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“O homem ¢ uma corda estendida
entre o animal e o super-homem:
uma corda sobre o0 abismo; perigosa
travessia,  perigoso  caminhar;
perigoso olhar para trés, perigoso
tremer e parar.

O que é de grande valor no homem
é ele ser uma ponte e ndo um fim; o
que se pode amar no homem é ele
Ser uma passagem e um ocaso.

Eu s6 amo aqueles que sabem viver
como que se extinguindo, porque
S80 esses 0s que atravessam de um
para outro lado.

Amo todos que sdo como gotas
pesadas que caem uma a uma da
nuvem escura suspensa sobre o0s
homens; anunciam o relampago
proximo e  perecem  como
anunciadores.

Vede: eu sou um anunciador do raio
e uma pesada gota procedente da
nuvem; mas esse raio se chama
super-homem.”

Originalmente em “Assim Falou Zaratustra: um livro para todos e para ninguém”, de
Friedrich Nietzsche.



RESUMO

MACHADO, N. G. P. Desenvolvimento de um sistema baseado em deposic&o por
laser pulsado para o crescimento de filmes finos radioativos. 2019. 82 p.
Dissertacdo (Mestrado em Tecnologia Nuclear), Instituto de Pesquisas Energéticas e
Nucleares, IPEN-CNEN/SP, Sdo Paulo.

Filmes finos radioativos possuem aplicacdo direta no desenvolvimento de baterias
betavoltaicas e alfavoltaicas. Sendo que, a principal vantagem dessas baterias
nucleares é a sua durabilidade que pode variar de dezenas a até uma centena de anos,
dependendo da meia-vida do radioisétopo utilizado. Nesse contexto, a Deposi¢do por
Laser Pulsado (PLD) apresenta-se como uma importante ferramenta. Um aspecto
relevante de um sistema que utiliza essa técnica, € que 0s principais equipamentos
ficam fora da cAmara onde o material é processado. Logo, tal caracteristica viabiliza o
crescimento de filmes finos radioativos, pois possibilita o desenvolvimento de um arranjo
onde a area contaminada, devido o processamento de um alvo radioativo, seja
controlada. Dessa maneira, o presente trabalho aborda o desenvolvimento de um
sistema PLD destinado ao crescimento de filmes finos radioativos. Assim, no que
concerne a obtencdo da caAmara de vacuo e montagem das pegas, 0 sistema foi em
grande maioria projetado em um software CAD 3D. Posteriormente, as pecas que
estariam sujeitas a contaminacao por material radioativo foram usinadas e também
obtidas através de impressao 3D, sendo assim, de facil reposicao. Como no processo
de ablacdo ha a formacdo de material particulado, um filtro com capacidade para
retencdo de 99,95% de particulas com até 0,3 um foi acoplado a camara, para que o
material radioativo ndo fosse disperso para o restante dos equipamentos de vacuo. O
sistema foi entdo implementado e alvos de Cobre radioativo foram processados durante
60 min e 120 min, resultando em filmes finos radioativos com espessura média de
(167,81 = 3,67) nm e (313,47 + 9,17) nm, respectivamente. Dessa forma, foi realizado
um estudo acerca da dindmica de contaminagdo do sistema, em que o filtro utilizado
mostrou-se eficiente na retencdo do material radioativo, possibilitando que a
contaminacao ficasse retida na cdmara de vacuo. Portanto, demonstra-se pela primeira
vez a viabilidade da utilizagdo da técnica PLD no crescimento de filmes finos radioativos,
sendo entédo, possivel a utilizacdo desta em estudos futuros acerca do desenvolvimento

de baterias nucleares betavoltaicas e alfavoltaicas.

Palavras-chave: ablacdo; deposicdo por laser pulsado; filme fino; laser de

nanosegundos; radiacao.



ABSTRACT

MACHADO, N. G. P. Development of a system based on pulsed laser deposition
aiming to produce radioactive thin films. 2019. 82 p. Dissertacdo (Mestrado em
Tecnologia Nuclear), Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares, IPEN-CNEN/SP,
S&o Paulo.

Radioactive thin films have a direct application in the development of beta-voltaic and
alpha-voltaic batteries. The main advantage of these nuclear batteries is their durability,
which can range from tens to a hundred years, depending on the half-life of the
radioisotope used. In this context, Pulsed Laser Deposition (PLD) is an important tool. A
relevant aspect of a system using this technique is that the main equipment is outside
the chamber where the material is processed. Consequently, this feature allows the
growth of radioactive thin films, as it enables the development of an arrangement where
the contaminated area is controlled. In this way, the present work proposed the
development of a PLD system for the growth of radioactive thin films. Thereby, regarding
obtaining the vacuum chamber and the assembling of the parts, the system was mostly
designed using 3D CAD software. Subsequently, the parts that would be subject to
radioactive material contamination were obtained through machining and 3D printing, in
this way they are easily replaceable. As the ablation process produces particulate
material, a filter with a 99.95% holding capacity for particles with up to 0.3 um was
coupled to the chamber, so the radioactive material could not be dispersed to the
remaining vacuum equipment. The PLD system was then implemented and radioactive
copper targets were processed for 60 min and 120 min, resulting in radioactive thin films
with an average thickness of (167.81 + 3.67) nm and (313.47 + 9.17) nm, respectively.
Then, a study was performed about the contamination dynamics of the system, in which
the filter used was efficient in retaining the radioactive material, allowing the
contamination to be retained in the vacuum chamber. Thus, it is demonstrated for the
first time the feasibility of using the PLD technique in the growth of radioactive thin films,
being possible its use in future studies about the development of beta-voltaic and alpha-

voltaic nuclear batteries.

Keywords: ablation; pulsed laser deposition; thin film; nanosecond laser;

radiation.
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1 INTRODUCAO

Com o constante desenvolvimento tecnoldgico levando a miniaturizacao de
aparatos eletrdnicos a escalas nunca antes imaginadas, é natural que também
seja crescente a demanda por fontes de alimentacao que fornegam significativas
densidades de energia e também sejam pequenas, leves, confiaveis e
autbnomas. A necessidade de fornecimento de energia elétrica que né&o
provenha das redes usuais de distribuicdo, em aplicacdes como sistemas de
monitoramento remoto, radares, satélites, espaconaves e sondas de aguas
profundas, faz com que seja imprescindivel o uso de fontes — como, por exemplo,
baterias — que tenham alta capacidade de armazenamento de energia®: 2.

Devido a certas peculiaridades de algumas aplicacdes, a inviabilidade da
troca ou recarga do dispositivo de fornecimento de energia elétrica € um fator
gue impossibilita a utilizacdo das tradicionais baterias quimicas, como é o caso
das baterias de Litio, em razdo de que estas precisam de recarga e usualmente
possuem uma vida Util relativamente curta, menor do que uma década® 4. Uma
solucao viavel para esse tipo de problema é a utilizacao de radiois6topos para a
geracdo de energia®, uma vez que muitos desses possuem uma meia vida que
excede décadas, por vezes até uma centena de anos, como € o caso do
Niquel-63°.

Baterias que possuem sua fonte energética provinda do decaimento de um
radioisotopo apresentam uma densidade de energia de cerca de cem a dez mil
vezes maior que as baterias quimicas’ e sdo comumente conhecidas como
baterias nucleares ou geradores radiois6topo. Entre as variedades de baterias
nucleares disponiveis, destaca-se as de conversdo direta, que utilizam um
dispositivo de estado soélido de juncdo PN, PIN ou de barreira de Schottky,
juntamente com uma camada de um emissor alfa ou beta(-), para a geracao de
corrente elétrica® % 0. Essas sdo denominadas baterias alfavoltaicas ou
betavoltaicas, dependendo do tipo do decaimento do radioisétopo utilizado em
sua fabricacao.

A Figura 1.1 apresenta o esquema de uma dessas baterias nucleares de
conversdo direta, em que é utilizado uma camada de um material emissor
beta(-) depositada na superficie de um dispositivo de juncdo PN'!, de forma que
a radiacdo ao penetrar a regido tipo-p do dispositivo promove ionizagdes,
ocasionando a formacdo de pares de elétrons-lacunas??>. O campo elétrico

existente na regido de deplecdo faz com que ocorra a separagao entre 0s



elétrons e os ions, amentado a densidade de buracos na regiéo tipo-p e de
elétrons na regido tipo-n, assim, uma significativa diferenca de potencial é
estabelecida entre as duas extremidades do dispositivo, possibilitando que os
elétrons ultrapassem a regido de deplecdo e que haja correte elétrica, o
fendbmeno é similar ao que acontece quando um dispositivo PN é polarizado

diretamentel3.

‘ Fonte Radioativa ‘
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Figura 1.1 — Esquema de uma bateria betavoltaica, em que um material radioativo
emissor beta(-) é depositado na superficie tipo-p de um dispositivo PN. Fonte: adaptado de
Cabauy et al'“.

Partindo de uma definicAo mais adequada, a camada do emissor beta(-)
depositada na superficie da bateria betavoltaica, apresentada na Figura 1.1,
trata-se na verdade de um filme fino radioativo. De maneira geral, pode-se definir
um filme fino como sendo a deposicdo de um material, ou composicdo de
materiais, sobre uma determinada superficie. Sendo que, filmes finos
comumente possuem uma espessura que pode ser da ordem nanométrica ou
micrométrica. Além disso, no que se refere as principais técnicas destinadas ao
crescimento desses filmes, destaca-se a Eletrodeposicédo!®, o Sputtering?®, a
Deposicao Fisica de Vapor por Feixe de Elétrons (EB-PVD)!’ e a Deposicao por
Laser Pulsado (PLD)*8.

Filmes finos podem ser produzidos a partir de materiais estaveis
nuclearmente ou a partir de radiois6topos, consistindo neste ultimo caso em uma
fonte radioativa. No que concerne as aplicacbes em baterias nucleares de

conversao direta, similarmente ao apresentado na Figura 1.1, essa fonte, ou



filme fino radioativo, ao invés de ser constituida de um material que emite
radiacao beta(-), pode também ser produzida a partir de um emissor alfa.

Apesar das baterias nucleares alfavoltaicas e betavoltaicas serem
dispositivos que armazenam altas densidades de energia e de serem capazes
de fornecer essa energia de forma estavel ao longo de até mesmo décadas,
essas sao baterias que fornecem baixa poténcia, atualmente da ordem de
microwatts (UW). Bormashov, por exemplo, em 2018 desenvolveu uma bateria
betavoltaica baseada no emissor Niquel-63, compacta (5x5x3,5 mm?3) e capaz
de fornecer 1V e 1,1 pA®d,

Futuramente, a evolucdo desse nicho de bateria poderd se associar de
forma extremamente harmoniosa com a microeletrénica, uma vez que circuitos
desenvolvidos nessa area estdo caminhando cada vez mais rapido para o uso
de dispositivos que necessitam de baixissima poténcia para seu funcionamento
(low and ultra-low power devices). Dessa forma, sera possivel desenvolver
circuitos extremamente compactos, para sensoriamento e comunicagao, que
utilizem essas baterias e que tenham como principal foco aplicacdes espaciais e
em ambientes de dificil acesso.

Ao se considerar o desenvolvimento dessa variedade bateria, observa-se
que é justamente na fabricacéo do filme fino radioativo que residem algumas das
principais dificuldades na obtencdo dessa tecnologia. Inicialmente porque a
maioria dos sistemas destinados ao crescimento de filmes finos, além de serem
de alto custo financeiro, também ndo sdo desenvolvidos para processar um
material radiativo. Portanto, como o processamento de uma fonte radioativa gera
contaminacdao, torna-se inviavel a utilizacdo de um equipamento convencional.
Segundo que, considerando a possibilidade de se utilizar um equipamento
convencional para o crescimento de um filme estavel, efetuando-se
posteriormente sua irradiacdo em um fluxo de néutrons para torna-lo radioativo,
€ muito provavel que o substrato utilizado para o crescimento desse filme
também se torne radioativo e venha trazer complicagdes no desenvolvimento da
bateria. Mesmo escolhendo materiais de baixa secdo de choque para a
confeccao do substrato, ou que esse tivesse uma meia-vida curtissima, haveria
problemas, visto que, se estaria adicionando um volume inutilizavel, o que néo
seria desejavel para o desenvolvimento de um dispositivo compacto. O ideal

seria crescer o filme de um emissor beta(-) ou alfa sobre a superficie do préprio



dispositivo de estado solido e para isso seria preciso realizar o processamento
de um material radioativo.

Ainda que exista uma grande variedade de técnicas destinadas ao
crescimento de filmes finos convencionais, quando se trata do crescimento de
filmes finos radioativos revela-se uma certa escassez, isso devido ao fato de que
tal processo gera residuos radioativos e que tais residuos podem de forma muito
facil contaminar o0s equipamentos envolvidos. Nesse contexto, o
desenvolvimento de um sistema baseado na técnica PLD apresenta-se como
uma das possibilidades mais viaveis para a obtencéo de filmes finos radioativos,
iSso porque nessa técnica utiliza-se um laser pulsado para realizar a evaporacao
ou a sublimacdo da superficie de um alvo sélido e a partir disto realiza-se a
deposicao do filme fino.

A utilizacdo de um laser como ferramenta para o processamento do alvo
radioativo, possibilita efetuar a deposicao do filme fino em um ambiente
completamente isolado do meio externo. Na técnica PLD, uma feixe laser pode
ser propagado através de uma janela Optica para o interior de uma camara
hermeticamente fechada, onde o crescimento do filme fino radioativo seria
realizado e apenas o interior da camara seria exposto ao material radioativo,
livrando o restante dos equipamentos de qualquer contaminacéo. Vale ressaltar
gue a utilizacdo dessa técnica para o crescimento de filmes finos radioativos &
algo nunca antes descrito na literatura, evidenciando um importante aspecto de
inovacao no tema proposto.

Dessa forma, o presente trabalho aborda o desenvolvimento de um sistema
PLD destinado ao crescimento de filmes finos radioativos. Para tanto,
inicialmente definiu-se os materiais que seriam utilizados na usinagem da
camara, realizou-se um estudo acerca da interagdo da radiacdo beta(-) e alfa
com esses materiais e desenvolveu-se toda a concepcao do sistema de
deposicdo de filmes finos radioativos. Apos a montagem do sistema e da
realizacdo dos ajustes finais, como forma de comprovacdo da viabilidade do
sistema na ablag&o e deposicao, foram crescidos filmes finos a partir de um alvo
estavel de Niquel. Em seguida, utilizou-se um alvo de Cobre ativado no reator

nuclear do IPEN, para o crescimento dos filmes finos radioativos.



2 OBJETIVOS

O objetivo principal deste trabalho foi o desenvolvimento de um sistema
fundamentado na técnica PLD para contemplar a necessidade de fabricacao de

filmes finos radioativos.
Os objetivos especificos do trabalho foram:

1. Realizar o desenho e producdo das pecas necessarias para a
implementacéo do sistema, através de usinagem e impressao 3D,;

2. Automatizar a varredura do laser sobre a superficie da amostra;

3. Realizar a contaminagao da camara e verificar a eficiéncia do sistema
de filtragem;

4. Implementar o sistema e utiliza-lo no crescimento de filmes finos

radioativos.



3 REVISAO E TEORIA

3.1 Propriedades do laser

A utilizacdo de lasers, seja para usos nha investigacao cientifica ou em
aplicagbes industriais, esta diretamente associado as propriedades Unicas
relacionadas a emissdo de um feixe de radiagdo eletromagnética. A alta
coeréncia espacial alcancada com esses dispositivos permite uma excelente
focalizacdo e colimacéo do feixe a altas densidades de energia. Enquanto que
sua monocromaticidade, juntamente com a possibilidade de sintonizacdo de
comprimentos de onda especificos, permite um alto controle na selecédo da
banda de excitacédo desejada?® %1, Além disso, a utilizacdo de lasers com pulsos
ultracurtos, possibilita a superagdo de mecanismos dissipativos?? em um material
sob estudo. Portanto, a combinagéo de todas estas propriedades oferece uma
vasta e versatil variedade de aplicacdes.

