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Resumo

Este trabalho desenvolveu o estudo da evolugao geométrica de tragos da fissao induzida
do isétopo 2**U em um vidro da categoria soda-lime. Para isto foi necessdrio conhecer
o modelo geométrico para a evolucao de tragos de fissao em materiais isotrépicos. Este
modelo tem como base a competicao entre duas taxas de ataque quimico: uma no mate-
rial (Vp); e outra nas trajetdrias dos fragmentos no material (Vr). Este ataque quimico é
utilizado para alargar os tracos com a finalidade de observa-los em um microscopio 6ptico.
As técnicas de Microscopia Eletronica de Varredura e de Microscopia de Forga Atomica
foram utilizadas para realizar medidas com maior resolucao e durante os primeiros es-
tagios do ataque quimico. Filmes de uranio foram produzidos para serem acoplados a
uma montagem que também contém um colimador e um vidro. Esta montagem foi bom-
bardeada por néutrons térmicos em um reator nuclear. Calculos da perda de energia dos
fragmentos nas montagens foram simulados por um software. Medidas dos diametros e
dos angulos das paredes dos tragos foram feitas. Recobrir parte da superficie do vidro
com um material que nao é corroido durante o ataque permitiu medir a taxa de ataque
no material, Vg = (0,113£0,003) pm/s. Dois valores foram obtidos para a razao entre as
taxas: Viiametro = 1,66£0,07; € Viropundidade = 1,313£0,09. O primeiro valor foi calculado
pelo modelo utilizando as medidas dos diametros. Ja o segundo valor foi calculado pelas
profundidades obtidas indiretamente com o Microscépio de Forca Atomica. Com estes
valores constantes, chegou-se a conclusao de que o efeito causado pela passagem de um
fragmento de fissao no vidro é a formacao de um cilindro continuo de danos. O resul-
tado deste trabalho tem grande importancia para modelos de annealing que supoem esta

estrutura para os tracos latentes.



Abstract

A study on the geometric evolution of 23°U induced fission tracks in a soda-lime glass
was made. It was necessary to know about the geometric model for structure evolu-
tion of fission tracks in isotropic materials. This model is based on the competition of
two chemical etching rates: one in the bulk material (V) and another in each fragment
trajectory (V). This etching is generally used for track observation in an optical micro-
scope. Scanning Electron Microscopy (SEM) and Atomic Force Microscopy (AFM) were
used because of the better resolution and for measurements at short etching times. Ura-
nium films were produced and coupled to each glass trough an acrylic piece (collimator).
Irradiated by thermal neutrons the film emits fragments. Energy loss calculations were
simulated by SRIM software. Track diameters and wall angles were measured. The rate
Ve = (0,113£0,003) pum/s were measured by recovering part of the glass surface with a
non-etching material. Two values were obtained for the ratio between the etching rates:
Viiam = 1,66£0,07 and Vgepr, = 1,314£0,09. The model was used to calculate the first
value with the diameters measurements. The second one was obtained by indirect depth
measurements with AFM. Thus, with all these constant values we can consider that the
effect produced by fission fragments traversing a soda-lime glass is the production of a

homogeneus cylinder of damage. This result is very important for annealing models.

vi



Sumario

1 Introducao 1
1.1 Objetivos e Motivagoes . . . . . . . . . . .. 8

2 Modelo Geométrico para Evolucao do Formato dos Tracos de Fissao em

Materiais Isotrépicos 9
3 Descricao Experimental 17
3.1 Montagem do Detector . . . . . . . . . . ... ... 17
3.2 Producao e Calibracao de Filmes . . . . . . . ... ... ... ... .... 22
3.3 Medida da Taxa de Ataque Quimico Vg . . . . . .. ... ... ... ... 29
3.4 Simulacoes da Perda de Energia dos Fragmentos . . . . . . . ... .. ... 30
3.5 Microscopia Eletronica de Varredura . . . . . . . .. ... ... ... ... 33
3.6 Microscopia de Forga Atomica . . . . . . . . .. ... L. 35
4 Resultados e Discussoes 38
4.1 Ataque Padrao - Densidade de Tragos . . . . . . . . .. ... ... .. ... 38
4.2 Analise . . . . . . 41
5 Conclusoes 55
5.1 Extensao do Trabalho . . . . . . .. .. . . ... ... ... ... ..., 58
A Desaceleragao de uma Particula Carregada 59
A.1 Espalhamento Inelastico para Altas Energias . . . . . . . ... .. ... .. 60
A.2 Perda de Energia de uma Particula Incidente . . . . . . . ... .. ... .. 63

Vil



B Regra de Bragg

C Materiais Utilizados

Referéncias Bibliograficas

viil

67

70

72



Lista de Figuras

1.1

1.2

1.3

2.1

2.2

2.3

24

3.1

3.2
3.3

3.4

A passagem de um fon em um material dielétrico causando a formagdo de um
traco latente. . . . . . . . .. e 2
Parametros e processos relacionados com a formacao e a observacdo de tracos
de fiss@o. . . . . ... 5}
Diversas técnicas empregadas para realizacdo de medidas em diferentes etapas

do processo de ataque quimico em tracos de fissdéo. . . . . . . . . ... ... .. 7

Evolucao do formato de tragos quimicamente atacados em materiais isotropicos
com tazas de ataque constantes. . . . . . . . ..o 10
Evolucdo da abertura superficial dos tracos durante as trés fases do ataque qui-
mico. (Observe que D3 =dsz). . . . . . . . . . 11
Raios v’ e r” para determinacao dos eizos maior e menor da abertura superficial
na fase cONGCa. . . . . . . .o 13
Representagoes de formatos concavos e convexos para tragos com densidade de

danos varidvel ao longo da trajetoria. . . . . . . . . ... ... 16

Montagem experimental realizada para garantir a incidéncia de fragmentos de
fiss@o no vidro com angulos entre 75° e 90°. . . . . . . . ... 19
Filme de espessura d. Os fragmentos emergem com um angulo de emissao 6. . . 19
Histograma da distribuicdo da densidade de tragos por campo no filme A. Cada
campo possui (3,38+0,07)x10~* em?. A média com desvio é (6+3) tracos/campo. 27
Histograma da distribuicdo da densidade de tragos por campo no filme C. Cada

campo possui (1,69+0,07)x10~* ecm?. A média com desvio é (6+3) tragos/campo. 28

ix



3.5

3.6

4.1

4.2

4.3

4.4

4.5

4.6

4.7

4.8

4.9

4.10

4.11

4.12

Histograma da distribuicao da densidade de tracos por campo no filme E. Cada
campo possui (1,69+0,07)x 10~* cm?. A média com desvio é (1044) tragos/campo. 28
Perda de energia total por unidade de comprimento no vidro para o fragmento

leve (nidbio) e para o fragmento pesado (lantdnio). . . . . . . . . . . ... .. 32

Curva do ataque quimico para o vidro de emulsdo. O erro na dura¢ao do ataque
foi estimado. . . . . . ... Lo e 40
Taza de ataque quimico no vidro Vi. O coeficiente angular é (0,113+0,003) um/s. 42
A evolucao do diametro de tracos de fissdo no vidro, medida pelo Microscopio
Eletrénico de Varredura em passos de 10 sequndos. A escala € a barra branca no
canto superior esquerdo de cada figura e equivale a 20 um. . . . . . . . . ... 43
Histograma da distribuicdo de diametro dos tracos para 10 sequndos de ataque
QUIMAECO.  « « o o o o e e e e e e e e e e 45
Histograma da distribuicdo de diametro dos tragos para 20 sequndos de ataque
QUITNICO. . .« .« o o o e e e e e 45
Histograma da distribuicao de diametro dos tragos para 30 segundos de ataque
QUIMICO. . . . o o o e e e e e e e e e e 46
Histograma da distribuicao de diametro dos tracos para 40 sequndos de ataque
QUITNICO. . .« o o o e e e e e 46
Histograma da distribuicdo de diametro dos tragos para 50 seqgundos de ataque
QUITECO.  + .« v o o o e e e e e e e e e e e e e e e e e 47
Histograma da distribuicao de diametro dos tracos para 60 sequndos de ataque
QUIMECO.  « « o o o o e e e e e e e e 47
Histograma da distribuicdo de diametro dos tragos para 70 seqgundos de ataque
QUITNICO. .« .« o o o e e e e 48
Variacao dos valores da funcdo resposta calculados pelas medidas da Microscopia
FEletronica de Varredura com o tempo de ataque quimico. . . . . . . . . . . .. 49
Medida da topografia de um trago com o Microscépio de Forca Atémica. O lado
esquerdo do traco sofreu o efeito da histerese. A parte branca aparece por causa

do processamento da tmagem. . . . . . ... L .00 e 50



4.13 Perfil de um trago com 10 sequndos de ataque quimico. . . . . . . . . . . . .. 51
4.14 Perfil de um trago com 24 sequndos de ataque quimico. . . . . . . . . . . . .. 51
4.15 Tazxa de ataque quimico no traco Vi em diferentes duragées de ataque quimico e

montagens. O valor médio obtido € (0,148+0,009) um/s. . . . . . . . . . . .. 53
4.16 Comparagao da evolugao dos diametros medidos com as Microscopias Eletronica

de Varredura (MEV) e de Forca Atémica (AFM). . . . . . . . . . . ... ... 53

x1



Lista de Tabelas

3.1

3.2

3.3

3.4
3.5

4.1

4.2

4.3

Valores das constantes de decaimento e proporcio dos isdtopos 232U e 238U. A
porcentagem restante da concentracao dos isétopos do uranio € referente ao iso-
topo menos abundante XU, . . . . . .
Volumes necessdrios das solucoes de nitrato de uranila e de parlédio para realizar
filmes com as espessuras desejadas. . . . . . . . . ... ..o
Espessura dos filmes de uranio estimada o partir da densidade de tracos de

particulas alfa em detectores pldsticos. . . . . . . . . . . . . ... ... ..

Perda de energia do fragmento leve (nidbio) nas condigoes experimentais utilizadas.

Perda de energia do fragmento pesado (lantdnio) nas condigoes experimentais

wtilizadas. . . . . . . L e e e e

Medidas da variagao da altura do degrau em relagcao ao tempo de ataque quimico
para o vidro, realizadas com o Perfilometro. . . . . . . . . . .. ... ...
Cdlculo dos valores para a funcao resposta com as medidas obtidas pela Micro-
scopia Eletromica de Varredura. . . . . . . . . . . . ... .o
Dados obtidos pela Microscopia de Forca Atémica para diferentes tempos de

AtaQUE QUITNICO. . . . . v v v e e e e e e e e e e e e e e e e

xii

25

26

27
31

32

41

48



Capitulo 1

Introducao

Detectores de tracos de particulas nucleares sao materiais dielétricos isolantes capazes
de gravar, permamentemente, os fons positivos incidentes como trilhas de danos [1,2]. Em
cada um destes detectores, um trago latente é produzido pela passagem de uma particula
carregada [3,4]. Ou seja, o processo de formacgao de tragos latentes é resultado do processo
de desaceleracao de particulas carregadas na matéria.

Um fon pesado (particula) que se move rapidamente, quando penetra em um sélido,
perde sua energia. A maior parte desta energia perdida é devido as colisoes ineldsti-
cas, nas quais o fon transfere rapidamente sua energia para os elétrons em torno de um
volume cilindrico ao longo de sua trajetéria. As energias e os momentos transferidos
subseqiientemente aos dtomos alvo!, freqiientemente, criam uma trilha de danos perma-
nentes no material [5]. Uma maneira semelhante de compreender o processo de formagao
de tragos latentes consiste em pensar que a rapida e intensa transferéncia de energia para
os elétrons excita e ioniza os dtomos alvo ao longo da trajetoria do ion e, pelo acoplamento
entre elétrons e fonons, a maior parte desta energia é transferida a rede [6].

Assim, a trilha de danos é resultado dos numerosos eventos de excitacao e ionizacao
que ocorrem quando uma particula altamente ionizada (carregada) atravessa um meio
condensado [7]. Apds a recombinagao eletronica, o trago latente pode ser caracterizado

por um volume de danos ao longo da trajetéria do fon incidente [3]. Estes danos, que sdo

1Os 4tomos alvo sdo os 4tomos que tiveram energia transferida aos seus elétrons.



Figura 1.1: A passagem de um ton em um material dielétrico causando a formagcao de um traco

latente.

produzidos pelas colisoes do ion incidente, sao constituidos por deslocamentos atomicos
[8,9]. Um exemplo de formagcao de tragos latentes é apresentado na figura 1.1.

Apesar de existir algum entendimento geral sobre a desaceleragao de fons na matéria
pelos conceitos térmicos macroscépicos, poderia-se basear no conceito de uma forte intera-
¢ao Coulombiana entre os atomos alvo ionizados para a formacao dos tragos latentes. Apds
esta interacao, um relaxamento da rede ocorre antes destes atomos serem neutralizados
ou blindados [10]. Este modelo de formagcao de tragos latentes de particulas nucleares é
denominado fon FExplosion Spike e, segundo ele, os tracos latentes podem ser formados,
virtualmente, em qualquer material isolante, mas nao em metais ou outros bons condutores
[8]. No entanto, tragos em metais ja foram observados [11], tornando um outro modelo, o
Thermal Spike, mais aceito. Neste outro modelo, o traco é visto como uma regiao amorfa
ou quase amorfa, resultante do resfriamento de um plasma [12,13]. De qualquer maneira,
é possivel pensar que a forte alteracao estrutural do material, que ocorre na regiao em que
um trago latente é formado, é devido a uma perturbagao de alta intensidade nos campos
de Coulomb [9].

No caso estudado nesta dissertagao, os fragmentos de fissao, liberados no processo
de fissao induzida do isétopo U do uranio, espalham elétrons e até quebram ligacoes

quimicas para causar a trilha de danos na estrutura do vidro (material detector). Como



os vidros sao materiais dielétricos, as regioes danificadas nao sao reparadas imediatamente
e os tragos latentes sao relativamente estéveis [14, 15].

A fracao da energia dissipada pelo fon incidente é armazenada no material e deixa as
regioes danificadas em um estado de energia mais alta, muito mais susceptivel ao ataque
quimico. Esta maior susceptibilidade estd relacionada a criacao de centros quimicamente
reativos. Estes centros sdo compostos, principalmente, por dtomos deslocados [8].

O método mais 1til e geral de observagao de tracos de particulas em sélidos é a técnica
de ataque quimico preferencial para alargar e revelar tracos latentes. A utilidade desta
técnica deriva da sua simplicidade e da magnificacao efetiva obtida pelo alargamento dos
tragos atacados [8].

Para ilustrar a técnica de ataque quimico, considere um detector contendo tracos
latentes. Este detector é mergulhado em um reagente conveniente. Primeiro, o reagente
se difunde através da regiao de danos. Entao, o reagente ataca esta regiao e a dissolve,
removendo uma parte do material. Com o tempo, esta reacao se desenvolve e um canal
é atacado ao longo da trajetoria da particula. Ao mesmo tempo, o material também é
atacado e dissolvido, mas a uma taxa mais lenta. Assim, o reagente ataca a parede do
canal e a alarga. Uma vez que os tracos foram corretamente atacados, o detector deve ser
observado para extrair as informagoes que contém [7, §].

