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Telas conversoras de gadolinio para uso em Neutrongrafia utilizadas no Brasil
sdo importadas por um custo muito alto. As reservas nacionais medidas de terras-
raras € o dominio da tecnologia para produgédo dos 6xidos individuais, com elevados
graus de pureza por pesquisadores brasileiros motivaram a presente proposta de tese,
visando o estudo de uma metodologia para a confeccdo de uma tela conversora na-
cional de gadolinio, tendo como substrato folhas de aluminio de 12,70 um e 10,00 um
de espessura. Duas metodologias foram empregadas: 1) deposigédo por evaporagao, a
baixa pressdo do cloreto de gadolinio (GdCl;), com um evaporador resistivo Edward
E306A,; 2) deposigao por jateamento com uma pistola a ar comprimido de GdCl; sobre
uma cobertura fina de material esmaltado empregado sobre a base de aluminio. Para
a realizagao de cada Neutrongrafia (NR), um sistema, tela conversora-filme radiografi-
co (AA400 Industrex Kodak) foram colocados, em contacto intimo, dentro de um chas-
si radiografico de aluminio, e, depois, expostas a um fluxo de 4,46x 10° néutrons tér-
micos/cm?.s, no plano de irradiagdo do canal J-9 do reator Argonauta/IEN/CNEN. Uma
comparagao entre a imagem neutrongrafica de objetos de referéncia obtida com a tela
conversora nacional e com a importada foi realizada, em termos do parametro de reso-
lucdo radiografica. Das imagens neutrongraficas obtidas, concluiu-se que as metodo-
logias adotadas demonstraram ser viaveis; que a tela conversora nacional tem menor
custo de fabricagédo e proporciona uma resolug¢ao radiografica (175 um) 90% em acor-

do com aquela da importada (165 um), apesar da sua deposi¢ao granular.



Abstract of Thesis presented to COPPE/UFRJ as a partial fulfillment of the

requirements for the degree of Master of Science (M.Sc.)

NACIONAL SHEET CONVERTER OF GADOLINIUM FOR
NEUTRON RADIOGRAPHY

Clara Tereza dos Santos Lima
March/2005

Advisors: Verginia Reis Crispim

Wilma Machado Soares Santos
Department: Nuclear Engineering

Gadolinium sheet converters for use in Neutron Radiography (NR) available in
Brazil are imported at high costs. The reserves of rare earths in Brazil and the
knowledge of technology for individual oxides production of these materials with high
levels of purity by brazilian research motivate the theme of this thesis.

The aim of this work is the development of a methodology for the production of
a gadolinium sheet converter, entirely made in Brazil, using as substrate aluminum foil
of 12.70 um and 10.00 um thickness. Two processes were used: 1) gadolinium chlo-
ride (GdCl;) is steamed, with a Edward E306A resistive evaporator; 2) GdCl; in a
emulsion is deposited by spray of compressed air on the aluminum base; then a
sealing product is used to avoid that chloride grains get unattached.

For the realization of each NR, a converter sheet and the surface radiographic

film (AA400 Industrex Kodak) is placed in intimate contact inside an aluminum radio-

graphic chassis; then it is exposed to a thermal neutron flux of 4.46 x105 neu-
trons/cm?.s’ in the J-9 irradiation channel of the Argonauta/[EN/CNEN reactor.

The neutrongraphic image of the reference objects obtained national sheet con-
verter and by the imported sheet is compared; both in patterns of parameter of radio-
graphic resolution. From the obtained neutrongraphic images is follows that the na-
tional sheet converter has a low cost of production and its radiographic resolution (175

um) is 90% closed of that imported one (165 um) in spite of granular deposition.

Vi
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CAPITULO |

INTRODUGCAO

.1 — Generalidades

Chama-se Neutrongrafia (NR) a técnica de obtengdo de uma imagem radiogra-
fica de um objeto, baseada na interacdo de néutrons com os nucleos dos materiais
que a constituem. Essas interagcdes sdo expressas pelas se¢des de choque macros-
copicas correspondentes aos mecanismos peculiares, por exemplo, de espalhamento
e de absorgao de néutrons.

Apesar de ter surgido na década de 30, com os trabalhos dos alemaes Kall-
man e Kuhn [1], somente nos ultimos 44 anos, ela tem se firmado, com excelentes
resultados, como uma técnica de Ensaio Nao Destrutivo (END) mundialmente reco-
nhecida, sendo utilizada em situagdes bem especificas, onde raios-X e raios gama nao
produzam resultados satisfatérios ou ndo possam ser aplicados. Outro grande passo
foi o desenvolvimento da Neutrongrafia com néutrons térmicos, pelo método de trans-
feréncia, que ampliou consideravelmente o campo de atuagéo dos Testes Nao Destru-
tivos, possibilitando a inspecao de objetos altamente radioativos que, até entdo, néo
podiam ser radiografados com raios-X ou raios gama, devido as intensidades de radi-
acao eletromagnéticas inerentes as instabilidades nucleares, que interferem nas medi-
das.

As areas de aplicagao da NR, hoje em dia, sdo bastante diversificadas, poden-
do ser utilizada, por exemplo, na Arqueologia, para exame de materiais compostos; na
Geologia, em pesquisas relacionadas a porosidade de rochas e camadas em solos
sedimentares; na Biologia, no estudo do crescimento de raizes e da irrigacao; na Arte,
para investigacdo de pinturas, além da sua utilizagdo nas industrias quimica, petro-
quimica, automobilistica, e outras. Destacamos, também, sua aplicacdo no campo de
manutencgao de aeronaves civis e militares, que é de grande importancia.

Numa Neutrongrafia convencional € necessario que se use um conversor de
néutrons, material responsavel pela produg¢ao de radiagao secundaria, que sensibiliza
o filme, pois o néutron, por ser eletricamente neutro, ndo interage diretamente com a
matéria. O tipo de conversor a ser utilizado esta relacionado com a energia dos néu-
trons que incidem no material e com a técnica de exposig¢ao a ser aplicada. Com néu-
trons térmicos e com o meétodo direto de exposigdo, um dos conversores mais reco-

mendados € o gadolinio, um elemento pesado de terras-raras, sendo o material esco-



Ihido para a confec¢do da tela conversora nacional, segundo as metodologias que
foram desenvolvidas neste trabalho.

As folhas conversoras sao, geralmente, obtidas pela laminagdo do material
conversor. As telas obtidas por depdsito do material por evaporagcao sao protegidas
com uma cobertura de safira de 1 um de espessura [1]. O fato dessas folhas serem
patenteadas introduz uma grande dificuldade na pesquisa de dados relacionados com
a metodologia empregada em sua confeccdo. Dentre os paises exportadores de telas
conversoras metalicas de gadolinio estdo os Estados Unidos, Inglaterra, Alemanha e
China.

I.2 — Motivagao e objetivo

No Brasil, para pesquisas e Ensaios Nao Destrutivos usando a técnica de Neu-
trongrafia, € necessaria a importagdo de conversores, por um alto custo, cerca de
US$ 1011,00 para uma folha conversora metdlica quadrada com 25 mm de lado e
5 um espessura e US$ 372,00 para uma tela de mesmo tamanho com espessura de
25 um' e US$ 288,00 para uma tela quadrada com 127mm de lado e 100 um de es-
pessura®. Portanto, o alto custo de importacéo da tela conversora de gadolinio metali-
ca, as reservas nacionais medidas de terras-raras no Brasil e 0 dominio da tecnologia
para a producdo de éxidos individuais de terras-raras, por pesquisadores brasileiros,
motivaram a realizagdo desse trabalho, cujo objetivo foi o desenvolvimento de uma
metodologia para a confec¢gdo de uma tela conversora nacional de gadolinio com cus-
to inferior ao das importadas. A relevancia do trabalho esta no dominio de uma nova
tecnologia para a confecgao da tela conversora de gadolinio e a independéncia do
Brasil do monopdlio estrangeiro.

Nao se encontrou nenhuma publicagdo sobre a metodologia utilizada para a
confecgao das telas conversoras de gadolinio importadas, assim como, nenhum texto
sobre o histérico do desenvolvimento da confeccao dessa tela. Em geral, os textos
mencionam somente os tipos de telas conversoras existentes e suas aplicabilidades.

Nao se obteve também textos que mencionassem qual a reserva de gadolinio
no Brasil, mas, somente, dos minérios que contém as terras-raras. Publicagbes sobre
0 mecanismo responsavel pela aderéncia do gadolinio a folha de aluminio e pesquisas
vinculadas ao desenvolvimento de peliculas protetoras para esses tipos de “screen”,

também nao foram achadas. Portanto, espera-se que esse trabalho seja a base inicial
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de futuros trabalhos para o desenvolvimento de telas conversoras comerciais no Bra-
sil.

Um dos métodos adotados para a confeccdo da tela conversora nacional de
gadolinio consistiu no depdsito, por evaporagao a baixa pressao, do cloreto de gadoli-
nio sobre uma folha de aluminio com 12,7 um de espessura e 99,9% de pureza. O
outro método se baseou no depdsito do cloreto de gadolinio sobre uma folha de alu-
minio de 10,0 um de espessura e 98% de pureza, por jateamento. No segundo méto-
do, distribuiu-se os graos de cloreto de gadolinio sobre o substrato coberto com uma
fina camada de agregante; depois, optou-se por depositar sobre a folha de aluminio,
uma mistura de cloreto de gadolinio com o agregante, diluidos em acetona, sobre a
superficie de aluminio por meio de uma pistola a ar comprimido. Sobre o depésito ja-
teou-se uma fina camada de material selante, para evitar que os graos do sal de gado-
linio se soltassem, assim como, impedir que o sal interagisse com a pelicula protetora
do filme. Para os dois métodos € preciso que se verifique se: 1) 0 composto adere a
folha de aluminio; 2) ocorre a formagao de imagem neutrongrafica das pecgas utilizadas
como objeto de teste; 3) ha qualidade na imagem obtida.

Para tal, cabe, inicialmente, a obtengéo do cloreto de gadolinio, a partir do 6xi-
do de gadolinio; o estudo das propriedades metalurgicas dos elementos Gd e Al, de
forma a se garantir que o gadolinio agregue a folha de aluminio; realizagdo de analises
que verifiquem a homogeneidade de deposi¢cao de Gd sobre a superficie. Para o estu-
do comparativo entre a qualidade da imagem neutrongrafica obtida com a tela conver-
sora fabricada e uma folha importada, alguns ensaios neutrongraficos serdo apresen-
tados, com referéncia aos objetos de teste.

O trabalho apresenta a seguinte organizacao:

No capitulo Il apresentou-se os fundamentos teéricos relacionados a Neutron-
grafia.

O capitulo 1l foi dedicado a descrigdo das duas metodologias desenvolvidas
para confecg¢ao da tela conversora nacional de gadolinio.

No capitulo IV fez-se a apresentacao e a discussao dos resultados.

No capitulo V encontram-se as conclusdes do trabalho e algumas sugestbes de
pesquisas com a finalidade de otimizar a resolugao espacial da tela conversora nacio-

nal de gadolinio.



CAPITULO Il

FUNDAMENTOS TEORICOS

I1.1 — Telas conversoras de néutrons

Como o néutron é uma particula que apresenta carga elétrica nula, ou seja, é
uma radiagdo nao ionizante, ele ndo é capaz de sensibilizar um filme radiografico. Por-
tanto, para que um feixe de néutrons possa ser utilizado com esse propésito, € neces-
sario o uso de materiais com alta se¢cdo de choque de absor¢éo para néutrons, deno-
minados, conversores de néutrons, cuja fungado é absorver eficientemente essas parti-
culas incidentes, provenientes de uma determinada fonte e, em seguida, emitir uma
radiagc&o ionizante secundaria, tais como particulas carregadas ou fétons, capazes de
sensibilizar um material registrador. O mecanismo responsavel pela geragdo da radia-
¢ao ionizante secundaria, € a reacdo nuclear que ocorre quando o néutron interage
com o nucleo do material conversor. As caracteristicas desses decaimentos radioati-
vos dao origem a dois métodos radiograficos, denominados método direto e método
indireto, que serao descritos, mais detalhadamente, na secao 11.5.4 [2].

Dentre os materiais mais utilizados, como conversores, destacam-se o gadoli-
nio, disprésio, boro e o litio. O boro-10 e o litio-6 decaem emitindo particulas alfas
como radiagédo secundaria; o cadmio decai por emissdo de radiagdo gama; o gadoli-
nio-155 e o gadolinio-157 emitem elétrons de conversao interna; o disprésio, o indio e
0 ouro decaem por emissdo de radiagcao beta. S&o fabricados com esses materiais,
folhas ou telas conversoras de néutrons, com dimensdes variadas e espessuras da
ordem de micrdmetro. A metodologia mais utilizada para a confecgao dessas telas é a
laminacao, pois esse formato de lamina facilita o seu manuseio, embora telas confec-
cionadas por deposi¢cao em fase de vapor também sejam viaveis.

Outro tipo de tela conversora de néutrons desenvolvida é a cintiladora. Ela é
constituida por um material conversor misturado a um fésforo fluorescente e sua prin-
cipal funcao é transformar um feixe de néutrons modulado pela amostra em um feixe
de luz modulado. Dentre as telas cintiladoras mais utilizadas destacam-se: a) as cons-
tituidas com ZnS(Ag) + °LiF, que sdo excitadas pelas particulas alfas originadas pela
reacao nuclear do néutron com os nucleos de litio e emitem foétons de luz; b) as de

'°B,C, que também sao excitadas por particulas alfas oriundas da interagdo do néutron



com nucleo de boro; c) as de Gd,0O,S que sao excitadas por elétrons de conversao

interna com energia média de 70 keV [3 e 4].

Il. 2 — Minérios de Terras-Raras

Os elementos quimicos de niumero atémico entre 57 e 71 sdo denominados ter-
ras-raras, lantanideos ou lantanios e pertencem ao grupo IlI-B da tabela periddica. O
nome “terra” deve-se ao seu aspecto terroso e o adjetivo “rara” porque essas terras
foram consideradas, inicialmente, escassas na natureza. Hoje, se sabe que esses e-
lementos se encontram distribuidos amplamente na crosta terrestre, porém, em pe-
quenas concentracdes. Esses minérios dividem-se em dois grupos denominados: 1)
elementos leves das terras-raras ou grupo do cério, do qual fazem parte os elementos
lantanio (La), cério (Ce), praseodimio (Pr), neodimio (Nd), promécio (Pm), samario
(Sm) e eurdpio (Eu); 2) elementos pesados de terras-raras ou grupo do itrio, formado
pelos elementos gadolinio (Gd), térbio (Tb), disprésio (Dy), hélmio (Ho), érbio (Er), tulio
(Tm), itérbio (Yb) e lutécio (Lu). O critério para a classificacao deve-se as diferentes
propriedades quimicas dos dois grupos. Os elementos itrio (Y) com nimero atdémico
39 e escandio (Sc) com numero atémico 21 sdo incluidos no grupo de elementos pe-
sados de terras-raras, por apresentarem propriedades quimicas semelhantes as dos
elementos desse grupo e por ocorrer naturalmente associado as terras-raras [5]. Uma
das principais caracteristicas das terras-raras, responsavel pela maioria de suas pro-
priedades fisicas e quimicas, é a presenca de elétrons no orbital f no quarto nivel de
energia. A extraordinaria similaridade das propriedades quimicas dos elementos de
terras-raras é atribuida ao preenchimento interno da camada 4f. As mudancgas inco-
muns nas propriedades dentro da familia sdo devido a ordem de preenchimento das
camadas eletronicas quando vai de um elemento a outro. O preenchimento da camada
4f é energeticamente mais vantajoso do que o preenchimento das camadas mais ex-
ternas 5de 6p [6 e 7].

