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RESUMDO

A técnica de detecgdo de particulas carregadas utili
zanao o detector s&lido de tragos CR-39 é usada para estabele-
cer algumas caracteristicas de registro de fragmentos de fis-
sdo e particulas alfa emitidos de uma fonte ordinaria de C£252.

Amostras de CR-39, preparadas pela American Acry -
lics & Plastics, Inc., USA, foram expostas, no vacuo, a uma
fonte de C£-252 (10° fissoes/cm?min) durante intervalos de tem
po de 40 a 60 minutos, a uma distancia de 7,0 cm da fonte. O
ataque quimico {revelagao dos tragos das particulas ionizan-
tes) foi feito em solugdes de NaOH de diferentes concentragoes
(3,0N, 4,5N e 6,25N), mantidas a difereﬁtes temperaturas
(SOOC, 60°¢C e 70°C) e por tempos de revelacao que variaram
de 2 a 24 horas.

Sao apresentados e discutidos resultados relativos a
i) distribuigdoes de diametro dos tracos, ii) variacao do didme
tro dos tragos com o tempo de ataque quimico, iii) variacdo da
velocidade geral de ataque quimico (Vg) com a concentracao e a
temperatura, iv) energia de ativacao (Ea) do processo de reve-
lagao, v) tempo de inducao, e vi) angulo critico e eficiéencia
de revelacdo de tragos. S3o também apresentadas curvas de ioni
zacao e alcance residual no CR-39 para prdtons e particulas
alfa de baixa energia, bem como para fragmentos tipicos médios
da fissdo espontdnea do Cf-252.

No decorrer do trabalho, verificou-se a necessidade
de se fazer uma analise detalhada da fonte de Cf-252, a qual
mostrou uma impureza do isdtopo Cf-250 numa proporcao de v 20%
ao tempo da preparacdo da fonte,.

Nas condic¢Oes usuais de revelacdo de tracos (6,25N-
NaOH—?OOC), encontrou-se um tempo de indugdo de (1,5%0,2) h pa
ra particulas alfa. Para fragmentos de fissao o tempo de indu-
cdo foi de {2,7%0,9) h nas condicéos 6,25N-Na0H-50°C. A ener-
gia de ativacdo do processo de ataque quimico geral foi estima
da em (0,6%0,2)eV. As eficiéncias de registro de particulas al
fa e fragmentos de fissao obtidas foram iquais, respectivamen-
te, a 52% e 94% nas condigdes usuais de revelacgio.
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INTRODUCAO

Os estudos realizados sobre Detectores Sdélidos de
Tracos {D.S.T.) mostraram que a maioria dos sdlidos dieletri -
cos organicos e inorganicos, tais como vidros, quartzo, mica ,
polimeros {nitrato de Celulose, CR-39) e policarbonatos (Makro
fol, Lexan e outros), sdo capazes de registrar particulas nu -
cleares carregadas. Estas produzem modificacéés na estrutura e
composig¢do do meio, criando estreitas regioes intensamente da-
nificadas ao longo e ao redor de suas trajetdorias (traco laten
te). Essas regides de tragos latentes podem ser ampliadas por
ataque quimico conveniente e observadas ao microscépio Otico,
possibilitando o estudo das caracteristicas dos tracos assim
formados, podendo ser relacionados com oS parémetros fisicos
das particulas nucleares incidentes no detector.

Esta técnica simples de deteccdo de particulas nu -

(1)

cleares foi inicialmente descrita por Young em 1958 ; guando
pela primeira vez, numa amostra de Fluoreto de Litio, obser -
vou os tracos deixados por fragmentos de fissdo do Uranio pro-
venientes de um filme de U308 irradiado com neutrons tefmicos.
Young demonstrou que os tragos tornavam-se visiveis ao micros-
cépio Stico quando ‘o Fluoreto de Litio, ap4s a exposigdo, era
atacado quimicamente com solucado de acido Acetico Glacial e
Acido Fluoridrico.

Silk e Barnes(g) publicaram, em 1959, fotografias ti

radas com auxilio do microscdpio eletrdnico, gue mostravam tra

cos deixados em folhas de mica muscovita pela passagem de frag



mentos de fissdo induzida numa amostra de 0235.

Price e Walker(i), em 1962, fizeram exposigbes de
amostras de mica a fragmentos de fissdo do U235 e observaram
que, apbs o ataque quimico com acido fluoridrico, os tragos

deixados pelos fragmentos de fissdo tornavam-se visiveis ao
microscopio Otico.

Em 1963 e 1964 foi a vez dos polimeros, vidros e
cristais a servirem de detectores s6lidos de tragos. Fleischer
e Price, apbs ataque guimico apropriado, encontraram tragos

: - R . .. (4,5,6)
deixados por particulas incidentes nesses materiais’'—'='-",
Para citar apenas uma das multiplas aplicagdes dos

detectores s6lidos de tragos, a partir de 1970, Storzer(l)

(8)

,Wag

ner e colaboradores e Thiel(g) come¢aram independentemente

a estudar vidros artificiais de Uranio, fabricados durante o

século passado, com a finalidade de redeterminar a meia vida

238 (10)

de fissdao espontidnea do U. Thiel e Herr

apresentaram os

resultados da andlise de uma amostra de vidro de Uranio de 126

anos, encontrando o resultado (8,5710,42)><10—17&1_1

238

para a

constante de desintegragao do U por fissdo espontinea.

Em 1978, Cartwright, shirk e Price(ll) mostraram que
o polimero CR-39 (ALLYL DIGLYCOL CARBONATE) também apresentava
propriedades de registro para particulas nucleares carregadas,

como outros polimeros. O detector s6lido de tragos CR-39 é ca-

paz(ﬂadetectarparticulasde Z/B [carga/Velocidade/(v/c)]g6(lgh

Por causa de sua alta sensibilidade, boa uniformidade e resolu

¢do, 0 CR-39 tem sido usado em diversas aplicacgdes tais como

detecgdo de Ions pesados{lg), dosimetria de neutrons(li), medi
das da quantidade de Uranio contido em varios materiais(lé'lé),



medidas do nivel de radioatividade alfa ambiental em minas e
residéncias(él), e muitas outras aplicacgoes.

Uma comparacao entre os detectores sdlidos de tra-
cos e as emulsoes nucleares mostra que os D.S.T. tém a vanta-
gem de serem insensiveis & radiacdo eletromagnética ndo preci
sando, portanto,‘do uso de camaras escuras para sua utiliza -
cdo. Além disso, apresentam menos efeito de desvanecimento de
tracos latentes ("fading") e maior estabilidade quimica a tem
peratura e umidades ambientais, possibilitando a revelacao de
tracos de particulas nucleares registrados ha muito tempo
atras.

Deve-se observar que, nas Qltimas décadas,os D.S.T.
tém demonstrado, sem duvida, seu imenso potencial em quase to
dos os ramos da ciéncia, pela forma simples, pela sua eficién
cia, sensibilidade, baixo custo e facil fabricacao. Inumeras
Conferéncias Internacionais onde se discutem os principios de
utilizac3o e as aplicagdes fisicas dos D.S.T. tém sido reali-
zadas nos ultimos anos e, entre outras, citamos as de Floren-
ce (1966) 18), Barcelona (1970) 12, Bucharest (1972) {22), mu
nich (1976) (28, ryon (1979) {22) | Bristo1 (1981) {23}, México

(24) (25)

(1983) e Roma (1985)

{26)

Fleischer, Price e Walker'==' e Durrani e Bull(gl),
publicaram livros que podem ser considerados obras basicas de
referéncia sobre os principios de detec¢ao, técnicas de utili
zacio e varias aplicagdes dos D.S.T. na Fisica Nuclear e cién
cias afins que, juntamente com um grande nimero de artigos

publicados até hoje, formam a bibliografia especifica sobre o

assunto.



O presente trabalho tem por cbjetivo estudar as pro

priedades de registro para fragmentos de fissdo e particulas
.7a1fa no CR-39. Comparacoes serao feitas dos resultados obti-
dos com os de outros autores. Variacdes nas condicdes de ata-
que quimico, aliadas ao estudo da morfologia dos tragos, pos-
sibilitaram obter as condic¢Oes experimentais ideais para o re
gistro de fragmentos de fissdo e, ao mesmo tempo, discrimina-
ram esses tracos dos tracos de particulas alfa através das
distribuicdes de diametro dos tracos ampliados por ataque
quimico com solucdes de NaOH. Atencgdo especial foi dada ao es
tudo da eficiéncia de deteccdo de particulas carregadas que,
por sua vez, estd ligado & determinacdo do angulo critico de
incidéncia para revelacdo de tracos. Sao também obtidas as
energias de ativagao para o processo de revelacdo, bem como
o tempo de inducao (intervalo de tempo entre o inicio do ata-
que quimico e os primeiros aparecimentos de tracos observaveis
ao microscdpio 6tico, no detector) para formacao de. tragos de
fragmentos de fissao e particulas alfa.

A importdncia do estabelecimento dessas proprieda -
des de registro se deve ao fato de o detector CR-39 estar sen
do usado com grande eficiéncia em problemas de Fisica Nuclear
e areas afins.