Para a escolha do reagente apropriado, em geral, apesar da tentativa e erro ter um
papel importante na sele¢ao das condigoes adequadas, alguns principios sao recomendados
[8], dentre eles: utilizar uma superficie na qual hé certeza da existéncia de tragos para
serem atacados; usar um reagente quimico que dissolva lentamente o material a ser atacado
a uma taxa constante; monitorar a temperatura e a concentragao dos reagentes quimicos,
pois estas sao variaveis que permitem controle da taxa de ataque quimico; e a superficie
a ser atacada deve ser suave em escala éptica.

No entanto, a técnica de ataque quimico contém um fator limitante, ja que no seu
uso, o trago de fissao latente é completamente alterado pela formacgao do canal na regiao
aonde estava o trago latente [3].

Se os tracos latentes nao interceptarem a superficie, o ataque quimico do trago se inicia

apenas quando uma camada superficial suficiente do material ja tenha sido removida para

3



o reagente alcangar uma posi¢ao ao longo do trago. Todos os processos fisicos como o
transporte do reagente no trago ou dos produtos da reacao para fora do trago podem ser
comprimidos em um tnico parametro: a taxa de ataque quimico no trago Vr(z), na qual
a trajetéria do fon estd contida no eixo z [16].

O grau de danos por radiacao é mais elevado na vizinhanca imediata da trajetéria do
ion e a taxa de ataque quimico possui seu maior valor, o da taxa de ataque quimico no
traco Vr(z). No entanto, o grau de danos e a taxa de ataque quimico diminuem conforme
a distancia radial da trajetoria do fon aumenta. Até que, para certa distancia, os danos
se reduzem a um pequeno valor e a taxa de ataque quimico torna-se a mesma que a do
material nao-danificado® Vg [17].

A camada de material atacada h é a quantidade de material removida de cada superficie
de um detector durante o ataque quimico e é um importante parametro para determinar
a sensibilidade do detector [18]. Outros parametros importantes do ataque quimico sao a
duragao, a temperatura e a concentracao do reagente.

A determinacao da densidade de tracos gravados ou os parametros da particula in-
cidente dependem do conhecimento da evolucao de tracos latentes pelo ataque quimico
preferencial e do formato subseqiiente do traco atacado. Para o caso de identificacao
de particulas, este conhecimento ajuda a correlacionar os parametros geométricos men-
suraveis do traco com a taxa de ataque quimico diferencial do traco. Esta taxa é uma
importante quantidade macroscopica, pois é a medida do resultado integral da reacgao
do reagente no grau espacial e particular da distribui¢ao de danos por radiacao local em
escala nanométrica. Assim, esta quantidade tem grande relevancia nas consideracoes so-
bre a estrutura do traco e a qualidade dos danos de radiagao produzidos pelas particulas
carregadas no sistema particular do detector [1]. O comprimento atacével total do traco,
ap6s um longo ataque quimico, pode ser uma indicacao util do nimero atomico do nicleo
que produziu o trago [8].

Uma visualizacao do processo de formacao e de observacao dos tracos de fissao pode

ser obtida pela figura 1.2 [19]. Pode-se observar que os parametros da particula (sua carga,

2Em alguns textos, a taxa de ataque quimico normal ao material também é referida como V.



IRRADIACAO A
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Figura 1.2: Parametros e processos relacionados com a formagao e a observagdo de tragos de

fissao.

sua massa, sua energia e seu angulo de incidéncia em relagao a superficie do detector) sdo
os dados de entrada do processo, enquanto os parametros do trago de fissao (seu compri-
mento, seu perfil, seu contorno e sua abertura superficial) sao os dados de saida. Durante
0 processo, encontram-se a resposta do detector em niveis microscépico e macroscépico
representados pelos danos de radiagao e pelo ataque quimico, respectivamente [19, 20].

A fungao resposta V(z) é definida como a razao entre as taxas de ataque quimico no

traco Vr(z) e normal ao material Vi [8,14,15,19]:

(1.1)

Através de um bom conhecimento das taxas de ataque quimico Vi e Vr(2) (e conseqiien-
temente da func¢ao resposta também) é possivel calcular precisamente os parametros do
traco [21].

Duas distingoes sao possiveis na formagao de tragos atacados em detectores: a primeira
é entre os detectores com taxa de ataque quimico isotrépica® ou anisotrépica?; e a segunda
é feita de acordo com o grau de alteracao da taxa de ataque quimico ao longo do trago. O
critério de taxa de ataque quimico isotrépica é completamente satisfeito para vidros. O
caso anisotrépico representa os cristais, nos quais a taxa de ataque quimico no material
¢ uma complicada fungao que depende da orientagao dos planos cristalograficos. Rela-
tivo a taxa de ataque quimico no traco, esta pode ser aproximada para uma constante

quando pequenas remocoes de camada do detector sao realizadas ou quando sao consi-

3A taxa de ataque quimico isotrépica é idéntica em qualquer lugar do material.
4Neste caso, existe uma direcdo preferencial de ataque quimico devido & cristalografia da rede.



derados tracos de particulas altamente energéticas, nos quais a densidade de danos varia
lentamente com o alcance da particula [19].

Um angulo critico de incidéncia . deve ser levado em conta para revelacao dos tragos
de fissdo pelo ataque quimico [8,14,15,19]. Este angulo representa a projecao da taxa de
ataque quimico preferencial ao longo do trago na direcao em que as camadas do material

estao sendo removidas durante o ataque quimico:

0. = arc sen {%] = arc sen {ﬁ} (1.2)
Para o caso de uma taxa de ataque quimico variavel no traco, é recomendado introduzir
o conceito de remocao critica de camada para revelagao dos tragos durante o processo de
ataque quimico [19].

Para calcular a resposta das taxas de ataque quimico de um detector, quantidades
como a perda de energia critica e o angulo de incidéncia, que constituem critérios bésicos
para a producao de tragos visiveis, tém de ser conhecidas. Estas quantidades podem ser
derivadas da funcao resposta V(z) (equagao 1.1) [22].

A taxa de ataque quimico com que o trago é atacado também deve refletir a extensao de
danos produzidos ao longo da trajetéria do fon [22]. No entanto, fatores como a difusao do
reagente e os produtos da reacao sao apontados como influenciadores das taxas de ataque
quimico, principalmente em baixas concentragoes do reagente [23].

Uma visualizagao das técnicas que podem ser utilizadas para medir os parametros do
processo durante diferentes etapas é apresentada na figura 1.3 [16]. As técnicas como Mi-
croscopia Eletronica de Transmissao ( Transmission Electron Microscopy- TEM), Difragao
de Raios X (Raios X) e Espalhamento de Néutrons (Neutron) sao utilizadas na tentativa
de medir diretamente o dano latente produzido pela passagem de um ion no detector. No
entanto, estas técnicas apenas conseguiram fornecer limites superiores para os parame-
tros dos tragos latentes [8]. J& para curtos periodos de ataque quimico, técnicas como as
Microscopias Eletronicas de Varredura e de Transmissao (Scanning Electron Microscopy-
SEM e, novamente, TEM), a Microscopia de Forga Atoémica (Atomic Force Microscopy-

AFM) e o Método Eletrolitico® (Eletrolitico) sao utilizadas. Enquanto que, para longos

®No Método Eletrolitico, o detector empregado é uma folha e separa um citodo de um anodo. O
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Figura 1.3: Diversas técnicas empregadas para realiza¢ao de medidas em diferentes etapas do

processo de ataque quimico em tragos de fissao.

periodos de ataque quimico, a técnica mais empregada é a Microscopia Optica (Optico).

Os danos estruturais que formam os tragos latentes podem ser apagados, reconstituindo
a rede, principalmente pela temperatura. Tal fenomeno é denominado annealing e acarreta
o encurtamento do comprimento e a reducao da densidade de tracos.

Uma das principais aplicagoes da detecgao de tracos de particulas nucleares reside na
termocronologia por tracos de fissao, que permite a obtencao de histérias térmicas de
amostras geologicas a partir do estudo do annealing de tragos de fissao gerados nessas
amostras desde sua formagao [24]. Isso é importante, por exemplo, para o estudo da
histéria térmica de areas com chances de prospeccao de petréleo. Essa aplicagao surgiu
do fato de hidrocarbonetos liquidos maturarem em temperaturas préximas daquelas em
que tracos de fissao em apatita sofrem annealing significativo em tempos geoldgicos, entre
cerca de 80 e 120°C [25].

O annealing permite que se faca uma relagao entre o comprimento dos tracos revelados
e a exposicao deles a temperatura. Em geral, sao feitas curvas de annealing em labo-
ratorio expondo-se tracos a temperaturas e tempos controlados e medindo-se os efeitos no
comprimento dos tracos. Estes conjuntos de dados sao utilizados para se determinar as
caracteristicas do processo de annealing e servem de base para modelos cinéticos que mu-

niciarao programas geradores de historias térmicas para amostras geologicas. A maioria

reagente é utilizado como solugao condutora, ao mesmo tempo que dissolve o material.



dos modelos cinéticos é puramente empirica, porém, os modelos mais recentes procuram
dar significado fisico aos parametros envolvidos [24]. Neste caso, o conhecimento da estru-
tura dos tracos de fissao tem papel fundamental na deducao das equagoes que descrevem

o processo de annealing.

1.1 Objetivos e Motivacoes

O presente trabalho tem como objetivo principal estudar a estrutura (ou densidade de
defeitos) de tracos de fissao do is6topo 2*U, induzida por néutrons térmicos, a partir da
evolugao da geometria de tragos quimicamente atacados no vidro base de emulsao. Ou
seja, a partir deste estudo, espera-se investigar a densidade de defeitos ao longo de um
trago de fragmento de fissao, que é considerada como um cilindro continuo de danos em
diversos modelos [15,24,26-28], através de um modelo geométrico para evolugao de tragos
em materiais isotropicos.

Um outro objetivo deste trabalho ¢é a familiarizagao com técnicas diferentes da micros-
copia Optica para medidas de tracos de fissao: a Microscopia Eletronica de Varredura; e
a Microscopia de Forca Atomica. Comparacoes entre estas técnicas de observagao serao
feitas.

O processo de annealing dos tragos por tratamento térmico nao é completamente
compreendido. Isto acarreta uma grande quantidade de modelos empiricos com diversos
parametros ajustaveis sem significado fisico claro. Apesar de tais modelos apresentarem
resultados compativeis com dados geologicos, eles, em principio, devem ser encarados
com mais cautela no que se refere a extrapolacoes de dados em escala geologica quando
comparados a modelos baseados em parametros com significado fisico. O presente trabalho
tem como principal motivacao estudar a estrutura de tragos latentes para possibilitar o
suporte de hipdteses, como a caracterizacao de um traco latente pela densidade de defeitos,

assumidas em modelos de annealing baseados em parametros com significado fisico.



Capitulo 2

Modelo (Geométrico para Evolucao
do Formato dos Tracos de Fissao em

Materiais Isotropicos

O ataque quimico é o processo de alargamento do trago no qual se utiliza um reagente
quimico, que corrdi lentamente o material, para amplificacao dos tragos latentes.

Como dito anteriormente, duas distin¢oes podem ser feitas a respeito da formacao de
tracos em detectores ap6s um ataque quimico conveniente. A primeira distin¢ao é entre
os detectores com taxa de ataque quimico isotrépica e anisotropica no material (Vp). A
segunda disting¢ao é feita de acordo com o grau de alteragao da taxa de ataque quimico ao
longo do trago (V7). O formato do trago é influenciado pela densidade de danos ao longo
da trajetéria da particula [19].

Considerando as hipdteses de que a fracao da energia transferida ao material detector
que gera o trago latente é constante (ou seja, a densidade de danos da trilha é a mesma
durante toda trajetéria da particula), que o detector é homogéneo e isotrépico e que
as taxas de ataque quimico nao sao afetadas por qualquer gradiente de concentracao

durante o processo', é possivel descrever um modelo geométrico simples para a revelacao

IFatores como a difusdio do reagente e os produtos de reacdo podem ter um papel importante nas

taxas de ataque quimico [29].



de tragos [8,14,17,19, 30].

Neste modelo com as taxas de ataque quimico constantes, a dissolucao quimica procede
com taxa Vr ao longo de uma estreita regiao central do trago (nticleo do trago) e com
taxa Vg, normal a superficie, nas outras regides do meio detector, formando, assim, o que
pode ser considerado um cone normal circular que tem a trilha de danos como seu eixo e
um angulo de semi-cone igual a 6.. As figuras de interseccao dos tragos com a superficie
do material sao elipses e suas excentricidades dependem do angulo de incidéncia 6 da
particula na superficie do material detector. Se a ponta do cone alcancar o ponto final
da trajetéria da particula no material detector, o ataque quimico preferencial acaba e
sua continuagao se d4 com a mesma taxa Vg normal a todas as superficies do material.
Nesta fase “sobre-atacada”, a parede do traco move-se paralelamente e une-se a esfera em
torno do ponto final da trajetéria da particula. Prosseguindo com o ataque quimico, a
parte circular da abertura torna-se cada vez maior. Finalmente, apés um ataque quimico
suficiente, o traco torna-se inteiramente esférico e a sua abertura superficial um circulo.
Esta evolucao do formato do trago é apresentada na figura 2.1 [14]. A particula incide no
detector pelo ponto O com um angulo # em relagao a superficie do mesmo. A figura 2.1
representa sucessivos ataques quimicos no detector, sendo que a cada ataque quimico, a

superficie é corroida certa distancia h = Vg t, na qual ¢ é a duragao do ataque quimico. O

Figura 2.1: FEwvolugdo do formato de trag¢os quimicamente atacados em materiais isotropicos

com tazas de ataque constantes.
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Figura 2.2: Evolugdo da abertura superficial dos tragos durante as trés fases do ataque quimico.

(Observe que D3 = ds).

ponto P representa a posicao em que a particula entrou em repouso. Assim, a distancia
OP é o alcance da particula no detector.

Assim, pode-se perceber que existem trés fases distintas para a evolucao do formato
do traco: a inicial, em que o traco tem um formato conico; a final, em que o traco
tem um formato esférico; e uma fase intermediaria em que o trago lentamente perde seu
formato conico e ganha seu formato esférico. Nomeiam-se estas fases de conica, esférica
e intermediaria, respectivamente. Pode-se ter uma ilustragao deste processo observando
a figura 2.2 [19], que representa as aberturas superficiais dos tragos. A primeira abertura
representa a fase conica, as duas aberturas seguintes representam a fase intermedidria e,
por fim, a dltima abertura representa a fase esférica.

Supondo que a superficie do detector coincide com o topo da trilha de danos, o ataque
quimico procede com taxa de ataque quimico Vg no material e V ao longo da trilha de
danos. Durante a fase conica, o traco atacado tem um tipico formato de cone com uma
abertura superficial eliptica. A fase intermediaria comeca quando o reagente alcanca o final
da trajetéria da particula, no instante t.,... Nesta fase, a evolucao do trago é governada
pela taxa de ataque quimico no material Vz normal a todas as superficies. E isto que
acarreta a alteracao progressiva no formato do traco de um cone para um segmento de
esfera devido ao arredondamento do fundo do trago (figura 2.1). O arredondamento é

dado por r = Vg (t — teire), enquanto a abertura superficial permanece eliptica. Conforme

11



o ataque quimico progride, o fundo esférico une-se suavemente com a parte conica e, em
um determinado momento, que depende do angulo de incidéncia da particula, o fundo
arredondado alcanca a superficie. O contorno da abertura superficial do trago torna-se
parcialmente eliptico e parcialmente esférico. Com o progresso do ataque quimico, a parte
circular cresce gradualmente e a parte eliptica diminui até desaparecer. Neste instante do
ataque quimico é atingida a fase esférica em que os tracos sao segmentos de esfera com
abertura circular.