Os elementos de terras-raras formam mais de 250 diferentes espécies mine-
rais, das quais 56 sdo mais ou menos comuns e 194 muito escassos. Os minérios de
terras-raras denominados: monazita, bastnaesita, xenotimio, gadolinita, allanita, lopari-
ta, euxenita e apatita sdo os de maior interesse econdmico. Dos trés primeiros sao
obtidos 95% dos Oxidos de Terras-Raras (OTR); sendo a monazita e a bastnaesita os
principais portadores dos elementos leves das terras-raras e o xenotimio, a principal
fonte de itrio e de outros elementos pesados das terras-raras.

Segundo dados do Departamento Nacional de Produgao Mineral (DNPM), refe-

rente ao ano de 2003, as reservas totais medidas e indicadas de minérios de terras-



raras foram estimadas em 150 milhdes de toneladas. A maior reserva esta localizada
na China com cerca de 57,9% do total, seguida pela Comunidade dos Estados Inde-
pendentes (C.E.lI) com 13,7%; Estados Unidos da América com 9,2%; e Australia com
3,8%. Os Estados Unidos e a China sao os maiores produtores de OTR, produzindo
cerca de 30.000 t/ano cada um. Na China, a principal fonte de terras-raras é a bastna-
esita que ocorre como um subproduto do minério de ferro, em minas localizadas na
Mongodlia. Nos Estados Unidos, a principal reserva provém também da bastnaesita em
minas localizadas na Califérnia. Na tabela 11.1, apresenta-se as reservas mundiais de

minérios de terras-raras, segundo dados do DNPM/2003, conforme publicado em [8].

Tabela Il. 1 — Reservas mundiais de minérios de terras-raras.

Paises Reservas [10° {] % (da reserva total)
China 89.000 57,9
CEl 21.000 14,0
Estados Unidos 14.000 9,2
Australia 5.800 3,2
india 1.300 0,8
Canada 1.000 0,7
Africa do Sul 400 0,2
Brasil 109 0,1
Malasia 35 <0,1
Sri-Lanka 13 <0,1
Outros paises 17.356 13,7
Total 150.000 100,0

As reservas medidas e indicadas no Brasil, de acordo com a tabela 1.1, sdo da
ordem de 109 mil toneladas. A empresa Industrias Nucleares do Brasil S.A. (INB) de-
tém 39.000 toneladas em reservas medidas e indicadas de monazita, que € o mineral
de terras-raras no Brasil, das quais, 24.570 toneladas est&o localizadas no Rio de Ja-
neiro, 4.136 toneladas no Espirito Santo e 10.186 toneladas na Bahia. A empresa Sa-
mitri S.A. Mineragao da Trindade detém 40.000 toneladas, sendo cerca de 24.396 to-
neladas localizadas principalmente em Sao Gongalo do Sapucai, em Minas Gerais,
11.372 toneladas em Linhares, no Espirito Santos e 3.481 toneladas em Belmonte na
Bahia. O DNPM foi informado, pela empresa Mineragao Terras Raras, da existéncia de

um volume de reservas de terras-raras da ordem de 6 milhdes de toneladas, com teor



meédio de 0,5% de TR,0O; (6xidos de terras-raras), indicando o montante de 30.000
toneladas de metal contido em reserva indicada. [8]

Os elementos de terras-raras possuem inumeras aplicagdes, principalmente
nas industrias metalurgicas, ceramicas, vidros, iluminagéo, eletrénica, quimica, fabri-
cacdo de supermagnetos, dispositivos nucleares, industria automotiva e produtos de
alta tecnologia e outros. Além disso, vislumbra-se novas aplicagbes na agricultura,
como nutrientes; na pecuaria, como aditivo nas ragdes do gado ovino para melhorar a
qualidade de 1a; em ligas de aluminio/terras-raras, em ligas metalicas e agos, como
inibidores de corrosao [5].

Atualmente, a produgao de compostos quimicos, dentre os quais os 6xidos de
terras-raras, encontra-se paralisada no Brasil devido, principalmente, a concorréncia
com a industria chinesa, que oferece baixos precgos, e assim, inibe a fabricacido brasi-
leira de diversos produtos. Conseqlientemente, esses compostos quimicos sao impor-
tados, principalmente, da China (90%), Franga (7%), EUA (2%) e Reino Unido e Aus-
tria (ambos com 1%) para suprir o consumo interno. Porém, de acordo com a divulga-
¢ao pela internet [8], a expectativa € de que “... segundo informacdes fornecidas pela
INB esta prevista a elaboracao de estudo de viabilidade para verificacdo da conveni-
éncia da implantacdo de uma Unidade Industrial para a produgao de 6xidos individuais
de terras raras em elevados graus de pureza” com tecnologia desenvolvida em parce-

ria com o Instituto de Engenharia Nuclear (IEN).

Neste trabalho o elemento de terras-raras de interesse € o gadolinio (Gd), per-
tencente ao grupo do itrio ou elementos pesados das terras-raras, que € encontrado
nos minérios monazita, bastnaesita e no xenotimio, num percentual de 1,7%, 0,15% e

3,6%, respectivamente [5].

II. 3 — O gadolinio

O gadolinio foi descoberto em 1880 por J. Marignac. O nome provém do metal
gadolinita, assim denominado em homenagem ao quimico finlandés Johan Gadolin. E
macio, maleavel, ductil e ferromagnético. Por possuir alto momento magnético e tem-
peratura de Curie de 16 °C, é empregado na fabricacdo de dispositivos magnéticos.
Mantém-se relativamente estavel em ar seco e perde o brilho no ar umido. O metal
reage lentamente com a agua e se dissolve em acidos diluidos. Apresenta sete iséto-
pos naturais (listados na tabela 11.2). O radioisétopo de maior meia-vida é o "°Gd com

1,79 x 10%anos, e o de menor meia-vida é o "*° Gd com 4,9 segundos [9].



Em Neutrongrafia os isétopos naturais mais importantes sdo os '°Gd e '*'Gd,
pois, ao interagirem com néutrons térmicos provenientes de uma fonte geram, como

radiacao secundaria ionizante, elétrons de conversao interna.

Tabela Il. 2 — Sete is6topos naturais estaveis

Is6topo Abundancia (%)
Gd-152 0,20

Gd-154 2,18

Gd-155 14,80

Gd-156 20,47

Gd-157 15,65

Gd-158 24,84

Gd-160 21,86

A principal caracteristica que torna o gadolinio um importante elemento quimico
para uso em Neutrongrafia é a sua alta se¢cao de choque microscépica de absorgao
para néutrons térmicos — 255.000 barns para o '*’Gd [10]. A figura II.1 ilustra a estrutu-

ra cristalina do gadolinio e a tabela 11.3 apresenta algumas de suas propriedades.

> -_—," —.
[ == & ‘3‘ A2

Cubico Corpo Centrado
Hexagonal de

empacotamento compacto

Figura Il.1- Células unitarias da rede cristalina do Gadolinio. Hexagonal (a = b # ¢ );

Cubico (a=b=c¢).2

3 = - — . . .
(a, b, ¢ ) sédo os parametros de rede que indicam o comprimento dos trés eixos.da célula.



Tabela Il. 3 — Principais propriedades do gadolinio

Caracteristicas

Valor

Simbolo

Gd

Classificagao

Metal de transigéo, grupo llI-B, Lantanideos.

Numero atbmico

64

Massa atbmica (média) 157,25
Numero de néutrons (Gd-157) 93

Estrutura eletrénica [Xe] 4f" 5d" 6s2
Elétrons nos niveis de energia 2,8,18,25,9,2
Numero de oxidagao +2, +3
Eletronegatividade 1,20

Energia de ionizacao 592 kJ.mol’
Afinidade eletrénica < 50 kJ.mol
Raio atbmico 180 pm

Raio i6nico 97 pm (+3)
Entalpia de fusdo 15,5 kJ.mol™
Entalpia de vaporizagéo 311,7 kJ.mol™
Ponto de fusdo 1313 °C

Ponto de ebulicao 3273 °C
Densidade (25 °C) 7900 kg/m?

Volume atdémico

19,91 cm3/mol

Estrutura cristalina

Hexagonal de empacotamento compacto - hcp

(a temperatura ambiente)

Cubico corpo centrado - ccc (T > 1235° C)

Cor

Prateado com brilho metalico

Il. 4 — O néutron

1. 4.1 — A descoberta do néutron

A hipotese de que o préton ndo seria a unica particula presente no nucleo até-

mico surgiu das diferengas encontradas entre o peso atbmico e a carga nuclear dos

elementos quimicos. Niels Bohr e Ernest Rutherford propdem a existéncia de uma




nova particula no nucleo atémico cuja massa fosse muito proxima a massa do proéton e
cuja carga elétrica fosse nula [11].

Cabe observar aqui, que o néutron s6 se mantém estavel quando confinado no
nucleo atdmico. Como particula livre, ele apresenta um tempo de vida de 12,8 minu-
tos, decaindo, posteriormente, em um préton, com emissdo de um elétron e um anti-

neutrino. A equacéo do decaimento é:
n— p+e +v

Em meados da década de 20, o Laboratério Cavendish, na Inglaterra, iniciou
uma verdadeira “cagada” ao néutron presente no nucleo. Os resultados iniciais dessa
busca nao foram propicios e a pesquisa foi suspensa.

Em 1930, Walther Bothe observa a presenga de uma radiagao desconhecida e
altamente penetrante, ao bombardear um alvo de berilio com particulas alfas.

A reacdo nuclear é:
9 4 12 1
Be + jo — C + n

O Laboratério Cavendish retornou a pesquisa em busca do néutron, sob a de-
dicacao do fisico James Chadwick, que, em 1932, estudando a radiacdo observada
por Bothe, provou que ela consistia na verdade um fluxo de particulas de massa muito
préxima a do préton, sendo eletricamente neutra. A essa particula foi cunhado o nome
“néutron”. [11]. Em 1934, Enrico Fermi foi o primeiro fisico a usar néutrons como pro-

jéteis nucleares. A tabela 1.4 mostra algumas caracteristicas do néutron.

Tabela Il. 4 — Caracteristicas do néutron [2].

Parametro Valor Observagao
Massa 1,008664904(14) u.m.a. -
Carga <15x10 D6 1) se existir carga liquida
2) e = carga do elétron
Spin V2 -
Momento magnético - 1,913 uy un = magneton nuclear
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Il. 4. 2 — Fontes de néutrons

As principais fontes de néutrons sdo as reacdes nucleares. Outras fontes sao
os reatores nucleares, os aceleradores de particulas e as fontes isotépicas, que serdo
mais detalhadas na secao 11.5.1. Existe também as fontes fotoneutrdnicas, que produ-
zem néutrons através de reagdes do tipo X(y, n)Y , como, por exemplo, as reagoes
Be’(y, n)Be® e H?(y, n)H'. As vantagens associadas a utilizagdo das fontes fotoneutro-
nicas é a independéncia no uso de substancias radioativas naturais e o fato delas pro-
duzirem feixes monoenergéticos. Entretanto, as fontes fotoneutrénicas ndo sao apro-

priadas para Neutrongrafia com néutrons térmicos.

II. 4. 3 — Interag&o dos néutrons com a matéria

A auséncia de carga elétrica possibilita ao néutron ignorar os campos
eletrostaticos produzidos pela eletrosfera e pelo nucleo atémico e interagir,
diretamente, com os nucleons dos nucleos, mediante forgas nucleares, ou magnéticas,
uma vez que o seu momento magnético € ndo-nulo. O mecanismo de interagéo e a
consequente atenuagéo dessas particulas dependem de sua energia e da estrutura do
nucleo em questdo. Os dois principais mecanismos de interacdo do néutron com a

matéria s&o o espalhamento e a absorgao [2].

1°) Espalhamento Elastico (n,n) — neste processo, o niucleo com o qual o néu-

tron interagiu ndo tem sua estrutura alterada, ocorrendo apenas uma simples transfe-
réncia de energia cinética e de momento linear. Um outro néutron reaparece e o0 nu-
cleo mantém o seu estado fundamental. Essa interagdo € analoga a uma colisao elas-

tica entre duas esferas rigidas, conforme representa a figura I1.2.

> .0

Antes da colisdo Apos a colisao

Figura Il. 2 — Representacdo esquematica do espalhamento elastico decorrente da

interacao entre um néutron incidente e um nucleo atdémico.
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2°) Absorcao — neste processo, o nucleo captura o néutron e sofre alteracdo. Nao
ha conservacao da energia cinética, sendo uma fragdo dela responsavel pelo estado
excitado do nucleo formado, denominado nucleo composto, que, ao retornar ao seu
estado fundamental, proporciona a ocorréncia de varios fendbmenos, sendo os princi-

pais:

a) Espalhamento inelastico (n,n’), (n,n%), — o nucleo composto emite um outro
néutron e retorna ao seu estado fundamental, geralmente emitindo raios gamas
conforme representa a figura I1.3. Para que esse mecanismo ocorra é necessa-
rio que o néutron incidente possua uma energia cinética superior a um limiar,

cujo valor depende do nucleo com o qual o néutron ird interagir.

° - QO o,

Antes da colisdo nucleo composto Apos a colisdo

O

Figura Il. 3 — Representagdo esquematica do espalhamento inelastico decorrente da

interagdo entre um néutron incidente e um nucleo atémico.

b) Captura radioativa — 0 nucleo composto atinge a estabilidade, emitindo um ou
mais fétons ou particulas. Reagdes do tipo (n,p), (n,2n), (n,a) ou (n,y) podem

ocorrer,

c) Fissdo nuclear — o nucleo composto de um atomo pesado fragmenta-se em
dois ou trés nucleos mais leves, emitindo em geral dois ou trés novos néutrons,

com energia média de 2 MeV.

A probabilidade de ocorréncia de uma reagao nuclear é medida pelas suas se-
¢bes de choque. O conceito de sec¢ao de choque microscépica (simbolo ) é funda-
mental, podendo-se entende-la, classicamente, como a medida da fracdo da area do
nucleo atdmico disponibilizado para ser atingido por uma particula incidente e possibili-
tar que a reac&o nuclear ocorra.

Como o raio de um nucleo atdmico é da ordem de 10" cm, a area de sua se-
¢ao transversal geométrica é da ordem de 10* cm2. A secdo transversal com tal me-

dida é denominada barn (simbolo b), no qual 1 barn corresponde a 10* cm?2.
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A probabilidade de interacdo néutron-nicleo é extremamente pequena, entre-
tanto, quando ela ocorre o néutron pode ser espalhado ou absorvido. Usualmente,
distingue-se a se¢ao de choque microscépica de espalhamento (c;) da secao de cho-
que de absorgao (c,), sendo a secdo de choque microscoépica total a soma das duas
parcelas, isto é:

Ct= Ogt O3 (1)

A sec¢do de choque microscoépica de absorgéo (c,) € a soma das parcelas da
secao de choque microscoépica inelastica (oin), se¢do de choque microscopica de cap-

tura radioativa (o), se¢cao de choque microscoépica de fissao (o).

Ca = Oin t Ot Of (2)

Os processos interativos competem entre si. Assim, a fragao de colisdes que
resulta numa reagao particular dependera da sec¢ao de choque relativa para a reagao
envolvida. No entanto, para certas energias, algumas das interagdes ndo ocorrem ou

sao despreziveis, ndo colaborando para a segédo de choque total [12].

O produto da sec¢ao de choque microscoépica, o, pelo numero de nucleos ato-
micos idénticos contidos em um volume de 1cm?® de um material ,N, € denominada

secao de choque macroscopica, 2.

