx, de protons nc aluminio. Em unidades de e‘u’/(]lj]5 atomos/
2 ~ - i
/cm©), as expressoes sao as seguintes:
para 1 KeV < g < 10 KeV,
(- 98y -, V% (2.3.2.1)
para 10 KeV < E < 1000 KeV,
A A A
dry 0,45 3 )
(- H;x:-) = A2 E * 5 Ln (1 + & E) (2.3.2.2)

e para 1000 KeV < E < 100.0080 KeV ,
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A A_B 4 .
dz 6 7 2 : i
- - lm(r_?)] S50 1Ay glen BT (2.3.2.3)

onde Ai sao coeficientes tabelados para a perda de energia de
protons no aluminio e B sao coeficientes tabelados para protons
em func¢ao da energia(gé). A partir destas expressoces se cons -

truiu a curva de alcance residual de protons no aluminio em fun-

cac da energia de acordo com:

0
E(E)zJ 'H%EEE ) (2.3.2.4)

0 resultade esta mostrado na Figura 2.3.2.1, a partir
da qual foi possivel construir o grafico da Figura 2.3.2.2 que
nos fornece, para protons de energia inicial de 24 MeV, a ener -
gia apos atravessar uma dada espessura z de aluminio. Para ener-
gias actma de 5 MeV, a curva da Figura 2.3.2.2 pode ser descrita
pela equacao:

o= 2,94 - 0,0116 2 °'% . E > 5 Mev (2.3.2.5)

onde x esta expresso em milimetros e E em MeV.

2.3,3 - REVELACAO E MICROSCOPIA

Apes as irradiacces, as amostras de CR-39 foram revela
das seqgundo a condi¢ao padronizada de 6,25 N NaOH 7OOC, e para
tempos de ataque de 16 e 24 horas.

Todas as regioes irradiadas de cada amostra foram ob -
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3 I | T ]

1,74
x = 2,94 - 00116 E' ,E =5MeV

0 | l i l

0 10 20

ENERGIA DO PROTON, E (MeV)

Figura 2.3.2.2 - Atenuacao de protons de 24 MeV no aluminio.
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servadas com o0 auxilio de um microscopio otico ORTHOLUX Leitz
Wetzlar.Como o principal objetivo e determinar o limiar experi -
mental de deteccao de protons no CR-39 através de medidas de di
imetro dos tracos, foi utilizado o conjunto de lentes oculares
Leitz Wetzlar GF 12,5 x M e objetiva Leitz Wetzlar FE 63/0.83,
0 que totali;a um aumento de ~ 780 vezes. A calibracao do reti-
culado da ocular (1,47pm/d1v1550) foi feita utj1izando—5e 0 re-

ticulado de calibracao Micrometer E. Leitz. 0s resultados das

medidas serao apresentados no Capitulo III.

2.4 - DETECCAO DE PARTICULAS ALFA coM CR-38

0 terceiro conjunto de amostras de CR-39 {(18mmx14mm )
foi utilizado numa experiencia de deteccao de particulas alfa

de baixa energia. Para tanto foram utilizadas fontes finas e ex

238 252

tensas de Pu e Cf depositadas sobre discos de platina.

As condicoes de irradiacao acham-se descritas na Tabe
238 -

la 2.4.1. 0 valor de energia da particula alfa do Pu apos
atravessar uma determinada espessura de ar foi estimado a
(26)

partir das curvas alcance-energia por Beth e Ashkin —".

Jabela 2.4.1 - Condicoes de irradiacao das amostras de CR-38 com particu-

Tas alfa.
Grupo de “Fonte T “"Distancia da  Tempo de

amostras e fonte ao de- exposicao Meio E
Natureza Atividade : o
) ; (geometria 2%) tector(mm) {(min) (MeV)
I py38 13500/s 03 03 ar 5,3

11 p238 13402/s 15 03 ar 4,1
I py? 38 13400/ 30 03 ar 2.2

IV CFloe 1.6x10% a/h - 50 50 vicuo 6.