O processamento de materiais pode ser feito por lasers pulsado, quais
comumente possuem duracédo de pulso na faixa de femtossegundos (101° s),
picossegundos (10*? s) e nanossegundos (10° s), ou por lasers com feixe
continuo, denominados de CW (Continuous Wave)*. Devido aos fétons néo
serem portadores de massa, um feixe laser pode ser movimentado a velocidades
gue ferramentas mecéanicas e fontes tradicionais de calor ndo podem atingir,
propiciando agilidade no processamento. Também, devido a essa caracteristica,
€ impossivel que um feixe introduza qualquer agente contaminante no material
gue esta sendo processado, 0 que é corriqueiro na utilizacdo de ferramentas
convencionais. Por outro lado a ferramenta em uso, no caso a radiacéo
eletromagnética, também nado sofre com contaminacdo devido ao material sob
processamento.

Na maioria dos processos feitos por pulsos da ordem de picossegundos
e nanossegundos, sdo utilizados lasers de estado sélido, como o de Nd:YAG?,
Esse tipo de laser é feito a partir de uma matriz de Granada de itrio e Aluminio
(Y3Als012) dopada com Neodimio (Nd3*), possuindo uma excelente estabilidade
térmica e propriedades adequadas para a geracédo de pulsos curtos e CW. O
bombeio desses lasers geralmente é feito por lampadas arco?*, utilizando
Criptdnio ou Xenbnio, ou lasers de diodo. Apesar de cristais desse género

absorverem e emitirem em diversos comprimentos de onda no infravermelho



proximo?®, o principal pico de absorcdo e emissdo estd em 808 e 1064 nm,

respectivamente, conforme apresentado na Figura 3.1.

Espectro visivel -
Emisséio

Bombeio Nd:YAG
A o o

Infravermelho préoximo

300 400 500 600 700 800 900 1000 1100

Comprimento de onda (nm)

Figura 3.1 — A regido do infravermelho préximo esta situada logo apés ao espectro
eletromagnético visivel (380 a 740 nm). Nela tem-se o principal comprimento de onda de
bombeio e emissédo de lasers de Nd:YAG. Fonte: préprio autor.

No que se refere a obtencdo de pulsos de nanosegundos, o método de
chaveamento-Q, onde Q ¢€ referente ao fator de qualidade da cavidade
ressonante, é o mais utilizado para geracdo de pulsos com alta poténcia de
pico?6. Basicamente, um dispositivo atenuador é utilizado para aumentar as
perdas na cavidade ressonante, diminuindo o fator Q e ndo permitindo a acao
laser. Dessa forma, a energia fornecida pelo bombeio é armazenada no meio de
ganho através da conservacdo da inversdo de populacdo. Porém, quando o
dispositivo € “chaveado”, as perdas na cavidade ressonante sdo diminuidas e o
fator Q é aumentado, assim, a energia acumulada anteriormente € transformada
em radiacao eletromagnética através da emissao estimulada e o pulso pode ser
gerado com alta energia pico?’.

Portanto, o chaveamento-Q ativo e o chaveamento-Q passivo sédo as duas
principais formas de se efetuar a variagdo do fator de qualidade da cavidade
ressonante. Sendo que, no chaveamento-Q ativo a ac¢do do atenuador é
controlada externamente através de um sinal elétrico, no qual o dispositivo pode
ser um obturador (shutter), um modulador temporal (chopper wheel), um espelho
giratorio, um prisma giratério ou um modulador do tipo Optico-acustico, magneto-
optico ou eletro-6ptico®®. Ja no caso do chaveamento-Q passivo o atenuador é
um absorvedor saturavel, no qual, inicialmente irA absorver uma grande
guantidade de fotons, provenientes do meio de ganho, até atingir o estado de
saturacdo. Assim, os fotons serdo transmitidos e o fator Q serd aumentado

rapidamente, promovendo-se a emissao estimulada e a geracao do pulso. Apos



esse estagio, o absorvedor retorna ao seu estado original, interrompendo a
operacdo do laser?®. Ressalte-se que o sistema laser utilizado neste trabalho

atua com chaveamento-Q passivo.

3.1.1 Feixe Gaussiano

Entre os diversos modos transversais de um ressonador?®, o modo
fundamental (TEMoo) € um dos mais importantes e utilizados na maioria dos
lasers, tendo em vista que este possibilita um melhor controle no processo de
focalizagcdo. Um feixe caracterizado por este modo possui um comportamento
Gaussiano quanto a distribuicdo transversal de sua intensidade®. Essa

distribuicdo € expressa pela Equacéo 3.1:

I(ry=1Ie 2(%) (3.1)

onde [, é a intensidade méaxima, r € a distancia radial e w € o raio do feixe.
Conforme indicado na Figura 3.2, o raio do feixe é definido como a

distancia entre o eixo éptico, onde I(r) = I,, e o ponto onde a intensidade

decresce para I(r) = Io/ez. Esse raio descreve a area na qual 86,5% da

energia do feixe esta concentrada?®.

Figura 3.2 — Distribuic&o radial da intensidade de um feixe gaussiano. Fonte: préprio autor.

Tendo em vista uma maior taxa de ablagcdo e consequente uma maior
deposicédo, em processos de deposicéo por laser pulsado corriqueiramente se
focaliza o feixe laser para aumentar a fluéncia, ou seja, a energia entregue a

superficie do material. Dessa forma, o esquema de focalizacdo de um feixe



gaussiano por uma lente € apresentado na Figura 3.3. A principio, um feixe com
diametro inicial d = 2w é propagado através de uma lente convexa, este
atingirda seu menor didmetro a uma distancia focal f em relacdo a lente,

conforme apresentado no item a). Sendo que, em b), tem-se um esquema mais

detalhado da regido proxima ao plano focal.

. " Plano focal

Figura 3.3 — Esquema de focalizagdo de um feixe gaussiano. Fonte: proprio autor.

No plano focal, a regido onde o feixe atinge seu menor diametro é

denominada “cintura do feixe” ou ponto focal?®. O raio desse ponto é denotado
por w, e a partir dele, em ambos os sentidos do eixo 6ptico (z), o feixe apresenta
uma abertura angular 6, definida pela Equacéo 3.2%°. Onde, A é o comprimento

de onda do feixe e M? ¢ o fator de qualidade que indica o grau de variagdo de
um feixe real em relacdo a um feixe perfeitamente Gaussiano, sendo que,
M? > 1 para um feixe real e M2 = 1 no caso de um feixe ideal.

9 = 2 M? (3.2)

TWo

Conforme a Equacéo 3.2, quanto maior o raio da cintura do feixe, menor

é 0 angulo de divergéncia.
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A partir do esquema apresentado no item a) da Figura 3.3, observa-se
gue a tangente do espalhamento angular pode ser definida em funcéo do raio do
feixe ao entrar na lente e da distancia focal:

w

tan(0) =

(3.3)

sendo que, para angulos muito pequenos, onde w < f, a Equacdo 3.3 pode

ser aproximada para tan(f) =~ 0. Dessa forma, é possivel relacionar as

Equacbes 3.2 e 3.3, obtendo uma expressao para o raio da cintura do feixe em
funcdo dos parametros do laser e da lente:

Wy === M? (3.4)

comow = d/2 e considerando um feixe perfeitamente Gaussiano (M? = 1), a
Equacao 3.4 seré:

21 f2
A partir do ponto focal, o espalhamento angular ao longo do eixo 6ptico
implica em uma variacdo da largura do feixe, que é definida de acordo com a
seguinte expressao?®:
1/2

2

w(z) =w, [1 + (Zi) ] (3.6)
r

onde, Z., denominado comprimento de Rayleigh, & a distancia em relagéo ao

ponto focal, na qual a area é duplicada — ou seja, a intensidade a um

comprimento de Rayleigh, em ambos os sentidos do ponto focal, decresce por

um fator 2.

Utilizando a Equacéo 3.6 para determinar o raio do feixe a uma distancia

+7z,. do ponto focal, teremos:

w(tz,) =w, [1 + (izr)z]l/z =2w, (3.7)

Zr

O comprimento Rayleigh pode ser descrito em termos da cintura do feixe

e do comprimento de onda do laser, conforme apresentado na Equagéao 3.8.

nwé

A

Zy = (3.8)
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Utilizando a Equacéo 3.6 e adotando como z = 0 o ponto focal, pode-se

definir a fluéncia do laser como:

F=—2Z (3.9)

w(z)?2

onde E é a energia do laser. Sendo unidade da fluéncia dada em J/cm?.

3.2 Interacéo de pulsos de nanosegundos com metais

Ablacéo € um processo de remocéo de material da superficie de um solido
através de sua irradiacdo por um feixe laser. Sendo o conjunto de particulas
ejetadas do alvo, ap0s a interacao do laser, geralmente chamado de pluma. Esta
€ constituida por elétrons, ions, atomos e potencialmente pode apresentar
também clusters e material fundido (droplets) extraidos do alvo3l. Os fenémenos
fisicos predominantes no processo de ablagéo estdo associados principalmente
com as especificidades do laser, como a duracao do pulso e fluéncia, que é a
densidade de energia por unidade de area, J/cm?. Assim, no que concerne a
ablacédo por pulsos com duracdo temporal da ordem de nanosegundos3®? 33,
considera-se como fendmenos primarios os mecanismos de natureza puramente
térmica, como a vaporizacdo e explosdo de fase®*. Em geral, para a ablacéo de
metais com lasers de nanossegundos, utiliza-se uma fluéncia minima do
valor de 10 J/cm? .

Durante a interacdo do laser com a superficie do alvo, a regido irradiada
€ aquecida a uma temperatura que excede o ponto de ebulicdo e em alguns
casos excede também a temperatura critica do material®®. Sendo que, as
principais formas de dissipacédo de energia é a conducéo de calor no sdlido e a
evaporagaos3,

Na regido onde a intensidade do laser € maior, o material é fundido,
conforme apresentado na Figura 3.4. Nas proximidades do liquido, onde a
temperatura € menor do que a temperatura de fusao, o intenso fluxo de calor
provoca alteracdes no material, formando a denominada zona afetada pelo calor
(HAZ — Heat Afected Zone)3®. O subsequente aquecimento do liquido devido a
interacdo do laser, provoca a evaporacdao do material. Uma densa pluma é
formada ligeiramente sobre a superficie. Esta pluma, composta por material
evaporado e expelido, absorve energia do feixe de laser (por meio de

fotoionizacdo e Bremsstrahlung inverso) e sua temperatura e pressao
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aumentam?®. Sendo que, o gradiente de pressao resultante acelera a pluma

perpendicularmente ao alvo.

a) Pulso do laser (ns) b)

Intensidade -
Expulsdo

do feixe .
5 de
liquido
Ry TT
Propegacio ,(\ " ’/‘/\4 he
temperatura R

Material alvo Material alvo

Figura 3.4 — Ablacédo de um alvo através da irradiacé@o por pulsos de nanosegundos. a) A
interacdo do pulso com a superficie do material provoca um aumento da temperatura, com
maximo na regido onde a intensidade do feixe € maior. b) O crescimento da temperatura
provoca a fusdo do material. Na sequéncia, devido a interagdo do pulso com o material fundido,
ocorre a formagao de uma pluma de vapor. Esta por sua vez, interage com o pulso e €
ionizada, gerando uma pluma de plasma que expande-se ortogonalmente a superficie. Fonte:
préprio autor.

Esses fenbmenos térmicos sdo caracteristicos de pulsos com duracao
temporal da ordem de, ou maior que, nanosegundos. Logo, durante a interacao
do laser com o material, ha tempo suficiente para que aconteca a absor¢céo da
energia do pulso pelos elétrons do alvo. Posteriormente ocorre a relaxagao
desses elétrons, havendo transferéncia de energia vibracional para a estrutura
do material, ocorrendo em seguida a propagacdo do calor 37 38 e fusdo do

material.

3.3 Deposicao por laser pulsado

Entre as diversas técnicas destinadas ao crescimento de filmes finos, a
Deposicdo por Laser Pulsado (PLD) destaca-se por sua aplicabilidade e
simplicidade de implementacdo!®. Enquadra-se como uma variedade da
Deposicdo Fisica de Vapor (PVD), compartilhando algumas caracteristicas
comuns aos processos de deposicao de filmes finos, como o processamento sob

um regime de vacuo. A versatilidade da técnica reside principalmente na vasta
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variedade de materiais, ou composicdes de materiais, que podem ser
processados sem preparacgdo préviad% 4041,

Nessa abordagem, um laser pulsado é refletido por um espelho
automatizado para dentro de uma camara de vacuo, esquema apresentado na
Figura 3.5. Uma lente, com comprimento focal f, focaliza o feixe na superficie de
um alvo solido, que encontra-se sobre um porta amostra também automatizado
e que provoca a rotacdo da amostra. O movimento de translagdo do feixe,
propiciado pelo espelho, juntamente com o de rotacdo do porta amostra,
possibilita que o processamento seja realizado em uma area da superficie do
alvo.

Essa varredura da superficie do alvo é fundamental, pois se o feixe ficasse
parado em um mesmo ponto, a ablacdo seria reduzida consideravelmente, ou
até mesmo cessaria, devido a interacdo do feixe com as paredes da cavidade
gerada. Assim, a movimentacdo do feixe garante uma maior eficiéncia no
processo de ablacdo, gerando um maior fluxo de pluma e uma maior taxa de

deposicédo*?.

espelho l‘ motorizado

feixe laser

lente
focalizagdo

substrato
[ ]

pluma de
plasma

Figura 3.5 — Esquema de um sistema de deposicdo por laser pulsado. No sistema PLD
um laser pulsado é direcionado para um alvo que encontra-se dentro de uma camara com
vacuo. O espelho é automatizado, permitindo que o feixe varra parte da superficie do alvo.

Uma lente com uma distancia focal f, focaliza o feixe na superficie da amostra. Um porta
amostra que gira a uma velocidade constante sustenta o alvo e um substrato destinado ao
crescimento do filme fino é posicionado a uma distancia z em relagédo ao alvo. Fonte: adaptado
de Costa*.



14

Na técnica PLD os pulsos do laser interagem com a amostra, formando
uma pluma de plasma que é direcionada ortogonalmente a superficie,
oferecendo um fluxo de matéria para que a deposi¢cdo ocorra. Ao atingir a
superficie de um substrato, que é posicionado a uma altura z (geralmente alguns
centimetros), em relacdo ao alvo, a matéria é recombinada e entdo depositada,
formando o filme fino.

No que se refere a evolugdo do processamento PLD por lasers de
nanossegundos, em que a duracdo do pulso varia geralmente de 0,1 a 20 ns,
inicialmente tem-se um feixe focalizado, que resulta no aumento da fluéncia
entregue a superficie do alvo. Apos ~100 ns do inicio da interacdo, ocorre a
inducdo da pluma gerada pela ablagdo. Em ~200 ns a pluma ja foi
completamente formada e expande-se ortogonalmente a superficie do alvo!®.

Devido as diversas configuracfes para o sistema — como por exemplo,
variacdo do comprimento de onda do laser, duracéo do pulso, presséo dentro da
camara, entre outras — sao diversas as variaveis que interferem na formacao do
filme fino. Porém, a fluéncia do laser, a taxa de repeticdo, a pressdo dentro da
camara, a distancia entre o alvo e substrato e o tempo de deposicdo, séo
variaveis com crucial importancia.

Para que o material ejetado consiga percorrer a distancia entre o alvo e o
substrato, o sistema deve estar em vacuo, geralmente entre 103 torr a 10 torr,
aumentando assim o livre caminho médio e possibilitando o processo de
deposicao.