>=coN (3)

Analogamente, a se¢do de choque microscédpica total, a se¢do de choque macroscoépi-

ca total sera dada por:

Zt = Zs"' Za (4)

Fisicamente, interpreta-se >; como a probabilidade, por unidade de caminho
percorrido, de que algum tipo de interagdo ocorra, quando um néutron, com velocidade

v, interage com o material.
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Il. 4. 4 — Energia dos Néutrons

A energia do néutron é um fator preponderante no processo de interagao dos
néutrons com a matéria, uma vez que, a probabilidade de ocorrer um certo tipo de
interacao, depende dela. Néutrons lentos (de baixa energia) interagem com a matéria,
principalmente, por espalhamento elastico. Como a energia cinética desses néutrons é
muito pequena, pouca energia € transferida ao nucleo do material em questdo. Para
néutrons rapidos com energia suficientemente alta, espalhamento inelastico com o
nucleo do material pode ocorrer [10]. Como essas interagdes apresentam carater mui-
to especifico, os néutrons foram classificados de acordo com a sua energia, como

mostra a tabela Il. 5.

Tabela Il. 5 — Classificagado dos néutrons quanto a energia [13].

Classe Energia (eV) | Subclasse | Energia (eV) Observagéao

i 0< E< 2x10° Pode atingir a rede
rios X
cristalina dos materiais

L Distribuicdo maxwellia-
térmicos E = 0,025
Lentos O<E<10? na.

Ocorre muito espalha-

epitérmicos |0,1< E< 10° mento. Fase de resso-

nancia.

Intermedidrios | 102 < E< 5x10°

Rapidos 10°< E < 5x10’

Muito répidos | 10" < E <2x10’

Relativistico |E > 10’

Il. 4. 5 - Atenuacao dos néutrons

Um feixe de néutrons pode ser atenuado, por mecanismos de absorgéo ou de
espalhamento, cujo efeito resultante é caracterizado pela se¢cdo de choque total. O
valor da sec¢ao de choque depende da energia do néutron incidente e da estrutura nu-
clear do nucleo alvo. Para muitos nucleos, a se¢ao de choque de absorgao é inversa-

mente proporcional a velocidade v do néutron (lei 7/v), para baixas energias. Em cer-
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tos valores de energias, aparecem picos de absor¢ao, causados por ressonancias que
ocorrem quando a energia do néutron incidente € igual a um nivel particular de energia

do nucleo-alvo.

Observa-se experimentalmente, para feixes estreitos e bem colimados, que a
intensidade /, de néutrons incidentes com energia E, ao penetrar num meio com es-
pessura t, decai exponencialmente [10] para /(f), intensidade de néutrons transmitidos

pelo material, conforme mostra a figura Il.4, segundo a relagéo:

I®) _ s
=e total
I ©)

Feixe transmitido
M‘ de néutrons com
energia E.

| Espessura t

Feixe colimado
de néutrons com
energia E.

Figura Il. 4 — Feixe de néutrons penetrando um material de espessura t. /o € a intensi-

dade do feixe incidente e /(t) a intensidade do feixe transmitido.

Pode-se medir a probabilidade de atenuacéo dos raios-X e dos néutrons térmi-
cos, quando essas radiagdes interagem com a matéria, pelos coeficientes de atenua-
¢éo em massa correspondentes, expressos em cm?g. Os néutrons podem ser atenu-
ados por materiais leves, penetrar materiais pesados, além de distinguir is6topos de
um mesmo elemento, enquanto a atenuagao dos raios-X aumenta continuamente com
0 numero atdbmico do material, conforme ilustra a figura II.5. A relacdo de atenuacao
de néutrons em termos do conceito de fluxo de néutrons pode ser encontrada encon-

trado em varios livros sobre Fisica Nuclear, dentre os quais as referéncias [14 e 15].
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Figura Il. 5 — Coeficiente de atenuacdo de massa de alguns elementos para néutrons

térmicos e raios-X [1].

Il. 4. 6 — Néutrons Moderados e Néutrons Térmicos

Néutrons rapidos podem perder quantidades apreciaveis de energia cinética
por difusdo, ocasionada por colisbes de espalhamento elastico e inelastico, resultando
em néutrons de menor energia, chamados néutrons moderados. A quantidade de e-
nergia perdida pelo néutron por colisdo é fungédo da massa do nucleo que constitui o
meio e do angulo de espalhamento. A substancia que apresenta a propriedade de re-
tardar néutrons é denominada moderador. Néutrons que atingem velocidades proxi-
mas aquelas do movimento térmico dos atomos ou moléculas do material moderador
com quem interagiram sdo chamados néutrons térmicos [14]. Os moderadores de néu-
trons devem ter como caracteristica fundamental a capacidade de reduzir a energia
dos néutrons, evitando absorve-los, ou seja, apresentar uma baixa se¢do de choque
macroscépica de absorgéo, assim como, alta se¢do de choque macroscopica de espa-
Ihamento, caracteristica dos elementos com baixo nimero atdmico. Como a cada inte-
racdo do néutron com o moderador, existe a probabilidade de que ele seja absorvido,
quanto menor for o nimero de colisbes necessarias para torna-los térmicos, melhor o

moderador. Isso significa, que a perda de energia por colisdo deve ser a maior possi-
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vel. A dgua pesada, a agua leve, a parafina e a grafita, sdo exemplos de bons mode-

radores [1].

II. 5 — Neutrongrafia

A Histéria da Neutrongrafia se inicia em 1935, com os alemaes Kallman e
Khun, que utilizando néutrons provenientes de um acelerador, obtiveram as primeiras
imagens neutrongraficas. A qualidade das imagens obtidas néo resultou boa, pois o
feixe neutrénico utilizado era fraco e mal definido, e, consequiientemente, exigia horas
de exposicdo. Na mesma época Peter, também aleméao, produziu neutrongrafias de
melhor qualidade, com poucos minutos de exposigcao, utilizando aceleradores mais
potente [1].

Com o desenvolvimento dos reatores nucleares, a intensidade dos fluxos neu-
trénicos de interesse aumentaram em muitas ordens de grandeza, sendo atribuido a
Thewlis e Derbyshire a primeira utilizagdo de um feixe de néutrons proveniente de um
reator, para produzir uma Neutrongrafia. Entretanto, somente a partir de 1960, surgiu,
efetivamente, um feixe apropriado de néutrons. Ele resultou do desenvolvimento de
um extenso programa mundial para a construgdo de reatores de pesquisa com alto
fluxo neutrdnico, propiciando a construgdo de novas unidades neutrongraficas em todo
mundo. Em 1962, foi desenvolvido, no Argonne Nacional Laboratory (ANL), um méto-
do para inspegao nao destrutiva de elementos combustiveis irradiados de reatores
nucleares; em 1963, Berger determinou, experimentalmente a capacidade de diversos
métodos de formacio de imagens neutrongraficas. Em 1970, tanto nos Estados Uni-
dos, como em alguns paises europeus, a maioria dos Centros de pesquisa em reato-
res possuia unidades e individuos capacitados para realizar e interpretar Neutrongrafi-
as. Para facilitar o progresso da técnica, tornaram-se claramente necessarias uma
coordenacgdo e uma padronizagdo. Revisbes do assunto ocorreram em Birmingham,
Inglaterra, em 1973, e em Gaithersburg, Estados Unidos, em 1975. Nesse mesmo
ano, Tyuyakov e Shtan publicaram um trabalho sobre os principios basicos da Neu-
trongrafia. Em 1979, deu-se a formagao do Grupo de Trabalho sobre Neutrongrafias,
com a tutela da Comissao das Comunidades Européias. Em 1981, o Grupo publicou
um Manual da Radiografia de Néutrons e, em 1984, um atlas sobre os defeitos no
combustivel de reatores nucleares. Harms e Wyman publicaram, em 1986, um livro
sobre os fundamentos matematicos e fisicos da Neutrongrafia e Domanus [1] publicou
dois: um sobre colimadores para Neutrongrafias Térmicas (1987) e o outro (1992) so-

bre os fundamentos da neutrongrafia.
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Na década de 90 foram realizadas trés Conferéncias Mundiais sobre Neutron-
grafia: a quarta, nos Estados Unidos (1992); a quinta, na Alemanha (1996) e a sexta,
em Osaka, no Japao (1999). Nessas conferéncias foram apresentados, entre outros,
trabalhos relacionados as areas de reatores e instalagdes nucleares, fontes de néu-
trons de pequeno porte, detectores de néutrons, métodos com filmes fotograficos, pro-
cessamento de imagens, aplicagdes em tempo real, aplicacbes nucleares, aplicagdes
industriais, aplicagbes bioldgicas e ciéncias meédicas, aplicagdes aeroespaciais,

tomografia, medi¢cées dimensionais e padronizagao.

II. 5. 1 — Fontes de néutrons para Neutrongrafia

As fontes de néutrons mais utilizadas em Neutrongrafia sdo os reatores nuclea-
res, os aceleradores e as fontes radioisotopicas. A intensidade da fonte e o espectro
de energia dos néutrons afetam diretamente o tempo de exposi¢ao e a eficiéncia de
formagdo da imagem; as fontes estdo, também, indiretamente relacionadas com a
colimacgao do feixe, que afeta a definigdo da imagem. Assim, para uma determinada
aplicagao neutrongrafica, a escolha 6tima da fonte vai depender principalmente das
caracteristicas desejadas do feixe neutrénico. Todavia, fatores como, custo, complexi-
dade, portabilidade, problemas de blindagens devem também ser considerados [13].

Os reatores nucleares, os aceleradores e os radioisétopos dao origem a néu-
trons de alta energia (entre 2 MeV, nos reatores, e 14 MeV, nos aceleradores tipo ci-
clotron, porém, a Neutrongrafia requer néutrons com energia de 0,03 eV até 10 eV.
Para alcancar esse patamar, os néutrons que emergem dessas fontes devem ser mo-
derados.

Quando radioisétopos ou aceleradores de particulas sao escolhidos como fon-
tes de néutrons térmicos para Neutrongrafia, deve-se fazer um estudo da moderacgao
dos néutrons visando-se localizar a regido onde o fluxo de néutrons térmicos, a ser
colimado, € maximo. Um parametro muito importante nesse caso é o fator de termali-

zacgao, definido em [1], como:

uxo de néutrons rapidos emitido pela fonte(n.cm™>s™
p p

FT(cm*) = (6)

. A ’ . -2 -1
pico do fluxo de néutrons térmicos no mod erador (n.cm™"s™")

A tabela I1.6 compara fontes utilizadas para Neutrongrafias com néutrons térmicos, em

funcao de suas caracteristicas.
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Tabela Il. 6 — Caracteristicas das fontes de néutrons térmicos

Fluxo Tipico Resolugao Tempo de
[n.cm'z. 8'1] Radiografica Exposicao
Operacao complexa e esta-
Reator 5 8 ] ] ]
10°a 10 Excelente Curto vel, investimento entre médio
Nuclear
e alto, ndo portatil.
Operacao liga-desliga, custo
Acelerador de 3 6 o o ) ) e
. 10°a 10 Média Médio de investimento médio, por-
particulas o .
tabilidade possivel.
L ; . . o Operagéo facil e estavel,
Radioisétopo |10 a 10 Baixa a Média Longo

investimento médio, portatil.

Fonte: [1]

II. 5. 2 — Principais componentes de uma Neutrongrafia

Os trés principais componentes envolvidos em uma neutrongrafia sdo: a) um
feixe de néutrons apropriado; b) o objeto a ser neutrongrafado; c) um dispositivo para
registrar, prontamente ou lentamente, a informacgéao trazida pela radiacdo gerada em
funcao do fluxo neutrénico transmitido através do objeto, conforme mostra a figura I1.7.

Neste trabalho o feixe neutrénico foi proveniente do canal de irradiacao J-9 do
reator nuclear Argonauta/I[EN/CNEN. O objeto a ser neutrongrafado foi o indicador de
resolugao visual (IRV) de cadmio e o indicador de pureza do feixe (IPF) e o registrador

foi composto de uma chapa com filme radiografico acoplada a uma tela conversora

nacional de gadolinio.

—>
—>
—>

—>
_>_;>
—>

!

Fonte de
néutrons

Feixe de
néutrons

objeto

registrador

Figura Il. 6 — Principais componentes de uma NR para objeto n&o radioativo.
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II. 5. 3 — Colimacéao dos feixes neutrénicos

A colimacido desempenha um papel fundamental num sistema neutrongrafico,
uma vez que o colimador € um dos principais responsaveis pela intensidade de néu-
trons térmicos no plano da imagem e pela resolugao geométrica de uma neutrongrafia.
Ele tem como funcgao extrair o feixe de néutrons térmicos do interior do volume mode-
rador e direciona-lo ao objeto a ser radiografado. Nos primérdios da Neutrongrafia, os
colimadores paralelos eram os dispositivos preferidos como extratores de néutrons;
atualmente, a escolha recai sobre os colimadores divergentes, pois além de permitir a
obtencdo de imagens radiograficas de alta resolucado (DOMANUS, 1992), propicia a
inspecao de uma maior area radiogréfica. A figura II.7 mostra o esquema simplificado
de um colimador divergente. Nela, ®, é o fluxo que incide no colimador, ® é o fluxo
que emerge do colimador e incide no objeto a ser radiografado, D é o didmetro da a-
bertura do colimador junto a fonte, Dy € 0 didmetro da abertura do colimador junto ao
plano da imagem, L é o comprimento do colimador e ® é a divergéncia angular do fei-

xe, dada por:

DO
® = arctan Z (7)

Deve-se observar que a base do colimador (didmetro menor) deve ser posicio-

nada na regido do fluxo maximo de néutrons térmicos.

Figura Il. 7 — Colimador divergente

O material que reveste as paredes laterais internas do colimador deve ter a
propriedade de reduzir a um nivel minimo aceitavel a contribuicdo de néutrons que
penetrem pelas paredes laterais do colimador ou que dali sejam espalhadas para o

plano da imagem. A escolha do material de revestimento é muito importante, e, obvi-
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amente, ele deve possuir uma alta secdo de choque de absorcao térmica. Destaca-se
nesse sentido: Boro, cadmio, disprdsio, eurdpio, gadolinio e indio [1]. A escolha desse
material depende, sobretudo do espectro de energia do feixe de néutrons resultante,
uma vez que as propriedades de absorcdo desses elementos sdo dependentes das
energias dos néutrons. A eficiéncia do material absorvedor varia com esse espectro. A
escolha também deve ser feita objetivando minimizar os raios gamas secundarios e a
emissao de particulas alfa pelo material do revestimento que contaminam o feixe de
néutrons e levam a uma imagem ruidosa.

A secdo de choque microscopica total para varios materiais conversores em

funcdo da energia dos néutrons e a razao das se¢des de choque microscopica de ab-
sorgao e espalhamento para néutrons térmicos (o, /0s) € apresentada no grafico abai-

xo (figura I1.8).

T T T

105 — Linha de Corte do Cadmio |

- G
-
- 0.4 eV 1.4 cV
- Razio ~— v

0 t+—

Rle o

Secao de choque total (barns)

101~ e razao secgao de choque de absor- . -
¢ao / segao de choque de espalha- S~
mento.
1 1 ] 1
w3 10072 10! 1 s

Energia (eV)

Figura Il. 8 — Secao de choque microscépica total em fun¢do da energia para varios

materiais conversores utilizados em neutrongrafia [1]
Pode-se observar que quando ha um predominio de néutrons térmicos no feixe

de néutrons, a esquerda da linha de corte do cadmio (E< 0,4 eV), o eurdpio, o gadoli-

nio e o cadmio aparecem como 0s materiais mais eficientes, por possuirem alta razao
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o4 /05, cujos valores se encontram indicados na figura 11.8. Isto implica numa alta pro-
babilidade de um néutron ser absorvido no material de revestimento ao invés de ser
espalhado em direcdo ao feixe. Para feixes de néutrons com energia superior a 0,4

eV, o elemento mais eficiente é o indio.

