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RESUMO 

Foi pesquisado a tennoluminescência (TL) do LiF dopado com diversas concentrações 

de Mg ejou Cu. O efeito do tratamento témzico em cada ciclo (recozimento, i"adiaçt'Io com raios gama e 

leitura) foi estudado para cinco ciclos sucessivos. Três diferentes tratamentos ténnicos foram pesquisados: 

23(/'C- 10 min, 40(/'C -1h e 40{/'C-1h + 10{f'C-2h. Este último foi o tratamento utilizado em todas as 

amostras para o resto do trabalho, pois provocou o aparecimento de um único pico (W J na curva de 

emissão na temperatura de (242±4tC, com sensibilidade razoável, para amostras dopadas com Mg ou 

Mg + Cu, expostas aos raios gama. 

As curvas de emissão de todas as amostras foram analisadas quanto à sensibilidade TL 

e temperatura de máximo dos picos, após uma exposição com 0,26 mC/kg de raios gama ou com 

O, 4 J jcm2 de radiação ultravioleta ou ainda após as duas exposições anteriores consecutivamente. Para as 

exposições citadas, de um modo geral, o pico a (242±4tC devido aos raios gama é bem mais alto que os 

picos a (102±3tC e (168±4tC resultantes da iluminação com os raios ultravioleta. Foi constatado que 

nessas amostras a radiação ultravioleta preenche as annadilhas diretamente, sem promover a foto­

transferência de portadores de carga de annadilhas profundas, preenchidas após exposição à radiação 

ionizante, para as mais rasas. Além disso os dois tipos de radiação preenchem preferencialmente ar­

madilhas com profundidades diferentes. Esses fatos nos pennitem propor o uso do LiF dopado com O, 1 

ou 0,2 mo/% de Mg com 0,03 mo/% de Cu entre as amostras estudadas para fins de dosimetria da ra­

diação gama e ultravioleta simultaneamente. 

O efeito das impurezas de Mg e Cu na sensibilidade do LiF à radiação gama foi estu­

dado, através de uma análise empfrica, ajustando uma curva às alturas do pico W
0 

de todas as amostras. 

Dessa análise é possível concluir que se o LiF for dopado somente com Mg ele pode atingir uma grande 

sensibilidade à radiação ionizante sendo, porém, muito critica a concentração de Mg para a obtenção da 

sensibilidade máxima. Essa situação critica pode ser co11tomada com a adição de Cu que desempenha, 

de uma certa fomw, o papel de desativador diminuindo a proporção dos Mg responsáveis pela TL. 
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ABSTRACT 

17temwluminescence (TL) of LiF doped with different concentrations of Mg andjor Cu 

h as been investigated. 17te effect of the themtal treatment on the crysta/s in each cycle ( annea/ing, gamma 

ray exposure and readout) was studied for five successive cyc/es. 17zree different themJa/ treatments were 

examined: 23(fC for IO min, 40(fC for Ih and 40(fC for Ih fo//owed by IOCfC for 211. LiF doped with Mg 

or Mg + Cu submitted to the /ast quoted themta/ treatment a11d i"adiated witll 137 Cs gamma rays showed 

a reasonable sensitivity and glow curve with only one peak (W J at (242±4YC. From these data, this 

annealing was adopted for a// samp/es. 

TL sensitivity and glow peak temperatures for ali available samples exposed to 

0,26mC/kg of gamma rays or 0,4 J /cm2 of UV or to both radiations consecutively were a/so analysed. 17te 

glow peak due to gamma rays appears at (242±4tC and is higher than the peaks at (I02±3tC and 

( I68±4tC due to UV light. It has been slwwn experimentally that UV radiation fills directly the traps, 

producing no phototransference of charge carriers from deep traps, filled by ionizing radiation, to the 

shallow mtes. Furthemwre, eaclt radiation, gamma or UV, fills different depth traps preferentially. 17tese 

characteristics show the potentia/ usefulness of LiF:Mg, Cu in gamma and UV radiation dosimetry simul­

taneou_sly. 17te best choise amongst ali tlle analysed samples is LiF doped witlt O, I or 0,2 moi% of Mg and 

0,03 moi% of Cu. 