Assim, a fase conica é a unica fase do ataque quimico em que ha atuacao do ataque
preferencial causado pela passagem da particula. Portanto, ela é a tnica fase em que
se podem relacionar medidas dos parametros, como profundidade e abertura superficial,
diretamente com a taxa de ataque quimico no trago Vr e, conseqiientemente, com os
danos produzidos pela passagem da particula e com o processo de difusao do reagente
e dos produtos de reagdo. As outras fases podem apenas relacionar indiretamente estes
parametros.

Durante a fase conica, é possivel observar (figura 2.1) que o comprimento [ do trago

(distancia do ponto O até o ponto mais profundo do trago) é dado por:

1 1
l=nh - 2.1
< senf,  senf ) (2.1)

na qual h é a camada removida da superficie, § é o angulo de incidéncia e 6. é o angulo

do cone que tem a trajetoria da particula como seu eixo central. J& o comprimento [’
(distancia da superficie atual do detector até o ponto mais profundo do trago) é dado por:

I = h( senf 1) (2.2)

send,.

Na fase conica, a abertura superficial do traco pode ser descrita por uma elipse e,
conseqiientemente, pelos seus eixos maior D; e menor d; (primeira abertura superficial
da figura 2.2). Considere o cone formado por uma particula com angulo de incidéncia ¢
na superficie. Existirao dois raios do cone, um que une um ponto A, superior a abertura
superficial, a uma extremidade da abertura (r') e outro que une um ponto B, inferior a
abertura superficial, a outra extremidade do trago (r”), como demonstrado na figura 2.3.

Definindo que estes raios sao a projecao da distancia entre a extremidade do traco e o
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Superficie original

Superficie atacada

Figura 2.3: Raios v’' e r” para determinacdio dos eizos maior e menor da abertura superficial

na fase conica.

ponto C, que estao no plano da superficie do detector, a abertura do traco pode ser escrita

como soma destas distancias D] e DY, obtém-se:

/_|_ T”
D,=D +D"'=" 2.3
! 1 sen 6 (23)
Considere agora o ponto C. A distancia OC é dada por:
— h
C = 2.4
sen 6 (24)

No eixo do cone, a distancia entre o ponto A que forma o raio ' e o ponto C é, pelo

teorema de Pitagoras, dada por:

ACp—p? 2 = e (Lot
(AC) =Dy =1 = sen2 g ( sen? 0

S re il | ,, cos* 0 _ r_’
¢ " sen? tg 0 (25)

A distancia entre o ponto A e o ponto T é o comprimento I’ do traco e, pela substituicao

das equagoes 2.4 e 2.5, é dado por:

— - h r
I'=AT =1-0C+ AC =1 — 2.6
* sen 6 * tg 0 (26)
A tangente do angulo de cone 6. é dada por:
! r’ h
tg 90 = ? = l h 7,l = l2 — h2 (27)

_sen9+tg9
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sendo que a tultima igualdade aparece da semelhanca entre triangulos. Lembrando que:

Vi
V=—=—-
Ve h
pode-se manipular a equacao 2.7:
h B 1 B 1
VI2 — B2 12 Vv2 -1
eh 1
o r’ B 1
I r 2
l . h . r V2 _1
sen §  tg 6l
para colocar ' em evidéncia:
e h r (Vsen 6 — 1) r
/ 2 _ = h — =
rvv v sen¢9+tg9 sen 6 +tg8

tg 6 sen 0

7”/ (m_i) :h (Vsene—l)
e, assim, obter:

o Vsen 6 — 1
B sen 8 vVV2—1—cos @

Da mesma maneira, pode-se obter para o raio r”:

" Vsen 6 — 1
sen 0 v/V2—1+ cos 6

Somando as equacoes 2.8 e 2.9, obtém-se:

" b (Vsen 0 —1)(2 sen 0v/V2 — 1+ cos 6 — cos 0)

r'+r" =

(sen 0v/V?2 — 1 — cos 0)(sen 6v/V? — 1 + cos 0)

b (Vsen  — 1)(sen 0/ V?2 — 1)
sen? 0 (V2 —1) — cos? 0
(Vsen @ — 1)(sen 6/ V2 — 1)
V2 sen? 6 — (sen? 6 + cos? 0)

(Vsen 6 — 1)(sen 0v/V?2 —1)

= 2h

= 2
h V2sen? § —1
V2_—-1
= 2h g ——
Sett V sen 6+ 1
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Da equacao 2.3, obtém-se para o eixo maior D; da abertura superficial eliptica:

V2_-1
D =2h ——— 2.11
! V osen 6+ 1 ( )

Para obter o eixo menor da abertura superficial eliptica, é necessario avaliar o raio

médio 7, dado por:
= 1 / "
r—i(r + ") (2.12)
e a sua diferenca €, dada por:
o 1 / "
€= i(r —r'") (2.13)
Assim, o eixo menor d; é dado por:
di =2 V72 —e2=2rr" (2.14)

Substituindo as equacoes 2.8 e 2.9, obtém-se:

4 — 2\/( [h (Vsen 0 — 1)]?

V2 —1) sen? § — cos?

—1)2
_ o \/(Vsen@ 1)

V2sen? § —1
Vsen 6 — 1
= 2h | ———— 2.15
V Vsen 6 + 1 ( )

As situacoes em que a taxa de ataque quimico no traco Vi pode ser aproximada para

um constante estao restritas a pequenas remocoes de camada h do material e a tracos de
particulas altamente energéticas, nas quais a densidade de dano é somente uma funcgao
suave que varia lentamente com o alcance da particula. No entanto, mesmo quando os
desvios da estrutura conica dos tracos sao observados, a aproximacao pode ser utilizada
para fornecer valores médios dos parametros.

Uma taxa de ataque quimico varidvel no trago transforma o formato do mesmo em
uma figura complexa. Neste caso, a abertura superficial do trago nao é mais uma elipse,
mas pode ter a forma oval ou outras formas mais complicadas que dependem da razao

entre as taxas de ataque quimico no trago e no material [31]. Se a taxa de ataque quimico
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Figura 2.4: Representacoes de formatos céoncavos e convexos para tragos com densidade de

danos varidvel ao longo da trajetoria.

no trago Vp(z) aumentar durante o ataque quimico, o formato do trago é convexo. Caso
diminua, o formato do traco é concavo. Estas caracteristicas do formato dos tracos podem
ser observadas na figura 2.4 [14], na qual a concentragao de pontos indica a densidade de
danos ao longo da trajetoria da particula.

Durante o ataque quimico, conforme a ponta do cone passa por cada ponto da tra-
jetéria da particula, as paredes do trago carregam um angulo de cone 6.(z) caracteristico
da taxa de ataque quimico no trago Vr(z) para cada ponto z particular da trajetéria da
particula, pois a taxa de ataque quimico no trago depende da densidade de danos.

Neste caso, pode-se perceber uma analogia da revelacao do traco, que tem uma taxa
de ataque quimico ao longo do trago Vi (z) varidvel, com uma frente de ondas acelerando
ou freando. Do ponto de vista matematico, a descricao da evolugao da parede do trago é
equivalente a descricao da evolucao da frente de onda produzida por um objeto movendo-
se com velocidade varidvel Vr(z) em um meio que tem velocidade de grupo Vp. Este
problema pode ser resolvido pelo principio de Fermat para o tempo minimo [1]. No

entanto, o problema necessita o conhecimento da funcao resposta V.
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Capitulo 3

Descricao Experimental

Nas préximas segoes serdo apresentadas as montagens experimentais realizadas (in-
cluindo a producao e a calibragao de filmes finos) e a descri¢ao das técnicas (Microscopias
Eletronica de Varredura e de For¢a Atomica) que serao utilizadas para obtencao dos da-
dos (diametro e complementar do angulo de cone) de tragos da fissao do isétopo 23°U,
bombardeado por néutrons térmicos. Também serao apresentados o procedimento para
medida da taxa de ataque quimico no material V3 e as simulagoes de perda de energia

nas montagens.

3.1 Montagem do Detector

Este trabalho é realizado com um vidro detector de tracos de particulas nucleares. Os
vidros sao solidos amorfos feitos pela fusao da silica com um 6xido basico. Em geral, sao
feitos com silica, cal e carbonato de sédio. Acrescentam-se materiais secundarios, como
metais de transicao ou de terras raras, para dar novas propriedades e facilitar o processo
de fabricacao.

Um sélido amorfo é aquele que nao apresenta uma estrutura cristalina. Ja um sélido
cristalino é caracterizado pela periodicidade e simetria de sua rede cristalina. Neste sélido,
cada atomo tem uma posicao especifica com relacao aos outros atomos ao seu redor. Esta

regularidade das distancias parece existir no vidro para distancias comparaveis aquelas
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dos primeiros vizinhos. No entanto, estes atomos nao formam uma rede periddica [32].
Além disso, o vidro nao apresenta, no seu processo de solidificacao, a descontinuidade nas
propriedades termodinamicas (como volume, energia e viscosidade), que é caracteristica
das transicoes do estado liquido para o estado sélido. Mesmo assim, propriedades como
a densidade, a entalpia e a resisténcia mecanica dos vidros tém valores préximos aos
observados em cristais.

Os vidros podem ser divididos em trés categorias (todas contém silicio, oxigénio e
s6dio): o vidro soda-lime é o mais comum (usado no dia a dia) e pode conter mercirio
e aluminio, sendo constituido por 60-75% de silica, 12-18% de soda e 5-12% de cal; o
vidro lead contém chumbo e potéssio, sendo constituido por, pelo menos, 20% de 6xido
de chumbo; e o vidro borosilicate contém boro e aluminio, sendo constituido por, pelo
menos, 5% de éxido de boro. O vidro soda-lime nao é resistente a altas temperaturas,
a mudancas térmicas e a corrosao quimica, enquanto o vidro borosilicate possui certa
resisténcia a mudancas térmicas e a corrosao quimica. Ja o vidro lead tem quase o dobro
da densidade dos demais. O vidro trabalhado neste projeto é o vidro base de emulsao,
produzido para nao conter uranio ou tério como impureza!. Este vidro ¢ classificado como
sendo da categoria soda-lime.

Na montagem experimental, o vidro detector é acoplado a um filme fino de uranio,
que contém tri-6xido de uranio e serve como uma fonte de fragmentos de fissao quando
bombardeado por néutrons térmicos em um reator. Para garantir que os tragos incidam
na superficie do vidro com angulos entre 75° e 90°, foram utilizados colimadores [4]. Cada
colimador consiste em uma peca de acrilico furada. Os fragmentos de fissao irao emergir
do filme bombardeado, passar pelo colimador e incidir na superficie do vidro detector.
Esta montagem é apresentada na figura 3.1. Assim, para um colimador com nove furos
de 1 mm, a altura calculada, necessédria para esta condicao, foi de 4 mm. E importante
notar que os neutrons térmicos, utilizados no bombardeamento do filme, nao sao capazes
de produzir danos observaveis no vidro detector.

O filme nao ird emitir fragmentos de fissao isotropicamente. Considere que o alcance

I Ambos elementos produziriam tracos de fundo no vidro durante a irradiacdo no reator.
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Figura 3.1: Montagem experimental realizada para garantir a incidéncia de fragmentos de fissao

no vidro com angulos entre 75° e 9(°.

de um fragmento de fissao no filme é conhecido e dado por Ry, a espessura do filme é dada
por d e um angulo 6 (angulo de emissao) é formado no ponto de emissao do fragmento
e dado em relagao a normal da superficie do filme. A figura 3.2 ilustra esta situacao. A

quantidade de fragmentos de fissao que deixarao o filme com um angulo até o valor # sera

27 0 —d_ /
Ny = A/ / / 7 ocos O r? sen @' dr df do
o Jo Jo 4 r?

Ad [° Ad ’
= —/ sen ' df' = ——— cos 6 (3.1)
2 ), 2 .

dada por:

na qual A é a area do filme que emite fragmentos. Para calcular a emissao total do filme

deve-se considerar também os fragmentos que sao emitidos com angulos superiores a 6,

Fragmento
emitido

Alcance

Figura 3.2: Filme de espessura d. Os fragmentos emergem com um dngulo de emissdo 6.
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assim:

arc cos w— cos 7 0/
Niotar = / / 7 / - ers ;- r? sen 0 dr d0 do

f o’
+ / / / 8V 12 sen ¢ dr do’ do
arc cos 47T r2
Ad

arc cos Rif A Rf
— T

= —— cos¥ cos? 6’

2

arc cos -&
Ry

Ad d A d? Ad d
- (1= - 201 = 3.2
2( Rf)+4Rf 2( 2Rf) (3.2)

Considerando que £ > 100, pode-se aproximar a equacao 3.2 para?:

0

Ad
Ntotal ~ T (33)

Para obter a porcentagem de fragmentos que conseguem deixar o filme com um angulo
6 em relagao a normal (levando em conta apenas a geometria do filme) divide-se a equagao
3.1 pela equacao 3.3:
0

Ny
=—cos®| =1—cos¥ 3.4
Ntatal 0 ( )

No entanto, os colimadores, além de garantir uma incidéncia proxima a normal, tam-
bém irao diminuir a quantidade de fragmentos que emergem do filme e alcancam a super-
ficie do detector. O processo de emissao de fragmentos no filme é dado pela equacao 3.4.
Agora, imagine um plano que corte o colimador e passe pelo diametro de um dos furos,
ou seja, um cilindro com altura R e diametro d. Seja x a distancia que pode variar entre
0 e d em cada furo e define dois angulos a e . A integral serd feita nesta distancia x
e sobre uma rotacao de 180° deste plano para cobrir a area de emissao do colimador. A

altura R é, razoavelmente, maior que o diametro d (quatro vezes maior):

d d 1
tg Qmaz_ﬁ_E_Z_O,QE) (35)

2Observe que este critério é satisfeito para filmes de até 0,1 ym de espessura, pois o alcance médio de

um fragmento no filme de uranio é 10 ym. No caso de filmes com 1,0 pum, esta aproximagao introduz um

erro de 5% no Niotai-
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tem-se tg 15° =~ 0.268 e 15° ~ 0.262 rad, na qual quinze graus foi a variacao maxima do
angulo de incidéncia para o qual o colimador foi projetado.