II. 5. 4 — Razao de Colimagao

Um colimador divergente pode ter a forma de um tronco de piramide com ba-
ses quadradas ou retangulares ou de um tronco de cone. Porém, do ponto de vista
geomeétrico, seja qual for a forma do colimador a raz&o L/D, chamado razao de colima-
¢do, é o pardmetro que melhor descreve as caracteristicas do colimador. Segundo
Domanus [1], o fluxo de néutrons emergentes @, figura I.7, pode ser estimado por

uma relagéo aproximada como se segue:

@D, 4
4nt I*

(8)

onde:
@y, € o fluxo de néutrons na base de entrada do colimador (isotropico);
A, é a area da base ou de abertura do colimador junto a fonte;

L, é a distancia da base de entrada do colimador ao plano de imagem.

Considerando-se um colimador de abertura circular, a area da base junto a fon-

te é dada por A = n D%4 e a equacdo (I1.8) torna-se:

o, (DY
:E[Ij ©)

€ a razao entre o fluxo de entrada e saida do colimador é dada por:

&zm(ij (10)

Como a razao L/D é maior que um, o fluxo de saida € menor que o de entrada.
Este fato indica que ocorre uma perda significativa de néutrons devido a colimagao,

pois a intensidade do feixe no plano de imagem decresce a medida que L cresce (lei
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1/L?). Logo, minimizar a razdo L/D significa minimizar também o tempo de exposigao, e
para isso, € essencial que o fluxo de néutrons que chega ao objeto seja 0 mais alto
possivel. Obviamente, o melhor caminho para se obter a razao L/D e o tempo de ex-
posicao, minimizados, é reduzindo o comprimento do colimador. Por outro lado, o efei-
to de penumbra sobre a resolugdo espacial da imagem, usualmente conhecido como
indefinicAo geométrica (unsharpness geometric), também depende da razdo de coli-
macao L/D, como pode ser visto na figura 11.9 e demonstra a necessidade de se ma-
ximizar a razéo L/D.

A indefinicdo geométrica é o “borrao” que envolve a imagem real do objeto a
ser inspecionado. Ela ocasiona uma perda significativa na nitidez (definicdo) da ima-

gem. O tamanho da regido de penumbra geométrica (Ug) é dado por [16]:

........................

\

amostra

Figura ll. 9 — Efeito da penumbra devido a divergéncia do feixe e a disposi¢ao fonte-

objeto-detector.

Sempre que possivel, a amostra & posicionada sobre o cassete radiografico e, neste

caso Li<<Lse Ls =L, e arelacado anterior torna-se:

U =

g

L, (12)
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II. 5. 5 — Conversores de néutrons e técnicas de exposigao

Conversores de néutrons sdo materiais com alta seg¢do de choque de absorcao
para néutrons, colocados entre o objeto a ser radiografado e o registrador de imagem
com o objetivo de absorver eficientemente néutrons incidentes, e, em seguida, emitir
uma radiacao ionizante secundaria, tais como particulas carregadas ou fétons, capa-
zes de sensibilizar um material registrador. Existem dois tipos de materiais converso-

res:

1. Pronta emissdo — possuem pequena probabilidade de se tornarem radioativos

e a radiagao secundaria é emitida imediatamente apdés a absor¢cao dos néu-
trons. Estao incluidos nessa categoria os elementos litio, o boro, o cadmio e o
gadolinio. Em Neutrongrafias com néutrons térmicos, o conversor metalico de

gadolinio € o mais usado.

2. Potencialmente radioativos — tornam-se radioativos ao serem irradiados e per-

manecem ativos, apds a irradiagdo. Desse grupo, os elementos mais usados,

devido ao alto potencial de ativagdo séo o Dy, Rh, In e Au.

O mecanismo pela qual uma tela conversora transforma os néutrons em um ti-
po de radiagcado capaz de sensibilizar o filme baseia-se na producao de reacdes nuclea-
res, cujas caracteristicas de decaimento, associam-se a dois métodos radiograficos
distintos, chamados método direto e método indireto [2].

Com os conversores de pronta emissdao o método de exposigdo usado para
formar a imagem latente no filme radiografico é o direto, ilustrado na figura Il. 8, que
consiste em expor o filme, o conversor e o objeto, simultaneamente, ao feixe neutrdni-
co, possibilitando que o filme registre imediatamente a pronta emissdo do conversor. A
radiagdo secundaria (B ou vy), resultante da interacdo do néutron com o conversor, atua
sobre o filme provocando sua exposi¢do. Tanto a radiagdo gama sempre presente no
feixe de néutrons como aquela originada da interagdo dos néutrons com materiais e-
xistentes nas proximidades, interferem na qualidade da imagem podendo tornar 0 mé-
todo direto desvantajoso, se a razao entre as intensidades do feixe de néutrons e de
radiagdo gama, conhecida como a razao n/y, nao for maximizada. A intensidade da
radiagcdo gama pode ser reduzida, utilizando-se filtros adequados que nao atenue o

feixe de néutrons.
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Feixe de radiacao Feixe filtrado
colimado: R1= ¢n/¢, R2>R;

T

Fonte de
néutrons e o p:
de raios y radiag&o y

Filtro para T T

objeto registrador

Figura Il. 10 — Representacao esquematica do método direto de exposi¢gdo com filme

radiografico.

Nos conversores de gadolinio, o processo fisico que resulta na emissao da ra-
diacao ionizante é descrito como se segue: o néutron ao ser capturado por um nucleo
de gadolinio ['*®* Gd] (ou ['*Gd]) forma um nucleo composto ['*® Gd]* (ou ['**Gd]*). Para
se tornarem estaveis, esses nlcleos convertem® suas energias de excitagdo nuclear
em energias cinéticas através das interagbes eletromagnéticas diretas entre os elé-
trons e os nucleons. Alguns desses elétrons, denominados elétrons de converséao in-
terna (EC), podem adquirir energia suficiente e deixar o atomo. Os elétrons da camada
K sdo os que possuem maior probabilidade de conversao [17]. No gadolinio 156 (ou
157), os EC possuem energias entre 40 a 180 keV, com um pico dominante em 70
keV e sao os principais responsaveis pela exposicao do filme radiografico (figura I.11).

A equagao da reagado nuclear do *°Gd com o néutron é dada abaixo:

1 155 156 * 156
U1 o 2Gd —|°Gd | > ¥Gd + EC

O pequeno alcance dos elétrons de conversao interna na folha de gadolinio,
cerca de 15 um, em fungao de sua energia maxima, limita a espessura efetiva da folha
a ser utilizada em 25 um [2]. Ainda por conta do pequeno alcance desses elétrons, o
arranjo tela conversora de gadolinio-filme radiografico deve ser montado, relativamen-

te ao feixe neutrénico, com o filme na frente do conversor, ambos em contato intimo.

YA energia dos néutrons incidente € menor que a energia necessaria para que o nucleo composto emita

algum nucleon ou particula.
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|:| canal de irradiagao J-9

] filme

I tela conversora de gadolinio

O néutron

@ elétrons de conversao interna

Figura Il. 11 — Esquema da irradiagcao no canal J-9 pelo método direto e a conversao

do néutron incidente em elétron de conversio interna.

Utilizando-se o método de exposigcado direto com uma tela de conversao de ga-
dolinio e um filme radiogréafico conveniente, pode-se obter uma neutrongrafia de boa
resolugdo espacial. Para se acelerar o processo de obtengdo de uma neutrongrafia
pode-se empregar duas folhas conversoras, com o filme radiografico colocado entre
elas. Quando somente uma folha conversora é necessaria, pode-se usar dois arranjos:
conversor--filme ou filme-conversor, em relagdo ao feixe neutrénico. O arranjo conve-
niente vai depender dos materiais utilizados como folha conversora, da espessura de-
la, da resolucdo que se queira obter, da velocidade de obtencido da imagem e de ou-
tros fatores.

Com materiais conversores potencialmente ativos o método de exposigdo em-
pregado é o indireto, também chamado de método de exposicido por transferéncia.
Nesse caso, primeiramente, o objeto e o conversor sdo expostos ao feixe neutrdnico.
Apos ser irradiado, o conversor é posto em contato intimo com o filme que sofre expo-
sicdo devido a radiacdo proveniente do decaimento do conversor. Nesse método, a
imagem produzida pela ativagdo neutrénica € formada na folha conversora e é transfe-
rida, logo em seguida, numa camara escura para um filme radiografico, dentro de um
chassi. O tempo necessario para o contato intimo conversor-filme vai depender da
meia vida do conversor, ndo ultrapassando trés meias-vidas.

Devido o grande valor da secao de choque do gadolinio a grande maioria das
reacdes nucleares ocorrerdo proximo a superficie de incidéncia, e, portanto, o alcance
dos elétrons de conversao interna gerados, formadores da imagem latente, & impor-
tante na escolha da disposicédo do filme com o conversor. Se o alcance do elétron de
conversao interna for menor que a espessura da folha conversora deve-se optar pela

disposicao filme-conversor [2].
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A tabela Il. 7 apresenta as caracteristicas dos conversores de gadolinio 155 e

157 usados no método direto para realizagao de uma NR.

Tabela Il. 7 — Caracteristicas dos conversores de gadolinio 155 e 157.

ltens >Gd >'Gd
Abundancia isotépica (%) 14,7 15,7
Reagao 155Gd(n,y)156Gd 157Gd(n,y)158Gd
Gabsorgao (DArNs) 61.000 240.000
Particula ionizante e e

Il. 6 — Filme Radiografico

Um componente muito usado para registrar imagens é o filme radiografico. Ele
é composto basicamente por cinco camadas: Base ou suporte, feita de triacetato de
celulose ou polimero; emulsdo, que é uma fina camada de gelatina constituida de pe-
quenissimos (0,1 a 3 um) cristais de sal de prata; uma camada com substancia agre-
gante que tem por fungao otimizar a adesao da emulséo a base do filme; uma pelicula
gelatinosa para prote¢ao contra marcas provocadas por agdes mecanicas e, finalmen-
te, uma protegao para prevenir ondulagdes [1]. A figura I1.12 mostra a disposi¢cao des-
sas camadas. A emulsdo e as demais camadas na mesma sequéncia sdo colocadas

nos dois lados da base do filme.

1.base
| 4 / 2.substrato agregante
2 / 3.emulséo
— —_— 4.pelicula gelatinosa
( 2 / 5.protecéo

Figura I1.12 — Disposi¢cdo das camadas na montagem de um filme radiografico de e-

mulsao simples.
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Il. 6. 1 — Formagao da imagem no filme exposto a radiagcao

Sempre que um filme é exposto a radiagao ocorre a absorg¢ao de energia pelos
graos do sal de prata, que, conseqliientemente, sofrem uma mudanca fisica complexa.
Essa energia absorvida pelos graos produz a quebra da ligagao i6nica do sal de prata,
dando origem a cations de prata (Ag*), chamados de centros de revelagdo. O conjunto
desses graos, que contém os cations, forma a imagem latente. Quando o filme é reve-
lado, os cations Ag” presentes nos graos atingidos pela radiagdo sdo reduzidos a prata
metalica (Ag°), que da origem ao escurecimento de partes do filme. Apds a revelacao,
a imagem é fixada, por remog¢ao quimica dos graos de sal que ndo contém ions de
prata. Como os graos de prata precipitada sdo muito opacos a luz visivel, uma imagem

em tons de cinza é obtida [13].

Il. 6. 2 — Definicdo de alguns parametros relevantes:

1 — Granulacéo

Chama-se granulagcdo a impressao criada pelo agrupamento das pequeninas
particulas de sais de prata que formam massas relativamente grandes visiveis pelo
olho humano ou com ajuda de equipamentos 6ticos. Como a constituicdo dos filmes
dependem da distribuicdo dessas particulas (graos), o efeito de granulacdo pode ser
entendido como um paradmetro caracteristico de cada filme. Como a sensibilidade de
um filme depende do tamanho dos grdos da emulséo, eles podem ser classificados,
como rapidos e lentos. Os filmes rapidos possuem graos de maiores dimensdes e,
consequentemente, apresentam uma maior granulacédo; quando se deseja observar
com maior detalhe o objeto a ser radiografado, o filme lento deve ser escolhido, obvi-

amente, porque possui menor granulagao.

2 — Densidade Optica

A densidade éptica é definida como uma medida do grau de enegrecimento da
imagem formada no filme radiografico, evidenciada pela presenca de areas claras e
escuras (figura I11.13). Ela é expressa matematicamente como o quociente entre o loga-
ritmo da intensidade do feixe incidente e a intensidade do feixe transmitido em uma

area particular do filme processado. Assim,
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1
D =log— (13)

onde:
D é a densidade optica;
lo é a intensidade do feixe de luz incidente;

| é aintensidade do feixe de luz transmitido.

Conclui-se, pela equacéao (13), que, quanto maior a densidade, mais enegreci-

do ficara o filme. Podemos observar também que a quantidade (/,/7) é o inverso de

(1/1,), a fragao de feixe incidente transmitido pelo filme processado, ou a transmitan-

cia do filme [1].

?

Regiao de maior Regido de menor
densidade o6ptica densidade optica

Figura Il. 13 — Densidade 6ptica e grau de enegrecimento.

3 — Contraste

As variagbes de densidade de uma regido para outra (area clara e areas escu-
ras) ao longo do filme s&o as responsaveis pela formagao da imagem. A diferenga na
densidade entre essas regides é denominada contraste radiografico. Qualquer sombra
ou detalhe na imagem é visivel em razdo do contraste entre elas e o plano de fundo
das estruturas que a cerca. Dentro dos limites apropriados, quanto maior o contraste
ou diferenca de densidade na radiografia, mais definitivamente varios detalhes sobres-
sairdo. Outra maneira de se definir o contraste é: a capacidade do filme detectar inten-

sidades e energias diferentes de radiagao [18;19].
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4 — Exposicao
Este pardmetro é definido como a medida da quantidade de radiagao que atin-
ge um filme e é dada pelo produto da intensidade da radiagao pelo tempo que o filme

fica exposto. Assim, quanto maior o tempo de exposi¢do, maior sera a quantidade de

radiacado que atinge o filme, e, portanto, maior a densidade que esse filme atinge [13].

E=1.1 (14)

5 — Velocidade do filme

Se dois filmes diferentes forem submetidos a uma mesma exposicao, eles a-
presentaram diferentes densidades. Isto significa que um filme é mais veloz em atingir
um determinado valor de densidade do que o outro. A velocidade € uma caracteristica
propria de cada filme. Ela determina a quantidade de radiagdo necessaria para produ-
zir uma certa quantidade de prata na revelagado. A velocidade depende, principalmen-
te, do tamanho dos cristais de prata presentes na emulsdo. Quanto maior o tamanho
dos cristais, mais rapido é o filme e menos tempo de exposi¢cao é necessario para ele
registrar uma dada densidade na imagem. Esses filmes séo indicados para inspecao

de pecas bastante espessas, pois reduz o tempo de exposicao [18].