-32-

Inicialmente foi estudado o efeito de ataques quimicos
sucessivos sobre a evolucao do traco. Para tanto foram utiliza -
das duas amostras do Grupo IV. Estas amostras foram reveladas na
condicao padrao de ataque quimico do seguinte modo: a amostra A
foi inicialmente submetida a um ataque quimico durante
08 horas, apos o que os tragos tiveram os diametros medidos. Em
seguida ela fol novamente submetida a ataque quimico por mais 08
horas, tendo sido medidos os di&metros dos tracos. A amostra B
foi revelada durante 16 horas sem interrupcac tendo sido em se -
guida efetuadas as medidas dos diametros dos tracos.

Observando os resultados mostrados na Tabela 2.4.2, v§
-se claramente gue os tracos de particulas alfa evoluem de modo
diferente quando se consideram ataques quimicos sucessivos ou so

mente um pericda de atague quimico de mesmo tempo total.

Tabela 2.4.2 - Resultado dos efeitos de ataques quimicos sucessivos e ininter
ruptos sobre o didmetro dos tracos de particulas alfa nas amas
tras de CR-39.

Tempo de Diametra dos Condicao de
Amastra ataque(h) tracos (um) ataque quimico
A 08 8,7
A +08 21,4 NaOH 6,25N 70°C
B 16 23,4

Na reve]acﬁo ininterrupta, o diametro dos tracos resul
ta ser maior que no caso de revelacoes sucessivas. Este resulta-
do provavelmente e devido ao efeito cumulativo de um tempo de
inducio para revelacao de tracos em cada uma das etapas da reve-

lacdop sucessiva. Este tempo de inducgao para revelacao de tracos
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que se formam na superficie do detector & um processo pouco conhe
cido e, portanto, merece um maior estudo.

Em vista deste resultado, os Grupos I, Il e I1II foram
constituidos por varias amostras para que se pudesse fazer o estu
do da evo?uc$o dos tracos em funcao do tempo de atague guimico em
reve]acaes sem interrupcao. Medidas de diametro dos tracos foram

feitas conforme ja descrito anteriormente.



CAPITULO III

APRESENTACAO DOS RESULTADOS E DISCUSSAO

3,1 - RESPOSTA DO CR-39 parRA PROTONS

3.1,1 - DIAMETRO DOS TRACOS

Apos a revelacao, as amostras foram analisadas ao mi -
croscopio otico conforme descrito anteriormente (§ 2.3.3). Para
cada regﬁae das amostras de CR-39 correspondente a uma determinada es
pessura de aluminio, foram medidos os diametros de ~ 100 tracos.
Para tantc, foram selecionados tracos correspondentes a inciden-
cia normal de protons na superficie do detector.

0s dados permitiram construir as distribuicoes de diame-
tro para cada uma das regiaes das amostras de CR-39. A Figura
3.1.1.1 apresenta os resultados para as amostras atacadas quimi-
camente durante 16 h segundo as condicoOes de ataque descritas no
Capitulo II (§ 2.2). A Figura 3.1.1.2 mostra os resultados para
24 horas de atague quimico. 0 erroc calculado para o diametro me-
dio dos tracos em cada histograma nao e maior que G,4um.

Um comportamento interessante e observadc nos histogra -
mas das Figuras 3.1.1.1 e 3.1.1.2: o diametro medio dos tracos

no CR-39 diminui com o aumento da energia do proton incidente
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Este comportamento evidencia que protons com energias maiores
produzem menor densidade de danos no meio detector que os de me-
nor energia.

Para se obter uma boa reso]ucao em energia e necessa-
rio medir um grande numero de diametros de tracos, pois como po-
de ser observado nos histogramas, ha uma intersecao de valores
dos diametros medidos para uma determinada energia com o0s de
energias proximas.

A Tabela 3.1.7.1 apresenta a espessura de aluminio atra
vessada a energia correspondente do proton incidente no detector
e o diametro medio dos tragos para 16 h e 24 h de ataque quimi-

co.

Tabela 3.1.1.1 - Diametro medio dos tracos em fungao da energia do proton
B incidente no CR-397.