Assim, pode-se aproximar a distancia d pelos arcos que podem ser feitos com os dois an-
gulos e levando-se em conta a emissao dos fragmentos no filme por estes angulos (equagao

3.4):

N N, N
d =~ arco < ‘ ) ~ arco(a) —2— + arco() ——
total Ntotal total
= « hip(a) (1 —cos a) + S hip(8) (1 — cos ) (3.6)

na qual hip representa a hipotenusa. Como tg 6 =~ 6 tem-se:

2
aztga:}% e 1—Cosa%1—1+a2:a2:<%>

d—x 9 9 d—z\’
Ortgf=—— e 1—cosfx1l—-1+p3"=p"=

R R

e, assim, pode-se escrever para a distancia d:

de(%)3+ A2+ (d;%‘”)g (3.7)

Integra-se a equagao 3.7 em z de 0 até d e em senf df na rotagdo de 180° (w) para

obter a area restrita do colimador A.:

drm z\* d—ux
Ao =~ / {\/1‘2—1—}%2 }_%) + (d—x)2+R2<

3

} sin 6 df dx
3

d ]—%x) dx}

= 4| V2+ R (f) dx (3.8)

0

na qual a mudanca de variaveis u = d — x foi feita. Novamente, utilizando a mudanca de

variaveis, denomina-se z2 = y e integra-se por partes para obter:

9 [ 4 N
) Vy+ R ydy = (y+ Ry /O Vy+ R2 dy

Q

A

3 RS , 3R
4 &
— B d2 <d2 + R2)3/2 . 3 (y+ R2)5/2
0
= B @R (@ B R (3.9)
3 R3 5 5
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Para calcular a area de emissao total do filme, faz-se a integracao sobre uma casca
esférica. Estudou-se dois casos limites. Um deles é o caso em que o fragmento atravessara
o colimador entrando com um angulo reto (é a menor distancia possivel entre o filme e o
detector) e o outro é o caso em que o fragmento atravessa de um extremo do colimador
ao outro, formando uma diagonal (a hipotenusa sera a maior distancia entre o filme e o
detector). Uma média da funcdo da distancia p da fonte foi feita e foi encontrado um
valor aproximado para a area de emissao total, levando em conta a emissao de fragmentos

do filme (equagao 3.4). Ou seja, como ppin = R € pmae = VA% + R?, obtém-se:

Ay~ Flp) = ff fb(p)dp _ f027r I é/mf dp (1 —cos 0) sen 0 df d¢
2 dp S dp
cos? 0\ |" p? VE+REY
) ZW(—COSQ—I— 5 >0§R :z{(d2+R2)3/Q—R3 (310)
o 3| vese—nr) @

Pode-se agora, calcular a razao da area restrita do colimador (equagao 3.9) pela drea
total de emissao de fragmentos (equagao 3.10) para saber qual a fracao destes fragmentos
sao emitidos pelo filme, passam pelo colimador e atingem a superficie do detector. Esta

fracao é dada por:

[d2 (d? + R?)3/% — % (d* + R*)%? + % Rﬂ

A8
N A T R {(d2 + B2 — 33] (311
VBT R:-R

na qual um fator 2 foi acrescentado, pois o processo de fissao é, geralmente, um evento
binério (emissao de dois fragmentos). Com esta fungao para o valor da fragao, pode-se
calcular a fracao de fragmentos emitidos que alcanca o detector na montagem da figura

3.1. Este resultado é préximo a 0,25%.

3.2 Producgao e Calibracao de Filmes

Como dito anteriormente, os filmes de uranio servirao como fonte de fragmentos de

fissdo nas montagens experimentais (figura 3.1). Estes filmes foram produzidos utilizando
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o procedimento de Yagoda [33]. Neste procedimento, mistura-se uma soluc¢ao de nitrato
de uranila com uma solucao de parlédio em gel para obter, apds um estdgio seco®, uma
pelicula depositada na superficie de uma mica muscovita. Esta pelicula contém uma
quantidade apropriada de uranio*. A mica é, entao, aquecida a aproximadamente 400°C
e o resultado é um filme de 6xido de uranio alocado sobre sua superficie [34].

O parlédio® é um coléide responsavel pela homogeneizacao do filme. A solucao possui

a seguinte féormula quimica:

C1aH16(NO2)405

e entra em ignicao a 165°C. Neste aquecimento sao liberados éxidos de nitrogénio, moné-
xido de carbono e cianetos. Como os reagentes na solugao do parlédio sao extremamente
volateis, foi necessario medir a concentracao do parlédio na solugao. Para tal, utilizou-
se uma balanca digital para medir a massa de parlédio em 4 ml de solucao. A amostra
permaneceu por trés dias na balanca para garantir que os seus elementos voléteis tivessem
evaporado. A variacao da massa da amostra foi acompanhada para observar o ponto de
saturagao. A massa final medida de parlédio foi (941)x1072 g em 4 ml da solugao.
Para conhecer a espessura dos filmes, cujos fragmentos perderao uma fracao de sua
energia ao serem liberados, calibra-se os filmes pela deteccao de tragos de particulas alfa
(emitidas pelos atomos de uranio) em um detector plastico, como o CR-39. Este detector
é acoplado ao filme por um tempo ¢t. A densidade de tracos na superficie do detector

(apds um ataque quimico conveniente) é dada por [34]:

1
pas = 5 e’ t Ny(2C238)a38 + CassAazs) (3.12)

na qual €% denota a eficiéncia de deteccao de tracos no detector, Ny o ntimero de dtomos
de uranio por unidade de drea, as constantes Caszg € Cyzs sao as concentragoes dos isotopos
do uranio, enquanto Aa3s € Aog5 sao as constantes de decaimento alfa dos mesmos iséto-
O fator 1 t tria 27 do detect to o fator 2 ent
pos. ator 3 representa a geometria 27 do detector, enquanto o fator 2 nos parénteses

considera que, no uranio natural, o isétopo **U est4 em equilibrio secular com o isétopo

238U

3Este estagio seco representa a evaporacido dos elementos volateis presentes nas solucoes.

4Esta quantidade apropriada sera representada pela espessura do filme quando este estiver pronto.
5Qutros nomes comuns para, esta solucdo sio nitrato de celulose, pirocilina e colodion.
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A eficiéncia de deteccao do plastico CR-39 para particulas alfa de filmes de uranio
pode ser determinada pela razao entre as densidades de tragos gravadas no CR-39 e em

emulsoes nucleares [34]:
T = (0,728 40,016 (3.13)

Este mesmo procedimento pode ser utilizado para determinar a quantidade de uranio
numa solucao de nitrato de uranila. Assim, uma solucao do nitrato de uranila foi separada
com uma seringa para um novo recipiente com o intuito de garantir a auséncia de 6xidos
de uranio, que possuem uma coloracao mais escura do que a do nitrato. Desta solugao,
uma gota de 5 ul foi pipetada numa lamina de vidro. Novamente, devido a presenca de
elementos volateis, esperou-se um dia para acoplar um CR-39 na gota. O CR-39 ficou
exposto durante trinta minutos e, apds isto, foi realizado um ataque quimico padrao de 400
minutos numa solugao de 50 g de soda caustica (NaOH) em 200 ml de dgua de-ionizada.
Esta solucao foi preparada em um béquer de vidro e colocada dentro de um banho térmico
a uma temperatura de 70°C. O acido acético foi utilizado como freador da reagao. Para
preparar a solucao freadora, diluiu-se 5 ml deste acido em 95 ml de dgua de-ionizada.

Assim, obteve-se a seguinte densidade de tragos no CR-39:
pSE = (1,06 4+ 0,03) x 10* tracos/cm” (3.14)

Utilizando as equagoes 3.12 e 3.13, pode-se estimar o nimero de atomos de uranio ng;
na gota:

B 2 pS*° Agota
eC139 1 (20538 Ma3s + CazsAags)

ny (3.15)

na qual Ay, denota a area da gota. Esta drea foi calculada representando a gota em
um papel milimetrado através da observacao no microscépio 6ptico. Este papel milime-
trado foi digitalizado e analisado pelo software UTHSCSA Image Tool, que forneceu uma
estimativa do valor para a drea (Agp, ~ 29,8 me). Os valores das constantes estao
apresentados na tabela 3.1 [35]. Considerando que para cada trago registrado tem-se um

atomo de uranio, obteve-se em 5 pl de nitrato de uranila:
ny = (4,824 0,17) x 10'7 4tomos de uranio (3.16)
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Tabela 3.1: Valores das constantes de decaimento e proporcio dos isétopos 3> U e 238 U. A por-

centagem restante da concentracdo dos isétopos do uranio € referente ao isétopo menos abun-

dante 23 U.
Constante Valor
Cass 0,7204%
Cass 99,2741%
Aass 9,84864x 1071 anos~!
Aass 1,55136x1071% anos™!

A solucao de nitrato de uranila com parlddio foi feita em um cadinho e colocada em
uma piscina® quadrada de (4,040,1) cm de lado feita com fita isolante em cima de uma
mica clivada. Antes das solugoes serem despejadas nas micas, estas foram lavadas em agua
corrente para retirada de qualquer resquicio de planos clivados e com alcool para limpeza
de gordura e outras sujeiras. Alcool etilico e éter foram acrescentados ao cadinho para
complementar o volume necessario desta solugao (igual ao da piscina). Para despejar a
solugao, a mica foi presa a uma mesa com trés pés ajustaveis que garantem o nivelamento

do filme.

A férmula quimica para a solucao de nitrato de uranila hidratado é dada por:
U02<N03)2 . GHQO (hidratado)

Com esta férmula, calcula-se a quantidade de parldodio a ser adicionada a um certo volume
de nitrato de uranila. Este cédlculo foi feito considerando que a mesma massa de nitrato de
uranila e parlddio é necessédria para a produgao do filme [33]. A espessura do filme pode
ser calculada considerando que cada atomo de uranio forma um tri-6xido de uranio. O
calculo da quantidade necessaria de cada solugao para produgao de filmes com diferentes
espessuras esta apresentado na tabela 3.2.

Assim, apds as solugoes serem despejadas nas micas, esperou-se um tempo para a
evaporacao dos elementos volateis. As micas, junto com cada pelicula depositada, foram

cortadas para retirada da fita isolante que formava a piscina e colocadas no forno a uma

5Esta piscina tem aproximadamente 0,7 ml de volume.
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Tabela 3.2: Volumes necessdrios das solugoes de nitrato de uranila e de parlédio para realizar

filmes com as espessuras desejadas.

Espessura (ym) Nitrato de Uranila (ul) Parlédio (ul)

calculo base 0,04 10 36
filme A 0,1 25 87
filme C 0,5 122 436
filme E 1,0 244 871

temperatura de 400°C, no qual ficaram por aproximadamente vinte e duas horas.

Depois do aquecimento, foram acoplados detectores CR-39 em cada filme para realizar
a contagem da densidade de tracos de particulas alfa para verificar se os filmes estao na
espessura em que foram planejados.

Com o ntumero de atomos de uranio por unidade de area Ny em cada filme e con-
siderando que cada dtomo de uranio forme o tri-6xido de uranio na reacao feita para a
deposigao do filme (cada traco medido seria referente a um destes dtomos), tem-se, pela
densidade e massa molar do tri-6xido de uranio, uma estimativa da espessura do filme.
A densidade do tri-6xido de uranio pode variar entre 5,5 g/cm?® e 8,7 g/cm?® devido as
suas quatro estruturas possiveis. Desta maneira, considera-se a densidade do tri-6xido de
uranio como (7,04+0,8) g/cm?. J4 sua massa molar é dada pela soma das massas dos seus
constituintes, ou seja, M,Zflgr = 286,03 g/mol.

A tabela 3.3 apresenta os tempos de exposicao dos detectores plasticos nos filmes, a
densidade de tragos observados (com um aumento de 500x em um microscépio éptico),
o numero de atomos de uranio por unidade de area, estimada pela equacao 3.12, e a

espessura do filme dada por:

dtomos de U MUY 1

molar

area densidade 6,02 x 1023

espessura = (3.17)

Como dito anteriormente, cada filme era formado por um quadrado com (4,0£0,1) cm
de lado. A varredura para obter a densidade de tragos foi feita com passos de 1 mm
e, assim, por volta de 1250 campos foram medidos para cada filme. Os histogramas de

distribuicao da densidade de tragos por campo para cada filme estao apresentados nas
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Tabela 3.3: Espessura dos filmes de uranio estimada a partir da densidade de tracos de particulas

alfa em detectores pldsticos.

Tempo Densidade Ny Espessura

(horas)  (10* tragos/cm?) (4tomos/cm?) (pm)
filme A 18,0 1,85 + 0,03 (7,85 & 0,21)x10% 0,053 + 0,006
filme C 3,5 3,34 £ 0,05 (7,29 £ 0,19)x10'" 0,49 + 0,06
filme E 3, 6,29 £+ 0,08 (1,37 + 0,03)x10'® 0,93 + 0,10

figuras 3.3, 3.4 e 3.5, assim como suas médias e os respectivos desvios padrao. O valor do
erro indicado para a densidade de tracos (na tabela 3.3) é considerado como o erro padrao
da média. A propagacao de erros foi utilizada para calcular os erros das demais grandezas.

No caso do niimero de atomos de uranio por unidade de area Ny, foram utilizados os erros

CR39
«a

e da densidade de tragos no detector ApSH*¥ | e no caso

da eficiéncia de contagem Ae
da espessura, os erros da densidade do tri-6xido de uranio e do nimero de atomos de

uranio por unidade de area ANy.

250 - Histograma da Densidade de Tragos por Campo
(filme A)
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Figura 3.3: Histograma da distribui¢cao da densidade de tragos por campo no filme A. Cada
campo possui (3,38£0,07)x 10~ em?. A média com desvio é (6+3) tracos/campo.
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250 = Histograma da Densidade de Tragos por Campo
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Figura 3.4: Histograma da distribuicao da densidade de tragos por campo no filme C. Cada
campo possui (1,69+£0,07)x 10~ em?. A média com desvio é (6+3) tracos/campo.
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Figura 3.5: Histograma da distribuicao da densidade de tragos por campo no filme E. Cada

campo possui (1,69+0,07)x10~* em?. A média com desvio é (1044) tragos/campo.
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Pode-se observar que, exceto pelo filme mais fino, as espessuras calculadas para os
filmes estao de acordo com aquelas que eles foram projetados. Dois fatores sao apontados
como possiveis causadores da diferenca no filme mais fino. Um deles é o fato de que,
quando a quantidade de uranio no filme é muito baixa, o processo de aquecimento que
leva a eliminacao do parlédio pode alterar significantemente a quantidade de uranio no
filme. O outro fator é que a solucao preparada com parlédio e nitrato de uranila estava
com muito éter e isto acarretou em um vazamento do liquido pelas bordas da piscina

durante a producao deste filme.

3.3 Medida da Taxa de Ataque Quimico Vp

Para calculos precisos dos parametros do traco, é necessario um bom conhecimento
das taxas de ataque quimico no trago Vr e no material Vg [21].

A camada removida h é a quantidade de material dissolvida de cada superficie de um
detector durante o ataque quimico. Ela é um importante parametro para determinar a
sensibilidade do detector. Alguns métodos para medida desta camada h envolvem medidas
da variacao da espessura ou da massa do detector. Outro método recobre um pedago
da superficie do material com objetivo de proteger este pedago da superficie original
durante o ataque quimico. Este material utilizado para recobrir a superficie nao é corroido
durante o ataque quimico. Assim, com a retirada deste material, a camada h pode ser
determinada como sendo a diferenga de altura (degrau) entre a superficie original e a
superficie atacada [18]. Este procedimento de recobrir uma parte da superficie do material
foi utilizado para medir a camada h para ataques quimicos de diferentes duracoes. Com
estas medidas, é possivel calcular a taxa de ataque quimico no material Vp.

Em geral, a variancia na superficie atacada é maior do que na superficie original. Isto

indica que a superficie do detector perde suavidade por causa do ataque quimico [18].
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3.4 Simulacoes da Perda de Energia dos Fragmentos

A investigacao dos produtos de fissao do isétopo 23°U mostra uma variacio nas massas
atomicas dos fragmentos entre 72 e 158. A maioria dos nicleos de 2**U que se fissionam
emite produtos em dois grupos: um leve (com massa atomica entre 85 e 104) e outro pesado
(com massa atomica entre 130 e 149). O modo mais provavel de fissao gera dois produtos
com massas atomicas iguais a 95 e 139 [36]. Assim, pode-se considerar como produtos,
liberados na fissdo do is6topo 233U, o niébio (fragmento leve) e o lantanio (fragmento
pesado). As energias iniciais, com que estes fragmentos sdo liberados na fissdo induzida
por néutrons térmicos sao, em média, 70 MeV para o fragmento pesado e 102 MeV para
o fragmento leve” [39,40].