0 Capitulo I é uma descricdo dos principios gerais
de detecgéo de particulas carregadas nos detectores solidos
de tracos e das propriedades especificas para o detector
CR-39. No Capitulo II & apresentada uma descricao detalhada
dos procedimentos experimentais utilizados, tais como obten -

cdo das amostras, descrigcdo da fonte utilizada, a geometria



das exposigdes, descrigdo do banho utilizado para o ataque gui
mico e o sistema de observacao de tragos. No Capitulo III sdo
apresentados os resultados, € feito o tratamento dos dados ob-
tidos, sao discutidos os resultados e apresentadas as conclu-

soes.



CAPITULO I

DETECCAO DE PARTICULAS CARREGADAS EM

DETECTORES SOLIDOS DE TRACOS

O principio de utilizagd3o dos detectores sdélidos de
tracos consiste em relacionar os parametros do trago revelado
com os pardmetros da particula incidente.A populacgadoc de tracgos
revelados, bem como as formas geométricas<yuepoderéoadquirir,
serao o resultado de uma competitividade entre a velocidade de
ataque quimico ao longo da trajetdria da particulae a velocidade

de ataque quimico nas partes néo danificadas do detector.

1.1 - FORMACAO DO TRACO LATENTE

Uma particula carregada ao penetrar em um detector
s6lido de tragos, provoca © aparecimento de uma regido inten-
samente danificada ao longo da trajetdria (traco latente).

Um modelo que explique os mecanismos de formacao de
tracos latentes nos detectores sdlidos de tragos deve ser con
sistente com as seguintes evidéncias experimentais:

- n3o ocorre formacdo de tragos latentes na maioria dos semi-
condutores;

- cada meio é caracterizado por um ~-dE/dx critico, isto &,
existe um valor minimo de perda de energia da particula in-

cidente por unidade de comprimento no material abaixo do



qual particulas ionizantes nac sao registradas;
- os tracos latentes sado razoavelmente estiveis no tempo.

Fleischer, Price e Walker(gg) propuseram o mnodelo

da Ponta de Explosdo I0nica ("The Ion-Explosion Spike Model").
Para a formacaoc de tracos latentes em dielétricos inorganicos,
de acordc com este modelo, uma particula carregada positiva -
mente e em alta velocidade ioniza os atomos ao longo de sua
trajetdria criando no sdlido uma regido positivamente carre
gada havendo, com isto, a mutua repulsdo entre os ions positi
vos, provocando deforma¢Oes na estrutura do material, confor

me mostrado esquematicamente na Figura 1.1.1.

FIGURA 1.1.,1 - Mecanismo de

formacao do traco latente se- IONIZA;EO

gundo o modelo da ponta de ex
plosao ionica. A regiao ioni- (O)
zada € instavel ejetando ioms,

criando vacancias e atomos in -
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cilidade com que sdc ata i
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gides ndo danificadas.

No caso dos polimeros (Nitrato de Celulose, CR-39) o



processo é ligeiramente diferente. Neste caso, o modelo propos
to & o da formagao do trago por danos radioquimicos(gg’ég'él),
gue mostra a formacao de trag¢os revelaveis a partir da ruptu-
ra radiolitica ao longo das cadeias moleculares, criando produ
tos reativos de baixo peso molecular, que sdao mais facilmente
atacados por reagentes do que o meio nao danificado.

Um critério para a formagao do tra¢o latente em po-
limeros é o da Perda Restrita de Energia (-dE/dX)(ga). Segundo
este critério somente a transferéncia de energia pelas parti
culas menor que um dado valor limite sdo responsaveis pela
criacdo de danos revelaveis. Apesar de apresentar boa concor -
dancia com os resultados experimentais, sao ignoradas todas as
deposicdes de energia efetuadas por raios delta (energia dissi
pada pelos elétrons secundarios).

A nido formacdo de tracos em metals e em semiconduto-
res é explicada pelo grau de mobilidade dos elétrons nos condu
tores, e que lhes permite neutralizar os atomos de um trago in

cipiente antes que possa se formar.

1.2 - MECANISMO DE REVELACAO DO TRACO LATENTE

Sob o ponto de vista microscopico, a revelagac do
traco latente é feita a partir da dissolug¢do quimica preferen-
cial, ao longo e ao redor da trajetdria da particula ( Figura
1.2.1). A regido danificada é rapidamente dissolvida em virtu-
de da reatividade na mesma ser mais elevada que na regido nao
danificada. Quando os limite da regido danificada sdo atingi-

dos (v 50 %) a taxa de dissolucdo diminui e a solucdo de ata -
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REGIAD DENSAMENTE ANGULO
DANIFICADA ( DISSOLVIDA -5% DO GONE
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DE D'SSD'-UﬂD’ AFASTAMENTD DA TRAJETORIA

FIGURA 1,2.1 - Representacao esquematica do perf11 sub—microscopico do tra
¢o, formado mediante dissolugao quimica preferencial ao longo da trajetd-
ria da particula,

que quimico comeca, entdo, a atacar as regides ndo danificadas
em torno do trago, possibilitando o aumento de suas dimensodes.
As mesmas sao aumentadas até um valor comparavel ao comprimen
to de onda da luz visivel, podendo entao, os tragos serem vis-

tos ao microscopio otico.

Do ponto de vista macroscdopico, a revelacao do tracgo
consiste na acdo simultinea de dois processos:

i - dissolugdo ao longo do traco, com velocidade Vt'
fungao da composigao do material, das condi¢des de ataque qui-
mico (tipo, concentragdo do banho revelador e temperatura) e
dos parametros da particula incidente (massa, carga e ener-
gia(gétgi'éé).

ii - dissolucdo quimica do material nao  danificado
numa velocidade menor Vg' velocidade com a qual a superficie
do detector e as paredes internas dos tragos sao dissolvidas,
funcao da composicao e das condic¢des de ataque quimico (tipo ,

concentragac do banho revelador e temperatura)(ééféz'égﬂigégl
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1.3 - GEOMETRIA DO TRACO REVELADO

Em alguns materiais as regides avariadas saoc dissol-
vidas muito mais rapidamente do que o restante da amostra
(v, >> Vg). Neste caso os tracos adquirem uma forma cilindri -
ca. Por exemplo, tra¢os de fragmentos de fissao em mica e ma-
krofol. Em outros detectores solidos de tragos, a velocidade
de ataque, ac longo do trago, nao e muito diferente da veloci-
dade de dissoclug¢do quimica da parte ndo danificada (v > Vg) .
Neste caso, os tragos resultantes irao adquirir, entao, forma
muito aproximada & de um cone, que sera visto no microscopio
como um circulo, ou uma elipse, dependendo da incidéncia da
particula ter sido normal ou obliqua a superficie do detector.
Este & o caso, por exemplo, dos tragos de fragmentos de fissao
em vidro e de particulas alfa em Nitrato de Celulose e CR-39,

Figura 1.3.1 (foto).

FIGURA 1.3.1 - Fotografia dos tragos de fragmento de fissao e particulas
alfa, em CR-39.
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Varios meodelos foram propostos para descrever a eveo
lugdoc geométrica dos tragos nos detectores de tracos(“i 44) ’
tanto em meios isotrdpicos gquanto anisotropicos. Alguns
métodos tém sido desenvolvidos para a determinacio dos pa-
rametros da particula em funcd3c dos pardmetros dos tragos,
tais como difmetreo e comprimento residual, no sentide de utili
zar os detectores sdlidos de tragos come discriminadcores e es
pectrometros de particulas carregadas pesadas. Considerando
Vg isotrépica, e desprezando os efeitos de gradiente de con -
centracio e produtos de reagdo, o problema da evolugdo do tra
¢o pode ser simulado, considerando a posigdo de uma frente de
onda, produzida por um ponto deslocando-se ao longo da traje-

toria da particula, com velocidade V variavel, func¢do da po

t'
sicdo, em um meio onde a velocidade de propagacdo de onda é

constante e igual a Vg(ié)

instante, & constituida pela superficie envoltdoria de sucessi

. A superficie do traco, num dado

vas esferas crescentes de dissolucdo conforme mostra a Figu -

@3}»{@»@9

( )-- avt _ 2t
a o >0 (b) " 0 (c) z«:O

ra 1.3.2.

FIGURA 1.3.2 - Representacao esquematica da forma da superficie do traco,
para V¢ crescente (a), constante (b) e decrescente {¢), em relacao a dis-~
tincia de penetracao no detector.

As coordenadas dos pontos da superficie do tra¢o po
dem ser determinadas utilizando-se o Principic das Ondas Ele-

mentares de Huygens-Fresnel, ou Principio do Tempo Minimo de
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Fermat.