Entre as principais vantagens da utilizagdo de um sistema PLD, temos:

e Nao héa preparacao do material alvo;

e Utilizam-se alvos sélidos;

e Permite fazer filmes de matérias de alto ponto de fusdo/evaporacao;

e O substrato ndo precisa ser metélico;

e NAao é necessario gerar diferenca de potencial entre o alvo e o
substrato;

e Pode crescer filmes em diversas geometrias — no caso de um
dispositivos de juncdo PN, PIN ou de barreira de Schottky, pode-se
crescer o filme sobre proprio dispositivo.

e Possibilidade de contencdo da contaminacdo, devido o0
processamento de um alvo radioativo, no interior da camara de vacuo;

e Processo rapido, tipicamente dezenas de minutos.
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Algumas desvantagens séo:

e Perfil de espessura do filme nao é perfeitamente homogéneo;

¢ Deposicdo do material do alvo em grande parte da contenc¢do do vacuo
(paredes);

e O alvo ou o laser devem estar em constante movimento para que o
plasma possa ser promovido com eficiéncia — 0 que pode acarretar

dificuldades técnicas;

O laser com meio de Nd:YAG, € geralmente o mais utilizado no sistema
de ablagéo a laser devido a seu relativo baixo custo de producéo, de manutengéo
e sua alta eficiéncia. Para essa aplicagdo, a operacdo em regime de
chaveamento-Q (Q-Switching)** é fundamental, pois permite produzir pulsos de
duracdo de nanosegundos com alguns mJ de energia, resultando em pulsos de
poténcia pico de MW, suficientes, quando focalizados, para promover a ablacao
da maioria dos materiais — uma das excecbes sdo algumas variedades de

materiais transparentes.

3.4 Topicos de tecnologia nuclear

De forma geral, define-se como radiacdo ionizante primaria, elementos
gerados a partir de processos atbmicos ou nucleares. Tais, podem ser
categorizadas como: radiacdo beta (f3), que engloba a emissao de elétrons ()
e positrons (B*); radiacdo alfa (a), que em sintese é a emissdo de um nucleo de
Hélio (5He); radiacdo eletromagnética, que inclui os raios-X gerados durante o
rearranjo de camadas eletrbnicas e os raios gama (y) que se originam em
transicdes dentro do ndcleo; e a emissdo de néutrons, que esti associada a
fissdo nuclear®.

Séo diversas as tecnologias nucleares associadas a cada tipo de radiag&o
ionizante. Para radiacdo beta(-), ha por exemplo sua utilizacdo na industria para
controle da espessura de materiais, como, folhas de papel*® 4. Um outro
exemplo, é a utilizacdo da energia das particulas beta(-) em baterias nucleares,
comumente denominadas de baterias betavoltaicas*®. Ja a radiacdo beta(+),
positrons, € largamente utilizada na medicina em exames PET (Positron
Emission Tomography)*, com finalidade de gerar imagens para diagndsticos. A
radiacdo alfa, devido a sua alta secdo de choque para interacdo com a matéria,

é utilizada em moédulos espaciais para a geracéo de energia térmica*®. Também
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na area de diagnodstico médico a radiagcdo gama é utilizada em exames de
cintilografia®. Além disso, é utilizada em larga escala para irradiacdo de
alimentos e esterilizacdo de produtos médicos®!. Quanto aos néutrons, sdo de
suma importancia para a sintetizacdo de materiais de uso cientifico e industrial®?.

Discriminando todos o0s materiais existentes juntamente com seus
isétopos e relacionando a quantidade de néutrons e protons em cada nucleo,
observa-se que apenas uma pequena porcdo desses nuclideos sdao
nuclearmente estaveis, regido em preto na Figura 3.6. A curva composta por
esses matérias estaveis damos o nome de banda de estabilidade, o término
dessa banda é no numero atdmico Z = 82, acima disso todos os elementos séo

instaveis.
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Figura 3.6 — Representagdo do niumero de néutrons (N) de todos os materiais e seus is6topos
em funcao do nimero atémico (Z). A curva em preto, formada por todos nuclideos estaveis, é
chamada de banda de estabilidade. Fonte: adaptado de IAEAS3,

A partir da banda de estabilidade pode-se definir, de forma genérica, as
regides onde havera determinadas formas de decaimento. Por exemplo, acima

da banda de estabilidade predomina os isétopos que decaem por emissdo
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beta(-), estes sdo elementos com predominancia de néutrons em seus nucleos.
Abaixo da banda, os is6topos com predominancia de prétons decaem
principalmente por emissdo beta(+). Ja o decaimento alfa, ocorre principalmente
acima dafaixade Z = N = 82, onde os elementos diminuem a sua massa atraves
da emissdo de um nucleo de Hélio.

Uma das caracteristicas dos raios gama e raios-X é que, por nao
possuirem massa e carga, tais radiagdes interagem fracamente com a matéria,
fato que dificulta o processo de blindagem. Necessitando, muitas vezes, de
espessas estruturas de chumbo ou revestimentos com argamassa baritada para
conter algumas centenas de keVs de energia. JA os poésitrons, apesar de
possuirem massa, sao aniquilados ao formar um par elétron-paésitron, liberando
dois fotons de radiagdo com 511 keV. Assim, volta-se ao problema anterior,
havendo necessidade de blindar a radiacéo eletromagnética. Néutrons, apesar
de possuirem massa, ndo sdo particulas portadoras de carga e, portanto,
interagem pouco com a materia.

No quesito blindagem, as radiagdes beta(-) e alfa se destacam das demais
por possuirem massa e carga, assim, interagem fortemente com a matéria,
possuindo uma maior taxa de perda de energia ao penetrar determinado
material. Em vista disso, devido a uma maior facilidade de blindagem, é
interessante a aplicacdo de materiais emissores beta(-) e alfa no
desenvolvimento de bateria nucleares compactas®*. A utilizacdo de um sistema
PLD para a producéao de filmes finos radioativos a partir de alvos solidos desses
materiais também é viavel. A seguir, se explorard os conceitos fisicos

relacionados a tais decaimentos e suas interac6es com a matéria.
3.4.1 Emissao beta(-)

O mais basico dos processos de decaimento beta € a conversao de um
néutron em um proton, através do decaimento beta(-), ou de um proton em um
néutron, através do decaimento beta(+)*. Também estd incluso neste
decaimento a captura de elétrons, na qual um ndcleo converte um préton em um
néutron através da captura um elétron geralmente da camada K ou L. Em um

ndcleo, o decaimento beta muda o nimero atémico (Z) e o numero de néutrons
(N) em uma unidade: Z—Z +1e N— N + 1, sendo que, o nimero de
massa (A = Z + N) permanece constante®® — ou seja, o nlcleo pai sempre

decai para um isobaro.
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O processo de decaimento beta também engloba a geragdo de um

antineutrino (v) ou neutrino (v), conforme o esquema abaixo:
n—p+e +v decaimento beta(-)
p—n+et+v decaimento beta(+)
p+e” —n+v captura eletronica (g)

Como mencionado, das variedades de emissbes beta, as baterias
betavoltaicas requerem a utilizacdo da radiacdo beta(-). Assim, conforme
apresentado acima, o néutron decai, gerando um préton, um elétron e um
antineutrino.

Considerando um atomo X decaindo através do processo beta(-) e

gerando um atomo filho Y, teremos a seguinte equacao:
92Xy — z41v-1 e + 7+ Qg (3.1)
Onde, o valor QB— € a energia cinética maxima que os elétrons ou anti-neutrinos
podem possuir nesse decaimento.
Q- = E.- + E5 (3.2)

A Equacéo 3.2 também pode ser definida como o produto da diferenca de

massa entre o elemento pai e filho pela velocidade da luz ao quadrado®®:
Q- = [M(2X) — M(z417)]c? (3.3)

Por exemplo, para o decaimento beta(-) do elemento 83Ni no seu is6baro>?

63Cu, temos:
Qp- = [M(ZEND) — M(35Cw)]c?
QB‘ =[62,9296691 — 62,9295972]c? = 66,98 keV
A Tabela 3.1 apresenta uma lista com exemplos alguns de radioisétopos

emissores de radiacdo beta(-), contendo também seu respectivo tempo de meia-

vida, a energia da particula emitida e elemento gerado apos o decaimento.



Tabela 3.1 — Lista de alguns radiois6topos emissores beta(-), com suas respectivas
meia-vidas, energias liberada no processo e nuclideos filho.

Radioisotopo Tempo de meia-vida Energia (keV) Filho
SH 12,311 anos 18.5898 3H
'eC 5700 anos 156,476 14N
1zp 14,284 dias 1710,66 32g
15P 25,383 dias 2485 33g
1eS 87,25 dias 167,33 35c]
15C1 302x10°anos 1142,14 363

76Ca 162,64 dias 258,0 455
SN 98,7 anos 66,980 63Cu
38ST 28,80 anos 545,9 20y
39Y 2,6684 dias 2278,7 207y
29Tc 211,5 x 10°% anos 293,8 29Ru
'e1Pm 2,6234 anos 224,1 1476m
21T 3,788 anos 345,0 204H0

Fonte: International Atomic Energy Agency, Nuclear Data Service, Live Chart of Nuclides.

Acesso em 14 de janeiro de 2019. Disponivel em: <www-nds.iaea.org>.

3.4.2 Emissao alfa
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Elementos pesados e nuclearmente instaveis, pertencentes a regiao

amarela apresentada na Figura 3.1, irdo decair através da emissao de dois

prétons e dois néutrons, ou seja, um nucleo de Hélio (‘2‘He). A Equacédo 3.4

descreve esse tipo de decaimento, em que um nuclideo X se transforma em um

nuclideo Y através da emissdo de uma particula alfa com energia cinética Q.

X — 45w +a+ Qg

(3.4)

A Tabela 3.2 apresenta uma lista com exemplos de alguns radioisétopos

emissores de radiacdo alfa, contendo também seu respectivo tempo de

meia-vida, a energia cinética da particula emitida e elemento gerado apos o

decaimento.
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Tabela 3.2 — Lista de alguns emissores alfa, com suas respectivas meia-vidas, energias
liberada no processo e nuclideos filho.

Radiois6topo  Tempo de meia-vida Energia (MeV) Filho
20%Bi 2,01x10% anos 3,137 20571
2190 138,4 dias 5,407 296pb
231pa 32.670 anos 5,150 227Ac
232Th 14,02x10° anos 4,082 228Ra
235U 704x10° anos 4,678 231Th
238pu 87,74 anos 5,593 23%0
232Pu 24.100 anos 5,245 2350
2¢1Am 432,6 anos 5,637 23’Np

Fonte: International Atomic Energy Agency, Nuclear Data Service, Live Chart of Nuclides.
Acesso em 14 de janeiro de 2019. Disponivel em: <www-nds.iaea.org>.

3.4.3 Interacdo das radiacdes alfa e beta(-) com a matéria

Diferente das particulas ndo carregadas, como 0s néutrons ou até mesmo
aradiacdo gama, as particulas portadoras de carga interagem intensamente com
a matéria. Particulas pesadas, como a radiacao alfa, interagem primariamente
através da forca coulombiana estabelecida entre sua carga positiva e a
eletrosfera dos a&tomos absorvedores. Apesar de menos intensa, interacdes que
resultem em perda de energia com o nucleo dos atomos absorvedores também
é possivel®®.

Imediatamente ao penetrar um determinado material, as particulas
carregadas interagem simultaneamente com muitos elétrons provenientes das
camadas eletrbnicas dos atomos do meio. Se for uma particula alfa, os elétrons
sofrerdo um impulso atrativo, estabelecido pela forca coulombiana®. Se a
particula for um elétron proveniente do decaimento beta(-), os elétrons dos
orbitais atdmicos serdo repelidos. Dependendo da proximidade do encontro
entre a particula e o &tomo absorvedor, o impulso sofrido pelo elétron pode ser
suficiente para mudar seu estado energético dentro do sistema atémico,
excitando-o, ou até mesmo removendo-o completamente do atomo®’. Assim,
sendo o atomo absorvedor excitado ou ionizado, a quantidade de energia
transferida para este ocasiona em uma diminuicdo de igual valor na velocidade

da particula carregada.



21

A energia maxima que pode ser transferida pela particula carregada para
um elétron é de cerca de 1/500 de sua energia cinética total®®. Portanto, devido
a essa pequena fracdo de energia transferida, a particula sofrera muitas
interacOes conforme penetra no meio absorvedor. No decorrer das interacoes,
quais podem ocorrer simultaneamente, a particula ira sofrer uma perda continua
de energia cinética até que seja completamente desacelerada. A perda de
energia cinética de uma particula carregada em um material absorvedor também
pode ser definida como “poder de freamento” ou “taxa de perda de energia”.

A perda de energia, ou poder de freamento, apresentada na Equacéo 3.5,
é definida como a variacdo da energia pela variacdo do espaco*® e usualmente
sua unidade é expressa em MeV/cm ou MeV.cm?/g.

dE
§S=-— (3.5)

A perda de energia (S) aumenta conforme a velocidade da particula
diminui, visto que, esta passa a interagir mais tempo com determinada regiao do
meio.

Para a radiacao alfa, a equacao acima engloba a perda de energia devido
a interacao nuclear, que € a transferéncia de energia em colisdes elasticas com
ndcleos, e perda via interacfes eletrdnicas, que resultam na transferéncia de
energia através da ionizacao e excitacao de atomos.

A expressado classica que descreve a Equacdo 3.5 para particulas
pesadas, alfa por exemplo, é conhecida como a férmula de Bethe®® e pode ser
definida de acordo com a Equacéo 3.6:

dE  4me*z? 2mgyv?2
—_ = NZ (]n |_0
dx mgov2 I

—Inl1-g2-p%) @9

Sendo:

- v a velocidade da particula carregada;

- Z acarga da particula;

- My a massa de repouso da particula;

- N a densidade numérica dos atomos absorvedores;
- Z o numero atdbmico dos atomos absorvedores;

- e a carga do elétron;

- [ a média do potencial de ionizacdo dos atomos;
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- B arazdo entre a velocidade da particula e a velocidade da luz no vacuo

w/o).

O potencial médio de excitacdo dos atomos, I, trata-se de um parametro
experimental determinado para cada elemento®®. Para casos ndo relativisticos
(v < ¢), o termo 8 torna-se insignificante. Logo, a Equagao 3.6 é reduzida para:

dE _ 4me*z?

dx moV?2

2mgv?
1

NZln|

(3.7)

Com base nas equagbes acima para a perda de energia de particulas
pesadas e carregadas, o software Astar®® foi desenvolvido pelo National Institute
of Standards Technology — NIST, para calcular a perda de energia de particulas
alfa em diversos meios absorvedores. Um dos principais destaques desse
software, € que além de calcular a perda total, também é feita uma discriminacéo
entre quanto dessa energia foi dissipada em interagdes com os nucleos e com
os elétrons do meio absorvedor. A incerteza obtida para a perda de energia € de
10% a 20% a partir de 1 keV, 10% a 15% a partir de 10 keV, 5% a 10% a partir
de 100 keV e 2% a 5% a partir de 1 MeV>®,

Ja para elétrons, radiacdo beta(-), espera-se que sua penetracdo em
meios absorvedores seja bem maior, devido a sua massa de repouso e carga
serem menores quando comparadas as particulas alfa. A definicdo da perda de
energia, Equacdo 3.5, para esse tipo de radiacdo € um pouco diferente,

podendo-se defini-la como®8:

5= (Z_i)col + (Z_i)rad (3'8)

O primeiro termo da Equacao 3.8 representa todas as perdas através de
colisbes e excitacdes atdmicas®®. Pode-se defini-lo através da seguinte

expressao:
d 4 2
(ﬁ)col - 217:01/1\2[2 [ln ZIT(Olv—gz) B (lnlzl)(z\/ 1- .82 -1+ ,32) +
2
(1—ﬁ2)+§(1—w/1—32) ] (3.9)

Ja o segundo termo, representa toda perda de energia dos elétrons

primarios através bremsstrahlung®’.

dE NEZ(Z+1)e* 2E
() =hEae
ax/yad 137mgc

mgc?2

- 3) (3.10)

3
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Similar ao software Astar, o Estar foi desenvolvido para o calculo da
penetracdo de elétrons em diversos materiais®®. Sendo que, sua incerteza para
energias acima de 100 keV € de 1% a 2% e para energias entre 100 keV e

10 keV é de 2% a 3% (em materiais com Z baixo) e 5% a 10% (em materiais

com Z alto)®’.
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4  SISTEMA DE DEPOSICAO POR LASER PULSADO

O Policloreto de Vinila, mais conhecido como PVC, é um polimero
sintético de baixo custo, de facil obtencdo e de facil usinagem, devido a essas
caracteristicas, esse foi 0 material escolhido para a confeccdo da camara de
vacuo do sistema PLD. Isto posto, a seguir apresenta-se as consideracdes
referentes ao projeto desenvolvido para a camara de vacuo e seus respectivos
componentes. Posteriormente, apresenta-se o esquema de automacao do feixe
para varredura da amostra, a montagem do sistema PLD, os testes referentes
ao vacuo do sistema. Também, partindo de uma abordagem referente a protecéo
radiologica, busca-se compreender a dinamica da perda de energia de particulas
alfa e beta(-) nos materiais utilizados, para assim, se estabelecer um patamar de
energia dentro do qual a espessura da parede da camara e da janela 6ptica sera

suficiente para frear completamente essas radiacoes.
4.1 Concepcao do sistema

4.1.1 Projeto da camara

O sistema foi idealizado como sendo composto por uma camara de vacuo
cilindrica, a fim de facilitar sua producdo através da utilizacdo de um torno
mecanico. Assim, as dimensdes da camara foram definidas em funcédo do
espaco requerido para acomodar 0S componentes necessarios para 0
crescimento dos filmes finos, além da necessidade de um espaco minimo para
incidéncia angular do feixe laser. Portanto, optou-se pelo desenvolvimento de
uma camara que fosse compativel com o padrao ISO-100 de equipamentos de
vacuo — o padréo ISO estéa relacionado com o modelo da flange da peca, é um
modelo de liberacdo rapida também conhecido como breve flange, por tanto,
“ISO-100” se refere a uma pecga de breve flange e com um diametro de 100 mm.
Onde, a utilizacdo de um diametro préximo a 100 mm propicia um espago
consideravel, além de que, no caso de futuras ampliacbes do sistema, tal
compatibilidade possibilita a aquisi¢cdo de pecas disponiveis no mercado.