Ambos os fragmentos serao desacelerados por colisdes com os ntcleos e, principalmente,
por elétrons dos atomos e das moléculas que estao nos meios pelos quais os fragmentos
atravessam. A perda de energia pela interagao com os elétrons é dada pela equagao de
Bethe (equagio A.32)8%:

(E) Ly (2 o1

dr ),  mevy I

na qual % representa a perda de energia por unidade de comprimento, o indice el se refere
a perda eletronica, z é o niimero de carga do nicleo que atravessou a matéria, e é a carga
elementar, m, é a massa do elétron, vy é a velocidade da particula e [ é um parametro
semi-empirico relacionado com a energia de excitacao média.

No caso estudado, os fragmentos irao interagir com as moléculas de tri-6xido de uranio
(UO;3) na travessia do filme e com os dtomos presentes na composicao do ar dentro de
cada furo do colimador, antes de alcancarem a superficie do vidro. Para simular as perdas
de energia que ocorrerao quando os fragmentos interagem com a matéria, é necessario
conhecer a composicao atomica e a densidade de cada meio interagente. A composicao

atomica do filme de uranio foi considerada como 75% de oxigénio e 25% de uranio. Sua

"Isto totaliza uma energia liberada de 172 MeV para os fragmentos de fissdo. Existem alguns autores
que acreditam que a fissdo libera 165 MeV de energia para os fragmentos [37,38]. Esta diferenca nao ird

alterar significativamente os calculos.
80 Apéndice A tris a demonstracio desta equacdo.
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densidade, como descrita anteriormente, ¢ de (7,04:0,8) g/cm?. J4 a composicio atoémica
do ar foi considerada como 75,53% de nitrogénio, 23,18% de oxigénio, 1,28% de argdnio
e 0,01% de carbono, enquanto a sua densidade é de 1,58 g/cm?. As simulagoes das desa-
celeragoes e das perdas de energia podem ser feitas utilizando o software SRIM (Stopping
and Range of Ions in Matter)?. Com os dados obtidos por estas simulagoes foram feitas
regressoes lineares para pontos proximos do intervalo de energia com que cada fragmento
interage com a montagem. Obtidos os valores dos coeficientes destas regressoes, foram
calculadas as perdas de energia na montagem e, conseqiientemente, as energias com que
os fragmentos incidem no vidro, levando em conta a espessura do filme (tabela 3.3) e do
colimador (4 mm). Estes dados de perda de energia estao apresentados nas tabelas 3.4 e
3.5 para os fragmentos leve (niébio) e pesado (lantanio), respectivamente.

A perda de energia total por unidade de comprimento no vidro também pode ser simu-
lada para estes dois fragmentos. Novamente, é necessario conhecer a composicao atomica
e a densidade do vidro. Na biblioteca do software a composi¢ao atomica encontrada para
um vidro da categoria soda-lime é de 60% de oxigénio, 25% de silicio, 10% de sédio, 3%
de cdlcio, 1% de magnésio e 1% de aluminio. Sua densidade ¢ de (2,3340,10) g/cm®. As
curvas da perda de energia de cada fragmento neste vidro estao apresentadas na figura
3.6. O intervalo de energia utilizado para fazer a curva do fragmento leve foi de 1 MeV
até 70 MeV e para o fragmento pesado foi de 1 MeV até 40 MeV, conforme as energias
de incidéncia descritas nas tabelas 3.4 e 3.5. Observe que, devido a sua maior energia

de entrada, o fragmento leve (niébio) tem um alcance maior no vidro. Isto acarreta uma

90s célculos da perda de energia deste software sdo baseados na equacido de Bethe corrigida e em
dados atualizados. O Apéndice B tras uma breve revisao do conceito da regra de aditividade de Bragg,

utilizada no algoritmo do software para os calculos do alcance.

Tabela 3.4: Perda de energia do fragmento leve (nidbio) nas condigoes experimentais utilizadas.

Perda Filme Perda Colimador Energia de Incidéncia

filme A 0,75 MeV 32,18 MeV 69,07 MeV
filme C 6,92 MeV 31,60 MeV 63,39 MeV
filme B 13,14 MeV 31,20 MeV 56,66 MeV
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Tabela 3.5: Perda de energia do fragmento pesado (lantinio) nas condigoes experimentais uti-

lizadas.
Perda Filme Perda Colimador Energia de Incidéncia
filme A 0,68 MeV 31,79 MeV 37,53 MeV
filme C 6,24 MeV 30,15 MeV 33,61 MeV
filme E 11,85 MeV 28,49 MeV 29,66 MeV

profundidade maior para o traco de fissao. Note também que a perda de energia por
unidade de comprimento para o nidbio é sistematicamente maior do que a perda do lan-
tanio. Apenas considerando isto, o nidbio deveria ter o diametro dos seus tracos maior.
No entanto, a massa do lantanio é bem maior, assim como sua carga quando ionizado.
Entao, seu potencial de ionizacao é maior do que o do niébio. Assim, mesmo depositando
menos energia por unidade de comprimento no material, os tracos de fissao revelados para

o fragmento pesado devem ter diametros maiores.

10 - Desacelerac¢éo dos Fragmentos no Vidro
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Figura 3.6: Perda de energia total por unidade de comprimento no vidro para o fragmento leve

(nidbio) e para o fragmento pesado (lantanio).

32



3.5 Microscopia Eletronica de Varredura

O principio da Microscopia Eletronica é o mesmo da microscopia éptica. Substitui-se a
fonte de luz e as lentes de vidro por uma fonte de elétrons e lentes magnéticas. A principal
diferenca esta no comprimento de onda e, assim, na resolugao que pode ser alcancada com

cada microscopia. O critério de Rayleigh diz que a menor distancia resolvida é dada por:

A=1,22 A (3.19)
!

na qual A é o comprimento de onda da fonte e « é a distancia angular. Considerando ape-
nas este critério, um elétron com energia de 100 keV utilizado na Microscopia Eletronica de
Transmissao teria um comprimento de onda da ordem de sub-angstroms e muito mais re-
solucao do que a luz visivel, que tem seu comprimento de onda no intervalo entre 200 e 300
nanometros. No entanto, nao é apenas este critério responsavel pela resolugao da imagem.
A dificuldade na fabricagao e a qualidade das lentes magnéticas sao os principais fatores
que dificultam a obtencao desta 6tima resolugao da Microscopia Eletronica. No caso da
Microscopia Eletronica de Varredura, o feixe de elétrons é demagnificado por um sistema
de lentes para formar uma pequena sonda, com resolucao da ordem de poucas centenas
de nanometros. Uma descri¢ao bastante completa do funcionamento e dos componentes
de um Microscopio Eletronico de Varredura pode ser encontrada na referéncia [41].

Os elétrons sao acelerados em um catodo termionico ou emissor de campo por uma
diferenca de voltagem entre o catodo e o anodo. A pequena seccao de choque do feixe
tem a magnitude reduzida por um sistema de lentes eletronicas. Assim, uma sonda de
elétrons, que carrega uma corrente especifica, é formada na superficie da amostra. A lente
que forma a sonda final tem de operar relativamente longe da amostra para que as diversas
particulas e quanta emitidos possam ser coletados com a eficiéncia desejada. A abertura
da sonda de elétrons é pequena, o que resulta em uma profundidade de foco muito maior
do que a microscopia com luz.

Um sistema de bobinas de deflexao em frente a 1ltima lente varre a sonda de elétrons
em torno da amostra e em sincronismo com um feixe de elétrons de um tubo de raios

catédicos separado. A intensidade do tubo de raios catddicos é modulada por um dos
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sinais gravados para formar uma imagem. A vantagem da Microscopia Eletronica de
Varredura é a quantidade de interagoes entre os elétrons e a amostra que podem ser
utilizadas para formar uma imagem e fornecer informagcoes qualitativas e quantitativas.

Os espalhamentos eldstico e inelastico sao os processos de interacao atomica ele-
mentares. O sinal final utilizado para formacao de imagens nao é o resultado de processos
de espalhamentos simples, mas a completa difusao dos elétrons causada pela perda gra-
dual de energia destes elétrons e seu esparramamento devido aos multiplos eventos de
espalhamento elastico com grandes angulos. A conseqiiéncia da perda gradual da ener-
gia do elétron é que os elétrons tém um alcance finito que depende da sua energia e da
densidade do alvo, mas a informacgao da profundidade e extensao lateral da informagcao
do volume que contribuem para cada sinal possivel depende de onde ocorreu a interagao
correspondente.

O espectro de energia dos elétrons emitidos consiste em elétrons secundarios, elétrons
retro-espalhados e elétrons Auger. Os elétrons secundérios sao gerados por excitagoes
ineldsticas a niveis tao elevados de energia, que os elétrons excitados podem ultrapassar a
funcao trabalho antes de serem desacelerados para o nivel de Fermi. O amplo espectro de
elétrons retro-espalhados é causado pela desaceleracao de elétrons que sofreram perdas de
energia multiplas e sofrem espalhamentos miltiplos com grandes angulos. A produgao de
elétrons Auger é uma alternativa a emissao de raios X apds a ionizacao de uma camada
interna. Os elétrons secunddarios e Auger sao altamente susceptiveis aos espalhamentos
eldstico e ineldstico e podem deixar a amostra apenas de uma fina espessura!® da superficie.
No entanto, estes dois tipos de emissoes nao sao apenas causados pelos elétrons primarios,
mas também pelos elétrons retro-espalhados. Raios X caracteristicos somente podem ser
excitados em um volume no qual os elétrons excederam a energia de ionizagao da camada
interna envolvida. A maior parte da fracao de perda de energia dos elétrons primarios,
durante a seqiiéncia de processos de espalhamento inelastico, é convertida em fonons ou
calor. Na maioria dos casos, a condutividade térmica é tao alta que o aquecimento da

amostra nao é um problema sério.

10Fsta fina espessura tem da ordem de alguns nanémetros.
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O modo de elétrons secundarios ¢ o mais importante, pois estes podem ser facilmente
coletados. A dependéncia dos elétrons secundarios em relacao ao angulo de inclinacao do
elemento de superficie, ao aumento da emissao nas extremidades e nas particulas pequenas
e ao contraste de sombras que resulta da detecgao incompleta, permite que eles possam

ser usados para fazer uma imagem da topografia da superficie.

3.6 Microscopia de Forca Atomica

Os Microscopios de Varreduras por Sondas sao uma familia de instrumentos utilizada
para estudar as propriedades da superficie de materiais da micra até o nivel atomico. Uma
revisao destes pode ser obtida na referéncia [42].

O Microscopio de Varredura por Tunelamento é o antecessor a todos Microscopios de
Varredura por Sondas. Estes Microscépios de Varredura por Tunelamento utilizam uma
ponta afiada e condutora com uma voltagem aplicada entre a ponta e a amostra. Quando a
ponta é aproximada da amostra, elétrons da amostra podem tunelar para a ponta ou vice-
versa, dependendo do sinal da voltagem. A corrente de tunelamento resultante varia com
o espacamento entre a ponta e a amostra e o seu sinal é utilizado para criar uma imagem.
Para o tunelamento ocorrer, tanto a amostra quanto a ponta devem ser condutoras ou
semi-condutoras.

Um Microscopio de Forca Atomica mede as curvas de forca por distancia, que fornecem
informagoes sobre as propriedades elasticas locais da superficie. Este microscépio varre a
superficie da amostra com uma ponta afiada de alguns micra de comprimento e menos de
100 angstroms de diametro. A ponta estd localizada em uma das extremidades de uma
viga (cantilever). As forgas entre a ponta e a superficie da amostra causam a curvatura ou
deflexao da viga. Um detector mede estas deflexdes conforme a ponta varre a amostra ou
a amostra é varrida embaixo da ponta. As deflexdes medidas permitem um computador
gerar o mapa de topografia da superficie.

Diversas forcas tipicamente contribuem para a deflexao medida pela viga do microsco-
pio. A forca mais associada ao Microscopio de Forca Atomica é a forca inter-atomica de

van der Waals. No regime de nao-contato, a viga é sustentada a algumas centenas de
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nanometros da superficie da amostra e a forca inter-atomica entre a viga e a amostra é
atrativa. A viga mantém-se vibrando préximo a superficie da amostra.

O regime de nao-contato fornece uma maneira de medir a topografia da amostra com
pouco ou nenhum contato entre a ponta e a amostra. Assim, a forca total entre a ponta
e a amostra ¢ muito baixa. Neste regime, o sistema vibra a viga rigida proximo de
sua freqiiéncia de ressonancia. Entao, detectam-se as mudancas nesta freqiiéncia ou na
amplitude de vibracao conforme a ponta se aproxima da superficie da amostra. Este
regime nao sofre efeitos de degradacao da ponta ou amostra que, as vezes, sao observados
apos numerosas varreduras com o regime de contato.

A freqiiéncia de ressonancia de uma viga varia com a raiz quadrada da sua constante
de mola. Além disso, a constante de mola de uma viga varia com o gradiente da forca
experimentada pela viga. Como o gradiente da forca varia com a distancia entre a ponta
e a amostra, pode-se relacionar a freqiiéncia de ressonancia da viga com as variacoes da
topografia da amostra. Um sistema monitora a freqiiéncia de ressonancia ou amplitude
vibracional da viga e mantém-a constante com ajuda de um sistema auxiliar que move o
scanner para cima e para baixo. Assim, o movimento do scanner é utilizado para gerar o
conjunto de dados.

Em virtualmente todos os Microscépios de Varredura por Sonda, um scanner de piezo-
elétrico é utilizado como um posicionador extremamente preciso para mover a sonda sobre
a amostra (ou a amostra sobre a sonda). O scanner se move pela primeira linha de
varredura e volta. Dali, ele se move perpendicularmente para a segunda linha de varredura.
Ele faz a verredura nesta linha e volta. Entao, vai perpendicularmente para a terceira
linha e assim por diante. Os dados sao coletados em apenas uma direcao, chamada de
direcao de varredura rapida, para minimizar os erros de registro das linhas que resultam
da histerese do scanner. A diregao perpendicular, em que o scanner varre linha por linha
em passos, ¢ chamada dire¢ao de varredura lenta.

E a ceramica do piezo-elétrico que apresenta este comportamento de histerese. Su-
ponha que nao exista nenhuma voltagem aplicada. Se a voltagem for aumentada gra-
dualmente para algum valor finito e depois diminuida novamente para zero, as curvas

da extensao do piezo-elétrico como funcao da voltagem aplicada para o caso crescente
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e decrescente nao coincidem. Isto deve ser levado em conta e muito cuidado deve ser
tomado na avaliacao de perfis e, principalmente, nas medidas de angulos de inclinagao na

topografia da amostra.
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Capitulo 4

Resultados e Discussoes

Nas duas proximas segoes serao apresentados os resultados obtidos neste trabalho.
Os dados obtidos com as técnicas de Microscopias Eletronica de Varredura e de Forca

Atomica sao comparados.