A Figura 1.3.3 ilustra o fendmeno da evolug¢do do tra
¢o para particulas incidindo perpendicularmente e obliquamen-
te a superficie do detector. Suponhamos que Vg seja constante
e isotrdpica, o que sem davida € correto para sSlidos n&3o cris
talinos(gél. Se o tempo de revelagdo t for suficientemente
pequeno, © que significa considerarmos curtas distancias de re
velacgao (Vtt) ao longo do traco, Vt serd também constante.Nes
tas condi¢des, o trago de uma particula que incidiu normalmen
te no detector tem o aspecto mostrado na Figura 1.3.3(a). O an
gulo de cone, 8 (dado;xn:arcasen(vg/vt)), ‘'serad tanto menor quan
to maior for Vt em relacao a Vg. Unm exame desta figura mostra
que as quantidades mensuraveis diretamente, tais como o didme

tro D e o comprimento visivel do trago (%), podem ser calcula-

dos. Temos:

ERIA AL | (1._.‘3.1)
SUPERFICIE ORIGINAL SUPERFICIE ORIGINAL
V’t
' Vgt
vgt L] I Fi
L !
SUPERFICIE Vet
REVELADA | \J
f
?
| _TRAJETORIA DA
W PARTICULA
(o)

FIGURA 1.3.3 - Geometria de tracos de particulas carregadas em solidos isc

lantes, para o caso em que V_ e Vt»sao constantes — (a) partficula incidin

g —
5 (26,

do normalmente; (b) particula incidindo com um angulo de profundidade
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Vg
seng = - (1.3.2)
t
D/2
t90 = —w—5 . (1.3.3)
(Vt—Vg)t

Combinando as equagdes (1.3.2) e (1.3.3), obtemos:

V.~V

t g
D = 2V_t . (1.3.4)
g Vt+Vg

A expressdo acima mostra que o didmetro €& proporcio-
nal ao tempo de ataque quimico. Vg pode ser calculada por vari
acido na espessura do detector, por variacdo na massa do detec-
tor, ou pela variacdo do diadmetro do tracgo para particulas com
alto grau de ionizacao (fragmentos de fissao). V, pode ser ava

liada da seguinte maneira:
2
D
Lr e
qut

Notar que,para fragmentos de fissao, vV, >> Vg. Isto leva a uma

aproxXimacao na equagado do didmetro (eq. (1.3.4)), isto &,

-
1}

2V_t . (1.3.6)

Para incidéncia obliqua (Fig. 1.3.3(b)), os tracos
na superficie do detector ficam mais elipticos quanto maior
for o angulo de incidencia em relacdo a normal a superficie do
detector. Neste caso, para que ocorra revelacdo do traco,a com
ponente de V., em relagdo a normal & superficie-do detector,de

ve ser maior due Vg' Nesta situagao, as grandezas mensuraveis
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diretamente, sd0: o eixo maior a, o eixo menor b e a profundi
- . 41 - ,
dade do vertice do trago z. Henke e Benton(——) dao as seguin-

tes expressdes para estas gquantidades:

_ cost
a = 2V9t sené+senbd ' (1.3.7)
_ send¢-send '
b = 2V t V/sen¢+sen8 ’ (1.3.8)
z = Lsend - Vgt ‘ (1.3.9)

onde § e ¢ estdao mostrados na Figura 1.3.3(b).

A geometria dos tragos para Os casos mais complica
dos ndo sera considerada agui. As situacOes nas gquais Ve € va
riavel, ou em gue Vg é anisotrdpica, sdo discutidas em deta -
lhes por Fleischer e colaboradores(gg).

0 dngulo de cone B, nas hipOteses Ve e Vg constan-

tes e para pedquenos témpos de revelac&o, & dado por

6 = arc sen(Vg/Vt) . (1.3.10)

Nesta condigao, pode-se mostrar gue apenas uma fracdo dos tra
cos existentes no detector sera revelada. A Figura 1.3.4(a)
mostra, claramente, gue guando Vtt send < Vgt {ou Vtsen¢'<V§)
O traco nac & revelado. Este fato ocorre porgue o detector
é dissolvido tao rapidamente, que a componente normal de reve
lagdo preferencial, ao longo do trag¢o, deixa de ser predomi -
nante.

Na Figura 1.3.4(b) mostramos a situacao limite, na

qual a particula incidiu em um &ngulo de profundidade, ¢, da
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SUPERFTCIE  SUPERFICIE FINAL
SUPERFICIE ORIGINAL oo/ ien :
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TRAJETORIA ’\\'\nuem’am

DA, DA PARTICULA

PARTICULA , ,
SUPERFICIE _APOS
A REVELAGAO

SUPERFICIE APOS
A REVELAGAO
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FIGURA 1.3.4 - Geometria de revelacao de tragos de partfculas carregadas

em solidos isolantes, quando Vg e Vt sao constantes. (a) particula inci-
dente em um angulo de profundidade ¢ menor que 6; (b) o angulo critico ,
¢C, acima do qual os tragos saoc revelados e arc sen(Vg/Vt); (c) 3ngulo sé
lido § no qual as particulas sao reveladas.

do por

¢C = arc sen(Vg/Vt) . (1.3.11)

Como vemos, apenas as particulas que incidem no detector em
angulo de profundidade maiores que 6 darao origem a tragos
revelaveis (8 é portanto o angulé critico de revelacgao de tra
gos).

Uma conseqiléncia imediata da existéncia de um angu-
lo critico é o fato de que, para 6 diferente de zero, deve-
-se considerar uma eficiéncia de registro €, definida como
sendo a fracao de particulas que ao interceptarem uma super-
ficie produzem tragos revelaveis, sob condi¢des especificas
de ataque.

Para sabermos que fracaoc de particulas emitidas tém
seus tracos revelados, € suficiente encontrarmos a relacao

entre o0 angulo sdlido no qual as particulas sdo reveladas, e
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o angulo solido 2m. Na Figura 1.3.4(c), a regido sombreada &
aquela na qual serao observados tragos provenientes de uma
fonte puntiforme P. Da geometria sabemos que o angulo sdlido

subentendido por um cone, com angulo v, € dado por
@ = 2n{l-cos¥y) (1.3.12)

como € & complementar a y, a expressac anterior pode também

ser expressa por

8 = 2m{(l-senb) . (1.3.13)

Conseglientemente, para tempos de revelacao tais que V_ é cons

t
tante, a eficiéncia de registro depende apenas de 6 e pode
ser obtida facilmente por meio das grandezas mensuraveis D e

%, como mostradas na Figqura 1.3.3(a):

¢ = 1l-senfarc tg(%%)] . (1.3.14)

Quando os tempos de ataque quimico s3o tais que Vt
(e portanto 6) ndo & mais constante, a eficiéncia de registro
de tragos & uma fungdo do tempo de ataque quimico. Algumas ra
zOes para isso s3o, entre outras, a ampliacdao de tragos muito
pequenos, gue ndc eram percebidos numa revelagdoc fraca, o apa
recimento de tracos revelaveis situados no interior do detec—
tor. A eficiéncia de detecgdo para tempos de ataque para os

quais Vt deixa de ser constante passa a ser calculada numeri-

camente ou medida diretamente.
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1.4 - O DETECTOR SOLIDO DE TRACOS CR-39

Allyl Diglycol Carbonate (A.D.C.) &€ o nome comerci-
al do produto quimico Diethylene Glycol Bis Allyl Carbonate ,
também conhecido por 2-2 Oxydiethylene Bis Allyl Carbonate,mais
conhecido por CR-39 Mondmero. CR-39 & a abreviacao de COLUMBIA
RESIN 39, presumivelmente chamada desta forma porque seus cria
dores eram empregados da Columbia Division da Pittsburg Plate
Glass Company (USA)(EE).

O A.D.C. foi primeiro sintetizado e também polimeri-
zado por Muskat e Strain em 1945(£§). Um método modificado de
polimerizagao foi revelado por Strain e colaboradores em

1950 (47

A polimerizacao & iniciada por radicais livres produ
zidos pela decomposigao térmica de um perdxido iniciador ou um
dicarbonato de perdxido anexado ao mondmero, o qual entiao &
aquecido. A taxa de polimerizagao & determinada pelo tipo e
quantidade do iniciador utilizado e também pela temperatura do
monomero. Um aumento de temperatura e um alto gradiente térmi-
co na fase de endurecimento do polimero podem ocorrer, e o pro
duto final pode ficar quebradi¢o, a menos que o tempo de trata
mento (aumento de temperatura versus tempo) seja cuidadosamen
te programado. Dois iniciadores sdo criteriosamente utiliza-
dos: o peroxidocarbonato de isopropila e o perOxibicarbonato ,
(C.H.P.C.).

O A,D.C., possui uma estrutura formada por dois gru -

pos alilicos (Figura 1.4.1), que o faz polimerizar-se através

CH,—CH,—-0-CO-0~CH,—CH = CH,
“CH,--CH,--0--CO-0—CH,~CH = CH,

FIGURA 1.4.1 - Forma estrutural do Allyl Diglycol Carbonate (A.D.C.).
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de uma cadeia de liga¢Oes cruzadas ( "cross-linked" y o,
originando um plastico "termoset". Esses plasticos sao
caracterizados por sua dureza, infusibilidade e insolubilida -
de. Uma amostra pode ser considerada como uma macromolécula,on
de todas as ligacoes sdo covalentes.

O A.D.C. & transparente, tem boas propriedades mecé
nicas e boa resisténcia quimica as radiacbes eletromagnéticas.
Essas propriedades fizeram com que o CR-39 fosse largamente
utilizado, incluindo parabrisa de aviao, janelas de observacgaog
lentes oftalmologicas, chapas de protecao de vidro para solda-
dores, lentes e filtros fotograficos e janelas dos medidores

de estacionamento. Detalhes da técnica de preparacao das pla -

cas de CR-39 podem ser encontrados em (48,49,50).