Como muitas das pecas utilizadas no desenvolvimento do sistema PLD,
a camara foi implementada em um software CAD 3D (Computer-Aided Design)
e usinada a partir de um tarugo de PVC, na Oficina Mecanica de Precisdo do
Centro de Lasers e Aplicagbes — CLA. Desse modo, a Figura 4.1 apresenta o

desenho técnico da cdmara de vacuo e a respectiva peca desenvolvida, onde a
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regido 1 do item a) é destinada ao acoplamento do filtro para retencdo dos
aerossois gerados na ablacdo e a regido 2 € o espaco reservado para disposi¢ao

do motor de passo, porta amostra e porta substrato.

a) b)

209 mm

Figura 4.1 — a) Desenho técnico da camara de vacuo e b) peca desenvolvida em um software
CAD 3D. As regides 1 e 2 sdo destinadas, respectivamente, ao acoplamento do filtro e
disposi¢céo dos aparatos de suporte para o processamento do alvo. Fonte: proprio autor.

4.1.2 Pecas da camara

Com o intuito de se obter um baixo custo de producéo, definiu-se que a
janela optica seria constituida de vidro de soda-cal-silica. Sendo que, esse
componente foi projetado com 130 mm de diametro, que coincide com o diametro
da flange da camara. Também, uma espessura de 10 mm foi utilizada para essa
janela, garantindo resisténcia mecanica demandada pelo vacuo produzido no
interior da camara. Um ponto importante, € que como tais vidros apresentam alta
transmitancia para o comprimento de onda de 1064 nm, ndo € imposto perdas
significativas na interacdo do feixe com a janela.

Além disso, a vedagdo da janela Optica foi implementada através da
utilizacdo de um anel de borracha (O-ring) de 5,33 mm de espessura e de

100,97 mm de diametro, que foi posicionado no rebaixo indicado na Figura 4.2.
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janela dptica

Figura 4.2 — Janela optica e O-ring para vedacao. Fonte: proprio autor.

A parte inferior da camara foi projetada para o acoplamento de um filtro
HEPA, do inglés High Efficiency Particulate Arrestance. Pretende-se com a
utilizacao desse filtro que as particulas de material radioativo dispersas durante
o crescimento dos filmes finos figuem retidas dentro da camara. Entretanto,
como o filtro HEPA é constituido de malha de fibras de vidro, que € um material
maleavel, foi necessario o desenvolvimento de um invélucro para que assim o
filtro pudesse ser disposto no interior deste e entdo acoplado a camara, conforme

apresentado na Figura 4.3.

Figura 4.3 — Modelos 3D a) do invélucro projetado para o filtro HEPA e b) do invélucro

e filtro dispostos no interior da cAmara. Fonte: préprio autor.

Ainda, foi desenhada uma peca destinada ao interior da camara, a fim de
fornecer sustento ao motor passo e ao porta amostra, conforme apresentado em
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corte transversal na Figura 4.4. Onde, o diametro externo dessa peca coincide

com o diametro interno da camara de vacuo.

porta
amostra

Figura 4.4 — Modelo 3D do suporte para motor de passo e porta amostra. Peca destinada ao
interior da cAmara de vacuo, em que 0 motor de passo serve para girar o porta amostra. Fonte:

proprio autor.

De maneira similar, foi desenhada uma peca para o posicionamento do
substrato, esta foi acoplada a peca apresentada na Figura 4.4, de forma que o
porta amostra e o porta substrato ficassem alinhados verticalmente, conforme
apresentado na Figura 4.5. Assim, com essa disposicdo garante-se que O
material ablacionado seja direcionado em grande parte para a regido onde se
encontra o substrato.

Também, ressalta-se que o suporte para 0 motor/porta amostra e o
suporte para o substrato, constituem uma peca de revestimento, esta impede
gue uma significativa quantidade de material radioativo seja depositado nas
paredes da camara e no motor de passo durante o processo de ablacéo,
reduzindo, entdo, a contaminacdo efetiva da camara de PVC. Essas pecas,
foram obtidas através de impressao 3D, sendo de mais facil e rapida reposicéo
guando comparada a camara, que é usinada em um torno mecanico. Assim,

trocando-as apds o processamento de um determinado material radioativo, ha a
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possibilidade reutilizacdo da camara, visto que, estas englobam a maior parte da
contaminacgao do sistema.

A juncéo da camara, do filtro e seu invélucro, dos suportes para motor,
porta amostra e substrato, resultam no esquema apresentado na Figura 4.5,

onde se mostra em corte transversal as pecas que compdem a camara de vacuo.

1 - janela optica;

2 - O-ring para vedacgao;
3 - porta substrato;

4 - acesso para o feixe;
5 - porta amostra,;

6 - motor de passo;

7 - filtro.

Figura 4.5 — Modelo 3D da cAmara de vacuo e suas pecas em corte transversal. Fonte: proprio

autor.

4.1.3 Pecas e equipamentos utilizados no sistema de vacuo

Devido a necessidade do uso do padrdo ISO-100 no projeto da camara,
foi necessario realizar uma adaptacéo, dado que os equipamentos disponiveis
no laboratério para montagem do sistema de vacuo eram referentes ao padréao
KF-40. Assim, um conversor do padrédo ISO-100 para KF-40 foi usinado a partir
de um tarugo de aluminio.

O encaixe dessa peca foi realizado na flange inferior da camara de vacuo,
conforme mostra a Figura 4.6, e a vedacéao foi feita por um O-ring igual ao

utilizado entre a janela Optica e a camara.
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camara

conversor
ISO-100/KF-40

L |

Figura 4.6 — Modelo 3D da peca utilizada para adaptacdo do padréo ISO-100 para KF-40.

Fonte: préprio autor.

E importante salientar que como o conversor I1SO-100 para KF-40 foi
posicionado logo abaixo do filtro HEPA, no caso de o filtro ndo funcionar
corretamente na contencdo do material radioativo, essa seria a primeira peca a
ser contaminada. Servindo, portanto, como um indicador de dissipacdo de
material radioativo para além da camara de vacuo.

Para implementacéo do vacuo no sistema PLD, as pecas desenvolvidas
e apresentadas anteriormente foram conectadas a outros componentes de

vacuo, conforme o esquema apresentado na Figura 4.7.

1 - janela 6ptica;

2 - camara de vacuo;

3 - conversor ISO-100/KF-40;
4 - valvula de vacuo manual;
5 - tubulagdo em cruz;

6 - mangueira flexivel;

7 - sensor de vacuo;

8 - bico para injegao de gas;
9 - valvula para entrada de ar.

Figura 4.7 — Esquema do sistema de vacuo utilizado. Fonte: préprio autor.



30

Desse modo, o conjunto composto pela janela optica, camara e conversor
ISO-100 para KF-40, foi conectado a uma valvula de vacuo manual, item 4 da
Figura 4.7. Essa valvula possibilita o isolamento das pecas que estdo acima dela,
permitindo que testes de vacuo sejam realizados sem que estas sejam
consideradas. Também, permite manter a camara em vacuo, mesmo
aumentando a presséo no restante do sistema.

A valvula de vacuo, por sua vez, é conectada a uma tubulagdo em cruz,
gue permite o acoplamento da mais 3 pecas no padrdo KF-40. Assim, em uma
das extremidades foi acoplada uma mangueira flexivel, que conecta o sistema a
uma estacdo de bombeio para vacuo, apresentada na Figura 4.8. Na outra
extremidade da tubulacdo em cruz foi conectado um sensor de vacuo que €
responsavel pelo monitoramento da pressédo do sistema. Ainda, em sua parte
inferior, foi conectada uma peca que possibilita a entrada de ar no sistema ou a

injecdo de gases.

Figura 4.8 — Estagdo de bombeio para vacuo Pfeiffer HiCube 80 Eco. Fonte: manual
do equipamento.

A estacdo de bombeio Pfeiffer HiCube 80 Eco utilizada no sistema PLD
pode chegar a pressGes menores que 108 Torr. Toda via, a obtencdo de alto
vacuo depende principalmente das pecas utilizadas no sistema, essas devem
possuir resisténcia a evaporacdo causada por baixas pressfes. Como no

sistema implementado foi utilizado o PVC e o PLA da impressao 3D, a obtencéo
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de tal ordem de vacuo é inviavel, devido ao fato de que esses materiais ndo séo
resistentes a evaporacdo quando comparado aos materiais usualmente
utilizados em sistemas de vacuo, como por exemplo o aluminio e o aco
inoxidavel. O que é abordado posteriormente, na secao 4.2.5, € que mesmo
utilizando o PVC e o PLA, foi possivel de se obter uma pressdo adequada para

a deposicao dos filmes finos.

4.2 Montagem e funcionamento do sistema

Na secao anterior foi abordado o desenvolvimento do sistema PLD no que
concerne aos componentes para implementacdo do vacuo e seus respectivos
modelos 3D. Nesta secdo serd continuado o esquema de montagem, sendo
apresentado os componentes responsaveis pela ablacdo da amostra e pela
efetiva deposicdo dos filmes finos. Ainda, serdo apresentadas as pecas

usinadas, assim como, o sistema final em operacéao.
4.2.1 Sistema laser

Para a deposigéo dos filmes finos foi utilizado um sistema de laser pulsado
composto por uma cabeca laser modelo Pulselas-P-1064-150-HE e um driver
modelo LDF-30-P, ambos do fabricante Alphalas. O sistema de bombeio de
diodo presente no driver fornece energia na faixa de 808 nm para a cabeca laser,
0 acoplamento entre ambos é feito por meio de uma fibra 6ptica. A Figura 4.9
apresenta o sistema laser — vale ressaltar que a imagem nao esta em escala, a

cabeca laser possui dimensodes de 40x52x140 mm e o driver 360x160%375 mm.

Figura 4.9 — Sistema laser utilizado. a) Cabeca laser modelo PULSELAS-P-1064-100-HE e
b) driver LDF-30. Fonte: manual do equipamento.
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O Pulselas-P-1064-150-HE fornece pulsos com energia de até 1,5 mJ,
com largura temporal de 0,6 ns e poténcia de pico de 1,5 MW, operando a uma
taxa de repeticdo de até 100 Hz. Algumas outras caracteristicas, como o

diametro e o perfil do feixe, sdo apresentadas na Tabela 4.1.

Tabela 4.1 — Caracteristicas do laser PULSELAS-P-1064-150-HE.

Comprimento Energia Taxa de Duracédo de Perfildo Diametro do
de Onda (nm) (mJ, £10%) Repeticdo (Hz) Pulso (ns) Feixe Feixe (mm)

1064 1,500 100 0,6 TEMoo 3

4.2.2 Automacéo do feixe e do porta amostra

Para gerar a ablacdo das amostras e o crescimento dos filmes finos, foi
utilizado um laser pulsado emitindo em 1064 nm. O feixe laser foi direcionado
para um espelho automatizado, que foi empregado na sua movimentacéo,
conforme apresentado na Figura 4.10. Apés ser refletido pelo espelho, o feixe
passa por uma lente plano-convexa, com comprimento focal de 120 mm, sendo
gue a lente foi posicionada de modo que o ponto focal coincida com a superficie
da amostra. Uma fluéncia de 65 J/cm? no ponto focal, foi aplicada para a ablacéo
do alvo — esse valor foi calculado através da Equacdo 3.9, utilizando-se o

didmetro e a energia do feixe apresentado na Tabela 4.1 e a distancia focal.

Espelho
automatizado Laser pulsado

Lente

<4m=P Feixe movel

Figura 4.10 — Esquema de movimentacao e focalizacao do feixe. Fonte: préprio autor

Ressalta-se que foi utilizado um espelho do fabricante Thorlabs, modelo
BSW41-1064, proprio para refletir o comprimento de onda emitido pelo laser,
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1064 nm. Ainda, para que se pudesse realizar o controle do feixe,
movimentando-o de forma bidirecional através da superficie da amostra, o

suporte do espelho foi automatizado, conforme apresentado na Figura 4.11.

Figura 4.11 — Suporte para espelho acoplado com motor de passo 28BYJ-48. Fonte: proprio
autor.

A automacao do suporte do espelho foi realizada através do acoplamento
de um motor de passo 28BYJ-48, este foi conectado a um driver de chip
ULNZ2003 e controlado com o uso de um microcontrolador Arduino. Sendo que,
as pecas destinadas a fixacdo do motor foram desenhadas em um software CAD
e obtidas via impressé&o 3D.

Similarmente, para que fosse coberta um area significativa da superficie
do alvo durante a ablacao, o porta amostra foi desenhado de forma a se acoplar
um motor de passo e a automacéo foi feita utilizando os mesmos equipamentos
descritos no paragrafo anterior. A associacdo da rotacdo do porta amostra com
a translacéo do feixe, garante uma area de processamento similar a apresentada
na Figura 4.12.

Portanto, o movimento de rotacdo do porta amostra juntamente com a
translacéo do feixe altera o perfil de sobreposicdo dos pulsos na superficie do
alvo, ndo permitindo que a evaporacao cesse devido a formacao de uma
cavidade ocasionada pela incidéncia de muitos pulsos em um mesmo ponto da
superficie.

Considerando que somente a movimentacao do feixe fosse empregada
para realizar a ablagédo da superficie do alvo, haveria um padrao unidimensional

de processamento, ou seja, uma linha. Por outro lado, se o feixe fosse focalizado
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na superficie do alvo e este fosse rotacionado, a regido ablacionada seria similar
a uma circunferéncia. Portanto, associando ambos os movimentos, ha a
formacao de uma area circular de processamento, item b da Figura 4.12. Assim,
a deposicao do filme é otimizada, sendo que a automacao das partes garante o
emprego de uma maior area de ablacdo, o que influi em uma area deposicéo

maior e mais homogénea.

(a) ~ )

amostra

rotacdo
da amostra

W area de processamento

Figura 4.12 — a) Peca de suporte destinada a parte interna da camara de vacuo. Esta contém
um motor de passo acoplado ao porta amostra. b) A regido em vermelho representa a area da
superficie do alvo que sera ablacionada. Fonte: préprio autor

4.2.3 Processamento do alvo

A Figura 4.13 esquematiza o arranjo do interior da camara de vacuo
utilizada no sistema PLD durante sua operacdo. Nesse esquema o feixe adentra
a camara através da janela Optica, tendo seu ponto focal coincidindo

aproximadamente com a superficie da amostra radioativa.
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Figura 4.13 — Modelo 3D do esquema de ablagdo no interior da camara. Fonte: proprio autor

Ressalta-se que o alvo é rotacionado devido a agcdo do motor de passo e
o feixe € movimentado sobre a superficie do material, garantindo um melhor
processo de remocéo do material.