7 — Curva Caracteristica do filme de raios-X

A curva caracteristica € o método mais comum, mais conveniente e mais
instrutivo de representar a resposta de um filme a um feixe ou a um conversor de
radiacdo. Ela é também conhecida como curva sensitométrica ou curva H x D, iniciais
de Hurter e Diriffield (os primeiros a usa-las em 1890) [1]. A curva caracteristica mostra
como a densidade optica resultante do filme varia com o logaritmo da exposicao E.
Elas sdo construidas submetendo-se o0 mesmo tipo de filme a uma série de irradiacoes
com um fluxo de néutrons térmicos conhecido e tempo de exposi¢ao crescente, e plo-
tando-se em seguida a densidade em funcdo do logaritmo da exposicdo relativa ou a

fluéncia do néutron [1;16].
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Figura 11.14 — Curva caracteristica de um tipico filme de raios-X. [1]

Como mostrado pela figura 11.14, inicialmente a inclinagéo da curva caracteris-
tica aumenta com o crescimento da densidade (convergéncia); na regido mais central
do grafico a relagao entre os dois parametros é aproximadamente linear e para valores
mais altos de densidade a inclinacdo da curva decresce com o aumento da densidade
(ressalto).

Como ja visto, o contraste radiografico entre duas areas de uma neutrongrafia
€ dado pela diferenca de densidade entre essas regides. Portanto, pode-se estudar o
relacionamento entre a curva caracteristica e o contraste.

Primeiramente, se distingue dois tipos de contraste: o contraste do objeto e o
contraste do filme, que conjuntamente, contribuem de forma igualitaria para o contras-
te neutrongrafico. Numa Neutrongrafia final, duas imagens de regibes de absorgao
neutrongrafica ligeiramente diferentes podem ser distinguidas devido somente ao con-
traste neutrongrafico entre elas.

O contraste do objeto é a razdo da absor¢ao dos néutrons através de duas re-
gides selecionadas do objeto. Ele depende da natureza do objeto, da energia do néu-
tron e do tipo de tela conversora usada, mas independe de outras variaveis de exposi-
¢ao tais como o tempo, as caracteristicas do processamento do filme usado e outras.

O contraste do filme refere-se a inclinagdo da curva caracteristica do filme. Ele
depende do tipo de filme, do processamento que ele é submetido e da densidade do
filme. Uma vez que o formato da curva caracteristica independe da maioria das varia-

veis neutrongraficas, o contraste do filme pode ser considerado quase independente
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do contraste do objeto, embora, como menciou-se anteriormente, ambos contribuam
de uma forma igualitaria para o contraste neutrongrafico permitindo que uma area seja
diferenciada de outra quando a neutrongrafia for visualizado por um negatoscoépio (a-
parelho que facilita o exame de negativos e chapas radiograficas) [13].

Mudancgas na inclinagdo da curva caracteristica e a visibilidade dos detalhes na
neutrongrafia estdo intimamente relacionadas. Considere-se, por exemplo, que um
objeto a ser inspecionado apresente duas espessuras ligeiramente diferentes que
transmitirdo exposicoes ligeiramente diferentes ao filme. Essas exposi¢oes terdo, por-
tanto, uma certa diferenca no logaritmo relativo da exposicao entre eles. A diferenca
das densidades correspondentes a essas duas exposi¢des dependera de onde cairem
na curva caracteristica, isto €, quanto mais ingreme a curva, maior sera a diferenca de
densidade. Isto significa que um certo intervalo do logaritmo relativo a exposigdo no
meio da curva da figura I.15 correspondera a uma maior diferenca de densidade do
que o mesmo intervalo em qualquer uma das pontas.

A inclinagdo de uma curva em um ponto particular é dada pela inclinagao de
uma linha reta tangente a curva naquele ponto. Quando aplicada a curva caracteristi-
ca de um material fotografico ou radiografico, a inclinagdo de tal linha reta € chamada

gradiente do material do filme a uma densidade particular [1].
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Figura Il. 15 — Curva caracteristica de um sistema tela-filme radiogréafico. O gradiente

foi avaliado em dois pontos da curva.[1]
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Em densidades para as quais o gradiente € maior que um, o filme atua como
um amplificador de contraste e naquelas em que o gradiente € menor que um, os con-
trastes do objeto sdo menos aparentes na reprodugéao radiografica [1].

O contraste do filme &, também, normalmente expresso por uma outra quanti-
dade, denominada Gama (y), definida como o coeficiente angular da parte linear da

curva caracteristica.

Il. 6. 3 — Processamento dos Filmes Radiograficos

O processo de revelacao do filme radiogréafico é um dos fatores de maior impor-
tancia para a obtencdo de neutrongrafias de boa qualidade e reprodutibilidade. A velo-
cidade relativa (definida como a razao entre a velocidade de um filme X e um filme Y,
obtidas das suas curvas caracteristicas, desde que obedecidos em condicbes idénti-
cas de exposicao e revelagao) e o contraste do filme crescem com o aumento do tem-
po de revelagao, propiciando o deslocamento da curva da caracteristica para a es-
querda e aumentando a sua curvatura. Assim, dois filmes que possuem as mesmas
velocidades ou os mesmos contrastes para um mesmo tempo de revelagcdo, podem
apresentar valores diferentes em outro tempo.

O processo basico para a obtengcdo da imagem, € o processo quimico. Ele
transforma a imagem latente invisivel, formada durante a exposi¢cao do filme a radia-
¢ao, em imagem visivel de prata metalica, de forma que esta imagem represente, da
maneira mais fiel possivel, as estruturas do objeto inspecionado. O processo é com-

posto de quatro etapas principais [13 e 18]:

a) Revelacao — é a fase na qual se da a formagao da imagem propriamente dita;

b) Fixagéo — nesta fase os cristais que ndo foram fotoestimulados s&o dissolvidos
e eliminados da camada de emulséo

c) Lavagem — os subprodutos de fixagdo e outras substancias soluveis indeseja-
veis sao retirados da camada de emulsdo por meio de lavagem em agua cor-
rente

d) Secagem - finalizando o processo de revelacao, o filme é submetido a seca-
gem para a retirada da agua remanescente. Ao findar todas as etapas, resta no

filme apenas a imagem de prata.

Outro fator muito importante, para a qualidade da imagem neutrongrafica é a
temperatura da agua no tanque de lavagem. Segundo tabela fornecida pela Kodak, a

temperatura no entorno de 20 graus centigrados proporciona os melhores resultados.
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Altos valores de temperatura podem produzir efeitos danosos ao filme, enquanto bai-

xos valores podem reduzir a eficiéncia.

Il. 7 — Resolugéo Espacial

A resolugao da imagem pode ser entendida como o parametro que nos da a
qualidade da imagem. Em Neutrongrafia, a resolugdo espacial de objetos estaciona-
rios, depende principalmente de dois fatores: um geométrico e um devido ao conver-
sor. O fator geométrico, devido a divergéncia do feixe de néutrons, é o (geometric un-
sharpness) (Ug); aquele devido a separagéo objeto-conversor, usualmente chamado
unsharpness inerente (U;) ou unsharpness do filme é devido ao alcance e ao espalha-
mento da radiacido pelo conversor. O fator devido ao conversor, conhecido unsharp-
ness do conversor, Uy é devido a natureza isotropica da radiacdo emitida, pois algu-
mas particulas atingirdo a emulsao do filme em um angulo obliquo e, portanto, sensibi-
lizardo o filme a uma pequena distancia lateral do lugar de origem no conversor. Este
efeito € minimizado usando-se conversores finos.

Normalmente para o calculo do unsharpness total utiliza-se a equagao abaixo

sugerida por Klasens, em Santos, [16].

U=(Ul+Ul) (15)

1.8 — Indicadores de qualidade de imagem (IQl)

A avaliagido da qualidade da imagem pode ser feita segundo aspectos qualitati-
vos ou quantitativos. Para avaliar qualitativamente uma imagem obtida com feixes de
raios-X ou raios-gama é recomendado o uso de Indicadores de Qualidade de Imagem
(IQl) construidos com material similar ao material a ser inspecionado segundos nor-
mas técnicas estabelecidas por associacbes de padronizacdo, como por exemplo, a
American Society for Testing and Material (ASTM).

Evidentemente, na avaliacdo da qualidade de uma imagem neutrongréfica, os
IQl’'s também sdo necessarios e durante varios anos, pesquisas foram efetuadas para
obté-los, pois aqueles usados em raios-X ou raios-y ndo podem, geralmente, ser usa-
dos em neutrongrafias. Em 1975 a ASTM E545 publicou o primeiro padrao, que foi
revisado em 1981 e 1986.
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A Norma ASTM E545-91 [20] propbs um método para determinagao da quali-
dade relativa da qualidade produzida por radiografia com néutrons térmicos pelo mé-
todo direto. Segundo esta Norma, a avaliagdo do nivel da qualidade de uma imagem
neutrongrafia pode se basear tanto na analise das imagens de um indicador de resolu-
¢ao visual (IRV) ou penetrametro, em se tratando de um exame visual, assim como
por indicadores de qualidade de imagem (IQl) que incluem um indicador de pureza de
feixe (IPF) e Indicador de Sensibilidade (IS) [20], também chamado escalonado. O IPF
determina quantitativamente a qualidade da neutrongrafia e os |.S. fornecem qualitati-
vamente a sensibilidade do sistema em visualizar detalhes presentes na amostra. Lo-
go, o julgamento da qualidade de uma neutrongrafia tem por base a analise das ima-
gens desses indicadores, que devem ser posicionados no mesmo plano da peca ins-
pecionada.

A Norma ASTM E545-91 determina que o IPF seja projetado para fornecer in-
formacgoes referentes ao feixe de néutrons e parametros do sistema de detecgao de
imagem que contribuem para exposigédo do registrador, e desse modo, afetam a quali-
dade global da imagem.

Em Neutrongrafia a resolugao espacial é definida como sendo o menor espago

visivel entre furos de didmetro feitos em um objeto de teste de resolucao (figurall.16b).

b) IRV c) IS

Figura Il. 16. Indicador de Qualidade de Imagem (IQl): IPF, IRV e IS.
[1.9 — Funcado de borda difusa (Edge Spread Function ESF)

A avaliagao da resolucgéao total do sistema de imageamento pode ser realizada
pelo ajuste de uma fungéo de distribuicdo de niveis de cinza na regido de interface
entre a imagem de um material altamente absorvedor e a do feixe direto. Uma funcéo

que, geralmente, fornece um bom ajuste é a fungdo de borda difusa “Edge Spread

Function”, que é expressa por:

ESF = A+ Barctan(C X —D) (16)
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onde:
A, B,C e D sao parametros livres no ajuste, e x é a coordenada da varredura de niveis

de cinza.

A resolucao é dada pela largura total a meia altura (FWHM) da funcao ESF di-

ferenciada, ajustada a uma distribuicdo de Lorentz a equacgéao (16), onde:

U, = (17)

2
C

Na pratica, a resolugédo do sistema de imageamento é obtida através da ima-
gem do penetrametro. Apds o processamento da imagem, obtém-se a distribuicdo dos
niveis de cinza ao longo da regiao de borda entre o penetrdmetro e o feixe direto. A

distribuicdo resultante deve ser ajustada, pelo método dos minimos quadrados, a fun-

¢ao ESF [21], equacgao 16.
[1.10 — Funcao de transferéncia de modulagao (MTF)

O emprego de Indicadores de Qualidade de Imagem e Indicadores de Pureza
do Feixe como instrumentos de avaliacdo da capacidade de imageamento de uma
neutrongrafia apresenta algumas limitagdes, uma vez que essas informagdes podem
ser altamente dependentes do feixe constituinte e/ ou apresentar uma natureza discre-
ta. Um método mais adequado de medir a capacidade de resolucao dos sistemas de
imageamento é através da determinagdo da funcdo de transferéncia de modulagao
(MTF). Esta fungéo é definida como a razdo entre o contraste registrado e o contraste
ideal que deveria ser produzido em funcdo da frequéncia de varredura espacial do
objeto radiografado [4]. A MTF é uma reprodugéo grafica da habilidade do sistema
para reproduzir a freqiéncia de varredura espacial presente na imagem e possui duas

importantes caracteristicas:

1) o julgamento do observador nao interfere no resultado obtido;
2) em um sistema de multiplos componente, a MTF total pode ser obtida pelo
produto das MTF’s dos componentes individuais, desde que eles sejam li-

neares e que suas MTF’s possam ser determinadas independentemente.
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Contrariamente a resolugao, que representa uma funcao discreta de freqliéncia
espacial, a MTF é uma fungdo continua, onde sdo obtidas maiores quantidades de
informacdes em relagdo ao desempenho e as limitagdes do sistema [22].

A modulagéo do sinal de resposta de um sistema de imageamento é um fator
de fundamental importancia na determinagcdo da sua resolugdo espacial. Quando é
possivel se observar numa imagem a existéncia de um excelente contraste entre regi-
des opacas, produzidas por materiais absorvedores de radiagao, e regides transparen-
tes devidas a materiais ndo-absorvedores de radiagdo ou o background do filme, a
amplitude do sinal de resposta do sistema €& pouco modulada. Em caso contrario, a
freqléncia espacial aumenta e a amplitude do sinal resposta do sistema de deteccao
sofre uma maior modulagdo. A modulagao pode ser definida, em termos de nivel de

cinza por:

(NC) i = (NC)

(NC) médio ( 1 8)

Modulagdo =

maximo

onde, NC é o nivel de cinza.
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CAPITULO lII

METODOLOGIA

Como ja se mencionou na sec¢ao Il. 5.4 a tela conversora € um elemento fun-
damental num arranjo neutrongrafico, sendo a responsavel pela geragao da radiagcao
secundaria ionizante que sensibiliza o filme radiografico e possibilita a formacéao da
imagem latente. Assim sendo, a escolha de um material para ser utilizado na fabrica-
¢ao de tais telas requer que ele tenha, como caracteristica principal uma alta seg¢éao de
choque de absorcdo para néutrons, e nesse caso, gadolinio é o elemento que apre-
senta a maior segao de choque de absorgao para néutrons térmicos.

A escolha do cloreto de gadolinio como material conversor na fabricagao da te-
la conversora se deve aos seguintes aspectos: 1) o Laboratério de Pesquisa de Pro-
cessos do Ciclo de Combustivel Nuclear do IEN, detém a tecnologia de separagéo dos
elementos quimicos das Terras-Raras e produgédo de 6xidos de gadolinio, ndo sendo
necessario a sua importagdo por um alto prego (50 g por $140,00); 2) o GdCl; ser fa-
cilmente obtido do éxido de gadolinio; 3) ndo é conveniente 0 uso do 6xido de gadoli-
nio como material conversor, uma vez que o oxigénio é um elemento que possui uma
alta secao de choque de espalhamento para néutrons térmicos.

Na metodologia adotada para a confecgédo da tela conversora nacional de ga-
dolinio foram utilizados dois processos que consistiram em: depositar o cloreto de ga-
dolinio por evaporagéo fisica, a baixa pressao, e depositar por jateamento com pisto-
las a ar comprimido.

No primeiro processo, o material a ser depositado foi evaporado e o seu vapor
percorreu uma certa distancia em diregdo a um substrato, apds cruzar uma regido de
baixa pressao, para, entdo, se condensar, formando um depdsito. No presente caso, o
material a ser depositado foi o cloreto de gadolinio e o substrato, uma folha de alumi-
nio importada de 12,5 um de espessura com 99% de pureza. O cloreto de gadolinio foi
fisicamente evaporado sobre a superficie fosca da folha de aluminio, resultando na
formagéo de uma fina camada de depdsito.