TABELA 1.4.1 - Cavacteristicas do CR-39

Otica Trangparente

Estrutura Amor fa

Térmica Termoset

Cadeia Tridimensional
{("cross-linked")

Den51ig?§m3) 1,31

Em 1978,as qualidades singulares de registro de tra-.
cos de particulas nucleares no material foram anunciadas por Car

twright, Shirk e Price )

mostrando ser o CR-39de grande sensi
bilidade e resolugaoc de particulas energéticas detectaveis. De
vido ao fato das cadeias 4o A.D.C. necessitarem de pouca ener-

gia para o seu rompimento, uma particula carregada, ao pene -

trar no plastico, quebraria a cadeia molecular produzindo danos
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na estrutura, pois as ligagdes rompidas ndo encontram radi-
cais livres para se rearrumarem. O material & de grande wvalia
na detecgdo de raios cosmicos, espectroscopia de particulas al
fa, dosimetria de raddnio no ar,e inumeras outras aplicacgoes

em problemas de Fisica Nuclear (12-14,351,52)

1.5 - CURVAS DE IONIZACAO PARA O CR-39

Os principais mecanismos pelos quais uma particula
carregada perde energia ao se mover através de um meio sao
Ionizacao (colisces com elétrons atomicos) e colisdes com ng -
cleos atOmicos (espalhamento de Rutherford). Este dltimo & pou
co provavel, até que a particula se aproxime do final da sua
trajetdria, quando, entido, as colisdes nucleares tornam-se com
petitivas com a ionizagao.

A perda de energia por ionizagao esta relacionada a

"carga efetiva (Z*(B))" da particula, que depende unicamente

de sua velocidade (B v/c) » e 2 ionizacao de um prdton com
mesma velocidade gue a da particula incidente. A relagao é a

seguinte,

2
dE _ _ dE
T ax (B)ion - [%*(B[] [: dx (B)préton:} * (1.5.1)

(53)

Heckman e colaboradeores '—', estudando a perda de
energia por ionizagao de varios ions em meios compostos tais
como emulsdo nuclear, ar e Nednio, verificaram que a grandeza

Z*/7 necessdria para produzir a guantidade de ionizacaoc obser-
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vada experimentalmente & unicamente fung¢ao da velocidade redu

zida 8/z2/3

e nao depende do meio onde a particula se deslo-
ca. 0 conjunto de dados experimentais compilados por Heckman
e colaboradores obedece a uma curva universal, cuja equagaoc

s5e escreve

2/3
Z* = ZE - 1258/ :l , (1.5.2)

e que tem sido comumente usada para se calcular a carga efe-
tiva de diferentes ions a velocidade 8. No limite ndo relati-

vistico B pode ser calculado pela expressao

B = 0,0463 \/%%%%Yl . (1.5.3)

As perdas de energia dos fragmentos representativos
da fissao do Cf252 foram calculadas a partir da tabela dos
valores de perda de energia dos protons em CR-39, obtida por
Almasi e Somogyi(éi).

Para obter as curvas de perdas de energia para os

dois fragmentos representativos da fissido do cg?52

» foi utili
zada a equacao (1.5.1). Para tanto, calculou-se a carga efeti
va (Z*)2 de cada um desses ions, a partir da carga nominal Z,
multiplicou-se pela perda de energia do proton de mesma velo-
cidade.

Determinadas as curvas -dE/dX para os ions em consi
deracdo, e utilizando a regra de Simpson para o calculo da in

tegral numérica, chegou-se aos valores dos alcances residuais

calculados mediante
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o
_ dE
R(EBy) = J =dE/ax (1.5.4)

Para o calculo do alcance residual da particula al-

fa do Cf252, foram utilizados os valores de dE/dx, retira -

dos da tabela de perda de energia para particulas alfa em

CR-39, obtida por Almasi e Somogyi(éi), utilizando também a

regra de Simpson.

TABELA 1.5.1 - Alcances no CR-39,.

Tons Alcance

Particulas Alfa 6,12MeV 44,6 um

Fragmento de fissao 24 um
(leve) 107 MeV
Fragmento de fissao

18 pm
(pesado) 80 MeV

A figura 1.5.1 mostra as curvas de alcance em fun-

¢do da energia/nucleon para protons, particulas alfa do cg23?

h"# ‘ T I r I T I ¥ [ T l T I rql-ri

ach ]

17
=]

RANGE (um)
P-]

i0

(4] 02 oA 0,6 qa 1,G 1,2 .4 1,6
£/A (MeV/AMU)

FIGURA 1.5.1 — Curvas de alcance de diversos fons em CR-39.
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e fragmentos tipicos de fissdo do Cf252 em CR-39, A Figura

1.5.2 mostra as curvas de alcance no Makrofol, cujos valores

foram retirados das tabelas de alcance de Tripier e colabo-

(55)

radores onde se pode comparar com as curvas encontradas

no presente trabalho.
]l‘r—[—'[lrr[rril'—'t
MAKROFOL

40

£ 30 —
s 1

w )

Z 20 .
<t

m -

10 -

4

O M l i l i _L r l A l ] i L l i _L 1
0 02 04 06 08 1,0 1,2 14 6

ENERGIA/NUCLEON (MeV/Amu)

FIGURA 1.5.2 - Curvas de alcance de diversos ions em Makrocfol.

A Figura 1.5.3 mostra como varia com a energia/nu -

cleon, a ionizacdo do prdton, das particulas alfa do ce23? ¢

252

dos fragmentos tipicos de fissao do C£ no CR-39. As ener-

gias indicadas sdo as iniciais que cada ion teria nos possi
. . - - 252 .
veis modos de desintegracao espontanea do Cf . 0O conjunto
das curvas de ionizagao reflete principalmente o efeito da
carga efetiva dos diferentes ions. As ionizagdoes da particu-
la alfa e do prdton passam por um maximo com a diminuigdo da

energia e, conseglientemente, de B, segundo uma curva de

Bragg, mostrando que esses ionizam mais no interior do detec-
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FIGURA 1.5.3 - Curvas de perda de energia por idnizacdo de diversos fons

no CR-39. As particulas alfa e os fragmentos tipicos de fissao sao prove-

nientes de uma fonte de Cf252.

SUPERFI&IE INICIAL DO DETECTOR

4 3 2 1
V4

b) N (a)

FIGURA 1.5.4 - (a) Mostra como as particulas alfa ionizam mais no interi-
or do detector; (b) Mostra como os fragmentos de fissao ionizam mais jun-

to a superficie do detector.

1.8
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tor, dando a forma da Figura 1.5.4(a). Para os fragmentos de
fissdo a ionizagdo sempre decresce com a diminuic¢dao da ener -
gia e, portanto, com a diminuigdo de B , mostrando que ioni-
zam logo a partir da superficie do detector, dando assim a

forma do trago como na Figura 1.5.4(b}.



CAPITULO II

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

2.1 - OBTENCAO E PREPARACAQO DAS AMOSTRAS

As placas de CR-39, com lmm de espessura, utilizadas
no presente trabalho foram fabricadas pela American Acrylics &
Plastics, Inc., e gentilmente cedidas por T.M.J. Kndfel (CNEN,
Rio de Janeiro).

Na preparagao das amostras para utilizacao foram cor
tadas aliquotas de 2cmx1l,5cm por meio de um estilete de ago .
O estilete € passado varias vezes na placa original até criar
uma ranhura, a qual pressionada sobre uma quina, parte-se. As
amostras sO foram identificadas no instante de serem utiliza -
das, pols vieram protegidas por uma pelicula de polietilenc
para evitar o "background" indesejavel de alfa-emissores do am
biente. Esta identificacdo foi feita mediante gravagdo com pon

ta de compasso.

2.2 - EXPOSICEO

As amostras foram expostas a fragmentos de fissdo e

particulas alfa provenientes de uma fonte de Cf252. Esta fon-

te foi preparada em 1967 no Oak-Ridge National Laboratory, Ten

nessee (U.S5.A.). A fonte continha uma massa de 7,18X10-2ug de

f252

C , depositada sobre um disco de platina de * 25mm de diame
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tro, cobrindo uma regido circular de v 10mm de diametro, preso
a um suporte cilindrico de plexiglass.

O tempo de exposigdao aos fragmentos nucleares foli es
timado com o objetivo de se ter um numerc confortavel de tra-
gos registrados no detector para posterior observac¢do ao mi -
croscopio o6tico. Esse tempo variou entre 40 a 60 minutos.

As amostras do detector foram colocadas paralela e

252

coaxialmente a fonte circular de Cf , a uma distancia de 7cm

da mesma, como mostra a Figura 2.2.1.

DETECTOR
Y
JANELA ( 1¢em2)
, L _ SADA PARA
Tcm VACUO

FONTE

COPO DE

s+ VIDRO

)

FIGURA 2.2.1 -~ Arranjo experimental utilizado para as exposicoes das amos-
tras de CR-39 a fragmentos nucleares da fonte de Cf 252,

As exposicdes foram feitas no vacuo, e a geometria
escolhida permitiu que a incidencia dos fragmentos nucleares
fosse proxima da normal 3 superficie do detector. A época das

5

exposi¢des a intensidade da fonte era cerca de 1x10 fissotes /

/min.cm2,

2.3 - REVELAGEO DOS TRAGOS

A revelacioc dos tragos latentes fol feita utilizando
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o arranjo experimental desenvolvido no Laboratdrio de Detecgao
de Tracos do Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas-CBPF e es-
td mostrado na Figura 2.2.2., O sistema consiste de um banho
térmico formado por uma cuba de pirex, um resistor acoplado a
um termostato para controle automatico da temperatura do banho.
A cuba contém Vv 40 litros de dleo comestivel, que possibili -
tou maior estabilidade térmica, sua principal vantagem sobre a
dgua, que evapora ja a temperatura ambiente. Este arranjo pos
sibilitou ataques quimicos prolongados, com perfeito controle
da temperatura. O gradiente de temperatura foi evitado manten-
do-se o banho de 6leo sempre em agitagdao, por meio de uma pa
oscilante, com frequéncia controlada. A incerteza na tempera-
tura foi de 0,3°C.