4.1 Ataque Padrao - Densidade de Tracos

Para a realizagao dos ataques quimicos no vidro, o dcido fluoridrico (HF) é utilizado
como reagente a uma temperatura de 15°C num banho térmico dentro de uma capela com
sistema de exaustao. No entanto, a concentracao em que o HF' é adquirido é muito alta
para o ataque quimico no vidro (o processo seria muito rapido). Assim, o HF' é diluido
pelo acréscimo de 50 gramas de agua de-ionizada em 50 gramas do HF para reduzir sua
concentragao de 40% para 20%.

A reacao quimica no material apds o ataque quimico deve ser parada. Para tal, utiliza-
se uma solucao freadora que, no caso do HF', é constituida por uma solucao super-saturada
de bicarbonato de sédio (NaHCOs3) em 4dgua de-ionizada. Para obter esta solugao, o bi-
carbonato de sédio é lentamente despejado em um béquer com aproximadamente 400 ml
de dgua de-ionizada e misturado com um bastao. Como o bicarbonato de sddio é acres-
centado lentamente, é possivel notar o momento em que nao é mais possivel dissolve-lo

e, entao, a solucao estd pronta. Assim, apds o material ser colocado no reagente, ele
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¢ mergulhado na solugao freadora, aonde permanece por dois minutos. Passados estes
dois minutos, o material é lavado em agua corrente durante cinco minutos e, finalmente,
permanece mais dez minutos no ultra-som. Estes procedimentos sao para a retirada dos
resquicios da reagao entre o acido e a base. De agora em diante, quando o ataque quimico
no vidro for mencionado, apenas sua duragao serd informada, sendo que este procedimento
é sempre empregado.

O ataque quimico no vidro de emulsao utilizado precisa ser otimizado, ou seja, o tempo
de duragao do ataque quimico necessario para saturacao da densidade de tracgos precisa ser
descoberto (tempo do ataque padrao!). A densidade de tragos observada no microscépio
Optico varia com o ataque quimico por causa do critério 6ptico. Este critério diz que uma
certa razao entre o diametro e profundidade de um objeto deve ser alcancada para que
haja contraste suficiente para observacao deste objeto no microscopio. Assim, a duragao
do ataque quimico padrao pode ser descoberta através de sucessivos ataques quimicos em
uma amostra que contenha tracos superficiais. A cada ataque quimico, a densidade de
tragos deve ser medida pelo microscopio 6ptico. Neste trabalho, a amostra utilizada para
medir a variacao da densidade de tracos com o ataque quimico foi a montagem com o filme
E. Cinco densidades foram medidas e o resultado estd apresentado na figura 4.1. Para
cada medida de densidade, foram contados aproximadamente 1150 tracos. O intervalo de
duracao do ataque quimico entre cada medida da densidade foi de 10 segundos e o erro
na duracao deste ataque foi estimado em um segundo?, devido ao tempo de reflexo. E
possivel notar que a saturacao da densidade é obtida para ataques quimicos superiores a
30 segundos. O decréscimo da densidade, obtido no tltimo ponto do gréfico (50 segundos),
pode ser explicado pelo fato dos tracos estarem encavalados nesta medida.

O valor para a saturacao da densidade de tragos no ataque quimico de trinta segundos é

dado por (1,2740,03)x 10° tragos/cm?. Considerando que a densidade de tracos induzidos

!Este tempo é descoberto para uma amostra que contenha tracos. Com ele, quando uma amostra que

contenha possiveis tracgos fésseis for encontrada, ja sabe-se qual o ataque quimico a ser realizado.
2Observe que, pelo fato dos ataques quimicos serem sequenciais, um erro na duracio de um ataque

quimico é propagado para os proximos ataques quimicos.
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1.35 — Curva de Atague Quimico no Vidro
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Figura 4.1: Curva do ataque quimico para o vidro de emulsao. O erro na dura¢do do ataque foi

estimado.

num material é dada por:
pi=¢or NI e (4.1)

na qual ¢ = 1,0x10" cm™2 ¢ a fluéncia nominal de néutrons térmicos do reator, o; =
(58244) barn [36] é a secgao de choque da fissao induzida do is6topo 2*°U e € é a eficiéncia
de deteccao do material. Supoe-se € ~ 1 para a montagem experimental utilizada. A
quantidade NZ¥ de dtomos do isdtopo 233U é descoberta via atividade alfa e considerando
a porcentagem deste isétopo no uranio natural (0,7204% [35]). Com estes valores e a fracao
dos fragmentos emitidos, dada pela equacao 3.11, pode-se obter como valor esperado
da densidade de tragos nesta montagem (1,4440,13)x10° tragos/cm?. Este valor ¢ da
mesma ordem do valor observado. A diferenca entre os valores pode ser explicada pela
aproximacao no calculo da fracao de fragmentos emitidos que alcancam a superficie do

vidro e pela falta de verificagao na fluéncia de néutrons térmicos do reator.
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4.2 Analise

Seguindo o procedimento descrito para a medida da taxa de ataque quimico no material
Vg, o vidro foi recoberto com o AZ 30 12 Photo Resist. Para fazer esta cobertura, primeiro,
limpou-se o material com um jato de ar e depois, com auxilio de uma pinga e um palito
de dente, foi possivel recobrir um pedago do material (uma camada de aproximadamente
4 pm fica depositada). O material permaneceu dez minutos numa chapa aquecida a 110°C
para fixar a mascara. Diferentes duracoes de ataque quimico foram realizadas e os dados
de cada altura do degrau (medida com um Perfilometro no soft touch e com forga 100 mg)
estao apresentados na tabela 4.1. As medidas sao apresentadas com seus desvios padrao,
referentes a seis medidas em cada degrau. O Photo Resist foi removido com acetona.

Com estes dados, é possivel realizar um gréfico da variacao da altura do degrau em
relacao a duragao do ataque quimico. E esperado que este grafico seja uma reta com
coeficiente angular igual em mddulo a taxa de ataque quimico no material e coeficiente
linear nulo, ja que nao existe degrau quando o material ainda nao foi quimicamente
atacado, pois a superficie do vidro é regular no Perfilometro sem o ataque quimico. O
grafico estd apresentado na figura 4.2. E possivel notar o comportamento linear do grafico.
Seu coeficiente angular fornece o valor da taxa de ataque quimico no vidro base de emulsao
igual & (0,11340,003) um/s. A funcao foi forgada a ter coeficiente linear nulo e passou no
teste do x?2, pois P(x?) ~ 0,3 com v =4 e x* = 4,8.

Com esta medida para taxa de ataque quimico no vidro Vg, é possivel estudar a

Tabela 4.1: Medidas da variacdo da altura do degrau em relagdo ao tempo de ataque quimico

para o vidro, realizadas com o Perfilometro.

Duracao do Ataque Quimico (s) Altura do Degrau (um)

6 0,80 = 0,06
12 1,43 + 0,16
24 2,67 + 0,27
34 3,74 + 0,16
48 5,39 + 0,16
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Taxa de Ataque Quimico no Vidro V 5

Tamanho do Degrau (micron)
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Duracéo do Ataque Quimico (s)

Figura 4.2: Taza de ataque quimico no vidro Vg. O coeficiente angular é (0,113+0,003) um/s.

funcao resposta no vidro através do modelo geométrico para evolugao de tragos de fissao
quimicamente atacados. Para tal andlise, primeiramente, o fato da Microscopia Eletronica
de Varredura ser capaz de fazer uma sonda superficial da amostra serd aproveitado.
Como a amostra em que se deseja realizar as medidas com a Microscopia Eletronica
de Varredura nao é condutora, é necessario depositar uma fina camada condutora so-
bre a superficie para evitar o acimulo de carga na amostra. Para o vidro base de
emulsao, uma fina camada de carbono foi depositada num vacuo de aproximadamente
7x1072 mbar. Utilizou-se uma amostra que foi irradiada com o filme g, que tem espes-
sura® de (0,03940,005) um. Foram feitos sucessivos ataques quimicos de dez segundos.
A cada ataque quimico, oito das nove regides com tragos eram cobertas por uma fita
crepe antes da deposicao. Isto foi feito para evitar que qualquer contaminacao, durante
as medidas, possa atrapalhar a evolucao do ataque quimico ou levar a dados incorretos.
Para remover a camada de carbono e qualquer resquicio da cola da fita crepe, utilizou-se

alcool (que ja conseguiu retirar a camada de carbono), xilol, sabao (aplicado com a parte

3Sua calibracao foi feita via atividade alfa, discutida na Segdo 3.2.
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amarela de uma esponja?) e dgua corrente. Uma visualizaciao da evolucdo da abertura

superficial dos tracos pode ser observada na figura 4.3. O feixe de elétrons possuia 20 keV

4A parte verde da esponja pode causar danos & superficie do material.

Figura 4.3: A evolugio do didametro de tracos de fissao no vidro, medida pelo Microscopio
Eletronico de Varredura em passos de 10 sequndos. A escala € a barra branca no canto superior

esquerdo de cada figura e equivale a 20 pm.
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de energia e as imagens tém magnitude da ordem de 7000x.

Considerando que o angulo de incidéncia dos tracos é perpendicular & superficie® (6 =
90°), os eixos maior (equagao 2.11) e menor (equacao 2.15) da abertura superficial tornam-
se iguais e o diametro d da abertura superficial do trago é dado pela relacao geométrica:

V-1

d=2h | ——
V+1

(4.2)

Os parametros mensuraveis do trago e do material sdo os diametros superficiais (obti-
dos com auxilio do software UTHSCSA Image Tool e das imagens do Microscopio Ele-
tronico de Varredura), a taxa de ataque quimico no vidro Vg (figura 4.2) e a duragao
do ataque quimico. Assim, reescrevendo a equacao 4.2 em termos destes parametros,

obtém-se para a funcao resposta V-

202
Velt e (4.3)

As distribuicoes dos diametros dos tragos medidos para cada ataque quimico estao
apresentadas em histogramas nas figuras 4.4 até 4.10. Para cada histograma, mais de 130
medidas de diametro foram feitas. Como a fissao é um processo binario com emissao de um
fragmento leve e um pesado, poderia se esperar que estes histogramas se comportassem
como a soma de duas gaussianas de mesma area, cada uma centrada em um dos valores
principais para o diametro do tracgo relacionado com a massa de cada fragmento emitido.
Apesar de ser possivel observar tal distingdo em algumas distribuigoes (como a figura
4.10, por exemplo) a maioria ndo apresenta uma grande distingao. Isto ocorre pois o
modo de decaimento mais provavel do isétopo ***U (emissao do nidbio e do lantanio) tem
probabilidade de apenas 7% [36]. Assim, existe uma competi¢ao entre os diversos modos
de decaimento. Outro fator é que a variagdo das massas e das energias é muito mais
importante para o alcance da particula (figura 3.6) do que para varia¢oes no diametro
do dano produzido pela passagem do fragmento. Além disso, as condicOes experimentais
utilizadas nao garantem que exista sensibilidade suficiente no detector para obter tal

distribuicao.

A variacdo maxima do angulo de incidéncia em até 15° nio altera significantemente o didmetro de

tragos simulados em plésticos (material isotrépico) [43].
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Histograma do diametro dos tragos
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Figura 4.4: Histograma da distribuicao de diametro dos tracos para 10 sequndos de ataque

quimico.

Histograma do didmetro dos tragos
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Figura 4.5: Histograma da distribui¢ao de diametro dos tragos para 20 sequndos de ataque

quimico.
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Histograma do diametro dos tragos
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Figura 4.6: Histograma da distribui¢cio de diagmetro dos tracos para 30 sequndos de ataque
quimico.
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Figura 4.7: Histograma da distribuicao de didmetro dos tracos para 40 sequndos de ataque

quimico.
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Histograma do diametro dos tracos
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Figura 4.8: Histograma da distribui¢ao de diametro dos tragos para 50 sequndos de ataque

quimico.
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Figura 4.9: Histograma da distribui¢ao de diametro dos tragos para 60 sequndos de ataque

quimico.
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2 Histograma do diametro dos tragos
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Figura 4.10: Histograma da distribuicao de diametro dos tracos para 70 sequndos de ataque

quimico.

Com estes dados obtidos para a distribuicao dos diametros do trago, foram calcu-
ladas suas médias e seus respectivos desvios padrao para obter valores da fungao resposta
(equagao 4.3) relativa a cada ataque quimico. Os valores estao apresentados na tabela

4.2. Os erros para a funcao resposta V foram obtidos pela propagacao de erros do desvio

Tabela 4.2: Cdlculo dos valores para a fung¢ao resposta com as medidas obtidas pela Microscopia

FEletronica de Varredura.

Duragao do Ataque (s) Diametro Médio (um) Funcao Resposta

10 1,05 & 0,10 1,55 + 0,14
20 2,14 + 0,12 1,58 & 0,09
30 3,50 + 0,19 1,73 4 0,12
40 4,38 + 0,25 1,61 + 0,10
50 5,78 + 0,27 1,71 & 0,10
60 7.0 £ 04 1,73 4 0,12
70 8,0 £ 0,5 1,69 + 0,14
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Variagdo da fungdo resposta com
o tempo de ataque quimico

1.95
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Duracao do Ataque Quimico (s)

Figura 4.11: Variagdo dos valores da funcao resposta calculados pelas medidas da Microscopia

FEletronica de Varredura com o tempo de ataque quimico.

padrao do diametro dos tracos e do erro na taxa de ataque quimico no vidro Vp.

Com os dados da tabela 4.2 é possivel fazer um gréafico da variagao da funcao resposta
com o ataque quimico. Este gréfico é apresentado na figura 4.11. Considerando os desvios
de cada um dos pontos, é possivel observar que a fungao resposta nao demonstra varia-
¢oes com o tempo (Viigmetro = 1,66+0,07). Com este valor da funcdo resposta, é possivel
calcular o angulo critico para formagcao de tragos no vidro de emulsao (equagao 1.2) como
sendo 6, = 37°.

No entanto, as imagens do Microscépio Eletronico de Varredura nao possibilitam ob-
servar o perfil dos tragos, apenas sua superficie. Assim, nao é possivel determinar quando
o ataque quimico preferencial acaba, ou seja, o traco deixa de possuir o formato conico,
hipé6tese assumida para o cdlculo dos valores da fungao resposta V' (equagao 4.3). Assim,
como a Microscopia de Forca Atomica possibilita a andlise topografica de alta qualidade
em escala nanométrica [4,44], é possivel analisar o perfil de tragos quimicamente atacados
para verificar a validade da aproximagao conica e da taxa de ataque quimico no trago Vp

constante. Esta técnica abre a possibilidade da observacgao do perfil de um traco atacado
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nos primeiros estagios de sua formacao [18]. No entanto, com a montagem experimental
realizada, os tracos se concentram em pequenas regioes da amostra e é dificil localiza-los
nos primeiros estagios do ataque quimico®, pois o vidro, que é um material amorfo, ganha
muita rugosidade superficial com o ataque. Além disso, a duragao do ataque quimico seria
muito curta, o que resultaria em uma grande imprecisao no tempo associado ao ataque.
Para a medida do perfil dos tragos, grandes variacoes na altura entre a ponta do
Microscépio de Forga Atomica e a amostra sao esperadas (pela profundidade dos tragos
de fiss@o), por isso o microscopio foi utilizado no regime de nao-contato. Neste regime,
os parametros importantes durante a medida de um trago de fissao sao o rate (freqiiéncia
de vibragao da ponta), o gain (indica a resposta da ponta as variagoes na altura) e o
Set P (indica a distancia em que a ponta estd da superficie). O gain é importante para
conseguir resultados corretos durante a medida, isto porque a ponta varre uma das paredes
do traco e, se o gain nao for adequado para uma dada freqiiéncia, ela sente a presenca da
segunda parede e sobe rapidamente sem varré-la corretamente (conseqiiéncia do efeito da

histerese do scanner), como pode ser observado na figura 4.12. Neste caso, o scanner nao

6Para localizar os tracos, um microscépio 6ptico com aumento de 1000x foi utilizado. Por isso, os

ataques quimicos sao superiores a dez segundos.