Desse modo, ablagao ocorre gerando plumas de plasma em toda regiao
processada, a pluma é representada em azul na Figura 4.13. Estas, expandem-
se atingindo o substrato, que é uma laminula posicionada no porta substrato,
gerando entdo a deposicdo do filme fino radioativo. O processo de ablagao
também gera aerossoéis, particulas de material radioativo que sédo dispersas,
contaminando todo o interior da peca. A funcéo do filtro que foi conectado na
entrada/saida de ar da camara é efetuar a retencéo dessas particulas, evitando

que as demais pecas do sistema de vacuo sejam contaminadas.
4.2.4 Céamara desenvolvida

Uma das propostas do desenvolvimento do sistema PLD para crescimento
de filmes finos radioativos, foi a obtencdo de uma camara de vacuo de facil
reposicdo. Visto que, &€ na camara onde ocorre o processamento do material
radioativo, sendo inevitavel sua contaminacao. Portanto, &€ de suma importancia
gue o sistema seja versatil nesse quesito. Podendo a camara contaminada ser
encaminhada a gestao de rejeitos radioativos, sendo facilmente substituida por
outra. Para isso, essa parte do sistema foi desenvolvida com materiais de baixo

custo e de facil reposi¢cdo. Basicamente utilizou-se PVC, para a usinagem da
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estutura da camara, e PLA (Poliacido Latico), polimero utilizado na
impressao 3D.

Dessa forma, involucro para o filtro foi impresso em PLA, como mostra a
Figura 4.14. No interior dessa peca foi inserido um filtro HEPA Whatman EPM
2000, que possui uma eficiéncia de retencdo de 99,95% para particulas com até
0,3 um. Essa peca foi posicionada na camara seguindo as especificagdes

apresentadas na sec¢éo 4.1.

@

filtro HEPA

Figura 4.14 - a) Filtro Whatman™ EPM 2000. b) Invélucro impresso em PLA com o filtro HEPA

em seu interior. Fonte: préprio autor.

A Figura 4.15 apresenta a camara de vacuo usinada, nesta tem-se
posicionados a janela Optica e o O-ring para vedacdo, conforme descrito
anteriormente. Sendo que, a fiacdo saindo da camara foi plugada no driver
ULNZ2003, para alimentacdo e controle do motor de passo conectado ao porta

amostra.
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Figura 4.15 — a) Camara destinada ao processamento do material radioativo. b) Vista interna
da camara, com alvo posicionado no porta amostra e o substrato posicionado no suporte.
Fonte: préprio autor.

Na Figura 4.15 b, disposto sobre o porta amostra, tem-se um alvo de
Niguel de 13 mm de didmetro e 3 mm de espessura — a escolha desse material
para o crescimento dos primeiros filmes finos se deve a possibilidade de
utilizacdo de seu isétopo %3Ni para o desenvolvimento de baterias betavoltaicas.
O suporte para substrato foi posicionado a 3 cm acima do alvo e laminulas de
32x26 mm foram utilizadas para o crescimento dos filmes. O alvo apresentado
na Figura 4.15 néo era radioativo, este foi utilizado para testes iniciais de ablagéo
e crescimento de filmes finos. Portanto, somente apds esses testes iniciais de
deposicao de filmes convencionais, que foi utilizado um alvo radioativo de meia-

vida curta para o crescimento dos filmes finos radioativos.
4.2.5 Teste de vacuo

S&o duas as principais variaveis utilizadas para maximizar o processo de
crescimento de um filme fino: tempo de deposicao e livre caminho médio. Como
o tempo de deposicdo é uma variavel de facil controle, resta realizar uma analise
mais detalhada a respeito do livre caminho médio empregado no crescimento
dos filmes finos.
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A pressao no interior da camara influencia diretamente no processo de
deposicao, uma vez que, a implementacao de vacuo no ambiente de crescimento
do filme fino permite a diminuicdo da interacdo de gases reativos, como 0
oxigénio, com o filme. Além disso, como o livre caminho médio é inversamente
proporcional a pressdo empregada, a qualidade do vacuo influi no aumento desta
variavel, propiciando que as particulas a serem depositadas cheguem
efetivamente ao substrato?,

Para compreender o desempenho da estacdo de bombeio em relacdo ao
sistema PLD desenvolvido, foi levantado o perfil da despressurizacéo,
Figura 5.6. Apesar de a estacdo bombeio Pfeiffer HiCube 80 Eco poder empregar
vacuo de até 108 mbar em alguns sistemas especificos, era esperado que a
qualidade do vacuo fosse significativamente inferior para o sistema proposto.
Isso devido a utilizacdo de materiais com o PVC e o PLA para a construcdo da

camara, quais podem evaporar quando submetidos a baixas pressoes.
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Figura 4.16 — Desempenho da estacdo de bombeio Pfeiffer HiCube 80 Eco para o sistema de
vacuo implementado. Fonte: proprio autor.

Pode-se observar a partir do grafico acima que, apesar da utilizacédo de
materiais que ndo sdo adequados para sistemas de vacuo, ainda foi possivel a
obtencdo de uma despressurizacdo da ordem de 102 mbar, que foi medida na

regido da tubulacdo em cruz conforme apresentado na Figura 4.7.
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Ainda, um outro ponto levantado durante o desenvolvimento do trabalho,
€ que devido a evaporacdo do PVC e PLA ocasionada em razdo da baixa
pressao, o vacuo dentro da cAmara poderia ndo ser o mesmo que estaria sendo
medido no ponto onde o sensor foi instalado. Por esse motivo também foi
necessario medir a pressdo na camara de vacuo, para isso foi utilizado um
sensor Pfeiffer PKR 251, juntamente com uma peca que foi usinada em PVC e
acoplada na flange superior da cdmara, regido destinada a janela 6ptica.

Dessa forma, apesar de ndo ser possivel a utilizacdo desse segundo
sensor durante a ablacéo, pois este impediria a propagacéo do feixe, foi possivel
associar a pressao minima medida pelo sensor principal, acoplado a tubulacao
em cruz, com a pressdo minima dentro da camara. Assim, observou-se que
quando a pressdo do sensor principal estabilizava em 2,5.10-23 mbar, a pressao
dentro da camara na verdade era de 6,1.10-3 mbar, ligeiramente maior.

A importancia de se aferir precisamente a pressado dentro da camara é
que esta revela qual o livre caminho médio real das particulas ejetadas durante
a ablacao, assim, o vacuo tem que ser suficiente para que o livre caminho médio
seja maior ou igual a distancia entre o alvo e o substrato.

Colisdes do material ablacionado com gas presente na camara ocasiona
a perda de energia dos espécimes da pluma de plasma. Assim, quanto maior for
a quantidade de colisbes, maior sera a perda de energia cinética das particulas
e menor sera seu alcance. O livre caminho médio, definido como a distancia
média percorrida por uma particula entre duas colisées sucessivas®’, pode ser

expresso pela Equacao 4.1.

[ = % 4.1)
onde, k é a constante de Boltzmann, T é a temperatura, P € a pressao do gas e
d é o diametro das particulas.

Os materiais processados no sistema PLD (Ni e Cu) possuem
aproximadamente o mesmo diametro atdmico. Portanto, a Figura 4.17 apresenta
a curva de livre caminho médio, a uma temperatura de 25 °C, para esses

materiais.
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Figura 4.17 — Livre caminho médio para a pressédo minima alcang¢ada no sistema. Fonte:
préprio autor.
O livre caminho médio de 13 cm, alcancado para a pressao minima do
sistema, de 6,1.10°° mbar, é aproximadamente quatro vezes maior do que a
distancia utilizada entre o alvo e o substrato. Sendo assim, suficiente para a

deposicao dos filmes finos.

426 Sistema PLD

O sistema PLD foi montado conforme detalhado anteriormente e apés o
teste referente ao vacuo obtido no sistema, foi realizado os primeiros ensaios de
ablacdo e deposicdo. Assim sendo, a Figura 4.18 é referente ao esquema do
sistema de focalizacdo e movimentacéo do feixe apresentado na Figura 4.10.

No que se refere a camara associada ao sistema de vacuo, 0 sistema

implementado € apresentado na Figura 4.19.



Figura 4.19 — Camara acoplada ao sistema de vacuo. Fonte

: préprio autor.
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Desse modo, com o sistema montado foram realizados os primeiros testes
de crescimento de filmes finos. Sendo que, a Figura 4.20 apresenta 0 processo
de crescimento de um filme de Niquel.

Figura 4.20 — Processamento do alvo no sistema desenvolvido. Fonte: préprio autor.

Na Figura 4.20 pode-se ver em azul a pluma de plasma gerada durante a
ablagdo da amostra. Apds algum tempo de processamento do alvo foi possivel
notar que o substrato, que era transparente, apresentou uma certa opacidade,

indicando que a deposicédo do material estava sendo efetiva.

4.3 Simulagdes da perda de energia de particulas alfa e beta(-)

A proposta do desenvolvimento do sistema PLD advém da necessidade

da obtencdo de filmes finos radioativos para o futuro desenvolvimento de
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baterias alfavoltaicas e betavoltaicas, portanto é natural que materiais emissores
alfa e beta(-) sejam processados no sistema.

Assim, antes de efetivamente se processar uma amostra radioativa para
o crescimento de filmes finos, foram realizadas algumas simulacdes referentes
a interacdo dessas radiacdes com o PVC e vidro, materiais que foram utilizados
na confecgdo da camara de vacuo. Para isso, utilizou-se os softwares Astar e
Estar, fornecidos pelo NIST, estes tém como base as equacgdes para perda de
energia apresentadas no tépico 3.4.3.

Com base nessas simulacdes para perda de energia e conhecendo das
espessuras dos materiais que constituem a camara, péde-se obter um patamar
de energia no qual as espessuras utilizadas sao suficientes para frear

completamente as particulas alfa e beta(-) emitidas.

4.3.1 Perda de energia de particulas alfa no PVC e vidro

A perda de energia para particulas alfa no PVC, calculada através do

software ASTAR, é apresentada Figura 4.21.
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Figura 4.21 — Perda de energia por interagdo nuclear, eletronica e total para particulas alfa no
PVC. Fonte: préprio autor.
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Pode-se observar que a perda de energia devido interacdo nuclear deixa
de ser maior do que a perda eletrbnica, para particulas com energia cinética
maior que 0,002 MeV, decaindo ligeiramente com o aumento da energia da
particula. Sendo que, a partir de 0,01 MeV praticamente toda a perda de energia
€ devido as interacfes entre a particula alfa e os elétrons do meio.

A partir dos dados para curva da perda de energia apresentada na
Figura 4.21, foi possivel definir a penetracdo das particulas alfa no PVC em
funcdo de suas respectivas energias cinéticas, conforme apresentado na
Figura 4.22. Portanto, conhecendo a energia da radiacdo alfa emitida pelos

isétopos de interesse, € possivel saber qual sera sua penetracao.
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Figura 4.22 — Poder de penetracao das particulas alfa no PVC. Uma das radiagfes alfa com
maior energia, emitida pelo radiois6topo 22U, tem um poder de penetracdo de apenas 170 um
nesse material. Fonte: proprio autor.

Devido a sua elevada massa de repouso e carga +2e, as particulas alfa
interagem fortemente com a matéria. A partir do grafico acima, pode-se observar
que a radiacdo proveniente de emissores como 29Po e 238Pu e 231 Am, materiais
utilizados para o desenvolvimento de baterias nucleares® e apresentados na
Tabela 3.2, tem uma penetracdo de cerca de apenas 60 um no material. Até
mesmo para o 231U, radiois6topo qual a radiacdo alfa possui uma das maiores

energias, a penetragdo € baixa, uma vez que um invélucro mais espesso que
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170 um é suficiente para barrar a radiacéo alfa emitia por esse material. Portanto,
a espessura de PVC utilizado na producdo da camara é capaz de frear a
radiacao alfa emitida por qualquer radioisétopo.

Conforme apresentado na secao 4.1, a janela 6ptica do sistema PLD é
constituida 10 mm de vidro convencional. Dessa forma, também foi necessario
definir qual a perda de energia e a penetracao das particulas alfa nesse material.
A Figura 4.23 apresenta a perda de energia para particulas alfa no vidro.
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Figura 4.23 — Perda de energia por interagdo nuclear, eletrdnica e total para particulas alfa no
vidro. Fonte: proprio autor.

Comparando as Figuras 4.21 e 4.23, é possivel observar que a perda de
energia de particulas alfa em ambos os materiais possui um comportamento
muito semelhante. Apesar de que o poder de penetracdo das particulas alfa no
vidro é ligeiramente menor que no PVC, conforme apresentado na Figura 4.24.
Assim, enquanto 170 ym de PVC é necessario para frear os 9,9 MeV da radiagao
alfa emitida pelo 22'U, a mesma energia pode ser freada por apenas 109 um de

vidro.
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Figura 4.24 — Poder de penetracdo das particulas alfa no vidro. Nesse material a radiacéo alfa
emitida pelo 22U tem um poder de penetragcdo menor do que no PVC, apenas 106 um. Fonte:
préprio autor.

Salienta-se que o 22'U foi utilizado acima apenas como forma de
comparacao, partindo do fato que esse € um dos materiais que emite radiacéo
alfa com uma das maiores energia. Portanto, definindo-se a espessura de
penetracdo para a radiacdo alfa desse radiois6topo, a mesma sera suficiente
para frear a radiacao alfa emitida por qualquer outro radioisétopo.

Dessa forma, sabendo que foi utilizado 7,5 mm de PVC para a parede da
camara e 10 mm de vidro na janela Optica, o sistema PLD ndo apresenta
nenhuma restricdo quanto a radiacdo alfa, sendo que essas espessuras Sao

suficientes para conter a radiacao alfa emitida por qualquer radiois6topo.

4.3.2 Perda de energia de particulas beta(-) no PVC e vidro

A perda de energia de particulas beta(-) no PVC, apresentada na
Figura 4.25, mostra um comportamento ligeiramente diferente quando
comparada com ao gréafico de perda de energia de particulas alfa para o mesmo
material. Ainda, pode-se observar na Figura 4.25 que a perda através da

emissdo de radiacdo bremsstrahlung passa a ser significativa a partir de
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aproximadamente 10 MeV, o que é de ser esperar, pois para baixas energias
cinéticas, menor é a desaceleracdo do elétron ao penetrar em um material e
consequentemente hd uma menor emissdo de radiacdo®. Também, para
energias abaixo de 2 MeV, praticamente toda a perda é devido excitacdes

atdbmicas e ionizacdes (perdas via colisdes).
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Figura 4.25 — Perda de energia por colisdo, radiacéo e total de particulas beta(-) no PVC.
Fonte: préprio autor.

Diferente da radiacdo alfa, na qual ha a possibilidade de se trabalhar com
praticamente todos emissores, a radiacdo beta(-) tem uma penetracdo
significativamente maior no material de interesse. Sendo necessario definir um
limiar maximo de energia, no qual a espessura da parede da camara é suficiente
para frear completamente a radiagéo beta(-).

A Figura 4.26 apresenta a penetracao de particulas beta(-) no PVC.
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Figura 4.26 — Penetracdo de particulas beta(-) no PVC. Em vermelho temos a energia maxima
das particulas beta(-) que a espessura da cAmara podera conter. Fonte: préprio autor.

Considerando os 7,5 mm de espessura da parede de PVC da camara, a
energia maxima das particulas beta(-) que serdo completamente freadas por
essa espessura é de 1.607 keV. Assim, qualquer radiois6topo que emita
radiacdo beta(-) com energia menor que 1.607 keV, pode ser utilizado na
camara.