No segundo processo procedeu-se de forma semelhante a preparagdo de um
filme radiografico, executado de duas maneiras diferentes: a) na primeira, o cloreto de
gadolinio (a emulsdo) foi depositado diretamente sobre a folha de aluminio (a base)
coberta com um material colante (agregante); em seguida, jateou-se um produto sela-

dor (protetor) para evitar que os graos depositados se soltassem; b) na segunda, uma
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mistura de cloreto de gadolinio com um agregante diluido em acetona; foi jateada so-
bre uma base de aluminio nacional com 10 um de espessura e 98% de pureza (se-
gundo especificagao do fabricante), com a finalidade de reduzir o custo de fabricagao,
uma vez que a folha de aluminio com grau de pureza mais elevado é importada e,

obviamente, mais cara; em seguida procedeu-se a aplicagdo do material selante.

lll. 1 — Obtencéo do GdCls;, a partir do Gd,0s3.

lll. 1.1 — Determinagcdo das massas dos reagentes.

O cloreto de gadolinio (GdClI3) foi obtido do 6xido de gadolinio (Gd,O3) reagindo
esse oxido com acido cloridrico (HCI) P.A. a 37%. Os produtos resultantes da reacéo
foram o cloreto de gadolinio e agua. Em seguida, a mistura foi aquecida a 150 °C para
se evaporar a agua. No processo, foram utilizados uma balanca de precisdo SARTO-
RIUS-WERXE AG, uma chapa aquecedora CORNING, filiros e um bastao magnético
para homogeneizar a reagao.

A massa de Gd,0; utilizada foi de 56,7586 g. As massas de gadolinio presente
no oxido de gadolinio e a de acido cloridrico necessarias para a reagao foram determi-
nadas por calculos estequiométricos. O resultado foi: mgq = 49,249 € myc = 34,29¢.

O volume de HCI correspondente a massa de acido cloridrico (calculado com a
equacdo m =d x V, onde d é a densidade do HCI, especificada pelo fabricante como
sendo 1,19 g/ml) foi de 28,81 ml. Este volume corresponde a uma concentracéo de
100%. Para uma concentracdo a 37% o volume de HCI a ser usado na reagao foi de
77,86 ml.

lll. 1. 2 — Procedimento para produgao do cloreto de gadolinio

A reacdo quimica usada para producao do cloreto de gadolinio, a partir do 6xido foi a

seguinte:

Gd,0, +3HClI — GdCl, +3H,0

Um béquer contendo HCI foi colocado sobre uma chapa aquecedora. Adicio-
nou-se metade do 6xido de gadolinio e iniciou-se 0 aquecimento da chapa até 300° C.
Em seguida colocou-se, paulatinamente, o Gd,O; restante. O produto da reagao foi o

(GdCl; + 3H,0) liquido. Logo apés, filtrou-se essa mistura (GdCl; + 3H,0) para retirar
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residuo de solvente que pudesse estar contaminando a amostra. Colocou-se a amos-
tra em outro béquer maior, que foi posto a chapa aquecedora para evaporar as molé-
culas de H,O e possiveis residuos de HCI. A chapa deve ser aquecida somente até a
temperatura de 300°C, pois, em temperaturas mais elevadas, o cloreto de gadolinio
forma oxido de gadolinio novamente. Em seguida, retirou-se o béquer com GdCl; re-
sultante (ainda umido) da chapa aquecedora e procedeu-se a secagem final com uma
lampada de UV. Apds a secagem, o cloreto de gadolinio obtido foi imediatamente
acondicionado num frasco e colocado em um desumificador com silica gel. Esse pro-
cedimento é necessario para se evitar o contato do GdCl; com o ar ambiente, uma vez
que esse sal, além de umidificar em contato com o ar, se dilui nele.

Durante a reagao observou-se a presenga de contaminacao por ferro, devido a
cor rosea do cloreto de gadolinio, ao invés de branco. Para se verificar de qual reagen-

te essa contaminacao foi proveniente, realizou-se os seguintes testes:

1) Gd;03: uma varredura com raios-X (SRX). O espectro obtido ( anexo 1), no i-

dentificou a presenca de Fe.

2) HCI: através de uma substancia que revela a presenga de Fe no acido quando
ocorre a cor vermelha. A intensidade da cor vermelha indica o grau de concen-
tragao de Fe no acido cloridrico. A amostra ficou com uma tonalidade levemen-
te résea, indicando que essa concentragcdo era bem inferior a 5 ppm, posto
que, nesta concentragao, o acido cloridrico apresenta uma tonalidade de ver-
melho bem escura. Assim, a contaminagao do acido cloridrico por ferro é pro-
veniente do processo industrial de obtengédo deste acido, mas é insignificante

para o presente ensaio.

A figura Ill.1 mostra um protétipo da estrutura do estado sélido do cloreto de

gadolinio: (tricapped trigonal prismatic.) [23].

Cloreto de gadolinio
A %
<ToHe >
Y
A 'v A v
A Y

Figura lll.1 — Estrutura do estado sélido do GdCI; encontrado na referencia [23].
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Na tabela Ill.1 apresenta-se algumas propriedades do éxido de gadolinio e do

cloreto de gadolinio.

Tabela Ill.1 — Propriedades do 6xido de gadolinio e do cloreto de gadolinio.

Cloreto de gadolinio

Oxido de gadolinio

Outras denominagdes

tricloreto de gadolinio ou

cloreto de gadolinio

triéxido de digadolinio ou

6xido de gadolinio 1l

Coloragao branco branco
Aspecto Cristalino -
Densidade 4500 kg m™ 7100 kg m™
Ponto de fusdo 609 °C 2420 °C
Ponto de evaporacéao 1580 °C -

lll. 2 — Tela conversora confeccionada por evaporacgao a baixa pressao.

Para confeccionar as telas conversoras usando a primeira metodologia foi utili-

zado o evaporador Edward E306A, do tipo resistivo, pertencente ao Laboratério de

Colisdes Atdbmica e Molecular (LACAM) do Instituto de Fisica da UFRJ, ilustrado na

figura II1.2.

Figura Ill. 2 — Evaporador Resistivo Edward E306A (LACAM/ IF/ UFRJ)
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Num cadinho de molibdénio com resistividade elétrica de 5x10® Om cujas tem-
peraturas de fusao e evaporagao do material sdo 2623 °C e 4639 °C, respectivamente,
foi depositado uma massa de cloreto de gadolinio. A baixa pressao na camara de va-
cuo foi obtida pela agdo de duas bombas: uma mecanica, que gerou um pré-vacuo, e
uma difusora que gerou pressdes da ordem de 10™ Torr. Apds a estabilizacdo da pres-
sdo, a fonte de tensao foi ligada. A corrente gerada no circuito elétrico do sistema dis-
sipou calor por efeito Joule, aquecendo os suportes de ago e o cadinho, o que permitiu
a evaporacao do cloreto de gadolinio. A intensidade de corrente necessaria para a
evaporacdo da massa de cloreto de gadolinio contido no cadinho, na primeira evapo-
ragéo foi de (60 = 2) A. Essas correntes variaram entre 58 e 70 A, nas demais evapo-

racoes.

lll. 2.1 — Montagem e Procedimento Experimental

O cadinho e a folha de aluminio foram posicionados nos suportes de aco do
evaporador, mantendo-se uma distancia de 2 a 3 cm entre eles. Em seguida, uma cer-
ta massa de cloreto de gadolinio (entre 0,17 g e 0,30 g, nas varias evaporagdes) foi
colocada no cadinho. O esquema da montagem experimental se encontra na figura
[1.3.

Foi feito vacuo no evaporador, com as bombas mecénica e difusora até que a
pressao atingisse 10° Torr.

Aplicou-se tensao no cadinho, que foi aquecido pela passagem de corrente até
aproximadamente 40 A, quando o cloreto de gadolinio comegou a fundir. O vacuo foi
mantido no interior da campanula durante todo o processo. Quando necessario dimi-
nuia-se a corrente para restabelecer a pressao.

A corrente foi elevada até aproximadamente 60 A quando o gadolinio evaporou
e o processo foi mantido até que toda a massa de gadolinio presente no cadinho ti-
vesse evaporado.

Apods a confeccao a tela conversora nacional de gadolinio foi colocada num

desumificador com silica gel para evitar que deposito se oxidasse.
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Figura Ill. 3 — Montagem experimental da evaporagéo: 1) cadinho, 2) suportes de aco,
3) suporte onde a folha de gadolinio & posicionada, 4) prato do evaporador, 5) distan-

cia cadinho-folha de aluminio.

[ll. 2. 2 — Neutrongrafia

Para a realizagdo das neutrongrafias com a tela conversora nacional de gadoli-
nio o método de exposicdo adotado foi o método direto, ou seja, a peca de prova, o
filme e a tela conversora foram irradiados simultaneamente. O arranjo filme-conversor
foi montado no interior de um cassete de aluminio de pressao por mola da marca Ko-
dak onde o filme radiografico Kodak Industrex AA400 e a tela conversora de gadolinio
confeccionada ficaram em contacto intimo na posicdo mostrada pela figura 1ll.4, em
funcao da diregao do feixe neutrdnico. O contato intimo, entre o filme e tela conversora
aumenta a probabilidade de um maior niumero de elétrons de conversao interna alcan-
car o filme, existindo, inclusive, cassetes a vacuo que possibilitam o aumento da quali-

dade das imagens néutrongraficas.

_ aw x4

Face anterior do cassete 1) tela conversora nacional de gado-

linio;
3 2 ) filme AA400 industrex Kodak;

3 ) cassete radiografico de aluminio;

4 ) direcao do feixe neutrbnico.
Face posterior do cassete

Figura lll. 4 — Esquema da montagem do cassete.

1 2
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As pecas a serem neutrongrafadas foram fixadas diretamente no cassete, na
face que fica frontalmente direcionada ao fluxo de néutrons do reator. Este conjunto foi
colocado no canal de irradiagdo J-9 do Reator Argonauta, como mostra a figura Ill.5, e

exposto por 20 minutos.

saida do
canal J-9

Figura lll. 5— Posicionamento do cassete no canal J-9 do reator Argonauta/IEN/CNEN.

O reator Argonauta/I[EN/CNEN foi operado a uma poténcia nominal de 340
watts, proporcionando um feixe de néutrons térmicos no canal de irradiagdo J-9 no
plano da imagem, com as seguintes caracteristicas: fluxo de néutrons térmicos de 4,46
x10° n.cm?.s™, razdo de colimacdo, L/D, igual a 70, razdo n/y de 3x10° n.cm®.mrem™ e
energia média de 30 meV. O arranjo instalado no canal de irradiagdo J-9, mostrado na

figura II.6, encontra-se na coluna térmica externa do reator Argonauta.

Cunha de grafite

Revestimento de cadmio Gavaa 1

|

—_
-
iy

[ 3
-
‘.va

NUCLEO Sy

Figura lll. 6 — Arranjo neutrongrafico do IEN. (medidas em cm) [3].
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O canal de irradiagao J-9 da coluna térmica externa se situa a meia altura dos elemen-
tos combustiveis. Os componentes necessarios a extragcdo de um feixe de néutrons
térmicos que fornega neutrongrafias de boa qualidade neste canal de irradiacao séo:
a) o moderador, um bloco de grafita com 25 cm de espessura e b) um colimador diver-
gente, em forma de tronco de piramide, com 60 cm de comprimento, bases quadradas
de entrada de 16 cm? e saida de 49 cm? e uma divergéncia angular muito pequena,
tendo em suas bordas externas um forro com placas de cadmio. Na saida do canal J-
9, foi instalado uma gaveta moldada com parafina borada, sob estrutura de aluminio,
com a finalidade de melhorar o alinhamento do feixe neutrénico, no plano de imagea-

mento.

lll. 2. 3 — Confecgao da primeira tela conversora

O principal objetivo da primeira tela foi observar se o gadolinio iria aderir sobre
a folha de aluminio com a deposicado por evaporacido a baixa pressao. Para tal, utili-
Zou-se como objeto teste sobre a regido conversor, uma pequena pega de cadmio,
para se confirmar se ocorrera ou nao a deposi¢cao do gadolinio, pela imagem neutron-
grafica obtida. Como o cadmio possui um alta se¢do de choque de absorgédo para néu-
trons térmicos (2.450 barns) [16], a probabilidade dos néutrons incidentes atravessa-
rem o filme conversor € muito pequena e, conseqtientemente, nessa area da tela con-

versora a reacao nuclear Gd" (n,y)Gd**’

€ muito pouco provavel. Apos a irradiagao do
conjunto, o filme radiografico foi processado na camara de revelagao do Laboratério
de Neutrongrafia em Tempo Real (LNRTR/ PEN/COPPE/UFRJ) tendo sido revelado
por 5 minutos, com o revelador Kodak mantido a uma temperatura de 20 °C; fixado por
8 minutos, lavado durante 30 minutos, e colocado a secar naturalmente. Fez-se a cap-
tura da imagem neutrongrafica com uma camara PIXERA.

Segundo tabelas de informe técnico da Kodak (2004) o filme AA400 Industrex &
de alta velocidade, alto contraste, graos finos.

As tabelas Ill.2 e lll. 3 contém, respectivamente, as condi¢cdes experimentais
usadas na evaporagao e na irradiacdo da primeira tela conversora nacional de gadoli-

nio obtida. Neste trabalho essa folha encontra-se identificada como tela # 1.
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Tabela lll. 2 — Condi¢des experimentais usadas na primeira evaporacao de GdCls.

Grandezas Medidas
Distancia cadinho-folha de Al (2,0 £0,05)cm
Massa de cloreto de gadolinio (0,7 +£0,01) g
Pressao interna no evaporador (1,0+£0,1) x 10° Torr

Tabela Ill. 3 — Condi¢des usadas para a Neutrongrafia com a primeira tela conversora

nacional.
Fluxo dos néutrons térmicos do canal J-9 4,46 x 10° n.cm™. s™
Poténcia do Reator 340 W
Tempo de irradiacao 20 min

lll. 2. 4 — Confecgao da segunda tela conversora

Para se conseguir a segunda tela conversora com uma area de agregacao
maior que a primeira, a folha de aluminio foi posicionada a 3,0 cm de distancia do ca-
dinho de molibdénio. Na tabela Ill.4 dispdem-se os dados referentes a essa evapora-
¢ao. Os procedimentos experimentais relativos a evaporacao, a Neutrongrafia e a re-
velagao do filme foram semelhantes as usadas com a primeira a tela. Para se avaliar a
imagem obtida, foram expostos o IPF e o penetrametro, representados nas figuras 111.7

e 1.8, respectivamente, como objetos de teste.

Tabela lll. 4 — Condi¢des experimentais usadas na segunda evaporagcao de GdCls.

Grandezas Medidas
Distancia cadinho-folha de Al (3,0 +0,05) cm
Massa de cloreto de gadolinio (0,20£0,01) g
Pressao de evaporagao (1,0+0,1) x 10° Torr

O Indicador de Pureza de Feixe, IPF, utilizado foi feito com um bloco de teflon
(politetrafluoretileno) de 645,16 mm? de secdo quadrada, 8,0 mm de espessura e furo
centralizado de 15,9 mm de didmetro, contendo dois discos de nitreto de boro (BN),
com 2,0 mm de didmetro, dois discos de chumbo, com 99,999% de pureza, também

com 2,0 mm de didmetro e duas barras de cadmio, com 99,999% de pureza, 0,64 mm
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de didmetro e 12,0 mm de comprimento. O teflon indica o espalhamento dos néutrons;
o nitreto de boro, o conteido de néutrons térmicos do feixe; o chumbo, o contelido de
raios gama; e as barras de cadmio indicam a condi¢ao de alinhamento do feixe. A re-
gido do vazio (circular), que é a regido mais exposta, da a densidade total. A figura

[11.7 mostra o desenho do IPF e suas dimensoes.

Espessura:
8.0 mm

b Disco de chumbo de 2,0 mm
de diametro

Disco de boro de 2,0 mm de
diametro

== Barras de cadmio de 12,0mm
Furo central: de comprimento e 0,64 mm de
15.9 mm de didmetro diametro.