As amostras de CR-39 foram colocadas em suportes de
plexiglass de modo a manterem-se sempre na horizontal, garan -
tindo condic¢des idénticas de ataque para todas (Fig. 2.2.2).De
talhes podem ser vistos na referéncia (56).

Trés provetas, contendo solugdo de ataque guimico de
concentracgoes diferentes, foram colocadas no interior da cuba
de 0leo e tampadas para evitar evaporacdo da solugao. Atingi-
da a temperatura de equilibrio, foram, entao, colocados os su-
portes contendo as amostras de CR-39 no interior de solucdo
de atague gquimico.

As solucgdes de ataque guimico consistiram de dissolu
gbes de NaOH em trés diferentes concentragdes (3N, 4,5N e
6,25N). Foram feitas titulacdes em cada solucdo de ataque pa-
ra avaliarmos a influéncia da dissolugdo do material atacado

nas diferentes concentracdes de NaOH e para cada tempo e tempe
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TERMOMETROS C TERMOSTATO
; - 1!
., PROVET
. OLEO ETA
|
} SUPORTE DE
SOLUGAO DE PLEXIGLASS
ATAQUE
QUIMICO
AMOSTRA
RESISTOR DE CR-39

|

FIGURA 2.2.,2 - Arranjo experimental utilizado no ataque quimico das amos-
tras de CR-39 [reproduzido de E.S, da Fonseca®@7)].

ratura de ataque quimico. Nas condigOes apresentadas, nao fo-
ram observadas variag¢des aprecidveis nas concentracdes das so
lugdes de ataque quimico.

As temperaturas dos banhos de ataque quimico foram
fixadas em 50°C, 60°C e 70°C.

O tempo de ataque variou de 2 a 24 horas, sendo cada
amostra retirada de duas em duas horas, de tal modo a se obter
variagdes na geometria dos tragos. Terminada a revelagao os re
siduos da solucdo de ataque foram neutralizados colocando-se
as amostras em um banho de HC1 a 20% durante alguns minu -

tos. Finalmente, depois de prolongada lavagem em agua corrente
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seguida de um banho em Agua destilada, foram postas a secar.

2.4 - OBSERVACXO E ANALISE DOS TRACOS REVELADOS

As amostras foram montadas sobre suportes de vidro
os quais foram fixados na platina de microscopios Oticos Leitz
Ortholux para observagao, contagem e analise dos tragos revela
dos.

Medidas de diametro dos tragos, bem como contagens
dos mesmos foram feitas utilizando aumentos de 400X, 560X ou
630X. Em alguns casos, a ocular micrométrica foi utilizada pa-
ra medidas de.diémetros com maior precisdo. Medidas de areas
de observacao foram também feitas, possibilitando, assim, a de
terminacdo da populacdo de tracos nas diferentes amostras (nt-

mero de tragos/unidade de area).

2.5 - CARACTERISTICAS DA FONTE DE Cf£2°2

Na determinacdo da razdo do numeroc de tracos de
particulas alfa para o nimerc de tragos de fragmentos de fis -
séo,Na/Nf,apartirrﬁosdadosobtidosexperimentalmente,nosdeparg
mos com valores crescentes desta razdo. Qual seria a explica-
¢do para este fato ? Tendo em vista gue o nimero total de Aato
mos da fonte, a4 época de sua preparagdo (Novembro de 1967) era

14 252

de 1,72x10 atomos de Cf » em primeiro lugar calculamos,uti

lizando a equacdo do decaimento radiocativo, o namero de ato -

mos do isdtopo filho Cm248.
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A =-A.t -t
_ 1 1- _ 2
Nz(t) = N()l [e e :l {2.5.1)
271
- . - 252
onde NOI - ntimero inicial de atomos de Cf

N, (t) - nimero de atomos de cm®4® no tempo t
ll - constante de desintegragido total do szsz
Az - constante de desintegragac total do Cm248 .

Cerca de 16 anos apbs, época em gue a fonte foi uti-

lizada no presente trabalho, a fonte dita de "Califérnio" con-

tinha menos de 2% de atomos de szsz

te 1,7><1014 atomos de Cm248

, possuindo aproximadamen
, isto &, cerca de 98%.

Em segundo lugar, determinamos teoricamente o valor
inicial da razdo N /N.. Como para cada evento de fiss3o sao

emitidos dois fragmentos, temos:

NOa = AlaNOI t (2.5.2)
Nogg = 2A1¢Ngp ¢t (2.5.3)
onde Ng. =~ numerc de particulas alfa emitidas
Nog - nimero de fragmentos-de fissdo emitidos
Ao, - constante de desintegragdo por emissdo alfa do
Cf252
Mg — constante de desintegragdo por fissdo espontanea
do szsz.

Como a constante de desintegracao € igual ao inverso
da meia vida T1/2 multiplicada por 1n 2 (A = 1n 2/T1/2), e di-
vidindo uma expressio pela outra, podemos determinar a razao

entre o numero de tracos de particulas alfa emitidas e regis -
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tradas numa certa geometria de exposicdoc e o numero de tragos

de fragmentos de fissao emitidos e registrados na mesma geome-

tria,
1f
Noa _ 1 T1/2
N T2 la *
of T1/2
Come
TifZ = 85,3 anos .
e la
T1/2 = 2,72 anos ’
resulta
N
S g5,y
of

Em terceiro lugar, comeg¢amos, entdo, a estudar a cau
sa do aumento desta razdo com o tempo de vida da fonte. Pensa-
mos que pudesse existir uma impureza de algum emissor alfa na
fonte, pois ndo poderia estar havendo uma diminui¢do no nimero
de fragmentos de fissao reéistrados, uma vez que a melia vida

252

por fissdo espontdnea do Cf é muito pequena em comparagao

com a dos outros isdtopos do Califdrnio e do Cm248.

Mediante espectrometria alfa de uma fonte menos ati-
va (v 240 particulas alfa/min.cm2?) produzida a partir da fonte
principal, conseguimos identificar, através das energias das
particulas alfa emitidas, algumas impurezas existentes na fon-
te. A Figura 2.5.1 mostra principalmente as contribuig¢des dos

isdtopos de ce??? e cg230

250

, sendo em maior nuamero as particulas

alfa do Cf . Estas medidas foram realizadas na Divisao de Fi

sica Nuclear do Laboratdrio Ciclotron do IEN/CNEN.

Detectada a presenc¢a de impurezas do Cf250, partimos
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FIGURA 2.5.1 - Espectro alfa da fonte aliquota da fonte original de Cf252
obtido pela técnica de detectores de Silicio de  barreira
de superficie conectado a um analisador multicanal.

para o0 calculo da gquantidade desta impureza na fonte.Sejam Ny
o numerc de atomos de Cf252 e xNO1 o nimero de Atomos de Cf250
(N03) ao tempo da preparagac da fonte (t=0), onde x é a fragao

250

correspondente ao numero de atomos de Cf . O nimero de ato -

mos de cada espécie no tempo t, vem dado por

N3(t) = xNO1 e {2.5.3)

Nl(t) = N e 1 (2.5.4)
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Multiplicando as equagOes por Aa de cada isotopo, e dividindo

uma pela outra, vem:

—k3t
k3aN3(t) _ ABGXNOIe
- - I
MM B N e Mt
1a701
onde A3a € a constante de desintegracgao alfa do Cf250

A3 € a constante de desintegracdo total do Cf250

O primeiro membro representa a razac R entre as atividades
alfa dos dois isOtopos de Califdrnio presentes na fonte no

instante t. Explicitando x, temos:

A, R
_ la
A, e
3a
3a
~ Ti/2°R
X = 1 1 (2.5.6)
in2( 1 )t
T T3
Tla e 1/2 1/2
1/2

Decorridos 16,646 anos, obteve-se o espectro alfa da fonte
aliquota da fonte original (ver Figura 2.5.1). Em consequén-

cia,

x = 0,1472R . (2.5.7)

0 valor R é retirado da Figura 2.5.1, mediante a razao entre

as areas das distribuic¢des de energia correspondentes aos 1sd

250 252

topos Cf e Cf . Encontramcs R = 1,59, Dal, x = 23,4%, o

que constitul o teor de impureza do isétopo cg230,

250

Calculada a quantidade de Cf presente como impu-

reza na fonte, calculamos entdc a variacao da razao entre as
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atividades alfa total e de fissao total no tempo t mediante a

exXpressao:

a, a2, 0 (250, o +agon?? ) ra(en??C, b

A , (2.5.8)
B ager? 0?0 o aaen®?® b ragen®?t, b

que, apdés as substituicdes apropriadas, passa a ser escrita
como :
. Tgez Ny e /2, ;é%;'NOBQ 1/2 T§?2 Ny (8 e /2, Tféz N (t) e 1/2
EEZNM e +§§;N03 e +;§2—N2(t)e +;?/;N4(t) e
(2.5.9)
onde Ti?z € a meia vida de desintegracao alfa do Cf252
T%?Z € a meia vida de desintegragao alfa do cm?48
Ti?z & a meia vida de desintegracdaoc alfa do Cf250
Ti?z & a meia vida de desintegragdo alfa do Cm2.46
T%fz & a meia vida de desintegrag¢do por fissao do cg2>?
T%fz € a meia vida de desintegragdo por fissido do Cm248
Tifz € a meia vida de desintegragao por fissao do cg2>9
Tifz & a meia vida de desintegragac por fissidao do cm?40
Ti/z é a meia vida de desintegragao total do Cf252
T$/2 é& a meia vida de desintegracao total do Cm248
Ti/Z é a meia vida de desintegragao total do szso
Ti/Z é a meia vida de desintegracao total do Cm246
N, (t) namerc de atomos de Cm246 no tempo t .