Na Figura 4.27, pode-se observar que a energia das particulas beta(-)
necessaria para penetrar os 10 mm de espessura da janela Optica é de
3.439 keV. Comparando-se a espessura de PVC e vidro necessaria para frear
elétrons com energia cinética de 1.607 keV, tem-se 7,5 mm e 4,6 mm, ou seja,
a perda de energia no vidro € maior que no PVC. Portanto, define-se que em
relacéo a radiacdo beta(-), os radioisétopos a serem utilizados no sistema devem
emitir particulas com energia menor ou igual a 1.607 keV. Isso garante que a

radiacdo beta(-) emitida ser4 completamente absorvida pela camara.
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Figura 4.27 — Penetracdo de particulas beta(-) no vidro. No triangulo vermelho se tem a
energia maxima das particulas beta(-) que a espessura da janela 6ptica conseguira conter. No
guadrado vermelho uma comparacdo da energia de a espessura da camara de
PVC pode conter. Fonte: préprio autor.

Apesar de se definir essas condi¢des para a contencao dessas radiacoes,
muitos dos emissores alfa e beta(-) possuem radiacdo gama associada em seu
decaimento e como essa € uma radiacdo eletromagnética, € muito mais dificil
realizar sua atenuacao. Dessa forma, mesmo que se contenha ou se mitigue a
radiacao alfa ou beta(-), ainda havera dose referente a radiacdo gama associada.
Portanto, o procedimento mais seguro é manter distancia do sistema enquanto
este estiver processando o material radioativo ou a se camara estiver

contaminada.

4.3.3 Radioisotopo Niquel-63

O radiois6topo ®3Ni, por se tratar emissor beta(-) puro, de baixa energia
(66.945 + 0.004 keV) e com meia-vida longa (101.1 + 1.4 anos)®?, tem suscitado

diversos estudos que visam sua aplicacdo no desenvolvimento de baterias
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nucleares betavoltaicas*® >4 6364 — através de converséo direta, tais dispositivos
transformam a radiagdo emitida por um is6topo em energia elétrica.

Um conceito importante de ser definido quando o tema s&o as baterias
nucleares de converséo direta é a auto-absorcéo, que é o processo em que parte
da radiacdo emitida por um radioisétopo é absorvida por ele mesmo. Nesse
contexto, a espessura na qual as particulas emitidas perderdo completamente
sua energia é o valor da penetracdo dessas no proprio material emissor.
Portanto, para aplicacdes de filmes finos radioativos, ha uma certa espessura
em que a energia das camadas mais externas do filme é complemente absorvida
pelo mesmo.

Partindo desse conceito, a Figura 4.28 considera um filme fino de
espessura N, discretizado em 6 camadas com a mesma espessura. Desse
modo, se supde que: apenas a camada mais inferior emite radiacéo beta(-); as
emissfes ocorrem somente no sentido positivo do eixo z; as particulas emitidas
possuem a mesma energia; e a espessura total do material é suficiente para que
a energia cinética das particulas seja completamente absorvida (valor da
penetracdo das particulas no material). Nestas condi¢cdes, o0s elétrons
provenientes do decaimento beta(-) passaréo para a segunda camada com um
pouco menos da velocidade que possuiam anteriormente e perderdo mais e mais
velocidade ao logo do trajeto. De forma que, ao chegar na sexta camada os
elétrons praticamente ndo possuem mais energia cinética e a espessura da

camada ne € suficiente para desacelera-los completamente.

Z M

X

Figura 4.28 — Filme fino discretizado em seis camadas. Sendo que, apenas a mais inferior
emite radiacdo beta(-) no sentido positivo do eixo z. A intensidade da cor representa a energia
cinética que os elétrons perdem na camada, esta vai diminuindo ao longo do filme. Fonte:
préprio autor.
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Apesar da consideracao que se fez acima, a energia dos elétrons emitidos
no decaimento beta(-) ndo configura um faixa espectral especifica, como no
decaimento gama e alfa, mas sim um espectro continuo de energia, como
apresentado na Figura 4.29 para o decaimento do ®Ni. Nesse tipo de
decaimento a quantidade de energia cinética que sera transferida para o
antineutrino e para o elétron € probabilistica e pode ser descrita pela teoria de
Fermi para o decaimento beta*®.

A Figura 4.29 apresenta o espectro de emisséo do %3Ni, onde as particulas
com maior energia, aproximadamente 67 keV, sdo as com menor probabilidade
de emissao. A regido em vermelho representa a area do espectro com maior
probabilidade de emissédo, ou seja, onde houve mais contagens. O pico de

emissdo, com 750 contagens/min, é de 13,7 keV.
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Figura 4.29 — Espectro de energia do emissor beta(-) Ni, com energia maxima dos elétrons

em aproximadamente 67 keV. A regido do espectro em vermelho representa as energias com

maior probabilidade de emissao. Fonte: grafico adaptado de Preiss, Fink e Robinson® e dado
da energia maxima, mais atual e preciso, de Colle e Zimmerman®®,

Uma hipétese para um filme fino de Niquel enriquecido com 83Ni, para
aplicacdo no desenvolvimento de uma bateria betavoltaica, € que a espessura
ideal estaria relacionada com a regido do espectro onde houve mais contagens.

Isso, pois calculando uma penetracdo baseada em uma faixa de energia dessa
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regido, se garante que todas emissfes com maior energia — regiao a direita da
faixa vermelha da Figura 4.29 — e que foram emitidas por camadas mais externas
do filme, chegariam ao dispositivo de conversdo, ndo sendo freadas
completamente pelo proprio filme.

Partindo dessa hipdtese, pode-se calcular a auto-absorcdo para essa
faixa com maior probabilidade de emissao (de 10 a 20 keV). Essa entdo seria
uma faixa de espessura ideal para um filme fino de 83Ni e que garantiria um maior
fluxo de radiacéo beta(-) nas superficies do filme.

A Figura 4.30 relaciona a regiédo de pico do espectro de emissédo do %Ni
com a auto absorcao da radiacéo beta(-) no Niquel, a espessura obtida véaria de
0,8 a 2,6 um. O relevante nesse quesito, € que espessuras dessa ordem podem
ser muito bem alcancadas através da técnica PLD®’, sendo que a poténcia e taxa

de repeticao do laser tém um fator importante nesse aspecto.
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Figura 4.30 — Faixa de espessura de Niquel necesséria para frear elétrons com energia entre
10 a 20 keV. Essa seria a faixa ideal para a espessura de um filme fino de %3Ni. Fonte: préprio
autor.

A resposta para a hipoétese aqui levantada, vem de um célculo feito por
Bormashov, utilizando o método de Monte Carlo® — ver grafico apresentado na

Figura 4.31. A pergunta feita foi: “tendo um filme ou folha de Niquel sido
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enriquecido a 20% e 80% com ©3Ni, qual sera o fluxo de energia por centimetro
quadrado em fungdo da espessura, na superficie desse material?”. Para calcular
isso o autor utilizou o c6digo GEANT4E,

A resposta foi que para as duas porcentagens de enriquecimento, o fluxo
de energia se estabiliza a partir da espessura de 2 ym, ou seja, mesmo que a
espessura seja maior, a energia emitida pela superficie sera a mesma. Para
espessuras a partir de 2 um, foi obtido cerca de 0,5 yW/cm? para 20% de

enriguecimento e cerca de 1,75 pW/cm? para 80% de enriquecimento.
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Espessura do filme de Ni (um)

Figura 4.31 — Influéncia da espessura do filme de Niquel, enriquecido a 20% e 80% com 83N,
no fluxo de elétrons. Fonte: adaptado de Bormashov et al®4.

Basicamente, esses calculos mostram que, em relagéo a aplicacao de um
filme de Niquel enriquecido %3Ni na obtencdo de energia elétrica através de
baterias betavoltaicas, a espessura ideal para o filme fino radioativo é de 2 um,
pois acima disso a auto absor¢cdo impede a obtencdo de um maior fluxo de

energia. Essa espessura esta de acordo com a hipétese aqui levanta.
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5 CARACTERIZACOES E CRESCIMENTO DOS FILMES RADIOATIVOS

5.1 Caracterizagao do laser

5.1.1 Comprimento de onda e perfil do feixe

O espectro de emissao do laser de Nd:YAG foi caracterizado em um
espectrografo SpectraPro-2500i, sendo obtido o espectro apresentado na
Figura 5.1. Pode-se observar que o laser utilizado produz pulsos com
comprimento de onda centrado em 1064 nm e largura de banda (FWHM) de
0,5 nm. Apesar dessa emissdo bem definida, em conformidade com as
especificacdes do fabricante, também observou-se que havia uma significativa
emissdo, centrada em 808 nm - luz proveniente do bombeio que néo foi

aproveitada pelo meio de ganho e “contamina” o feixe final.
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Figura 5.1 — Espectro de emissédo do laser PULSELAS-P-1064-100-HE. Fonte: préprio autor.

O feixe também foi caracterizado espacialmente através de um CCD
(charge-coupled device) Newport LBP 613B-IR, sua largura é apresentada na
Tabela 5.1.
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Tabela 5.1 — Caracteristicas espaciais do feixe. Largura ha 1/e? e correlagéo.

Horizontal Vertical

Feixe Gaussiana | Feixe Gaussiana

Largura (mm) 4,761 5,314 3,419 4,225

A largura do feixe ficou razoavelmente acima das especificagcdes do
fabricante, sendo que isso provavelmente se deve a presenca da luz do bombeio.
Também, a diferenca entre a largura horizontal e vertical, mostra que a secao
transversal do feixe ndo é perfeitamente circular, possuindo um formato

elipsoidal.

5.1.2 Perfil da energia do laser

Como o fabricante define a energia do laser apenas para a taxa de
repeticdo maxima, de 100 Hz, foi cogitada a possibilidade dessa variavel ndo ser
a mesma para taxas de repeticbes menores. Portanto, para investigar esse
comportamento, a energia do laser foi aferida para diferentes taxas de repeticéo,
com um medidor Coherent FieldMax Il. Os resultados para a variacdo da energia

séo apresentados na Figura 5.2.
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Figura 5.2 — Energia do laser em funcao da taxa de repeticao dos pulsos. Fonte: préprio autor.
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Pode-se observar que a energia do laser apresenta uma leve diminuicao
com o aumento da taxa de repeticdo, sendo que para a taxa de repeticdo maxima
a energia observada estava de acordo com as especificacdes do fabricante, para
100 Hz foi aferido 1,49 + 0,02 mJ. Ainda, foi obtida a regressao linear e definida
a equacao que descreve o comportamento da energia em funcédo da taxa de

repeticdo, conforme apresentado na Equacéo 5.1.

E(x) = (1,57 — 8,08.10™%x) + 0,02 (5.1)

5.2 Método de preparacédo e analise dos filmes finos

5.2.1 Limpeza do substrato

Para o crescimento dos filmes utilizou-se como substrato laminulas para
microscopio, de 24x32 mm?, feitas de vidro borossilicato.

Visando remover qualquer impureza presente na superficie das
laminulas, uma vez que estas poderiam atuar como contaminantes durante o
crescimento dos filmes finos, todos as laminulas utilizadas foram submetidas a

um processo de limpeza.

Etapa 1
a) As laminulas foram imersas em alcool isopropilico e colocadas em
uma cuba ultrassénica por 15 min;
b) Apés a etapa anterior, as laminulas foram colocadas em um suporte

para secagem.

5.2.2 Crescimento dos filmes

Os passos seguintes, referentes a deposicdo dos filmes finos, séo

descritos abaixo:
Etapa 2

a) O material alvo (amostra metalica) foi inserido dentro da camara e a
janela optica foi posicionada. Apds isso, o laser foi ligado e focalizado

na regido central da superficie do alvo;
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b) Ligou-se os motores para translacao do feixe e giro do porta amostra.
Irradiou-se o alvo por 5 min, para a remocao, por meio da ablagao, de
qualguer impureza em sua superficie;

c) O shutter do laser foi fechado e inseriu-se dentro da camara a laminula
de vidro. Vedou-se a janela Optica e ligou-se a estacédo de vacuo;

d) Apds a pressdo no sistema atingir 10 mbar, o shutter foi aberto e

iniciou-se a deposicgéao.

5.2.3 Andlise dos filmes finos: MEV e Perfilometria Optica

Os filmes finos obtidos foram analisados através da técnica de
Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV) e Perfilometria Optica 3D, para isso
utilizou-se um equipamento MEV Hitachi TM3000 e um perfilbmetro Zygo
ZeGage. Utilizando a técnica MEV fez-se um levantamento morfolégico do
padrdo do filme, sendo possivel verificar se a deposicdo ocorreu de forma
homogénea na superficie da laminula e se houve a deposicdo de droplets ou
formacéo de flocos na superficie do filme. Ainda, com a perfilometria 6ptica 3D,
pdde-se analisar a espessura do filme e compara-la com o tempo utilizado na
deposicdo. Esse estudo, fornece a possibilidade de ajustar a espessura da
camada depositada através do aumento ou diminuicdo do tempo empregado no
processo.

Apds o processo de crescimento as amostras foram preparados para as
analises através da exposicao da superficie da laminula em algumas regiées do
filme. A Figura 5.3 ilustra a laminula: antes do processo de deposicéo; apés esse
processo, em que é possivel observar a camada depositada em sua superficie;
e o filme pronto para a analise, para isso foi utilizada uma metodologia de

exposicdo da laminula estabelecida por Costa®*.

24 mm

32 mm

Laminula Filme depositado Analise

Figura 5.3 — llustracao da laminula utilizada para a deposi¢éo; do filme depositado na
superficie da laminula; e do filme preparado para a analise da espessura. A linha vermelha
representa o eixo onde a espessura foi mensurada. Fonte: préprio autor.
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A exposicédo da laminula foi feita utilizando um porta amostra modelo, este
continha ranhuras que serviam como guias para a remocéao do filme em forma
de linhas verticais. Assim, foram feitas sete exposi¢coes em cada filme, tendo
aproximadamente 4 mm de distancia entre elas. Esse processo é fundamental
na analise por perfilometria Optica, pois deixando a laminula exposta em linhas
especificas, é possivel obter a diferenca de relevo entre a superficie do filme e
da laminula, conseguindo, assim, medir a espessura do filme em diferentes
pontos. A regido tracejada em vermelho na Figura 5.3, se refere ao eixo

horizontal central do filme, onde a espessura foi analisada.

5.2.4 Anélise da atividade

Logo apds o crescimento dos filmes finos radioativos radioativos, todo o
sistema PLD foi analisado com intuido de se quantificar a atividade radioativa em
cada peca, podendo, assim, aferir se somente a camara de vacuo foi
contaminada ou se havia atividade significativa nas demais partes do sistema,
obtendo-se entdo um perfil da contaminacdo. Para isso foi utilizado um
espectrometro gama com detector HPGe Canberra GX2020, conforme

apresentado na Figura 5.4.

Figura 5.4 — O sistema de espectrometria gama utilizado € composto por uma estrutura de
Chumbo para blindagem da radiacdo de fundo e por um detector HPGe Canberra GX2020, que
na imagem fica encoberto pelo suporte para amostra. Fonte: préprio autor.
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Também, como medidas complementares, utilizou-se um contador
Geiger-Miiller analdgico Eberline E520, Figura 5.5.

Figura 5.5 — Contador Geiger-Miiller analogico Eberline E520. Fonte: préprio autor.

5.3 Filmes preliminares

5.3.1 Filmes de Niquel

O Niquel, especificamente o ®3Ni, € um dos materiais mais utilizados para
o desenvolvimento de baterias betavoltaicas, isso se deve principalmente a este
ser um emissor beta(-) puro e ter uma energia maxima de emissao relativamente
baixa — ver Tabela 3.1. Como na técnica PLD as caracteristicas nucleares dos
isétopos nao interferem na taxa de deposicao, pode-se realizar o crescimento de
filmes finos de um elemento estavel e a partir disso definir os parametros
necessarios para atingir determinada espessura. Assim, esses ensaios iniciais
guiardo o processo de deposi¢éo do radioisotopo.

Portanto, visando estudos futuros com o ®Ni, foram realizados alguns
testes acerca da deposicao do Niquel estavel. Desse modo, com base nesses
primeiros filmes foi possivel descobrir qual a taxa de deposi¢cdo, em nanémetros
por minuto, para o Niquel e também pbde-se analisar o estado de funcionamento
do sistema PLD, indicando se este estava em perfeito funcionamento ou se era
necessario realizar algum ajuste antes de se trabalhar com um material
radioativo.