" Diametro medio (um)

Fspessura de Energia do proton 16 h de 24 h de
Aluminio(mm) incidente (MeV) ataque quimico™™ atagque quimico
2,85 3,2 12,8 + 0,3 ——
2,70 5,7 10,5 + 0.3 —
2.55 7.5 9.3 + 0.3 —
2,40 9,1 8,7 + 0,4 —
2,25 10,4 7.6 = 0.4 —
2,10 11,7 5,4 + 0,3 —
1.95 12.8 4.8 + 0.1 —
1.80 13.9 4.8 + 0.3 _
1,65 14,9 4.0 + 0,2 —_
1,50 15,9 3,3« 0,2 —_
1,35 16,9 3,4 £ 0,2 5,2 = 0,3
1.20 17.8 2.5 + 0.1 4.9 + 0,2
1,05 18.6 2.8 + 0.1 4.3 + 0.2

0,900 19,4 1,9 = 0.2 3.8 + 0.2
0,750 20,3 2.2 +0,] 279+ 0.2
0,600 21.0 1.5 + 0,1 2.4 + 0.2
0.450 21.8 1.6 + 0.1 2.0 + 0.1

*A energia do proton incidente no CR-39 fei calculada pelo metedo descrito

no paragrafe 2.3.2.

e . . o
Condigces de ataque quimico: 6,25K NaOH 70 C.
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3,1.2 - CurRVAS DE CALIBRACAO DO CR-39 PARA PROTONS

0s valores dos diametros dos tracos em funcao da energia
foram plotados na Figura 3.1.2.1. Para permitir uma comparacao ,

estao tambem mostrados os resultados obtidos por Benton eaol.(—z-z—)

>

2 . Z
Gold e co].(—é) e Rimpl e co1.(—g).
T T T i
(O RIMPL E coL. (198} (29)
2 /N[ BENTON E coL. (1878} (27}
O/ 60LD E coL. (1979} (28)

@ PRESENTE TRABALHO, 16 h.
PRESENTE TRABALHO, 24 h,
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Figura 3.1.2.1 - Diametro medio

DO PROTON, E (MeV)

dos iracos em funcao da energia do proton in-

cidente no CR-39. As curvas continuas para 16 h e 24 h de atague quimico

(6,25N NaOH 70°C) sdo ajustes obtidos pelo metodo de minimos quadrados (egua-

coes (3.1.2.1) e (3.1.2.2) respectivamente). As demais curvas foram ajustadas

a olho aos pontos experimentais.
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Pode-se ver que aumentando o tempo de ataque gquimico o diametro
medio dos trages aumenta (comparando diametros correspondentes a
mesma energia); isso significa que protens de energia mais alta
podem ser reveiados com um ataque quimico prolongado; na curva
de 8 horas foram revelados tracos de protons de ate 7 MeV de ener
gia, e na curva de 16 horas tracos de protons de ate 21,8 MeV.
Qutro fato & ser comentado e o possivel erro sistematico
que ocorre entre as medidas de diametro realizadas para 7 e 8 ho

(32) e Benton e co].(gz) .

ras de ataque quimico por Rimpl e col.
pois ha uma intersecao entre as duas curvas e 0 comportamento
mais provavel e 0 de que para @ curva de 7 horas todos ‘'os pontos
deveriam estar abaixo dos da curva de 8 horas de ataque guimico,
nao havendo portanto intersecgo.

Nesta figura fica evidenciado o fato de existir uma ener
gia critica EC e uma correspondente ionizacac critica (-d&/dx )C
para a fofmacao de uma quantidade minima de danos revelaveis pa-
ra protons incidentes no CR-39,

Ne Figura 3.1.2.1 observamos que para & curva correspon-
dente a 16 horas de ataque quimico os pontos obtidos neste traba
Tho apresentam um bom acordo com os pontos de outros autcores ob-
tidos para o mesmo tempo de atague quimico. 0Ss pontos obtidos no
presente trabalho vém completar a curva de calibracao para 16 ho
ras de ataque quimico alem de permitir uma melhor definicao  de
seu comportamento para energias maiores que ~ 18 MeV. Ajustando
uma parabola aos pontos experimentais, obtivemos a seguinte equa

cao:

E = U,D61¢2 - 2,39¢ + 24,4 (¢ < ZOym) (3.1.2.1)



_39.-

onde ¢ @ o diametro dos tracos em wum e E a energia do pro-
ton incidente em MeV.
Procedendo de modo analogo para os pontos obtidos pa

ra 24 horas de ataque quimico, resultou a seguinte equacao:

E o= 0,0706% - 1,796 + 25,0 (¢ < 7um) (3.1.2.2)

Fstas duas equacoes ((3.1.2.1) e (3.1.2.2)) podem ser
consideradas como curvas de calibracao da resposta do CR-39 pa-
ra protons revelados com 16 horas e 24 horas de ataque quimico,

respectivamente.