Figura 4.12: Medida da topografia de um trago com o Microscdpio de Forca Atomica. O lado
esquerdo do traco sofreu o efeito da histerese. A parte branca aparece por causa do processamento

da tmagem.
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varreu corretamente o lado esquerdo do trago (a dire¢ao de varredura era horizontal). Este
efeito pode ser minimizado reduzindo a freqiiéncia de vibragao da ponta e aumentando
o gain. No entanto, quanto menor esta freqiiéncia, maior sera o tempo para a aquisicao
da imagem’. Diminuir o valor do Set P também ajuda a reduzir este efeito, mas deve-se
ter cuidado para que a ponta nao bata na superficie devido a uma réapida variacao na
altura. A andlise na diregao de varredura lenta (perpendicular a diregdo em que os dados
sao obtidos) também pode minimizar este efeito. No caso da figura 4.12, a diregao de
varredura lenta ¢é vertical.

Trés vidros foram analisados pelo Microscopio de Forca Atomica. Estes vidros estavam
nas montagens que utilizaram o filme A, o filme E e o filme h. O filme h tem espessura®
de (0,069+0,008) pm. Note que estes filmes mais finos (A e h) tém espessuras préximas
a do filme g, utilizado na Microscopia Eletronica de Varredura.

Dois exemplos do tipo de dado coletado com a Microscopia de Forga Atomica estao
apresentados nas figuras 4.13 e 4.14. Estas figuras foram obtidas pela andlise com o
software IP 2.0. Observe que com estes perfis é possivel medir o diametro e o angulo de
inclinacdo das paredes do trago (este angulo é complementar ao angulo de cone do trago).
Nem sempre é possivel medir a profundidade do trago, devido as limitagoes impostas pelas
dimensoes da ponta.

Utilizando o software e com diferentes condigoes de ataque quimico foi possivel coletar

"Uma varredura como a da figura 4.12 (com efeitos de histerese) dura de cinco & dez minutos.
8Sua calibracdo também foi feita via atividade alfa.
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Tabela 4.3: Dados obtidos pela Microscopia de For¢a Atémica para diferentes tempos de ataque

quimico.

Tempo de Diametro Angulo da
Ataque Quimico (s) Médio (um) Parede (°)

filme A 12 1,26 + 0,13
18 1,9+ 0,3 34 + 8
24 2,18 £ 0,17 29 + 5
30 2.44 £ 0,18 29 + 8
filme E 10 0,93 + 0,08 245
20 2,61 + 0,24 3247
filme g 24 3,18 £ 0,05 33+3

dados para anélise da variagao do diametro da abertura superficial e do angulo da parede
do traco. Estes dados sao apresentados na tabela 4.3. Para cada tempo de ataque quimico
foram medidos mais de 25 tragos. Tanto o diametro, quanto o angulo da parede sao
representados pela sua média e desvio padrao.

Com os dados do diametro d e do angulo complementar 6.,,,, (angulo da parede) dos

tracos, apresentados na tabela 4.3, é possivel calcular a profundidade I’ dos tracos com:

d
l/ = 5 tg Qcomp (44)

Desta maneira, a taxa de ataque quimico no traco Vr pode ser calculada por:

/
:h+l :VB+C_Z t8 Ocomp

y
r t 9 ¢

(4.5)

Com os valores obtidos para a taxa Vp é possivel fazer um grafico da sua variacao com
a duragao do ataque quimico para montagens com filmes de diferentes espessuras. Este
grafico é apresentado na figura 4.15. Observe que nao ha grande variagao da taxa. Assim, a
média destes valores é Vi = (0,14840,009) ym/s e passa no teste do x?, pois P(x?) = 0,45
com v =5 e x? =4,9. Este valor constante observado confirma a hipétese do modelo
geométrico para evolugao do formato dos tragos.

Com os valores obtidos para a taxa de ataque quimico no vidro Vp (figura 4.2) e

no trago Vr (figura 4.15) é possivel calcular a funcao resposta. Este valor é dado por

52



Taxa de ataque quimico no trago V

0.18 - ~
pela duracéo do ataque
t 1
—~ 014 + +
2
c
o .
Q
E 012
-
>
® Fime A
0.10 + A FimeE
®  Filme h
,,,,,,,,,, V s
0.08 v T v T T T v 1
0 10 20 30 40

Tempo de Ataque Quimico (s)

Figura 4.15: Taxa de ataque quimico no traco Vi em diferentes duragoes de ataque quimico e

montagens. O valor médio obtido € (0,148+£0,009) pm/s.
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Figura 4.16: Comparacao da evolugdo dos diametros medidos com as Microscopias FEletronica

de Varredura (MEV) e de For¢a Atémica (AFM).
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Vorofundidade = 1,31£0,09. Acredita-se que a diferenca em relagao ao valor obtido para
Viiametro ¢ causada pela influéncia das dimensoes da ponta do microscépio [45].

Por fim, é possivel comparar as Microscopias Eletronica de Varredura e de Forca
Atomica por um grafico que avalia a evolugao do diametro dos tragos com o ataque
quimico. Este grafico estd apresentado na figura 4.16 e foi feito com auxilio das tabelas 4.2
e43. E possivel notar um excelente acordo entre as duas técnicas para tempos inferiores
a 20 segundos. Para tempos superiores, a Microscopia de For¢a Atomica fornece valores
desviados para o diametro dos tracos. Como esta foi feita com uma estatistica mais
reduzida, é possivel que apenas uma parte da distribuicao de diametros dos tracos tenha
sido medida e contabilizada na média. Outro fator que pode influenciar neste desvio é o

fato do ataque quimico ser feito por ataques sucessivos em uma mesma amostra.
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Capitulo 5

Conclusoes

Para o estudo da estrutura dos tracos, a funcao resposta V, dada pela razao entre
as taxas de ataque quimico no traco Vp e no material Vg, foi o foco do estudo. Assim,
conhecendo a taxa no material e as relacoes geométricas para evolucao da estrutura dos
tragos com o ataque quimico em materiais isotropicos, foi possivel relacionar parametros
mensuraveis do trago (como o diametro da abertura superficial e o angulo de inclinagao
de suas paredes) com a taxa de ataque quimico no trago, para que esta pudesse refletir a
estrutura latente dos danos provocados pela passagem de uma particula na matéria (neste
caso o vidro).

Desta maneira, a medida da taxa de ataque quimico no material Vz tornou-se um
parametro essencial. Esta pode ser calculada através da medida de degraus de ataque
quimico, formados na superficie do material pela deposicao de uma substancia que nao
é corroida durante o ataque quimico. A substancia encontrada foi o Photo Resist. Com
diferentes duracoes de ataque quimico e utilizando um Perfilometro, foi possivel obter uma
funcao linear, significando que o aumento na altura do degrau é diretamente proporcional

a duragao do ataque. A taxa de ataque quimico no material Vz encontrada é dada por:
Ve = (0,113 +£0,003) pum/s (5.1)

A distribuicao dos diametros superficiais dos tracos de fissao foi medida por duas
diferentes técnicas de microscopia em diferentes duracoes de ataque quimico. As duas

técnicas utilizadas foram a Microscopia Eletronica de Varredura e a Microscopia de Forga
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Atomica. A primeira possibilitou o aumento da resolucao em comparacao a microscopia
Optica comum, ja a segunda permitiu o estudo de perfis dos tragos de fissao. O valor médio
do diametro obtido pelas duas técnicas coincide até certo instante do ataque quimico. Este
fato sugere duas observagoes: a primeira é que a Microscopia de For¢ca Atomica é uma
técnica de alta precisao, mas por ter um processo de varredura mais lento dificulta a
aquisicao de um nimero elevado de medidas em curtos tempos de analise, enquanto a
Microscopia Eletronica de Varredura mostra uma aquisicao mais veloz; e a segunda é
que, mesmo com a precisao limitada pela dificuldade de contraste na borda dos tragos nas
imagens obtidas pela Microscopia Eletronica de Varredura nos primeiros ataques quimicos,
os valores observados concordam com os obtidos pela Microscopia de For¢a Atomica. O
desvio nas médias obtidas pelas duas técnicas a partir de um dado instante do ataque
quimico pode ter sido causado por uma limitagao no nimero de medidas em relacao ao
espectro de diametros ou pelo fato do ataque ser sequencial na mesma amostra (um erro
no ataque quimico se propaga para os proximos ataques).

Nao foi possivel, através da distribuicao de diametros obtidos pela Microscopia Ele-
tronica de Varredura, obter picos acentuados ligados as caracteristicas dos fragmentos de
fissao! emitidos pelo isétopo 23°U. Isto se deve principalmente & falta de sensibilidade do
detector para registrar claramente estas diferencas de diametro.

Por fim, a funcao resposta V foi obtida por duas maneiras diferentes. Em uma delas, a
funcao foi obtida indiretamente por estas distribui¢oes de diametros. Neste caso, a fungao

demonstrou-se constante, tendo um valor médio dado por:
Viaiametro = 1,66 £ 0,07 (5.2)

O outro valor da funcao resposta V foi obtido diretamente por um cédlculo da taxa de
ataque quimico no trago V. Esta taxa foi calculada pela profundidade obtida com os
diametros e os angulos das paredes (dngulos complementares do cone) dos tragos, medidos

com a Microscopia de Forga Atomica. O seu valor é dado por:

Vi = (0,148 +0,009) pim/s (5.3)

INa fissdo induzida, os fragmentos sio emitidos com uma diferenca no nimero de massa em torno de

40 amu e na energia em torno de 30 MeV.
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Este valor constante observado confirma a hipétese do modelo geométrico para a evolucao
dos tracos de fissao em materiais isotrépicos. O valor para a funcao resposta obtido

através desta taxa é:
‘{profundidade = 17 31 £ 07 09 (54)

Acredita-se que a diferenca entre os valores obtidos para a funcgao resposta V é causada
pelas limitacoes de varredura impostas pelas dimensoes da ponta do Microscopio de Forca
Atomica [45].

Na literatura, Fleischer e Hart trabalharam com um vidro da categoria soda-lime
irradiado por fragmentos de fissao do isétopo 252Cf, chegando a um angulo critico 8, = 35°
e uma fungao resposta V & 1,7 para distancias absorvedoras menores que um quarto do

2

alcance dos fragmentos no ar®. Este resultado estd descrito na referéncia [8]. J& Singh

et al. [46] trabalharam com o efeito da irradiagdo por néutrons em laminas microscépicas

2 o valor

de um vidro da categoria soda-lime. Para uma fluéncia de 10'* néutrons/cm
V = 1,37 foi obtido para a funcao resposta. No entanto, a taxa de ataque quimico no
vidro observada neste trabalho (Vg = 0,026 pm/s) é muito menor que a da equagao 5.1.
Esta grande variagao no valor da taxa de ataque quimico no vidro Vg deve ser causada
pela diferenca na composigao quimica dos vidros. Sandhu et al. [47] estudaram o ataque
quimico em vidros de diferentes composicoes e obtiveram valores para a taxa de ataque
quimico no vidro Vg que variam entre 0,006 pm/s e 0,283 pm/s.

Assim como a taxa de ataque quimico no trago Vp, a distribuicdo dos angulos das
paredes dos tracos também demonstrou estar em torno de um valor constante, o que
leva a conclusao de que o efeito produzido pela passagem de uma particula no vidro é a
formagao de um cilindro continuo de danos. Estes danos (extensos e pontuais) produzidos
estariam completamente sobrepostos em uma alta densidade ao longo da trajetoria da
particula. A variacdo da energia depositada no material poderia causar flutuacoes na
densidade destes danos ao longo da trajetéria da particula, mas pelo alto valor da taxa

de ataque quimico no vidro Vp encontrada, poderia se esperar que a funcao resposta

fosse muito suave e, conseqiientemente, estas variagoes muito sutis. Esta conclusao para

2Esta é aproximadamente a distancia trabalhada com a montagem experimental realizada.

57



a passagem de uma particula no vidro reforca a hipétese de uma estrutura cilindrica para

tracos latentes, assumida em alguns modelos [15, 24, 26-28].

5.1 Extensao do Trabalho

Uma tentativa de medida da taxa de ataque quimico no material Vp também foi feita
para o mineral mica muscovita. No entanto, nao foi possivel obter nenhum degrau mensu-
ravel para associa-lo a taxa de ataque quimico. Este fato de que Vg =~ 0 para a mica ja foi
descrito na literatura [8]. Assim, modelos geométricos que levam em conta a competigao
entre duas taxas de ataque quimico, uma na regiao danificada e outra perpendicular a su-
perficie do material, nao sao validos para minerais. A estrutura cristalografica do material
deve ser levada em conta pelo fato do ataque quimico ser anisotrépico.

Para minerais, o estudo da abertura superficial estara diretamente ligado a sua crista-
lografia e nao a deposicao de energia feita pela particula incidente. Assim, modelos de
crescimento e dissolugao de cristais devem ser considerados e as aproximagoes atomisticas
e cinematicas podem ser levadas em conta [13,23].

Como defeitos em cristais possuem pequenas dimensoes (e também devido ao fécil
acesso aos planos cristalograficos bem definidos em alguns minerais) técnicas de polimento
e de corte podem ser trabalhadas e a Microscopia Eletronica de Transmissao pode ser

utilizada.
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Apeéendice A

Desaceleracao de uma Particula

Carregada

Neste apéndice, sera deduzida a equagao para a perda de energia através da matéria
para uma particula carregada com alta energia cinética. Esta energia, que é depositada
na matéria pela particula incidente, é responsavel pela formacao de tragos latentes em
materiais dielétricos. A deducao e as discussoes sobre a perda de energia da particula
carregada incidente e o espalhamento ineldstico desta com os elétrons dos atomos da
matéria podem ser encontradas em livros de quantica [48,49].

A primeira secao deste apéndice discutird o espalhamento inelastico da particula pela
matéria. Diferentemente do espalhamento elastico, que é caracterizado pelo fato de que
a energia da particula espalhada nao varia entre os estados inicial e final, o espalhamento
ineldstico é aquele em que a energia da particula incidente, carregando carga ze (z > 0),
varia entre os estados inicial e final. A diferenca entre as energias dos estados inicial e
final é absorvida pelo Z-ésimo elétron do dtomo consituinte da matéria, levando este a
excitacao ou a ionizagao.

A deducao é feita considerando que a particula incidente possui uma energia cinética
alta, pois pode-se utilizar a aproximacao de que os elétrons do atomo estao parados em

relacao a particula incidente. Assim, para nao levar em conta os efeitos relativisticos, a
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velocidade da particula v deve estar entre os limites:

Z 1
EC<U<§C (A].)

A segunda secao deste apéndice discutird a perda de energia da particula na matéria,

chegando a uma equacao para a perda de energial.