Nesse estudo foi utilizada uma amostra de Niguel estavel com grau de
pureza de 98%. Os filmes foram crescidos em laminulas, utilizando trés tempos
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de deposicao distintos (30, 60 e 90 min), para cada tempo fez-se uma triplicata.
Sendo que, as analises da morfologia e espessura dos filmes foram realizadas
através das técnicas de MEV e Perfilometria Optica 3D, respectivamente.

A Figura 5.6 apresenta as imagens de microscopia eletrbnica e de
perfilometria optica de um dos filmes de Niquel obtidos.

B ) N )

A
0

x500 200 um

Figura 5.6 — Analise dos filmes através da técnica MEV (a e c) e da técnica de perfilometria
Optica (b e d). Fonte: préprio autor.

Na Figura 5.6, as imagens a) e b) foram obtidas em uma regido do filme
onde a laminula ndo havia sido exposta. Pode-se notar através dessas imagens
que houve uma significativa uniformidade no processo de deposicéo, a presenca
de pouquissimos droplets e a auséncia da formacdo de flocos destacam-se
positivamente, revelando um filme de boa regularidade superficial. Vale ressaltar
gue as regibes em branco nas imagens obtidas por perfilometria 6ptica ndo séo
relevos nos filmes, mas sim uma falha do equipamento de medida em registrar
esses pontos especificos.

As imagens c) e d) apresentam uma das linhas feitas para expor a

laminula e consequentemente possibilitar a obtencdo da espessura do filme.
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Na imagem c), as irregularidades proximas a linha, que se assemelham a
droplets, na verdade tratam-se de pequenos fragmentos do filme que no
processo de exposicao foram depositados nas regides proximas as bordas da
linha.

A Figura 5.7 apresenta o perfil da espessura dos filmes de Ni crescidos
para trinta, sessenta e noventa minutos. Sendo que, o eixo das abscissas
representa a linha horizontal tracejada em vermelho na ilustracéo do filme e cada

ponto do grafico corresponde a espessura na regido proxima a borda da linha.

72

—=— 30 min
—e— 60 min
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Espessura (nm)

Posicdo (mm)

Figura 5.7 — Perfil da espessura dos filmes de Ni para trés tempos de deposi¢éo, 30, 60 e 90
minutos. As medidas foram feitas em sete pontos distintos no eixo tracejado em vermelho na
ilustracéo do filme fino. Fonte: proprio autor.

A partir da Figura 5.7 pode-se observar que os filmes ndo sao
homogéneos quanto a sua espessura, uma vez que na regido proxima a linha
central (16 mm) é onde ocorreu a maior taxa de deposi¢cdo. Contudo,
considerando o arranjo montado, no qual a amostra metalica foi alinhada com o
centro da laminula, a ablag&o foi feita na regido central da amostra e sabendo
gue a pluma de plasma é direcionada ortogonalmente a superficie da amostra,
a obtencdo dessa maior taxa de deposicdo nessa regido era um resultado
esperado — e também ja constatado em filmes obtidos em outros sistemas PLD.

Segundo simulacGes realizadas por Bormashov!®, a espessura de ®Ni

ideal para o desenvolvimento de baterias betavoltaicas esta é cerca de 2 um.
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Como pode-se observar na Figura 5.7, os filmes preliminares crescidos a partir
de um alvo de Niquel estavel resultaram em espessuras muito menores que
2 um, dos quais a maior espessura obtida foi de (69,96 + 3,40) nm.

Considerando esse ponto com maior espessura, tém-se uma taxa de
deposicao de (0,75 + 0,04) nm/min. Por conseguinte, para se obter um filme de
Niquel de 2 um de espessura, seriam gastas 44,4 h de deposicdo. Porém, se
no sistema PLD fosse utilizado um laser com as mesmas caracteristicas do
PULSELAS-P-1064-100-HE, mas com uma taxa de repeticdo dez vezes maior
(1 kHz), o tempo gasto para se obter um filme com tal espessura seria reduzido
para 4,4 h.

Destaca-se ainda, acerca da nao uniformidade da espessura do filme, que
se ndo houvesse a varredura do feixe e rotacdo da amostra, a deposicéo seria
muito mais acentuada na regido central da laminula. Ainda que este nao seja um
problema que afeta a aplicacédo proposta, caso houvesse a necessidade de se
obter uma espessura mais homogénea, seria possivel desenvolver um sistema
para realizar a movimentacdo da laminula, isso aperfei¢coaria significativamente

a deposicao, gerando filmes com espessuras mais regulares.

5.4 Filmes finos radioativos

5.4.1 Material escolhido

Devido a inviabilidade de se utilizar o 3Ni para realizar os primeiros testes
de crescimento de filmes finos radioativos, visto que sua meia-vida é
de 98,7 anos, houve a necessidade de se buscar um outro material que se
adequasse as necessidades requeridas. A vista disso, a escolha da amostra
metalica foi realizada com base na acessibilidade do material em questdo e
também dando preferéncia para o elemento que, apés a ativacdo neutrdnica,
apresentasse radioisotopos com as menores meias-vidas possiveis. Assim, caso
o sistema de filtragem implementado na camara de vacuo nao funcionasse
devidamente e houvesse contaminagdo nas demais partes do sistema PLD,
seria possivel esperar dez meias-vidas para que a atividade decaisse
significativamente antes de se realizar novos testes.

Portanto, o Cobre foi escolhido para ser o material utilizado no
crescimento do filmes finos radioativos e no teste de eficiéncia do sistema PLD.

O motivo dessa escolha é referente as caracteristicas desse material, primeiro
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porque 0s isotopos naturais do Cobre sdo emissores beta(-), sendo que estes
possuem uma meia-vida relativamente curta e decaem para elementos estaveis.

A Tabela 5.2 apresenta os dados referentes ao decaimento dos is6topos
do Cobre.

Tabela 5.2 — Principais is6topos do Cobre (29Cu).

Isétopos Decaimento
Abundancia Meia-vida (ti2) Modo Produto

83Cu 69,15% estavel

64Ni
%4Cu sintético 12,70 h

64Zn
55Cu 30,85% estavel
%6Cu sintético 5,12 min B 867n

Fonte: International Atomic Energy Agency, Nuclear Data Service, Live Chart of

Nuclides. Acesso em 5 de maio de 2019. Disponivel em: <www-nds.iaea.org>.

Considerando a maior meia-vida, do ¢*Cu, caso o filtro ndo funcionasse e
houvesse a contaminacdo de todo sistema, seria necessario esperar apenas
127 h, ou seja, 5,3 dias para que a atividade decaisse para niveis insignificantes
e o sistema pudesse ser utilizado novamente. Situacédo bem diferente da do 83N,
em que seria necessario esperar centenas de anos.

Outro fator importante para a escolha do Cobre € que a energia maxima
das particulas beta(-) liberadas no decaimento do %Cu, que é de 579,5 keV, se
encontra dentro do patamar em que a espessura do PVC utilizada na producéo
da camara é suficiente para frear completamente elétrons com essa energia.
Quanto a energia do ®¢Cu, que é de 2.640,9 keV, desconsidera-se, isso pois esse
material possui uma meia-vida muito curta, de forma que o tempo decorrido entre
a ativacdo da amostra e o inicio do processo de deposicdo, foi maior que dez
meias-vidas desse radiois6topo. Devido a esse motivo, considerou-se nas
andlises apenas o %4Cu, sendo que, praticamente todo o ®¢Cu ja havia decaido
para %6zn.

A Figura 5.8 apresenta o esquema simplificado do decaimento do %“Cu.
Esse radioisétopo decai via captura eletronica para o %Ni e via decaimento
beta(-) para o %zn. No que refere-se ao decaimento via captura eletronica, este
pode acontecer de trés formas distintas, portanto: ha a probabilidade de 0,47%
de que o elemento decaia por captura eletrénica emitindo um foton de radiacéo
gama; ha a probabilidade de 43,53% de que este decaia somente por captura
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eletrbnica; e ha a probabilidade de 17,52% que este decaia por captura

eletrénica emitindo um pésiton.

Cobre-64 (12,701 h)
£
0,329 MeV B~
0,47% 2 0,579 MeV
1,022 MeV 38 48%
17,52%
£
Y 1,675 MeV
1,346 MeV / 43,53% Zinco-64
0.47% v (estavel)
B+
0,653 MeV
! 17,52%
Niquel-64 (estavel)

Figura 5.8 — Esquema simplificado do decaimento do Cobre-64. Fonte: préprio autor, com
dados obtidos em Anderson e Ferdani®®.

De todos esses modos de decaimento do %Cu, o espectrometro com
detector de Germanio hiperpuro (HPGe) é capaz de identificar os que possuem
radiacdo gama associada, ou seja, a primeira forma de captura eletrénica que
decai emitindo gama e a terceira forma, que decai emitindo pdésiton. Embora nao
se meca o pésitron diretamente, € possivel detectar um dos fétons gerado no
aniquilamento de par elétron-pdsitron, sendo que este possui uma energia

caracteristica de 511 keV.

5.4.2 Andlise do perfil de contaminacao do sistema

Para o crescimento dos filmes finos radioativos, foram utilizadas duas
amostras de Cobre com grau de pureza de 99,7%, com 12 mm de diametro e
1 mm de espessura. As amostras utilizadas foram ativadas em periodos distintos
no reator nuclear IEA-R1 do Centro do Reator de Pesquisa — CRPq do IPEN,
para obtencdo dos principais radiois6topos do material, *Cu e %Cu. Ap6s cada
ativacdo, a amostra foi avaliada pela equipe responsavel do CRPq e entéo
liberada para o estudo proposto. Sendo processada no sistema PLD de acordo

com o procedimento descrito na sec¢éo 5.2.
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Por conseguinte, a primeira amostra foi ablacionada no sistema PLD por
uma hora. Assim, apés o termino do crescimento do filme radioativo, o sistema
foi aberto e desmontado em uma capela laboratorial de fluxo laminar. Em
seguida, todas as pecas foram analisadas com um contador Geiger-Miller para
o levantamento do perfil de contaminacéo do sistema. A Figura 5.9 apresenta
algumas das pecas analisadas, das quais, no item 4 e 6, através das regides

escuras é visivel a presenca do material radioativo.

Figura 5.9 — Algumas das pec¢as do sistema PLD analisadas apds o crescimento do filme fino
radioativo. Sendo: 1) janela éptica e O-ring utilizado para vedacéo; 2) porta amostra;
3) conversor ISO-100 para KF-40 e O-ring; 4) filme fino radioativo; 5) filtro; e 6) suporte para
laminula. Fonte: préprio autor.

A pesar do contador Geiger-Miller Eberline E520 ser analdgico, sua
utilizacéo foi viavel. Como seu principio de funcionamento se baseia na interacao
da radiacdo com um gas, esse equipamento é bastante sensivel a radiacao
beta(-). Assim, por menor que fosse a contaminacgdo, foi possivel obter alguma
contagem quando o0 equipamento era aproximado a alguns milimetros de
distdncia das pecas. A Tabela 5.3 apresenta uma relacdo da atividade da

amostra e das pecas ap0s o processo de deposicao.
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Tabela 5.3 — Atividade da amostra e ordem de contaminacgédo das pecas apés o crescimento do
filme fino radioativo.

Peca Contagens/min Peca Contagens/min
Amostra 12000 + 500 Janela 95+5
Porta amostra 250 £ 50 Filtro 905
. Conversor 1SO-
Filme 230 + 50 100/KE-40 BG
Suporj[e para 145 + 5 Entrada df" estacao de BG
laminula vacuo
Cam_ara N 1305 Restante do sistema BG
revestimento

Através das medidas pode-se constatar que o porta amostra foi a peca
mais contaminada do sistema. Fato interessante, pois mostra que o fluxo de
material expelido durante a ablagdo da amostra ndo foi direcionado somente
para cima, conforme aparenta a pluma de plasma.

Também, houve uma significativa contaminacdo no suporte para
laminula, o que era esperado, pois o plasma expande-se e é depositado em
regides fora da area da laminula, na Figura 5.9 é possivel observar a deposicdo
nessa peca. Ainda, a atividade do filme foi maior do que no suporte para
laminula, mostrando que houve uma boa deposicéao, tendo a laminula ficado bem
posicionada. Além disso, houve deposi¢do do material radioativo nas paredes do
revestimento em PLA e na janela éptica, conforme previsto.

De todas pecgas do sistema PLD contaminadas, o filtro foi o material que
apresentou a menor atividade, indicando que o revestimento utilizado nas
paredes e sob o porta amostra foi eficiente na contencdo de parte do material
radioativo espalhado. Também, como a pluma de plasma se expande para 0s
lados e para cima, era esperado que pouco material chegasse na parte inferior
da camara.

Um fato importante foi que ao se medir com contador Geiger-Miiller o lado
do filtro que estava posicionado no sentido exterior a céamara, este nao
apresentou contagens significativas, a medida obtida foi equivalente a radiacéo
de fundo (do inglés Background, ou BG), esta foi a primeira indicacdo de que
nenhum material radioativo transpés o filtro Whatman EPM 2000. Um outro dado
que sustenta essa afirmacdo foi que a medida da atividade no conversor
ISO-100/KF-40, que ficou conectado a camara e proximo ao filtro, mostra que

essa peca nao foi contaminada pelo material radioativo.
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As demais pecas do sistema PLD, incluindo a estacdo de bombeio Pfeiffer
HiCube 80 Eco, ndo foram contaminadas. ISso constatou que o sistema de
filtragem utilizado foi eficiente para reter a contaminacao na regiao interna da
camara de vacuo. Portanto, em uma primeira analise, todo o sistema
desenvolvido cumpriu com 0s requisitos necessarios, sendo possivel
implementar vacuo na camara, gerar a pluma de plasma através da ablacdo de
um alvo, crescer os filmes finos radioativos e filtrar os aerossois radioativos
espalhados durante a ablacao.

Apos a andlise do perfil de contaminacdo todas as pecas contendo
atividade radioativa foram dispostas em um recipiente de Chumbo e esperou-se
transcorrer dez meias-vidas do %4Cu. Ap6s esse periodo, todas as pecgas foram
analisadas individualmente para se garantir que suas respectivas atividades
estavam equivalentes a radiacdo de fundo. Posteriormente, montou-se
novamente o sistema PLD e para se constatar seu pleno funcionamento e a
reprodutibilidade do perfil de contaminacdo, uma nova amostra de Cobre foi
ativada e entdo processada por duas horas, crescendo-se um novo filme fino
radioativo.

ApOs o crescimento do filme fino o sistema foi novamente desmontado,
porém dessa vez, a atividade de cada peca foi contada utilizando-se um detector
HPGe Canberra GX2020. Os dados obtidos para o perfil de contaminacdo do
sistema, ap0s 0 processamento dessa segunda amostra radioativa, Sao

apresentados na Tabela 5.4.

Tabela 5.4 — Atividade da amostra e ordem de contaminacao das pecas apds o crescimento do
filme fino radioativo.

Peca Contagens/min Peca Contagens/min
Amostra 279254,1 + 1846,4 Filtro 13,8 +0,3
: Conversor
Filme 146,6 +1,4 1SO-100/KE-40 BG
Entrada da
Porta amostra 75+1,0 estacao de BG
vacuo
Sgporte para 625+1.1 Res_tante do BG
laminula + janela sistema
Camara e 29,6+0,5
revestimento

Os dados do perfil de contaminagdo para esse segundo experimento

foram muito similares ao primeiro apresentado na Tabela 5.3. A principal
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diferenca se refere a atividade do filme fino, que nesse segundo processamento
ficou significativamente maior que a atividade do porta amostra. Enquanto nos
dados apresentados na Tabela 5.3, a atividade do filme foi 8,7% menor que a
atividade do porta amostra, nos dados apresentados na Tabela 5.4, a atividade
do filme foi 95,5% maior que a atividade do porta amostra. Esses dados revelam
gue no segundo experimento a pluma de plasma expandiu-se de forma muito
mais ortogonal a superficie laminula, repercutindo em uma maior deposicao de
filme fino e uma menor contaminacdo das superficies dos componentes da
camara de vacuo. Essa diferenca se deve a ajustes realizados apds o primeiro
experimento, em que se buscou estabelecer um melhor alinhamento do foco do
laser em relacao a superficie da amostra.