3,1.3 - DETERMINACAO DE E. E (-d&/dx)

Fisicamente existem dois valores para a energia chti
ca F_: um valor maximo acima do qual a particula atravessa 0
meio detector sem praticamente produzir danos revelaveis, _e um
minimo abaixo do qual a energia da particula e insuficiente pa-
ra produzir danos revelaveis. Para cada um destes valores de
energia ocorreriz uma densidade de danos minimos (numero de ca-
deias rompidas ao longo da trajetoria da particuia) revelavel
no meio detector. Neste estudo determinou-se a energia critica
correspondente a maxima energia de um proton incidente no CR-39
necessaria para criar uma densidade minima de danos revelaveis.

Fazendo ¢ igual a zero nas equacoes (3.1.2.7) e
(3.7.2.2), o que corresponde a nao haver danos revelaveis no

meio detector (CR-39), obtemos que o valor da energia critica e

de 24,4 + 0,4 MeV e 25,0 = 0,5 MeV para 16 horas e 24 horas de
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ataque quimico, respectivamente. A diferenca existente entre os

valores pode ser atribuida a flutuacoes de medida e de ajuste das

curvas,

Com este resultado para a energia critica,

pode ser

obtido o valor de (—dE/d;c)C (ionizacdo minima) para protons no

CR-39 desde que se tenha a curva da perda de energia em funcao
da energia do proton no CR-39. Uma descricao resumida da Teoria
de Perda da Energia e o processo de calculo utilizado para obten

¢ao desta curva € apresentado no Apendice A, e o grifico da per

da de energia e alcance contra energia de protons no CR-39 estj

mostrado na Figura 3.1.3.1.

- -
" o CR-39, C\,H,g O,
= R _ 3
g p = L3lg/em As
g 120
(a1
b=
S
Lt 14
[}
Ll
S 80 R(E)
= —~3
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= ~J
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Figura 3.1.3.1 - Perda de energia por unidade de comprimento, -dE/dx, e alcan

ce residual, R, em funcio da energia para protons no CR-39.

Para efeito de comparacao, nesta mesma foram

figura
plotados os resultados de ~dE/dx e alcance de protons no CR-39 ob

tidos por Almasi e Som0gyi(§2} que utilizaram um processo de cal

culo diferente do apresentado neste trabalho. As maiores diferen

R{mm)

RESIDUAL ,

ALCANCE



_41-

¢as entre os dois resultados, ocorrem na regiao de baixa energia
onde tambem sao muito grandes as incertezas na contribuicao dos
mecanismos de perda de energia. Para 0s valores de alcance de
protons no CR-39 o0s resultados deste trabalho estao em bom acor-
do com os desses autores.

Utilizando entao as curvas da Figura 3.1.3.1, determi-
nou-se o valor da perda de energia critica ou ionizacao critica,

-3 MeV.cmz/mg a partir da cur-

-3

(—dE/dx)C como sendo (21 + 1) x 10

va calculada neste trabalho e (14 + 1) x 10 MeV.cmz/mg utili -

zando os resultados de Almasi e Somogyi(EE) (curva tracejada).Es
tes resultados permitem estimar energias criticas para ¢ regis-
tro de particulas carregadas de Z > 2 no CR-39.