Figura lll. 7 — Esquema do Indicador de Pureza de Feixe (IPF).

Com base nas medidas densiométricas da imagem do IPF, pode-se estimar os
conteudos percentuais dos parametros que influenciam na qualidade do feixe neutrb-
nico. Essas medidas densiométricas permitem determinar, quantitativamente, o
contraste radiografico, a contribui¢cdo de raios gama inerente ao processo de producao
de pares, e subsequentemente, a produgao de fétons gama de 511 keV, a nitidez da
imagem e a informacéao sobre o filme e a qualidade de revelacao.

Segundo a norma ASTM E545-91, os conteudos de néutrons térmicos, néu-
trons rapidos, raios gama de baixa energia e aqueles inerentes ao processo de produ-
¢ao de pares devem ser determinados por analise densiométrica da imagem do IPF,

através de calculos, em separado, dados, respectivamente, por:

1) Conteudo efetivo percentual de néutrons térmicos, C, ou contraste neutron-
grafico, decorrente da exposicédo de fundo do filme devido aos néutrons térmicos nao

espalhados:

D¢ —[maior D,y + AD,, ]
X
D¢

C= 100 (19)

onde:

D, é a densidade ¢tica média do filme medida no centro vazio existente no IPF;
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maiorDgy € a maior densidade 6tica média do filme medida nas imagens dos dis-
cos de nitreto de boro;

ADpy, € a diferenca entre as densidades Dpy¢ € Dppy dos discos de chumbo.

2) Conteudo efetivo de néutrons espalhados, S, que é a percentagem de escu-

recimento de fundo do filme causado pelos néutrons espalhados:

AD
§=""5Y %100 (20)
D¢

onde:

ADgy € a diferenca entre as densidades Dgn1 € Dgno dos discos de boro;

3) Conteudo efetivo de radiagéo y , que é a percentagem de escurecimento de
fundo do filme causado por radiagao y de baixa energia (absorvida por 2 mm de chum-
bo):

y = D, — menorD,, « 100 21)

onde:
D+ é a densidade 6tica média do filme medida na imagem do teflon;
menorDp, S0 as densidades 6ticas médias do filme medidas nas imagens dos discos

de chumbo;

4) Conteudo efetivo de radiagao y de alta energia, P, que é a percentagem de
exposicao de fundo pelos raios y originados no processo de produgéo de pares absor-

vidos por 2,0 mm de chumbo:

AD
P =" %100 (22)
D¢

O Indicador de Resolugao Visual (IRV), usado para a qualificacdo da imagem
radiogréfica, foi construido segundo os critérios estabelecidos pela ASTM E545-91.
Ele foi confeccionado em uma chapa de cadmio de 0,5 mm de espessura, com orifi-
cios de 0,25, 0,50 e 1,00 mm de didmetros, espagcados com distancias iguais ao seu

didmetro, dispostos conforme ilustrado na figura Ill. 8 . Com a imagem do IRV presen-
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te na Neutrongrafia e utilizando-se um programa de digitalizacdo de imagem obtém-se
0s paradmetros necessarios para se determinar a MTF e a resolugao espacial do siste-

ma filme-folha conversora.

14 furos de 0,25 mm 4 furos de 1,0 mm
€
€
&
03— H—-—IO¢--¢—¢-- — ==kl
38 mm

Figura lll. 8 — Esquema dos furos do Indicador de resolugéo visual (IRV).

lll. 3 — Confecgao das telas conversoras por deposigao jateada.

Esse método consiste em depositar o cloreto de gadolinio, diretamente, sobre a
folha de aluminio, sem evaporagao e a temperatura ambiente por jateamento com pis-
tola de ar comprimido. A metodologia € semelhante aquela utilizada na montagem de
um filme radiografico (ou fotografico), conforme ilustra a figura 111.9. Na montagem da
tela conversora nacional, a base ou suporte da tela conversora foi a folha de aluminio
nacional de 10,00 um de espessura e 98% de pureza; entre a base e o depdsito de
cloreto de gadolinio foi espalhado um agregante , responsavel pela adesao do sal de
gadolinio ao suporte. Por fim, jateou-se um selante com o objetivo de se impedir que
os graos do sal se soltassem. Esses graos foram triturados até alcangar o tamanho de

125 um e depois 75 pum.

| 4 / 1- base
3 / 2- agregante
| 3- cloreto de gadolinio
2 / 4- protecio
(

% /

Figura lll. 9 — Disposi¢cado das camadas na montagem da tela conversora nacional.
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Na deposicao por jateamento com pistola de ar comprimido, a diferenca em re-
lagdo a primeira maneira foi que, em vez de se fazer a montagem da folha conversora
colocando-se o agregante e o sal de gadolinio individualmente sobre a base, prepa-
rou-se primeiro uma “emulsdo” misturando o agregante com o cloreto de gadolinio e
em seguida diluiu-se-o com acetona. Varios testes foram realizados com a finalidade
de se determinar quais as quantidades (massa e volume) das referidas substancias, a
serem usadas, de forma que a “emulsado” pudesse ser aplicada com uma pistola de ar
comprimido e a “pintura” da tela resultasse numa boa homogeneidade de depésito. O
melhor resultado obtido com a solugao foi 2,5 g de AgCl; e 3 ml de agregante, diluidos
em 3 ml de acetona. As duas melhores telas conversoras nacionais de néutrons obti-
das encontram-se identificadas neste trabalho como tela conversora nacional de gado-

linio #3 e tela conversora nacional de gadolinio #4.

lll. 4 — Metodologia para determinagao da resolugéo espacial e MTF.

As resolugdes espaciais das imagens neutrongraficas obtidas com as telas
conversoras nacionais de néutrons foram determinadas através das imagens do pene-
trAmetro de cadmio, descritos no item 111.2.4. Inicialmente, fez-se o processamento
dessas imagens; em seguida, obteve-se a distribuicdo dos niveis de cinza, ao longo da
regidao de borda entre a chapa absorvedora de néutrons (penetrametro) e o feixe dire-
to. A distribuicao resultante foi ajustada a funcdo ESF (Edge Spread Function)
ESF = A + B arctg (Cx — D), sendo a resolugao do sistema de imageamento expressa
no espaco de varredura dado por R=2/C.

A modulagéo do sinal foi determinada para trés freqiiéncias espaciais presen-
tes nas imagens neutrongraficas do penetrametro, em pares de linha/mm, a saber: 4; 2
e 1, correspondendo respectivamente aos furos de 0,25; 0,50 e 1,00 mm de didmetro
respectivamente. Para se calcular os valores da MTF relativas as freqliéncias espaci-
ais citadas, determinou-se as densidades de niveis de cinza maximas e médias das

imagens neutrongraficas digitalizadas e substituiu-se esses valores na equacéo 18.

lll. 5 — Curvas caracteristicas das telas conversoras nacionais de gadolinio.

Para construir as curvas caracteristicas das duas telas conversoras confeccio-
nadas com base na metodologia, descrita da sec¢ao 111.3, foram realizadas nove irradi-
acdes, no canal de irradiagdo J-9 do Reator Argonauta, com os seguintes tempos de
exposigdes: 5, 10, 15, 20, 25, 30, 35, 40 e 45 minutos, para cada uma delas. Apds a

captura do negativo com a cdmara NIKON COOLPIX 995 e utilizando-se o programa
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computacional de digitalizagdo de imagem, Image-Pro Plus, determinou-se a densida-
de média de niveis de cinza em relagao aos respectivos tempos de exposi¢cdes. Con-
forme a equacao 14, os valores das Exposi¢des (E) foram calculados considerando-se
o fluxo do feixe de néutrons térmicos, no plano da imagem do canal de irradiagdo J-9
dado pela tabela 111.3, como 4,46 x 10° n. cm™. s™". Tracou-se o grafico das densidades
de niveis de cinza versus logaritmo da exposi¢do, obtendo-se, entdo, a curva caracte-
ristica dos sistemas telas conversoras nacionais de gadolinio-filme AA400 Industrex da
Kodak. Para se encontrar o tempo de exposi¢cdo adequado, relativo a cada tela, esco-
Iheu-se o ponto central da regido linear da curva caracteristica, determinando-se, en-

tdo, a abscissa correspondente. Tais curvas encontram-se na secgao 1V.4.
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CAPITULO IV

RESULTADOS

Neste capitulo serdo apresentados os resultados relativos a confeccéo das te-
las conversoras nacionais de gadolinio, conforme as metodologias descritas nas se-
¢oes lIl.2 e IIl.3 em termos de: a) analise das imagens neutrongraficas do penetrame-
tro; b) resolugcado espacial do sistema tela conversora nacional de gadolinio-filme
AA400 Industrex; c) curvas caracteristicas das telas #3 e #4; d) tempo de exposigcao
adequado para os sistemas em estudo; e) analise das imagens neutrongraficas de

objetos testes obtidas com as telas conversoras nacionais.

IV.1 — Andlise das imagens neutrongraficas com as telas conversoras nacionais

confeccionadas pelo primeiro método: deposi¢cao por evaporacao

Figura IV.1 — Imagem neutrongrafica com a tela conversora #1.

A Neutrongrafia realizada com a primeira tela conversora nacional (tela #1)
confeccionada pelo método da deposicao por evaporagao, a baixa pressao, mostrada
na figura IV.1 garante que a deposi¢do do gadolinio sobre folha de aluminio ocorreu,
pois observa-se, nitidamente, a imagem da barra de cadmio utilizada como pega de
teste (retdngulo mais claro contornado pela linha verde) ressaltada sobre a regido do
depdsito, (area mais enegrecida), decorrente dos elétrons de conversao interna gera-

dos das interagdes dos néutrons térmicos com os nucleos de gadolinio [24].

A figura IV.2 ilustra a imagem obtida com a segunda tela conversora nacional

(tela #2) utilizando-se o método da evaporacdo. Observa-se que na imagem do IPF, os
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discos de boro e a barra de cadmio aparecessem como regides bastante enegrecidas,
assim como a imagem do penetrametro. Sendo esses elementos, altamente absorve-
dores de néutrons térmicos, a imagem esperada deveria assemelhar-se imagem da

peca de cadmio na figura IV.1.

Penetrametro

Figura IV.2 — Imagem radiografica obtida coma tela conversoras # 2.

Pela imagem radiografica mostrada na figura IV.2, conclui-se que esse resulta-
do se deve a trés fatores: 1) a distancia de 3,0 cm entre a folha de aluminio e o cadi-
nho no evaporador resistivo ocasionou uma dispersao significativa do vapor de cloreto
de gadolinio, e, conseqlientemente, uma quantidade muito pequena de nucleos de
gadolinio foi depositado na tela conversora nacional. Portanto, poucos elétrons de
conversao interna foram emitidos devido a interacdo do néutron com esses nucleos,
tendo sido, a imagem registrada por radiacdo gama; 2) somada a pouca espessura da
camada do depdsito, o tempo de irradiacdo de 20 minutos para esse sistema filme-tela
conversora nacional poderia ter sido insuficiente; 3) nesse periodo, as cunhas de grafi-
te do reator Argonauta ficaram umedecidas, aumentando a contribuigdo de radiagéo

gama no feixe de néutrons térmicos provenientes do canal de irradiagao J-9.

Na figura V.3, vé-se a imagem radiografica fornecida por outra tela conversora
confeccionada pelo método de evaporacéao, a baixa pressao, e retornado-se a distan-
cia de 2,0 cm entre o cadinho e a folha de aluminio. Nessa ocasido, a umidade relativa
do ar estava bastante elevada e ocasionou o umedecimento do depdsito. Ao se colo-
car a tela conversora e o filme em contato intimo, dentro do cassete radiografico, uma
reacao quimica entre o depdsito e o filme ocorreu. Apds a irradiagdo do conjunto, ao
se separar a tela conversora e o filme, uma parte do depdsito ficou colada neste, e
durante o processo de revelagao e lavagem, ela se soltou do filme, e nessa regiao, a

exposicao foi perdida (mancha mais clara no centro da imagem). A regido mais ene-
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grecida, semelhante a uma coroa circular, € a imagem do depdsito que nao reagiu
com a pelicula do filme. Esses fatos alertaram para a necessidade do uso do selante.
Observa-se que a imagem de uma barra de cadmio, o retdngulo na parte central da
figura V.3, aparece enegrecida, resultado contrario ao esperado em uma Neutrongra-
fia, evidenciando que a imagem se deve, entdo, a uma Gamagrafia da barra de cad-

mio.

Regiédo nao
danificada
Imagem de
uma barra
Regido danificada de cadmio

Figura IV.3 — Imagem radiografica ilustrando a area do filme danificada devido a con-

taminacao do depdsito por umidade.

As pesquisas para confecgao de telas conversoras nacionais de gadolinio com
a metodologia de deposicao por evaporagao, a baixa pressdo, foram encerrado, devi-

do a problemas de funcionamento do Evaporador Resistivo.

IV.2 — Analise das imagens neutrongraficas das telas conversoras nacionais de

gadolinio confeccionadas por jateamento.

A figura IV.4 mostra duas Neutrongrafias obtidas com telas conversoras con-
feccionadas mediante uso da segunda metodologia. Nessas telas conversoras, o
substrato foi a folha de aluminio nacional; o cloreto de gadolinio foi jateado sobre o
agregante e, em seguida, coberto com uma fina camada de selante, para impedir que
0s graos se soltassem e, principalmente, que nos dias mais Umidos, ocorresse a con-
taminacao do sal de gadolinio por umidade. Nessas figuras, observa-se que as ima-
gens das barras de cadmio e dos discos de boro do IPF estdo bem nitidos; a auséncia
dos discos de chumbo no IPF revela que o fluxo dos néutrons térmicos provindos do
canal de irradiacao J-9 do reator Argonauta continha um baixo percentual de radiagao
gama. Na imagem do penetrametro, os furos de 1 mm de didmetro sdo bastante visi-
veis, enquanto os de 0,5 mm e os de 0,25 mm tiveram nitidez comprometida. Nas telas

conversoras nacionais de gadolinio usadas nas Neutrongrafias mostradas nas figuras
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IV.a e IV.4b, os grédos do cloreto didmetros tinham didmetros de 125 um e 75 um, res-
pectivamente. Quanto maior os grdos, mais perceptivel € o aspecto granular das ima-

gens neutrongraficas e menor e a resolugao espacial do sistema tela conversora-filme.

Barra de cédmio¢

.———-.

Figura IV.4 — Imagens neutrongraficas do IPF e do penetrdmetro obtidas com telas
conversoras confeccionadas pelo segundo método de deposicdo. Na figura IV.a os

graos do cloreto de gadolinio tem 125 um de didmetros e na figura IV.b tem 75 um.

A Neutrongrafia da figura V.5 foi realizada com uma tela conversora pulveriza-
da com vaérias camadas de cloreto de gadolinio, para se aumentar a espessura de
depdsito do conversor. Os graos do depdsito tinham 75 um de didmetro e a base utili-

zada foi uma folha de aluminio com 10 um de espessura e 98% de pureza.

Figura IV.5 — Neutrongrafia realizada com uma tela conversora confeccionada com

varias camadas de depdsito e os graos do cloreto com 75 um de diametro.

Observa-se na Neutrongrafia da figura IV.5 que ocorreram fissuras na tela, que
danificou, ndo somente a imagem, como a prépria tela para reutilizagdo. Optou-se,

entdo, por misturar primeiro o cloreto de gadolinio com o agregante e, em seguida,
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dilui-los com acetona, obtendo-se uma “emulsao”, para, depois, jatea-la com uma pis-
tola a ar comprimido, sobre a folha de aluminio. A figura IV.6, ilustra a imagem neu-
trongrafica obtida com a tela conversora preparada utilizando-se esse procedimento,
identificada como tela conversora de gadolinio # 3, na sec¢ao 111.3. Observa-se que a
imagem do IRV apresenta resolugao suficiente para a visualizacdo dos orificios de

1mm; 0,5 mm e 0,25 mm de didmetro.