Os valores destas diferentes quantidades estao mos -
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trados na Tabela 2.5.1.Osvalores<haN2(t)e N4(t) para o Cm248

e 0 Cm246 sao retirados da equagdo do decaimento radioativo ja

vista [equacao (2.5.1)1.

TABELA 2.5.1 - Dados referentes aos isotopos de Cf e Cm.

IsétOpos Meias vidas {(ano)

Emissao alfa Fissao Espontanea Total
cg232 2,72 85,3 2,64
cg250 13,23 1,73x10% 13,22
cm?48 3,703x10° 4,11x10° 3,4x10°
cm? 46 4,73x10° 1,85x10’ 4,73%10°

A partir da equacao (2.5.9), construimos a curva
(1) da Figura 2.5.2, a qual mostra a variacao da razao das
atividades alfa e de fissao com O tempo, considerando um per-
centual de impureza de 23,4%, conforme obtido -experimen -
talmente. A Figura 2.5.2 mostra também a variacao desta mes-
ma razdo determinada experimentalmente atraveés da contagem de
tragos registrados em varios detectores tipo placa e em datas

diferentes,conforme Tabela 2.5.2 (pontos experimentais) .

TABELA 2.5.2 — Variacio da razao das atividades alfa e de fissao esponta-
nea em funcao do tempo para a fonte de c£252,

Tempo a partir

- Método
dgafg;ig?i?gigs) R Au/Af Experimental
1,75 33,0:0,8 (a) Emulsdo Nuclear
14,49 533 (a) CR-39
14,82 5445 (a) CR-39
15,20 59+3 (a) CR-39
16,75 74,9:0,9 (a) Det. de Silicio
16,92 79,1%0,5 (b) Det. de Silicio
19,00 88+5 (a) CR-39

(a) Fonte original; (b) Fonte aliquota.
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Estes valores estio em melhor acordo se considerar

mos um grau de impureza de 18% dos atomos de Cf252 como

sendo de Cf250

[voltando & equacgao (2.5.9), determinamos a
curva 2 da Figura 2.5.2}. A diferenca entre as duas curvas po

de ter uma explicagao no fato de que a fonte pouco intensa foi

obtida por riscagem com a ponta de uma agulha sobre a fonte
v ‘ J ‘ T [ L4 l ¥

252
Cf (FONTE) :
1O f— F : {

90

30
0

4 8 12 16

TEMPO_,t[onol -
alfa total e ~de

FIGCURA 2.5.2 — Curvas de variacao da razao das atividades

fissao total com o tempo de vida da fonte. 1) Representa a curva de varia-
cio desta razio calculada para uma impureza de 23,4% do isotopo szso; 2)
Representa a variagio da razao para uma impureza de 18Z. Sac apresentados
também os resultados experimentals da razao, através da contagem dos tra-
cos registrados em varios detectores tipo placa em datas‘diferentes (Tabe-

la 2.5.2).
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252

r

original. Como esta ja apresentava pouca quantidade de Cf
consequentemente obtém-se razodes Aa/Af maiores que os valores
determinados experimentalmente utilizando a fonte principal. A

conclusdo a que se chega & que a impureza de Cf250

pode estar
compreendida entre as duas percentagens apresentadas. ‘

A titulo de complementar nosso estudo sobre a fonte
de Califdrnio utilizada no presente trabalho, apresentamos os
graficos da Figura 2.5.3 onde se mostra a variagdo das ativida

des alfa e de fissdo para os isotopos componentes da- fonte, em

quantidades significativas.

) T [ T

o- zsacf

3 £-252Ct=¢-TOTAL™
2| _
£-2%%t
- 248~
xX-“""Cm
0 | | | |
0 5 10 15 20 25

TEMPO, t (ano).

FIGURA 2.5.3 - Variacao das atividades alfa e de fissao espontanea para os

252

isotopos componentes da fonte de Cf em quantidades significativas.
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A Figura 2.5.4 mostra o espectro de energia dos frag
mentos de fissdao da fonte de Califdrnio. Este espectro foi ob-
tido mediante a técnica usual de detecgdo utilizando detecto-
res de Silicio de barreira de superficie conectados a um anali

sador multicanal.
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FIGURA 2.5.4 - Espectro de energia dos fragmentos de fissao da fonte de
252
Cf .




CAPITULO III

APRESENTACAO E DISCUSSAO DOS RESULTADOS E CONCLUSJES

3.1 - MEDIDAS DE DIAMETRO

Os graficos das Figuras 3.1.1, 3.1.2, 3.1.3 mostram
que, para pequenos tempos de ataque, os diametros dos tragos
de fragmentos de fissdo e das particulas alfa emitidos da fon
te e registrados no detector variam linearmente com o tempo
de ataque qﬁimico, como era de se esperar pelo modelo da geo-
metria de tragos (paragrafo 1.3).

As inclinacoes das retas representam as taxas de va
riacao dos didmetros com o tempo, de onde pode ser calculado
o valor da velocidade geral de ataque quimico (Vg), utilizan
do as inclinagoes das retas, que representam as variacdes dos
didmetros dos tracos de fragmentos de fissdo. Também, as in -
clinag¢des dessas retas fornecem uma forma de discriminar os
dois tipos de fragmentos nucleares, particulas alfa e fragmen
tos de fissado. Quanto maior a ionizacao, maior a inclinacao
da reta, ou seja, os didmetros dos tracos de fragmentos de
fissdo crescem mais rapidamente que os das particulas alfa .
Este método de discriminacao de tais fragmentos nucleares se
apresenta mais eficiente para temperaturas e concentragaoes
mais altas.

Os graficos das Figuras 3.1.4 e 3.1.5 mostram como

as inclina¢des das retas variam com as condicdes de ataque
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FIGURA 3.1.1 - Retas com inclinacoes diferentes, que caracterizam a varia—

cao do diametro dos tracos de particulas alfa e fragmentos de fissao, enm
CR-39, para diferentes concentracoes da solucao de ataque quimico, NaCH a
50°C.
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FIGURA 3.1.2 - O mesmo como na Figura 3.1.1, para a temperatura
(o]
de 60 C.
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FIGURA 3.1.3 - O mesmo como na Fig. 3.1.1, para a temperatura de 70°¢C.
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FIGURA 3.1.4 — Retas com inclinag&es diferentes que caracterizam a varia-

¢cao do diametro dos tracos de fragmentos de fissao da fonte de Cf252, pa-

ra diferentes concentracces de NaCH a SOOC.
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FIGURA 3.1.5 - Retas com inclinacoes diferentes que caracterizam a varia -

cao dos diametros dos tracos de particulas alfa oriundas de uma fonte de

Cf25 > para diferentes temperaturas e para a concentracao de 6,25N de NaOH.
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FIGURA 3.1.6 - Distribuicao de diametro dos tracos de particulas alfa e
fragmentos de fissao. As distribuicoes mostram wma forma de discriminacaao
dos fragmentos nucleares. Os tracos de particulas alfa tem diametro mé -
dio D = 5,7 pm , os dos fragmentos tem difdmetro médio D = 12,5 HUm. As con

dicoes de ataque qu{ﬁico sao KaOH-6,0N, 70°C & o tempo de ataque

fol de 4,0h.

quimico
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FIGURA 3.1.7 - O mesmo que a Fig. 3.1.6, para NaOH 4,5N-70°C, 16h e 20h.
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FIGURA 3.1.8 — Distribuicoes de diametro de tracos de particulas alfa e

fragmentos de fissio, com atenuacao de energia, mediante exposigao  com
filtros de mylar. Condicoes de ataque quimico, NaOH-3,0N, 7000, 16h; ca~-
libracoes das lentes a) 0,073 um; b) 0,073 um. a) Distribuicao de diame

tro sem filtro de mylar; b) com filtro de 10 um de espessura de mylar.
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(temperatura e normalidade da soluc¢ao), para os fragmentos de
fissdo e particulas alfa.

Os histogramas das Figuras 3.1.6 e 3.1.7 mostram,pa
ra duas condicoes de ataque quimico e para tempos de 4h, 16h
e 20h, outra forma de se discriminar as particulas alfa dos
fragmentos de fissdo. Vé-se claramente que a diferenga entre
os valores médios dos diametros correspondentes a cada grupo
de particulas carregadas aumenta a medida que o tempo de ata-
que quimico se torna cada vez mailor.