Um cutro metodo gue permite determinar (-dE/d;;::)C con -
siste em plotar a razéo entre a velocidade de atague gquimico ao
longo do traco vy e a velocidade geral de ataque quimico ve em
funcao da 1oniza¢$o. (-dE/d:c)C e obtido entao quando vT/vG = 1.
A razéo Vo= UT/UG tem a seguinte expresséo (ver & 1.3):

r 1+ [¢/2vG(t—tO)]2

Vo= — = — , (3.1.3.71)
Y61 - {¢/sz(t-tD)f?

onde ¢ e o diametro do traco, ¢+ o0 tempo de ataque quimico e tg
0 tempo de 1nduc§0. Na Figqura 3.1.3.2 esta mostrada a curva |4
versus -dE/dxz (-dE/dx esta expresso em MeV.cmz/mg para permitir
uma comparac$0 direta com re%u]tados de outros autores).

Quando a ionizacao esta atingindo o valor critico, vg

se aproxima de v. fazendo a razSo V= vT/vG tender a 1. No Timi-

T
te guando vy o= v

-3

5 o valor de (—dE/dx)c encontrado e de (24%2)x

* 10 MeV.cmz/mg.
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0 grafico da Figura 3.1.3.2 foi feito para os resulta-
dos referentes a 16 horas de ataque quimico que apresentam uma
variacao maior em energia que o0s resultados para 24 horas, o0 que
permite apreciar uma variacao significativa no valor de -dE/dzx.

Considerande que o diametro minimo mensuravel com as
condigoes oticas descritas no paragrafo 2.3.3 e de 1,5um deter-
minamos os valores ocperacionais de #_ e (—dE/dm)C para esta condi
cao. Sendo assim, a energia critica operacioﬁa1 para detecg¢ao
de protons no CR-39 e de 21,0 = 1,5 MeV para 16 horas de ataque
quimico e 22,5 = 1,5 MeV para 24 horas. 0s valores estimados pa-
ra a ioniza¢ao critica operacional 550 de (24iZJX1UF3MeV.cm2/ mg
e (23+1) x 10_3 MeV.sz/mg, respectivamente.

A Tabela 3.17.3.1 mostra um resumo dos valores de (-d&/
/d;c}C obtidos neste trabalho e por outros autores para compara -

Caod.

Jabela 3.1.3.1 - Valores de energia critica e correspondente ionizacao criti
ca para deteccao de protons no CR-39 (6,25N NaOH, 700C).

Energia critica lonizacao critica

E, (ieV) (-dE/dz) _(10-3.HeV cn?/mg) Referencia
24,7 + 0,5°% 21+ 1P Este trabalho
24,7 + 0,5°% 14 :1° Este trabalho
21,0 + 1,59 28 + 2P Este trabalho
22,5 = 1,5e 23 + 1b Este trabalho
20,4 + 0,4° | 24 + 29 Fste trabalho
— o 33h Green e 001.(33)
_ N 53D (31)

Henshaw e col. ' =—

AValor medic obtido fazendo-se & = 0 nas Egs. (3.1.2.1) e (3.1.2.2).
byalor estimado a partir da curva continua da Fig. 3.1.3.1.
CValor estimado a partir da curva tracejada da Fig. 3.1.3.1.
dvalor obtido fazendo-se ¢ = 1,5um na Eq. (3.1.2.1).
©Valor obtido fazende-se ¢ = 1,5um na Eq. (3.1.2.2).
fyalor obtido fazende-se ¢ = O na Eq. (3.1.2.1).
Evalor estimado utilizando-se o grafico da Fig. 3.1.3.2.
Valor estimado por extrapolacao.
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3.2 - REsposTA DO CR-39 pPARA PARTICULAS ALFA

A Figura 3.2.1 apresenta os resultados obtidos para as
amostras de CR-39 irradiadas com particulas alfa e reveladas se-
gundo as condic5e5 descritas no paragrafo 2.4. Estes resultados
consistem das medidas de diametro dos trac¢os de incidencia nor -

mal versus tempo de ataque quimico, resultando 3 curvas.

5 T T T i
] i i l | L 22 MeV
CR-39 + PARTICULA ALFA
NaOH 6,25 N, 702C

4,| MeV
5,2 MeV

10 B

E

=15

Z ¢’ &, MeV

S

=)

Ll

=

O

e 5

= -

L

=

s

0

O | } 1 1 ' 1 | I | B

2 4 6 8 10
TEMPO DE ATAQUE,h

Figura 3.2.1 - Variacao do diametro medio de tracos de particulas alfa com o
tempo de ataque quimico. As curvas foram ajustadas a olho aos
nontos experimentais.