Figura IV. 6 — Imagem neutrongrafica obtida com a tela # 3.

Na figura IV.6 percebe-se um aspecto ainda levemente granular na imagem
neutrongrafica, porém a distribuicdo € mais uniforme, em comparagdo com aquelas
obtidas sem a “emulsao” (figuras 1V.4 e IV.5). Para se conseguir uma tela conversora
com uma distribuicdo bem mais homogénea dos graos jateou-se, varias vezes, a folha
de aluminio com a “emulséo”. Essa tela foi identificada como tela conversora nacional
de gadolinio #4, na sec¢édo II.3. O resultado obtido € ilustrado na figura IV.7. Nela, se
observa, também, que a resolugao do sistema permite a visualizagdo dos orificios de

1mm; 0,5mm e 0,25 mm de diametro.

Figura IV. 7 — Neutrongrafia obtida com a tela conversora # 4.
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A titulo de comparacgéo, ilustrou-se, na figura IV.8, a Neutrongrafia dos objetos
de testes (IPF e penetrametro) realizada com o filme AA400 Industrex e uma tela con-
versora de gadolinio metalica importada, com 50 um de espessura. O tempo de expo-
sicao do sistema foi de 20 minutos. Esta Neutrongrafia foi submetida as mesmas con-
dicdes de revelagdo usadas para as neutrongrafias com as telas conversoras nacio-
nais de gadolinio. Obviamente, a tela importada ndo apresenta o efeito de granulagao
presente nas telas conversoras nacionais confeccionadas por jateamento, e portanto,
o sistema tela conversora metalica-filme radiografico resulta em imagens neutrongrafi-
cas com melhor contraste, uma vez que a presenga de granulagdo propicia o espa-

Ihamento da radiagdo secundaria que gera a imagem latente no filme.

Figura IV.8 — Neutrongrafia obtida com a tela conversora metalica importada.

IV.3 — Resolucao espacial e MTF das telas conversoras nacionais #3 e #4.

As curvas de ajuste da distribuicdo da densidade de niveis de cinza, ESF, em
funcdo da coordenada de varredura, na regido de interface do penetrametro, para os
sistemas, tela conversora #3-filme, tela #4-filme e tela conversora metalica-filme, se-
gundo a metodologia descrita na secao Ill.4, s&o apresentadas nas figuras IV.9, IV.10
e V.11, respectivamente. Observa-se que a ESF da tela #3, apresenta o menor valor
para o parametro de livre ajuste C, dado pela equacao 16, que esta associado ao cal-
culo da resolugao espacial do sistema, segundo a equagédo 17, enquanto a ESF da

tela conversora metalica apresenta o maior valor de C.
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25 + 6,53arctg(0,0111x - 16,52)
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Figura IV. 9 — Distribuicdo da densidade do nivel de cinza em fung&o da varredura na
regidao de interface do penetrametro de cadmio, obtida com a tela conversora nacional
#3
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Figura V.10 — Distribuicdo da densidade do nivel de cinza em funcao da varredura na
regido de interface do penetrametro de cadmio, obtida com a tela conversora nacional
#4-
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Figura IV.11 — Distribuicao da densidade do nivel de cinza em fun¢ao da varredura na
regido de interface do penetrametro de cadmio, obtida com a tela conversora metalica

importada.

A tabela IV.1 expressa os valores da resolucio espacial do sistemas telas con-
versoras nacionais com filme AA400 e tela conversora metalica com filme AA400, se-
guindo a metodologia descrita na secao 111.4. O erro relativo percentual (dR) foi deter-
minado, considerando-se o valor da resolucdo espacial da tela conversora metalica,
como referéncia. Observa-se que a resolucao espacial dos sistemas telas conversoras
nacionais-filme AA400 e tela conversora metalica-filme AA400 estdo cerca de 90% em

acordo.

Tabela IV.1 — Resolugédo espacial das telas conversoras nacionais e da tela metalica

importada, obtida pelo ajuste da fung¢ao de borda-difusa (ESF).

Tela conversora | Resolugdo (um) OR (%)
Nacional #3 180 10,0
Naconal #4 175 6,1
Metalica 165 --
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A tabela 1V.2 ilustra os dados referentes aos valores maximos e médios da
densidade de niveis de cinza das imagens do penetrametro, nas figuras V.6, IV.7 e
IV.8 e os valores correspondentes de modulagao do sinal calculados em fungao da
freqUéncia espacial obtidos com as telas conversoras nacionais #3, #4 e com a tela

conversora metalica, para os ensaios neutrongraficos realizados no reator Argonauta.

Tabela 1V.2 — Valores de modulagao do sinal calculado para os ensaios neutrongrafi-
cos do penetrdmetro com os sistemas tela conversora #3, #4, tela conversora metalica

e filme AA400, no reator Argonauta.

Frequéncia
Telas espacial (NC) med (NC)max Mcal
(linhas/mm)
Tela #3 4 24 39 0,38
2 24 39 0,38
1 27 41 0,34
Tela #4 4 20 28 0,29
2 21 30 0,30
1 22 31 0,29
Tela metalica 4 22 55 0,96
2 27 56 0,52
1 28 50 0,44

IV.4 — Curvas caracteristicas das telas conversoras nacionais #3 e #4 e da tela

conversora metalica e o tempo de exposigéo.

As curvas caracteristicas das telas conversoras nacionais #3 e #4 determina-
das segundo a metodologia descrita na sec¢éo I11.5 estéo ilustradas nas figuras IV.12 e
IV.13 para os respectivos tempos de exposi¢cdes fornecidos na tabela IV.5. Cada tem-
po de exposicao foi obtido a partir do valor do log E, no ponto da abscissa correspon-
dente ao ponto médio da reta de ajuste na regido linear da curva caracteristica e do

valor do fluxo dos néutrons térmicos no canal J-9.
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Figuras IV.12- Curva caracteristica da tela #3, destacando a regido linear.
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Figuras IV.13 — Idem, para a Curva caracteristica da tela #4.

Tabela IV.5 — Tempo de exposi¢ao para as telas conversoras nacionais de gadolinio.

Tela conversora nacional

Tempo de exposicao (min)

Tela#3

30

Tela#4

35
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IV.5 — Ensaios neutrongrafico com as telas nacionais

Realizou-se dois conjuntos de ensaios neutrongraficos no canal de irradiagao
J-9, do Reator Argonauta, com o sistema telas conversoras nacionais-flme para se
verificar a viabilidade do uso delas em Ensaios Nao Destrutivos. Os tempos de expo-
sicOes utilizados nas irradiagdes foram os indicados na tabela IV.5. As condi¢des para
a irradiacao foram as mesmas utilizadas ao longo de todo o trabalho.

No dois primeiros ensaios, os objetos inspecionados foram dois rolimas de ago,
com 30 mm e 18 mm de didmetros, respectivamente. A finalidade do ensaio foi obser-
var se as esferas no interior dos rolimas estavam igualmente espacgadas. As imagens
neutrongraficas, apresentadas nas figuras 1V.14 e IV.15, mostraram que os rolimas
nao estavam defeituosos, porque nenhuma esfera foi deslocada de seu lugar, man-

tendo o mesmo espagcamento entre elas.

Figura IV.14 — Neutrongrafia realizada com a tela conversora #3, mostrando auséncia

de defeito na regido interna do rolima.

Figura IV.15 — Neutrongrafia realizada com a tela conversora #4, mostrando auséncia

de defeito na regido interna do rolima.
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O objetivo dos trés ultimos ensaios neutrongraficos foi verificar o nivel de agua
no interior de um recipiente de aluminio hermeticamente fechado. As imagens neu-
trongraficas desses ensaios estao ilustradas nas figuras IV.16, IV.17 e IV.18.

Percebe-se, que as Neutrongrafia obtidas com as telas conversoras nacionais
mostraram a altura do nivel da agua, o Oring (borracha) e os contornos internos e ex-
ternos do recipiente com a mesma definicao que a tela conversora metalica.

Observa-se que a imagem neutrongrafica obtida com a tela #3, que foi confec-
cionada com apenas uma camada de depdsito, apresentou melhor contraste que a-
quela obtida com a tela #4, fabricada com varias camadas de depdsito. Esse resultado
se deve ao uso do selante na tela #4, pois as substancias que compde esse material

possuem alta secao de choque de espalhamento para néutrons térmicos.

Figura IV.16 — Neutrongrafia realizada com as telas conversoras nacionais #3 e #4,

respectivamente, mostrando o nivel de agua no interior de um recipiente de aluminio.

Parafusos de
aluminio

Recipiente
de aluminio

Oring

Figura IV.17 — Neutrongrafia realizada com a tela conversora metalica.
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CAPITULO V

CONCLUSOES

Nesse capitulo, apresentam-se as conclusdes relativas a escolha do aluminio
como base da folha conversora nacional de gadolinio, a viabilidade da confeccéo de
uma tela conversora nacional pelos dois métodos propostos, evaporagéo e jateamen-
to, e sugerem-se pesquisas futuras envolvendo as areas de Engenharia Metalurgica e

Quimica, objetivando a otimizagédo dos processos.

A escolha do aluminio, como substrato para a confecgao da tela conversora
nacional de gadolinio, foi relacionada a sua pequena sec¢ao de choque microscopica
para néutrons térmicos, (c,= 0,231 b), o que o torna um material praticamente transpa-
rente, para néutrons dessa energia.

O uso do cloreto de gadolinio como substancia para o depdsito deveu-se ao fa-
to do cloro possuir uma pequena se¢ao de choque de espalhamento e por emitir, tam-
bém, elétrons de conversao interna, ao interagir com néutrons térmicos, apesar dele
emitir radiacdo gama, de baixa energia, no decaimento do nucleo composto.

O método de deposigado por evaporagao a baixa pressao foi a metodologia es-
colhida para se iniciar a pesquisa da confecc¢ao da folha conversora nacional de gado-
linio, por ser um método amplamente utilizado em varias linhas de pesquisas cientifi-
cas que envolvem deposicdo de um material sobre um substrato, como por exemplo,
na producao de filmes finos para aplicagdo na area metalurgica; nas jungdes em de-
tectores semicondutores; na producao de alvos sélidos para fins de colisbes e reagdes
nucleares com aceleradores de particulas.

Apesar da impossibilidade de se desenvolver uma folha conversora de gadoli-
nio pelo método de evaporacdo, devido a quebra da valvula de entrada de ar das
bombas mecéanica e difusora do Evaporador Resistivo, a imagem obtida com primeira
tela confeccionada mostrou que a metodologia é factivel de ser utilizada, e, relativa-
mente a deposicdo jateada com pistola a ar comprimido, a por evaporagdo poderia
resultar em depdsitos de cloreto de gadolinio mais homogéneos.

A segunda metodologia utilizada, deposi¢do por jateamento, é também, uma
metodologia bastante utilizada na industria, incluindo a confecg¢ao de filmes radiografi-
cos e espelhos.

Observou-se que a tela conversora nacional de gadolinio confeccionada com

deposigao por jateamento, utilizando a pistola a ar comprimido, nao requer o uso do
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selante, posto que o agregante, além de possibilitar a adesédo do sal de gadolinio so-
bre a folha de aluminio, atua também como um impermeabilizante, impedindo que
esse sal reaja com o0 excesso de moléculas de agua presentes na atmosfera, nos dias
mais umidos. Tal fato € uma vantagem, porque o selante possui em sua composi¢cao
quimicos elementos espalhadores de néutrons.

Embora os ensaios preliminares tenham sido realizados num tempo de exposi-
¢ao de 20 minutos, verificou-se que esse tempo esta na faixa linear de resposta do
sistema tela conversora-filme, ou seja, um pouco abaixo do ponto de operacgao, refe-
renciado normalmente em 50% dessa faixa, que foi encontrado como sendo de 30
minutos e 35 minutos, para as folhas # 3 e # 4, respectivamente. As Neutrongrafias
preliminares realizadas com essas folhas encontram-se, de certa forma, sub-expostas.

Segundo FERREIRA [3] a resolugao espacial da Neutrongrafia realizada com o
sistema tela conversora metalica de gadolinio (100 um de espessura) e filme Kodak
Industrex AA400, foi de (57+1) um, enquanto que a encontrada, com a tela cintiladora
que compde o Sistema Eletrénico de Imageamento em Tempo Real instalado junto ao
reator Argonauta, foi 444 um. Comparando-se esses resultados, com aqueles listados
na tabela V.1, conclui-se que as Neutrongrafias realizadas com a tela conversora me-
talica de gadolinio (50 um de espessura) e com as telas conversoras nacionais de ga-
dolinio #3 e #4 apresentaram resolucdes superiores a obtida com a tela conversora
metalica de gadolinio de 100 um de espessura, porém, ainda inferiores a fornecida
com a tela cintiladora. As resolugdes neutrongraficas determinadas com a tela conver-
sora metalica de gadolinio com 50 um de espessura e com as telas conversoras na-
cionais de gadolinio # 3 e # 4 resultaram as mesmas, apesar do aspecto granular do
deposito nas telas conversoras nacionais.

As Neutrongrafias dos objetos de teste, mostradas nas figuras IV.6, IV.7, IV.14
IV.15 e IV.16 apresentaram boa nitidez, demonstrando ser economicamente vantajoso
0 uso das telas conversoras nacionais de gadolinio confeccionadas pelo segundo mé-
todo. Apesar de nada se poder concluir ainda quanto a sua durabilidade, ressalte-se,
entretanto, a facilidade de fabrica-la.

A duas metodologias desenvolvidas na tese para a confecc¢ao da tela converso-
ra nacional de gadolinio para Neutrongrafia mostraram-se viaveis. Essa afirmativa se
baseia nas imagens neutrongraficas obtidas dos indicadores de qualidade de imagem

e dos objetos utilizados nos Ensaios Nao Destrutivos com a tela conversora nacional.
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Dentre algumas pesquisas que podem ser desenvolvidas para a otimizagao da
tela, citam-se:

a) obtencdo de grdaos com dimensdes menores que aqueles utilizados neste

trabalho;

b) pesquisas voltadas para a obtencido de outros agregantes e selantes que

minimizem a influéncia desses produtos na qualidade da imagem neutrongrafi-

ca, em termos do espalhamento da radiagéo ;

c) a possibilidade do uso do substrato na forma de um coléide;

d) um estudo sobre um agente passivante que facilite a aderéncia do cloreto

de gadolinio a base de aluminio, apds a evaporagao;

e) confecgao de pastilhas de cloreto de cloreto de gadolinio para que a eva-

poracao por electron beam seja possivel, entre outros.

Por apresentar um menor custo de fabricacao, a tela conversora nacional pode
ser utilizada em ensaios didaticos de Neutrongrafia. Outra possibilidade de seu uso
refere-se a realizacdo de ensaios neutrongraficos de pegas, que visem averiguar a
existéncia ou ndo de defeitos com dimensdes superiores a 175 um.

Este trabalho serviu de base inicial para o desenvolvimento de uma metodolo-
gia visando a fabricagdo de uma tela conversora inteiramente produzida no Brasil com

as mesmas caracteristicas da tela importada.
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ANEXO |

Espectro por fluorescéncia de raios-x do cloreto de gadolinio, realizada no La-
boratério de Espectrometria por Fluorescéncia de Raios-X, do IEN/CNEN, evidencian-

do que o teor de contaminagao da substancia pelo elemento ferro é insignificante.
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