O efeito de atenuagao em energia dos fragmentos
nucleares registrados no CR-39 pode ser visto na Fig. 3.1.8,
onde sao mostradas as distribuicoes de diametros dos tragos.
As condicoes de ataque quimico utilizadas foram NaOH - 3,0N-
16h, sem agitacdo. Os casos a e b desta figura referem-se a
amostras do detector que foram cobertas com filtros de poli -
carbonato Mylar. Em (a) & apresentado o resultado para a amos
tra sem filtro, e em (b) a amostra coberta com um filtro de
Mylar com v 10um. Fazendo-se uma comparacao entre os dois his
togramas, observamos o deslocamento dos picos das distribui-
coes de diametro dos tracos de fissdo com o aumento da es—
pessura de Mylar. Este deslocamento reflete o decrésci-
mo da ionizag¢do no CR-39 para fragmentos de fissao, quan

do sua energia €& atenuada (cf. Figura 1.5.3).

Para particulas alfa o efeito de atenuacdo em ener-
gia se torna nitido com o filtro de ~ 10um de Mylar. Nes-
te caso, © deslocamento do pico correspondente a distribui-
cdo de diametro se faz para a direita, o que mostra o aumento

da ionizacao no CR-39 para as particulas alfa de menor ener-
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gia (cf. Fig. 1.5.3).

Deve-se observar, no entanto, gque nas condicoes de
atague gquimico de baixa normalidade e baixa temperatura a ob-
servacac dos trag¢os ao microscopio se torna dificil dado o
"vackground" existente no CR-39 devido, principalmente, aos

defeitos da prdopria estrutura do plésticotig)

. A selecao dos
eventos para contagem ou medida direta das grandezas geométri

cas relevantes deve ser feita com muito cuidado.

3.2 - ESTUDOS SOBRE Vg, ENERGIA DE ATIVACAO E TEMPO DE INDUCAO

A velocidade geral de atague gquimico representa a
guantidade de material removida da superficie do detector so-
lido de tragos com o tempo durante o processo de atague gquimi
co, muitas vezes descrita por meio da taxa de remogdo da su -
perficie, Vg' Esta taxa representa um importante parametro no
estudo da formacao do traco revelado.

0s métodos usuais para se determinar Vg sao0:

i - Variag¢ao da espessura do detector com o tempo de ataque
quimico(§1'§§);
ii - variacao da massa do detector com o tempo de atague
quimicotég):
iii - Taxa de variacao do diametro para particulas de alta

ionizagao.

Neste trabalho utilizou-se o terceiro método para a

determinacac de Vg' pois as particulas em guestao foram frag-

252

mentos de fissao oriundos de uma fonte de Cf , gue sao bas-

tante ionizantes,.
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Do modelo de geometria do trago para fragmentos de
fissao, tem-se v, >> Vg (Secao 1.3). A expressdo do diametro
fica entao simplificada para D = 2Vgt {eq. (1.3.4) ), e dai
%% = 2Vg, onde dD/dt representa a inclinagdo das retas nos
graficos das Figuras 3.1.4, 3.1.5 e 3.1.6, da Sec¢do anterior.

A Tabela 3.2.1 mostra, em uma de suas colunas, 0s
valores de Vg para diversas condicoes de ataque quimico. Com
o auxilio da Tabela 3.2.1 construiu-se os graficos da Figu-
ra 3.2.1, que mostra como Vg varia com a normalidade da solu-
cdo de ataque quimico e a temperatura. Vg cresce nao linear -

mente com a normalidade, para as diferentes temperaturas de

ataque quimico. As Figuras 3.2.2, 3.2.3 e 3.2.4, mostram uma

TABELA 3.2.1 - Valores de velocidade geral de ataque qui'micp (Vg) e tem-

po de indugéq (to).

Condi¢oes de Ataque Velocidade geral, Tempo de
Temperatura Normalidade Vg(um/h) Indugao, t0 (h)
(°C) (N) [fragmentoc de fissio] £f o

6,25 1,16+0,03 0 1,5%0,2
70 4,5 ) 0,54%0,01 0 2,0x0,4
3,0 0,29%0,01 0,5%0,1 5+1
6,25 0,82%0,01 0 31
60 4,5 0,42£0,01 0 4,0+0,3
3,0 0,24%0,01 0,2%0,2 7+1
6,25 0,32%0,03 2,740,9 4+2
50 4,5 0,24t0,02 31 -
3,0 0,16+0,06 4+2 -

comparagac dos resultados deste trabalho com os de outros au

tores(ﬁg'él’ﬁg’ﬁl). As pequenas diferengas existentes se de -

vem a dois fatos: 1) diferengas no método de preparagao das
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FIGURA 3.2.1 - Valores de Vg variando com a normalidade e a

temperatura de ataque quimico.
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FIGURA 3.2.2 - Valores de Vg encontrados por varios autores colocados jun
tos aos do presente trabalho para NaoH-70°C. © da Fonseca(-s-l);

a Green(ég); A Gruhn(g-l-); v Khan(e—o); ® Presente trabalho.
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FIGURA 3.2,3 = O mesmo que a Figura 3.2.2 para NaOH-60°C .
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NORMALIDADE,N

FIGURA 3.2.4 - O mesmo que a Fig. 3.2.2 para NaOH-507C:
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amostras de CR-39 utilizadas e ii) pequenoc numero de dados
experimentails . No entanto, o andamento das curvas esta em
boa concorddncia. Outro grafico que ilustra a variacgio de
Vg com as condicbes de ataque quimico estd mostrado na Figu
ra 3.2.5.

As energias de ativagdo do processo de ataque quimi
co, para o caso de CR-39, foram calculadas a partir da depen-
déncia do Vg com a temperatura, para solugdoes de NaOH ( 3N,
4,5N e 6,25N) conforme mostrado na Figura 3.2.5. As retas fo

ram obtidas pelo método dos minimos quadrados A equagdo de

Arhenius

sendo k - Constante de Boltzmann (8,617X10_5eV/K),
T - Temperatura absoluta,
Ea - Energia de ativagao,

onde as inclinacoes das retas, para cada normalidade,estao re

lacionadas as energias de ativagao, Tabela 3.2.2.

TABELA 3.2.2 - Valores das energias de ativacao do processo quimico para

diferentes normalidades da solucao de ataque quimico.

Normalidade (NaQH) Energia de Ativacao Ea(eV)
6,25N 0,6+0,2
4, 5N 0,39+0,09
3,0N 7 0,29+0,07

Os valores encontrados mostram que os resultados di
ferem de outros detectores, tais como vidro, lexan e makrofol,

pois para esses detectores as energias de ativacdo nao variam
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com a normalidade da solugao, comoO no presente caso. Uma ex -
plicagao para este fato pode ser encontrada observando-se a
estrutura "cross-linked" do CR-39 em comparag¢ao com ©Os demais
detectores. Quando a normalidade e a temperatura sdo altas, a
solugao age nas regioes de tracgos latentes deixando-os parci-
almente revelados cheios de residuos de produtos da reagao
que vao dificultando a propria solugao de continuar o ataque
quimico alterando, desta forma o valor final da energia de
ativagdo, que resulta maior. Quando a temperatura & mais bai-
xa a agdo da solugdo de ataque guimico & menos enérgica haven
do, assim, uma diminuigdo da formagao de residuos, e o valor
da energia de ativacao tende a ser menor.

Nao foi testado neste trabalho, mas uma verificacdo
deste problema seria mediante ataques quimicos com agitagao ,
pois assim nao seria permitido que os residuos dos produtos
de reagao impedissem o prosseguimento normal do ataque quimi-
co.

1. (82),

Ruddy e co fazendo estudos sobre o tempo de

inducao, t em Nitrato de Celulose, sugeriram uma correlag¢do

Ol'
entre t; e parametros caracteristicos dos ions estudados,tais
como Z e B = vk:(onde v & a velocidade da particula incidente
e ¢ a velocidade da luz no vacuo). Particulas com ionizacgao
alta, como fragmentos de fissao, deixam tracos visiveis em
plasticos depois de um pequeno tempo de.ataque gquimico,enquan
to que particulas com baixa ionizacdo, como particulas alfa ,
protons e outras, mostram tracos visiveis apenas depois de

submetidas a longo periodo de ataque quimico.

No presente trabalho, € mostrado que o detector
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CR-39 discrimina bem as particulas alfa do Cf252 dos fragmen-
tos de fissdo através do tempo de indugdo, que pode ser obtido
diretamente dos graficos de variag¢do de diametro como  tempo
de ataque quimico, utilizando o método dos minimos quadrados .
Os graficos mostram tempos de indugdo para fragmentos de fis -
sao muito menores que para particulas alfa (vide Tab. 3.2.1).

As Figuras 3.1.3 e 3.1.5, mostram que 0s tragos de
particulas alfa e fragmentos de fissao saoc revelados para tem
pos menores gue o tempo de indugac para a remogao do materi-

al nao danificado [t0 = (3,8 0,4) horas em solu¢aoc de NaOH ,
(37) 4,

s

6,25N a 70%¢ Isto sugere que as particulas nucleares '~
perdem uma quantidade de energia necessaria para produzir da-
nos revelaveis na superficie do detector.:o efeito de Vg e Vt
deve se manifestar somente na regido onde a particula incidiu,
e como a densidade de danos & grande, o fendmeno de formacdo
do trago € iniciado antes que as partes ndo danificadas pela
passagem do ion sofram efeito de Vq.

Os graficos da Figura 3.2.6 mostram a dependéncia
do tempo de indugdo com a temperatura e a normalidade de solu
¢ao de ataque quimico, tanto para particulas alfa como para
fragmento de fissdo.