Nesta figura e observado que trac¢os de particulas alfa
sio revelados dentro do tempo de inducao para a remocao do mate-
rial nao danificado (& 2.2). Isto sugere que as particulas alfa
perdem uma quantidade de energia necessaria para produzir danos

revelaveis na superficie do detector {CR-39). 0 efeito de v e

G
vy deve se manifestar somente na regiiao onde a particula inci -

diu, e como a densidade de danos & grande o fenomeno de forma-
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cao do traco e iniciado antes que as partes nao danificadas pela
irradiacao sofram os efeitos de v

Na Figura 3.2.1 observamos que para tempos de ataque
quimico maiores que ~ 7 horas pode-se obter uma boa resolugao
em energia para particulas alfa.

A Figura 3.2.2 e uma maneira alternativa de apresentar
os dados mostrados na Figura 3.2.1. Estas curvas (Fig. 3.2.2) po
dem ser consideradas co%o curvas de ca]ibracao de particulas al-
fa no CR-39. Mais uma vez pode ser verificada a eficiencia de

tempos de ataque quimico prolongados para obter boa resolucdo em

energia para particulas alfa.
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Figura 3.2.2 - Variagao do diametro medio dos tracos de particulas alfa  em

funcao da energia para 3 tempos de ataques quimicos.
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3.3 - CONCLUSOES

No presente estudo de algumas caracteristicas e propri
edades de registro de particulas carregadas no plastico thermo -
set CR-39 como detector solido de tragos, varios resultados obti
dos foram confrontados com os de outros pesquisadoreé, bem como
.novos resultados foram apresentados. Embora o conjunto de dados
de que dispomos seja ainda pequeno, e existam erros inerentes
nas medidas realizadas como descrito nos paragrafos precedentes,

estes resultados sao suficientes para permitir concluir que:

1 - existe um tempo de indugﬁo, tg» bpara a remocao de camadas
superficiais nao danificadas do detector CR-39 em soiﬁcﬁes
aguosas de NaOH e KOH de diferentes concentracoes e tempera-
turas. 0 tempo de 1nduc§o diminui com o aumento da normalida

de e da temperatura da solucao;

2 - a partir das curvas de calibracao para protons no CR-39 para
16 horas e 24 horas de ataque quimico, foi possivel determi-
nar a energia critica e a correspondente ionizacao critica
neste detector; o0s valores obtidos foram 24,7 = (0,5 MeV e
(21 = 1) x 1073 MeV cmz/mg, respectivamente e mostram ser

independentes do tempo de atague quimico;

3 - a energia critica e a correspondente energia critica opera -
cional dependem das condicoes cticas de observacao do diame-

tro minimo dos tracos (1,5um neste trabalho); esses valores

3

s30 reduzidos para 21,0 + 1,5 MeV e (24:2)x107° MeV cm’/

/mg para 16 horas de revelacao e 22,5+1,5 MeV e {23+1) x

3

x 1077 MeV cmz/mg para 24 horas de revelacao;
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a eficiéncia de registro de protons no CR-39 e  dependente
do angulo de incidéncia da particula. Para o registro de
protons de baixa energia o angulo de incidencia deve  ser
maior que 53°. E medida que a energia incidente aumenta 0
anguTo critico para registro de protons se aproxima de 90°,

isto e, incidencia proxima a normal (cf. Fig. 3.1.3.2);

nio ocorre aditividade de ataques gquimicos sucessivos para
tracos de particulas alfa no CR-39; a formacdo destes tra-

¢os ocorre dentro do tempo de inducgao tD;

uma boa resolucao em energia para tracos de particulas alfa
pode ser obtida com aumento adequado do tempo de ataque qui

mico.