A.1 Espalhamento Inelastico para Altas Energias

O sistema considerado é formado pela particula carregada incidente e o dtomo alvo,
com o qual a particula sofrerd o espalhamento ineldstico. Assim, pode-se escrever a

Hamiltoniana deste sistema como:
H = Hatomo + Hpart + H’L’nt = HO + Hint (A2)

na qual Hgtome ¢ a Hamiltoniana do atomo, Hp,+ ¢ a Hamiltoniana da particula livre e
H;,,; é a Hamiltoniana de interacao que representa a interacao da particula incidente com
os elétrons e o nicleo do atomo.

A aproximacao de Born para a amplitude de transicao do estado a para o estado (3 é

dada por:

Taﬁ - <w,@’Hmt|¢a> <A3)
na qual ¢ é uma auto-fun¢ao da Hamiltoniana Hj (descrita na equagao A.2):
Y= p(A) e (A.4)

sendo p(A) um auto-estado atomico com A representando a coordenada espacial dos
1ét tomicos®. A ial t to-estado d ticula incident
elétrons atomicos®. exponencial representa o auto-estado da particula incidente que

possui momento hk. Assim:

'Em inglés stopping power.
20 spin do elétron esta sendo ignorado.
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sendo que o estado inicial do atomo ¢ o estado fundamental g e, apds o espalhamento, o
atomo esta no n-ésimo estado excitado ¢,,. As energias inicial e final do dtomo sao Ej e

E,,, respectivamente. Os momentos inicial e final da particula espalhada sao py = h ko e

—

Pn =" k?L, respectivamente. Pela conservagao de energia:
R (ki — k2) = 2m(E, — Ey) = —2m(W,, — Wp) (A.5)

na qual W, representa a energia total da particula incidente®. A mudanca no momento

da particula espalhada é dada por:
hq = h(ko — k) (A.6)
Escrevendo a amplitude de transicao, equacao A.3, para o caso estudado:
Ton = / U7 0 (A) Hyn po(A) dVdA
e escrevendo o potencial V,,(7) como:
Vali) = [ 604) Hu () a4 (A7)
pode-se, entao, reescrever a amplitude de transicao:
Ton = / TV () dV = —% / T N2V, (F) dV (A.8)

A Hamiltoniana de interacao pode ser escrita como:

Hot(7, A) = ze<ﬁ - i _° ) (A.9)

pois a particula incidente pode interagir com o nicleo do dtomo (situado na origem) e
com cada um de seus elétron. A equacao A.9 pode ser inserida dentro da equacao A.7 e

aplicando o laplaciano, obtém-se:

V2V, (7) = —4me?z [Z(Sno(?:) - Z/@:(A) wo(A) 6(r"—73) dA (A.10)

3Esta energia inclui a massa de repouso da particula.
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na qual 6,9 aparece da ortonormalidade entre os estados ¢, e @y. Pode-se definir a

somatoéria com integral como:

P =3 [ enl) pal) oG- ) a4 (A1)

e o potencial é reescrito como:

r |7 — 7|

dv’} (A.12)

Em particular, se n = 0, obtém-se o caso do espalhamento elastico. Para o espalha-
mento inelastico (n # 0), o primeiro termo dos colchetes da equagao A.10 é nulo e pode-se

obter para a amplitude de transicao:

Ame?z

[ i) av =22 F@ (A13)

4dre?z
2

T()n:_

na qual F,,(q) é o fator de forma da transicao, definido por:

Fo(@) = / 67 pu(7) AV = / A(A) Y €T () da (A.14)

A secao de choque diferencial para o espalhamento ineldstico que resulta no estado

final n é obtida da amplitude de transicao pela regra de ouro de Fermi:

do 2w
adLp——(y Al

na qual p(W,,) é a densidade de estados finais por unidade de energia por angulo sélido,

ou seja:

2
_ pn dpn
pWn) = (2rh)3 AW, (A.16)

As velocidades inicial e final sao vg e v,, respectivamente. Tem-se:

dWﬂ = e = % (%
dpn — Un Pn = 2 n

Juntando estas equacgoes, pode-se obter para a secao de choque diferencial:

do,, (2622Wn

2 ) 2 RGP (A7)

h2c2q? | vy

62



Integrando a equacao A.17 sobre o angulo sélido, obtém-se a se¢ao de choque total na

do, 2e22W, \ 2 |E.(Q))
— 40 = 0 Al
/ d ( h?c? ) Vo /d q* (4.18)

Observe que o angulo solido é dado por df2 = senf dfd¢. A variacao do momento da

aproximacao de Born:

particula pode ser escrita como:
= (ko — kn)? = k2 + k2 — 2kok, cost

Pode-se observar que g dq = kok,, senf) df. Desta maneira:

Up, Up, 1 v, ko W() q dqdo
— dQ) = — 0 dodp = — dqdp =
v o S W= =W, R

e substituindo na equacao A.18, obtém-se:

2 2 W 2 Wn dmax F2
On =27 ¢ =70 —/ £.(9) dq (A.19)
COM Gaz = ko + kn € Qmin = |ko — kn|. Assumiu-se a simetria esférica para o fator de

forma da transigao F,(¢). Em quase todos os casos praticos W,, &~ Wy, assim:

2622)2 /qm” F2(q)
op = 27 L d A.20
o) [ (A.20)

A.2 Perda de Energia de uma Particula Incidente

Quando uma particula carregada atravessa a matéria, ela sofre diversas colisoes. As

colisoes ineldsticas podem ocorrer até para grandes distancias (em escala atomica) entre

a particula e o atomo da rede, sendo que a maior distancia possivel é dada por 7 LA
mn

particula perde sua energia cinética por tais colisoes e, eventualmente, entra em repouso.

A perda de energia por unidade de distancia ¢ dada por?:

_ZN/@dQE —Ey) =Y _ Noy, (E,— Ey) (A.21)

4Normalmente é escrita como dE/dr. No entanto, para manter a nomenclatura utilizada neste

apéndice, serd denota como dW/dz, pois W representa a energia da particula incidente.
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na qual N é o nimero de atomos por unidade de volume, o, é a secao de choque total
para a colisao ineldstica que leva o 4tomo ao estado final n com energia F,. A diferenca

E, — Ey = Wy — W, é a perda de energia desta colisao. A somatéria sobre n é feita

aw

sobre todos os estados atomicos para fornecer a perda total de energia da particula —%=.

Substituindo a secao de choque total, equacao A.20, na equacao A.21 para a perda de

energia e escrevendo explicitamente o fator de forma, equacao A.14, obtém-se:
dw 2z¢2\? amer
=N (Fe) e [T
com B= Z el
J

Faz-se a aproximagao de que é possivel inverter a ordem da somatéria sobre n com a

2

(E, — Ey) (A.22)

oy B @y dV

integracao sobre ¢. Isto é uma aproximagao pois tanto ¢, quanto ¢m.. dependem da

energia F,.

2\ 2
(22 [
dx hug Gmin

na qual a barra sobre os limites de integragao em ¢ indicam que eles foram substituidos

2

(E, — Ey) (A.23)

o, B @y dV

por valores médios independentes de n. Trabalhando os termos da somatoria sobre n:

2
Z‘/@ZBSOOGW

(En — Eo) = Z |Buol? (B, — Eo)

— Z B’y Bno (E, — Ep)
= Z <BT>On [HatomoaB]nO

n

- < atamm >00 (A24)

A Hamiltoniana do atomo H ., para elétrons atomicos nao-relativisticos pode ser escrita

COImno:

atomo = 7:‘) + Z 2m (A25)

Pode-se observar que V() comuta com B. O comutador da equacao A.24 pode ser calcu-
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lado como:

h2 L,
[Hatomoa B] - Z [vzu ezq~'rj]

— 2m,
jk
Z h2 ( q2 oiTT +9 R 7 ﬁ ) 5
= — Vi) 0k
T 2m, J
- e (¢ =20 G- Vi) (A.26)
= o k e q 1 ¢V :

Desta maneira, o lado direito da equacao A.24 torna-se:
t h? 2 o o o -
<B [Hatomos B]>00 = 2—me Zk:/goo e T ek (q —2iq- Vk) wo AV (A.27)
J

O estado fundamental pode ser tomado como apenas real®:

h2
< atomoa >00 - Z/ g (5= rk) 90 —1 q Vk 900) dV

2m, P

B2 ,
+ Z/ (P05 —i @ Vi wp) dV (A.28)
k

2m,

Na equacao A.28, o segundo termo da primeira integral pode ser integrado por partes.
Neste céalculo, o termo superficial é desprezado e o termo integrado cancela o primeiro
termo da integral. Pela integracao parcial, pode-se mostrar que o segundo termo da
segunda integral é nulo. Assim, o primeiro termo da segunda integral é dado por:

2

h
AV = —— Z¢
2me Z/q ©} o 2

e é o resultado da somatoria sobre n da equagao A.24:

2
Z’/so:;Bsoodv

Substituindo o resultado da somatéria sobre n, equagao A.29, no calculo da perda de

h2

(En - EO) =

Zq (A.29)

energia da particula incidente, equacao A.23, obtém-se:

dW 422
dr mev}

NZn (qm””) (A.30)

QW’LZTL

5Exceto por um fator do tipo €% que representa o momento angular orbital, mas que néo altera o

resultado derivado.
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na qual a quantidade NZ é vista como o nuimero total de elétrons por unidade de volume.
A fracao entre os valores médios do maximo e do minimo da transferéncia de momento é
dada por:
= 2
Jmaz 2 MV

- - (A.31)

na qual / é um parametro semi-empirico relacionado com a energia de excitacao média
<En — E0>. Assim, obtém-se a forma mais comum para a perda de energia:

2,4 2
AW _An=e’ Ny ln<2 ”}evo) (A.32)

T 2
dz MV

expressada em termos deste parametro que depende do d&tomo em questao. Pelo modelo

de Thomas-Fermi, pode-se obter a dependéncia do parametro I com Z sendo:
1=CZ7 (A.33)

na qual C'é uma constante. Desta maneira, a férmula final para a perda de energia das

particulas incidentes, com velocidade no intervalo descrito pela desigualdade A.1, é dada

por:
dW  drnz2et 2 mov?

—=—— NZ1 €0 A.34

dz mevs n< cz ) (A.34)

e depende somente da velocidade da particula e nao de sua massa. E este fato que gera

a importante aplicagao na deteccao de particulas carregadas.
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Apéendice B
Regra de Bragg

A regra de Bragg determina que a desaceleracao em uma material composto pode ser
estimada pela combinagao linear das perdas de energia individuais de cada elemento [50].
Esta regra ¢é utilizada pelo software SRIM, que simula as perdas de energia e o alcance de
ions incidentes em um meio (sistema composto por diferentes atomos).

A regra de Bragg para a aditividade é geralmente expressa como uma soma balanceada

das perdas de energias dos elementos quimicos contituintes da matéria [51]:

1 dE 1 dE
v (@) =S ew (@), (B9

na qual N representa o nimero de atomos por unidade de volume, Cfi—f é a perda de energia,
w; € a fragao atomica e os indices (;) e () est@o relacionados ao elemento e ao composto,
respectivamente. Com esta regra, pode-se calcular a perda de energia média em qualquer
sistema composto [52].

Supondo que a forma da curva de transmissao média de energia dos fragmentos de
fissao é independente do meio de desaceleracao, é possivel calcular o alcance de qual-
quer fragmento de fissao em um sistema composto sabendo os alcances de cada elemento

constituinte [52]:

Ry= ——° (B.2)
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na qual R; é o alcance do elemento 4, n; ¢ o numero de dtomos deste elemento numa
molécula, A; é o seu peso atomico e M, é o peso molecular do sistema composto.
O peso molecular do sistema composto pode ser substituido pelo peso molecular médio

da mistura de dtomos constituintes do sistema [52]:
(M)y=>" w, M, (B.3)

e o numero n; de atomos do elemento ¢ numa molécula do sistema ¢é substituido por n;,
que representa o nimero médio de atomos deste elemento em uma “molécula média” da
mistura.

O numero de atomos do elemento ¢ num sistema composto n, que estd presente em
um mol de mistura, é w, N n;,, na qual N é o nimero do Avogadro. O nimero médio n;

¢ dado por:

e o alcance médio <R> por:

(R = M) W) (B.5)

Para o n-ésimo sistema composto presente na mistura, tem-se:

’ in R

)

e pode-se obter para o alcance médio <R>:

(M)
(R)y = ——— (B.7)

n

Ou seja, o alcance médio de um fragmento de fissao em uma mistura é funcao dos pesos
moleculares associados a cada sistema composto e dos alcances dos fragmentos de fissao

em cada elemento presente na mistura.
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A precisao da regra de Bragg é limitada pois a perda de energia eletronica em qualquer
material depende dos detalhes da estrutura orbital e das excitagoes da matéria. Qualquer
mudancga nas ligagdes ird alterar o estado de carga média do fon [53|, mudando assim a
for¢a da interacao da particula incidente com o alvo. O software SRIM utiliza a aproxi-
macao Core and Bound. Esta aproximagcao sugere que as perdas de energia nos compostos
sejam preditas utilizando a super-posicao da perda de energia dos niicleos atomicos e, en-
tao, adicionando a perda de energia devido as ligagoes do elétron. A desaceleracao do
ntcleo obedecerd a regra de Bragg para os dtomos do composto [50].

Em geral, a regra de Bragg para aditividade é bastante valida. No entanto, existem
algumas observacoes de falha da regra para cristais. Isto, provavelmente, é devido ao

desprezo das propriedades atomisticas dos defeitos em cristais [51].
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Apeéendice C
Materiais Utilizados

Neste apéndice, sao apresentados os nomes das séries e das marcas dos equipamentos

e materiais utilizados neste trabalho.

Ataque Quimico:
Banho Térmico: Lindberg/Blue®©
De-ionizador: Permution®©
Cronometro: YP2151 da Technos©
Ultra-som: Ultrasonic Cleaner USC 700 da Unique®

Medidas do Degrau:
Chapa Quente: Dataplate Digital Hot Plate/Stirrer PMC 730 Series
Perfilometro: Dektak®ST Surface Profiler da Sloan®©

Microscopias:
Microscopio Optico: Dialux 20 EB da Leitz© e Axioplan 2 Imaging da Zeiss©
Microscopio Eletronico de Varredura: Leo Electron Microscopy Ltd. Serial # 30-36-03
Deposicao do Filme de Carbono: K450 da Emitech®©

Bomba Turbo-Molecular acoplada ao Microscépio Eletronico de Varredura: Leo 430i

70



Microscépio de Forca Atémica: AFM Autoprobe da Park Scientific Instruments©
Ponta do Microscépio de Forca Atémica: Cantilever NSC14/AIBS da Ultrasharp©
Mesa do Microscépio de Forca Atdmica: Micro-g modelo 63-562 da TMC®©

Producgao de Filmes Finos:
Balanca Digital: BG 2000 da Gehaka®
Pipetadores Automaticos: Kacil® e Transferpette da Brans®©

Forno: AGM Labor®©

Reagentes:
Acetona P.A. da J.T.Baker®©
Acido Acético Glacial P.A. da Merck®©
Acido Fluoridrico 40% da Merck®
Alcool Etilico P.A. da Synth©
AZ 30 12 Photo Resist da Hoechst©
Bicarbonato de Sédio P.A. da Ecibra®
Eter Etilico P.A. da Chemco®
Hidréxido de Sédio P.A. da Synth®©
Xilol P.A. da Ecibra®©
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