A premissa de Ruddy(ég) sobre a dependeéncia do tem-
po de indugdo com a temperatura foi também mostrada por Gra-

bez (63)

e reafirmada por nés com os resultados do pPresente
trabalho. Quanto menor a temperatura maior o tempo de indu -
¢ao. Devemos acrescentar alem dissoc a grande dependéncia de

t0 com a normalidade da solugao, ou seja, quanto maior a nor-

malidade menor o tempo de indugao.
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3.3 - EFICIENCIA E ANGULO CRITICO DE REVELACAO DE TRACOS DE

FRAGMENTOS DE FISSAO E PARTICULAS ALFA NO CR-39

0 método utilizado na determinacdo da eficiéncia de
registro de tragos consistiu de exposicdo de uma amostra de
CR-39, no vacuo, a fragmentos de fissdo e particulas alfa da
fonte de Cf252 que veio sendo utilizada no presente trabalho.

Na Figqura 3.3.1 &€ mostrado, esquematicamente a geometria do

arranijo experimental usado, conforme mostrado na Figura 3.3.2.

P

CR-39 | d
5 r

NAL & ]

C vibRoO

FIGURA 3.3,1 - Perfil esquematico da geometria do arranjo experimen-

tal usado para a determinacao do angulo critico de revelacgao

de tracos de particulas alfa e fragmentos de fissao,

CR-39
[ ¥ A
FONTE i
s f
L |
AL
FIGURA 3.3.2 - Vista de frente (ou transversal) do arranjo experimen-

tal utilizado.
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A fonte foi colocada sobre uma lamina de vidro e
blindada com uma folha de aluminio de 28um de espessura, que
possuia uma janela circular com diametro de 5mm, cujo ceﬁtro
coincidiu com o centro da fonte. O objetivo da blindagem foi
evitar que fragmentos de fissao provenientes dos bordos da
fonte prejudicassem a obtengdo de uma imagem bastante unifor
me da fonte apos o ataque quimico. Sobre a blindagem de alumi
nio, foram colocados dois pares de laminas de vidro, totali -
zando 2883um de espessura cada par, paralelos e, separados
por cerca de 15mm. O detector CR-39 foi apoiado sobre as lami
nas de vidro.

Foram expostas trés amostras de CR-39, com tempos de
exposicao variando entre 40 minutos e 12 horas, com o intuito
de saturar as amostras com tracos dos fragmentos nucleares ,
delimitando as regides a serem observadas. 0 atague quimico,
depois da exposicdo foi feito com uma solugdao de NaOH de nor-
malidade 6,25, em duas temperaturas distintas, 70°C e 50°C '
com tempos de ataque quimico respectivamente iguais a 5,0 ho
ras e 20 horas. As amostras foram entao levadas ao microscod -
pio Otico, onde foram medidas as grandezas relevantes, com au
mento de 400X, para o calculo do dngulo critico. Esse calcu-
lo fol feito a partir da equagao (3.3.1), obtida da geometria

da Figura 3.3.1,

H

B_ = arct
c gd_%

r (3.3.1)

onde H & a espessura de vidro, ¢/2 & o raio da fonte e d € a

distd3ncia a partlr do centro da imagem da fonte até o dltimo
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registro de particulas. Sendo a eficieéncia de registro expres-
sa por £ = l—seneC [cf. eq. (1.3.14)], conseguimos construir a
Tabela 3.3.1, que mostra os resultados encontrados para os an-
gulos criticos e eficiencia nas condi¢des experimentais do pre

sente trabalho.

TABELA 3.3.1 - Resultados experimentais sobre angulo critico de revela
cao e eficiencia para diferentes particulas carregadas em CR-39,

Temperatura de Particulas alfa Fragmentos de fissao
ataque quimico Kngu}o Eficien Angu%o Eficiéncia
critico cia critico
50°¢C 32°%+3° N 47% — —
70°%¢ 29°+3° v 52% ~ 3° N 948

Para se obter melhor precisdo nas medidas das distdn
cias envolvidas, como mostra a Figura 3.3.1, foi feita a dis -
tribuicao de contagem de trag¢os registrados campo a campo, ob-
servados a cada 0,5 mm do Vernier do microscopio Otico, varren
do toda uma faixa passando pelo pelo centro da imagem da fon -
te {veja Figura 3.3.3). A metade da distancia onde tragos fo -
ram observados fornece a distancia do centro da imagem da fon-
te ate o limite de observacao de tracgos {(d).

Comparando os resultados do presente trabalho com os

(64)

encontrados por Khan e Durrani — , que usaram fragmentos de

fissao emitidos por uma fonte de cg2>2

e registrados em Lexan e
Makrofol, a eficiencia de registro de CR-39 para fragmentos de
fissdo & aproximadamente a mesma que a do Lexan e Makrofol. De
vido a grande sensibilidade do CR-39, acreditamos que com o
aperfeicoamento do método usado neste trabalho & possivel che-

gar-se a um valor de eficiéncia ainda maior para © registro de

fragmentos de fissdo.
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FIGURA 3.3.3 - Distribuigao de contagem de tracgos de particulas alfa no
CR-39 resultante do arranjo experimeﬁtal esquematizado na

Figura 3.3.2.
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3.4 - CONCLUSOES

No presente trabalho, foi utilizado o detector soli=~
do de tragos CR-39 para determinar algumas caracteristicas de
registro de fragmentos de fissdo e particulas alfa. Uma fonte

ordinaria de Cf252

foi utilizada como meio de se obter as dife
rentes particulas carregadas. ApOs exposicdo no vacuo de vari-
as amostras do detector a fonte, procedeu-se ao atagque quimico
com solucdes de NaOH a diferentes temperaturas e diferentes
tempos de revelacao. Das observagOes feitas ao microscopio 6ti
co e da analise dos dados obtidos foi possivel estudar varios
parametros de caracterizacao dos tragos revelados e do proprio
detector. Alguns desses resultados foram comparados com os ob-
tidos por outros autores. Embora ainda existam imperfeigoes
nos métodos utilizados, bem como erros inerentes as medidas re
alizadas, os resultados do presente trabalho permitem conclu-
ir gue:

1 - Melhores condigoes de discriminacao entre fragmentos de
fissao e particulas alfa sao obtidas com solugoes de ata -
gue quimico de NaQH 6,25N a 70°C. Nestas condigdes, verifi
ca-se que nao sb o diametro dos tracos de fragmentos de
fissdo, mas também a taxa de variacdo deste, s3o substanci
almente maiores que os correspondentes as particulas alfa,
permitindo uma diferenciacao entre estes dois tipos de

fragmentos nucleares sem ambigtiidade.

2 - Um outro modo de diferenciacaoc entre os fragmentos de fis-
sdo e particulas alfa & o tempo de inducgdoc para revelagao

de tracos destas particulas carregadas. De acordo com O
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que foi observado,quanto maior o grau de ionizacdo mais ra
pidamente o traco se apresenta revelado ao nivel de obser-

vagaoc ao microscdpio dtico.

Mesmo em condig¢Oes de revelagdo menos severas { como, por
exemplo, menor concentra¢ao de NaOH) conseque-se boa dis -
crimina¢do entre tragos de fragmentos de fissi3o e particu-

las alfa para tempos de ataque quimico prolongados {v20h).

A velocidade geral de ataque quimico, Vg' aumenta com a nor
malidade e com a temperatura do banho revelador, e os re -
sultados do presente trabalho estd3o em bom acordo com oS

resultados de outros autores.

As energias de ativac¢ao para dissolugdo do material detec
tor com solugdo de NaOH variam com a normalidade da solu-
gao, resultado este que difere para outros detectores. A
conclusdo € que, provavelmente, a falta de agitagdo duran
te o ataque quimico dificulta a retirada dos residuos dos
produtos da reacdo que impedem a continuagdo do processo

de revelacgao.

Os tempos de indugdo para revelagao dos tragos de particu-
las carregadas diminuem com o0 aumento da normalidade e tem
peratura da solug¢ao de atague quimico, tanto para fragmen-
tos de fissado quanto para particulas alfa.

As razdes das atividades alfa e de fissao AG/Af da fonte

de Cf252

medidas ao longo do tempo com CR—-39, em conjunto
com dados obtidos por espectrometria alfa com detectores
de Silicio de barreira de superficie e medidas anteriormen

te obtidas com emulsao nuclear,permitiram estabelecer o te
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250

or de impureza de Cf na fonte.

O CR-39 & praticamente 100% eficiente para a detecgao de
fragmentos de fissao, isto é,comparavel em eficiéncia a ou
tros detectores sdlidos de tragos como o Makrofol e a Mi -
ca. Ao contrario, possui eficiéncia de deteccao de cerca
de 50% para particulas alfa, que & das melhores quando com
parada & de outros detectores plasticos para registro de

tragos de particulas alfa (Nitrato de Celulose)(éé).

Como conclusic complementar, o CR-39 € um detector de alta
gsensibilidade, porém seu uso exige cuidados especlais
devido ao alto "background® existente, provocado por defei
tos na estrutura e sua possibilidade de detectar contamina

coes ambilentais.

Para finalizar, deve ser destacada a importancia de

se estudar as caracteristicas de registro de tracos de particu

las carregadas em CR-39, dada a sua larga utiliza¢ao em diver—

sas areas da Ciéncia e Tecnologia, tais como pesquisa de Ura -

nio, monitoracdo de alfa-emissores no ambiente, deteccao de

raios césmicos, dosimetria de neutrons, rea¢des nucleares, e

outras.
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