E desejavel que futuros trabalhos com este tipo de de

tector sejam realizados, os quais poderao fornecer resultados

dos.

adicionais que venham a confirmar 0s resultados agui apresenta-



APENDICE A

PERDA DE ENERGIA E ALCANCE DE PROTONS NO CR-39

De uma maneira formal, a perda de energia de um proton

nio relativistico em um meio e dada pela formula de Bethe:

(. 9By _ 4 ez EM (_i”lgﬁ_z_) - % (A1)
dx ' g @2? I z
onde: ~

e - carga do eletrong

Z - numero atamico dos atomos do material ( considerando
o material homogeéneo);

N - numero de atomos por cm3;

moc2 = 0,511 MeV - energia de repouso do eletron;

8 = p/c - velocidade do proton {c e a velocidade da luz

no vacuo);
I - potencial medio de fdonizacao;
¢y - termo corretivo que leva em conta a nao participacao

dos eletrons da camada mais interna K no mecanismo

da perda de energia.

0 potencial medio de ionizacao pode ser obtido com boa

aproximacao mediante a expressao:

fev] =13,8 2993 . (A.2)
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0 termo corretivo Cy depende da velocidade da particu-
1a e do numero atomico Z; sendo que a influencia de 2 nos valo-
res de Cy e pequena. Uma expressao que reduz com boa aproxima-

cao os valores teoricos de Cy e a sequinte:

2 2 2 2
.- 3 (zéo,a) exp |- 1:1192 éz-0,3) (A.3)

B B

sendo a = 1/137 a constante de estrutura fina. [sta equacao pode
ser reescrita na seguinte forma:

-4 ? -5 2
c, - 16710 52-0,3) exp |- 6x107°(2-0,3)

B 82

(A.4)

Substituindo a expressao do potencial médio de ioniza-
cao (equacao (A.2)) na formula de Bethe (equacido (A.1)), e esco-
Thendo como unidade de ionizacao o MeV/um a equacao (A.1) passa

a Ser escrita como:

N

4.2 c
dE -29 zN (’ 7,62x10 K
- =) = 5,1x10 fn (22 - - —1i  MeV . (A.5
) pe ) z | /um . (A.5)

dx g a2 I G377
Esta equacao aplica-se no caso em que o meio & homogéneo conten-
do »w 5tomos/cm3 de uma mesma especie Z .

Suponhamos que temos um meioc constituido de n diferen
tes elementos e com densidade p constante. Sejam Zi 0 numero atg
mico, A; 0 peso atamico e p; O percentual em peso dos diferentes
elementos do meio. Sendo assim o numero de atomos por cm3, Ni s
de cada constituinte do meio serz dado por:

N. = p Ng p;/A; (A.6)
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onde e o numero de avogadro.

Assim as diferentes especies de atomos contribuem com
parcelas para a ionizacao total, e a perda de energia de um pro-
ton em um meio composto e dada pela expressao:

76000082, C¢lZ408)

n . s
_ len (1o ) - ] MeV/um
E A L Z(.j’93 Z].
! (A.7)

Para um meio composto como o CR-39 (C12H]807)’ determi
namos a perda de energia do proton em cada um destes compostos,
utilizando este procedimento e as expressﬁes (2.3.2.1),(2.3.2.2)
e (2.3.2.3) descritas no Capitulo II, e fazendo um somatorio do
produto de cada um destes resultados pelo valor de ¥ correspon -
dente a cada um dos compostos. Todo esse processo pode ser me -

Thor visualizado como sendo uma combinacao com a seqguinte forma:

dE] { dE] y { dg) ([ dE
- = - 52 v + - o X Nogv+l-920 xp
(A.8)
que e analoga a equacao (A.7).
0 numero de atomos por cm3,JV, para cada composto do

CR-39 que tem uma densidade ¢ = 1,31 g/cm3 esta mostrado na Tabe

Ta A.T.

Tabela A.1 - Numero de atomos por cm3, N, para cada composto do

CR-39.
Composto v*
C 3,453
| H 5,183
| 0 2,015
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*No calculo de ¥, o valor de N, (numero de avogadro) e tomado co

23). Esse procedimento e

mo sendo 6,023 sem a potencia de 10 {10
efetuado para permitir gue ao se multiplicar o valor da perda de
energia em cada componente (na unidade de e\f/(][J]5 Etomos(cmz) )

pelo seu valor de ¥ correspondente, o resultado da perda de ener

gia do proton no CR-39 seja automaticamente expresso na unidade

de KeV/um.
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