Todavia, ressalta-se que o resultado mais importante para o experimento
era em relacdo a atividade dos componentes de vacuo externos a camara, estes
nao podiam estar contaminados. Portanto, partindo dos dados apresentados na
Tabela 5.4, o segundo experimento reproduziu 0 mesmo padrdo obtido no
primeiro, que foi a auséncia de contaminacéo no conversor ISO-100/KF-40 e nas
demais pecas de vacuo que ficaram acopladas a camara. Essa repeticdo
estabelece que a utilizacdo do filtro Whatman EPM 2000, para retencado dos
aerossois radioativos gerados na ablacéo, foi realmente efetiva e que é possivel
realizar o crescimento de filmes finos radioativos e restringir a contaminacao a
um determinado volume do sistema, no caso, a camara de vacuo.

Também, através analise da segunda amostra via espectrometria gama,
foi possivel detectar os decaimentos de atomos de é*Cu para 54Ni, referentes a
captura eletrénica com emisséo de positron (17,52%), grafico apresentado na
Figura 5.10, e o decaimento referente a captura eletrbnica com emissdo de

radiacdo gama (0,47%), gréafico apresentado na Figura 5.11.
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Figura 5.10 — Deteccéo dos positrons emitidos no decaimento por captura eletronica do 4Cu.
A deteccdo é feita indiretamente através da energia caracteristica dos fotons gerados durante a
aniquilacdo de pares elétron-pasitron. Fonte: préprio autor.
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Figura 5.11 — Detecc¢éao do pico de radiagdo gama caracteristico do decaimento por captura
eletrnica, do %Cu em %4Ni, com probabilidade de 0,47%. Fonte: préprio autor.

Apés as analises referentes ao segundo experimento e a constatacdo da

viabilidade do uso do sistema PLD, que foi implementado especificamente para

o crescimento de filmes finos radioativos, todas as pecas contaminadas foram

dispostas em um recipiente de chumbo e esperou-se o decaimento de suas

atividades.
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5.4.3 Analise dos filmes finos radioativos

Apds decorrido o tempo equivalente a dez meias-vidas do ®Cu, a
atividade radioativa dos filmes finos foi aferida através do uso de um contador
Geiger-Muller. Assim, constatou-se que nestes nao restavam atividades
significativas, ou seja, as contagens medidas eram analogas a radiacdo de
fundo. Dessa forma, os filmes finos foram destinados as andlises através das
técnicas de Microscopia Eletrénica de Varredura e Perfilometria Optica,

conforme apresentado nas Figuras 5.12 e 5.13, respectivamente.
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Figura 5.12 — Perfilometria 6ptica do filme de Cobre-64. Fonte: proprio autor.
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Figura 5.13 — Microscopia eletronica do filme fino de Cobre. Fonte: proprio autor.
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Similarmente as espessuras dos filmes finos de Ni apresentadas na
Figura 5.7, nos filmes %Cu também identificou-se certa desuniformidade no perfil
das espessuras ao longo do eixo horizontal. Sendo que, as regides centrais
apresentaram as maiores espessuras, de (167,81 + 3,67) nm e de
(313,47 = 9,17) nm, para o filmes crescidos com uma hora e duas horas de
deposicao, respectivamente. Ainda, em relacdo ao processamento do Cobre no
sistema PLD, foi obtida uma taxa de deposicéo de (2,70 £ 0,10) nm/min — iSSO
significa que se fosse necessario crescer um filme de 100 nm, seria preciso
36,4 min de processamento do material alvo, ja para um filme de 1 um seria
preciso 6,1 h de deposicao.

Conforme pode-se observar na Figura 5.13, o filme de Cu apresentou
algumas irregularidades em sua superficie, estas foram causadas
eventualmente pela deposicdo de pequenas quantidades de material fundido
(droplets), durante o processo de crescimento do filme fino. Presume-se que a
presenca desses droplets, mais evidenciada nos filmes de Cobre do que nos de
Niquel, esteja principalmente relacionada com a condutividade térmica desse
material. Dessa maneira, devido o Cobre possuir uma condutividade térmica
maior que o Niquel, durante o processo de ablacdo ha a formacao de regides
com maior quantidade de material fundido, fato que leva a geragéo de uma pluma
em gue a presenca de droplets € mais acentuada. J4 no Niquel, devido a baixa
condutividade térmica, a energia introduzida na amostra através dos pulsos
laser, fica restrita a um volume muito menor, propiciando a formacdo de uma
pluma em que ha muito mais material na forma de vapor do que na forma de
droplets.

Posteriormente as analises da espessura e morfologia, a técnica de
Espectroscopia de Raios-X por Dispersdo de Energia (EDS) foi aplicada para se
quantificar os elementos quimicos presentes nos filmes finos — o equipamento
utilizado foi o Quantax 70, do fabricante Bruker. Devido a amostra de Cobre
utilizada no processo de deposi¢ao possuir um alto grau de pureza (99,7%), era
esperado que o filme fosse composto majoritariamente por esse material. Porém,
devido ao fato de que esses filmes foram expostos ao ar atmosférico por um
periodo significativo, equivalente ao tempo de dez meias-vidas do Cobre-64
(127 h), supunha-se que o processo de oxidagdo houvesse ocasionado
mudancas no filme e que a presenca de Oxido de Cobre levasse a detec¢éo de

uma consideravel quantidade de Oxigénio.
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A Figura 5.14 apresenta o espectro de contagens de raios-X em funcéo
da energia, no qual, através dos picos de energia caracteristicos de cada
elemento (Ka e La), foi possivel detectar e quantificar os elementos presentes

na amostra.

w

~

[e)]

(03]

Ka

w

N

=

Contagem
N
RN AN NNl AN ARl AR AR A AR A nE AR AR A |

o

L L A o

3 4 5 6 7 8
Energia (keV)

Figura 5.14 — Gréfico da contagem de raios-X em fun¢éo da energia, obtido através da analise
de EDS feita em um dos filmes finos de Cobre. Fonte: proprio autor.

O maior pico de contagens na Figura 5.14 se refere a energia
caracteristica Ka do Silicio, embora este elemento ndo esteja propriamente
relacionado ao filme fino — de fato, o Silicio, 0 Sédio, o Célcio e o Magnésio fazem
parte da composicdo majoritaria do vidro utilizado na fabricacéo da laminula, em
que o filme fino foi crescido. Nesse caso, devido a espessura do filme de Cobre
ser menor do que a resolucdo de profundidade do equipamento utilizado, foi
possivel mensurar também os elementos quimicos que compdem o material que
estava sob o filme fino, no caso a laminula de vidro.

Portanto, como o interesse € analise da composicdo apenas do filme fino,
os elementos que compde a laminula foram desconsiderados, restando o Cobre,
o Oxigénio e o Cloro — seus respectivos picos foram destacados na Figura 5.14.

A Tabela 5.5 apresenta a quantidade dos elementos presentes na regiao

analisada.

Tabela 5.5 — Quantidade de Cobre, Oxigénio e Cloro presente no filme fino.

Elemento Quantidade (%)
Cobre 69,4 +0,9
Oxigénio 20,7+ 0,6

Cloro 99+0,7
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Conforme ja abordado, devido a oxidacdo do Cobre, a presenca de
Oxigénio no filme era um fato esperado. Ainda assim, parte da quantidade do
Oxigénio computada se refere aos 6xidos presentes na composic¢ao da laminula:
o Diéxido de Silicio, o Oxido de Sédio, o Oxido de Célcio e o Oxido de Magnésio.
Portanto, somente uma parte dos 20,7% deve representar efetivamente o
Oxigénio presente no filme, fato que eleva o total de Cobre e Cloro para além da
guantidade computada, de 69,4% e 9,9%, respectivamente.

A presenca de Cloro no filme fino revela um fendémeno ja cogitado devido
ao uso do Policloreto de Vinil na constituicdo da camara de vacuo. Isso ocorre
devido a baixa pressdo empregada no sistema PLD, que por sua vez evapora o
PVC das paredes internas da camara, assim, esse material € dissipado no
interior da mesma, sendo depositado no filme juntamente com o material que
estd sendo ablacionado. Embora a presenca do Cloro ndo radioativo, em um
filme radioativo, ndo traga nenhuma complicagcdo em aplicacdes que envolvam
0 desenvolvimento de baterias betavoltaicas ou alfavoltaicas, em caso de
necessidade de um filme fino com maior porcentagem de pureza, seria
necessario utilizar na construgcdo da camara um material mais resistente a
evaporacao, o aluminio ou o ac¢o inoxidavel seriam ideais.

Conclui-se entdo que a utilizacao do sistema PLD desenvolvido implica na
deposicdo de filmes finos que ndo serdo constituidos apenas do material
ablacionado, mas também teréo tracos de Cloro em sua composi¢édo. Todavia,
tal fato ndo compromete a obtencao de filmes finos radioativos que possam ser
aplicados no desenvolvimento de baterias nucleares de converséao direta.

Ainda, no caso de exposicdo do filme ao ar atmosférico, a possibilidade de
oxidacdo é eminente, culminando na presenca de Oxigénio no filme. Contudo,
iSso ndo tem relagcdo propriamente com o sistema desenvolvido e pode ser
observado em filmes crescidos em qualquer variedade de sistema PLD.

Na préxima secdo serdo abordadas as conclusdes referentes aos
resultados aqui discorridos e uma sumarizacao de todo o trabalho apresentado

ao longo desta dissertacao.
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6 CONCLUSOES

O presente trabalho explorou aspectos tedricos e experimentais relativos
a concepcdo e ao desenvolvimento de um sistema baseado na técnica PLD, que
foi utilizado para a obtengao de filmes finos radioativos. Uma vez que a dispersao
de material particulado é inerente a ablacdo de um alvo soélido, foi necessario
implementar algumas medidas de contencéo para se trabalhar com a ablacéo de
um alvo radioativo. Nesse contexto, muitas das pecgas utlizadas foram
planejadas, desenhadas e usinadas de acordo com as necessidades especificas
do trabalho.

Tomando a construcdo do sistema PLD como ponto de partida, a
modelagem das pecas e montagem da camara foram implementadas
inicialmente em um software CAD 3D. Posteriormente essas pecas foram
produzidas através de impressédo 3D e de usinagem em um torno mecanico.

Considerando que o processamento de um material radioativo levaria a
contaminacdo da regido interna da camara Vvacuo, optou-se pelo
desenvolvimento de pecas que tivessem um baixo custo e fossem de facil
reposicao, portanto os materiais escolhidos foram: o PVC para a usinagem da
camara; o PLA para a impressao das pecas destinadas a estrutura do interior da
camara; e o vidro de Borossilicato para a producédo da janela éptica.

Ainda, visando a contencdo do material radioativo gerado durante a
producado dos filmes finos, foi implementado um sistema de filtragem, de forma
gue o material radioativo ficasse contido apenas no interior da camara de vacuo
e ndo contaminasse o restante do sistema PLD. Para este fim, utilizou-se um
filtro HEPA, modelo Whatman EPM 2000, com alta capacidade de retencao de
material particulado. Esse filtro foi inserido no interior de um invélucro, que foi
projetado especificamente para realizar a fixacdo do filtro na regido inferior da
camara de vacuo.

Com o sistema PLD ja implementado, realizou-se os testes referentes a
eficiéncia da estacdo de bombeio HiCube 80 Eco na despressurizagdo da
camara de vacuo. Embora materiais como o PVC e o PLA ndo sejam comumente
utilizados em sistemas do género, por evaporarem quando submetidos a baixas
pressbes, pode-se chegar a um vacuo que refletiu em um caminho médio
adequado para o crescimento dos filmes finos. A pressdo minima de
6,3.10° mbar, atingida com a estacdo de bombeio, produziu um livre caminho

meédio de 13 cm para o Cu e o Ni, que é aproximadamente quatro vezes maior
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que a distancia utilizada entre o alvo e o substrato, viabilizando portanto o
crescimento dos filmes finos.

Além disso, foi investigado o poder de blindagem do PVC e do vidro em
relacdo as particulas alfa e beta(-), constatando-se que as espessuras utilizadas
no projeto sdo suficientes para frear a radiacdo alfa emitida por qualquer
radiois6topo. Similarmente, no que se refere a radiacao beta(-), foi definido um
patamar de 1.607 keV, em que a estrutura da camara é capaz de frear
completamente a radiacéo beta(-) que tenha uma energia igual ou abaixo a esta.

O sistema PLD desenvolvido foi utilizado inicialmente para a obtencéo de
filmes finos ndo radioativos, crescidos a partir de uma amostra de Niquel. Sendo
que, esse material foi escolhido devido ao seu potencial de aplicacdo no
desenvolvimento de baterias betavoltaicas e gerou resultados que servirdo como
base para estudos futuros acerca de filmes finos de ®3Ni.

A maior espessura atingida nos filmes de Ni foi de (69,96 + 3,40) nm, que
€ um valor expressivamente pequeno quando comparado aos 2 ym que seriam
ideais para o desenvolvimento de baterias betavoltaicas, segundo Bormashov.
Dessa maneira, com a taxa de deposicdo obtida para o Ni, que é de
(0,75 £ 0,04) nm/min, seria necessario realizar o processo de deposi¢cdo por
44,4 horas para se obter uma espessura de 2 um. No entanto, uma mudanca
relativamente simples no sistema PLD, que é utilizacdo de um laser com maior
taxa de repeticdo, seria suficiente para produzir filmes com a espessura ideal e
em menos tempo. Por exemplo, se fosse utilizado um laser com uma taxa de
repeticdo de 5 kHz, ao invés de apenas 100 Hz, seriam necessarios apenas
53,28 minutos para se atingir a espessura necessaria.

Posteriormente as analises dos filmes de Ni, iniciou-se a etapa referente
a obtencéo dos filmes finos radioativos, para isso duas amostras de Cobre foram
ativadas, em periodos distintos, através da irradiacdo em um fluxo de néutrons
no Centro do Reator de Pesquisa (CRPq) do IPEN. Apés liberadas pelo CRPq,
cada amostra foi processada no sistema PLD e os filmes finos radioativos foram
obtidos.

Logo em seguida aos processamentos dos materiais radioativos, visando
o estudo do perfil de contaminacdo, o sistema PLD foi desmontado e, assim,
verificou-se qual era a atividade radioativa de cada peca. A partir dessa anélise,

pbde-se constatar que ndo houve contaminacdo em nenhuma das pecas
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externas a camara de vacuo, confirmando a eficiéncia do filtro Whatman EPM
2000 na retencao do material radioativo.

Vale salientar que o0s objetivos propostos neste trabalho, no qual o
principal foi o desenvolvimento de um sistema PLD para o crescimento de filmes
finos radioativos, foram alcancados com éxito. Uma vez que, o sistema
desenvolvido mostrou-se apropriado para os fins estabelecidos, possibilitando a
obtencado da pluma de plasma através da ablacado do material, o crescimento dos
filmes finos radioativos e, ainda, o sistema de filtragem empregado mostrou-se
eficiente na retencdo do material particulado gerado na ablacéo, garantindo que
a contaminacao ficasse restrita a cdmara de vacuo. O sistema PLD desenvolvido
também apresenta-se como uma opg¢ao economicamente viavel para o
crescimento de filmes finos de materiais estaveis nuclearmente.

No que concerne aos aspectos de originalidade, esta foi a primeira vez
gue um sistema PLD foi aplicado com sucesso no crescimento de filmes finos
radioativos. Ademais, como perspectivas futuras, pretende-se utilizar o sistema
desenvolvido para o crescimento de filmes finos de Niquel-63 e aplicar esses
filmes no desenvolvimento do prot6tipo de uma bateria nuclear betavoltaica.
Para esse fim, o filme fino podera ser crescido na superficie de um dispositivo
PN, PIN ou de barreira Schottky, realizando-se, entédo, estudos a fim de aumentar
a corrente gerada em cada dispositivo, aprimorando-se, assim, a tecnologia

referente ao desenvolvimento dessa modalidade de bateria.
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