Also the influence of dopallts (Mg and Cu) on the TL sensitivity of LiF to gamma rays 

was investigated perfonning an empírica/ analysis. An exce//ent fit between the experimental data and a 

mathematica/ relation was obtained. From tlzis study it was possib/e to conc/ude that if LiF !tas only Mg 

as impurity, its glow curve can exltibit a lzigh seltsitivity to ionizing radiation, being lwwever the maximum 

sensitivity extremely dependem on the Mg concentration. 17tis fact can be avoided adding small quamity of 

Cu, which behaves as a poisoner, decreasing the quantity of Mg responsible for TL signal. 
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cApíruLo 1

rNTRoDuçÃo

Ao expormos um cristal iônico a uma radiação ionizante, parte de sua

energia é armazenada no cristal. Quando ele é aquecido desde a temperatura da ir-
radiação, no nosso trabalho, à temperatura ambiente, a energia armazenada pode

ser liberada sob a forma de luz. O sólido que emite fótons dessa forma recebe o
nome de fósforo termoluminescente ou simplesmente fósforo, e o fenômeno é de-

nominado TERMOLUMINESCÊNCIA (TL). A TL também pode ser induzida no
fósforo por outros agentes, tais como campos elétricos ou pressões elevadas.

Esse fenômeno já havia sido observado em 1663 por Boyle em dia-
mantes e em fluoritas porém só na década de 1950(cAM-6g) um grupo de
pesqrrisadores desenvolveu a instrumentação necessária e começou a utilizar a TL
como dosímetro de radiação. As primeiras aplicações da dosimetria TL (TLD-Ter-
moluminescent Dosimeter) foram realizadas utilizando-se o fluoreto de lítio (LiF),
para medir a dose de radiação após os testes com a bomba atômica e em pacientes

"in vivo" depois de receber uma dose terapêutica com 131I. O uso de dosímetros TL
cresceu rapidamente devido às vantagens que oferece comparado a outras técnicas

de medida das radiaçÕes.

No Brasil, o estudo da TL de fósforos, principalmente de cristais na-

turais brasileiros, teve início em 1968 com a liderança de um grupo pelo prof. S.

Watanabe. Desde então muitos trabalhos foram realizados e a fluorita de Criciúma
é hoje utilizada na monitoração rotineira de trabalhadores expostos à radiação ioni-
zante. Algumas teses defendidas por elementos do grupo foram usadas para o es-

tudo básico da TL (wAT-69), (MoR-70), (oKU-71), (cRU-72), (cN--73), (BLA-
73), (ZAN-72), (YoS-80) e (TRZ-85).
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1.1. Modelo simples de termoluminescência

Uma teoria físico-qufmica que explica a base de funcionamento dos

dosímetros TL ainda não é completamente conhecida, mas existe um modelo sim-

ples, qualitativo que emprega o conceito de bandas nos sólidos com relação aos seus

níveis de energia eletrônicos. Esse modelo leva em conta a existência de defeitos e

impurezas nos cristais iônicos e pode ser entendido observando-se a figura 1.1.

- Na figura 1.l.a está representado o diagrama de níveis de energia de

um cristal isolante durante uma exposição à radiação ionizante que libera elétrons

da banda de valência. Esses atingem a banda de condução deixando os respectivos

buracos (0) na banda de valência. A seguir, tanto os elétrons quanto os buracos se

movem dentro do cristal até se recombinarem ou cada um deles pode ser capturado

em estados metastáveis existentes no cristal. Esses estados metastáveis, chamados

ARMADILHAS, estão associados à presença de uma impureza ou de um defeito na

rede cristalina, modificando-a localmente, criando poços de potencial local e

levando ao aparecimento de níveis de energia dentro da faixa proibida.

- Na figura 1.1.b está representado o passo seguinte em que o elétron
capturado permanece na armadilha até o momento em que recebe energia térmica
suficiente para vencer a barreira de potencial local e tornar-se "livre" novamente,

indo então para a banda de condução. Esse elétron "livre" pode ser recapturado por
alguma armadilha ou então sofrer uma recombinação com um buraco capturado,

emitindo assim um fóton de luz. Caso os buracos capturados sejam menos estáveis

que os elétrons armadilhados, eles poderão ser liberados primeiro. Esses buracos

capturados obedecem a um mecanismo análogo ao descrito para o elétron (fig.

1.1.c). Como as possibilidades de liberação dos elétrons ou dos buracos armadilha-

dos são equivalentes fica mais conveniente considerar apenas o caso da fig. 1.1.b, ou

seja, da liberação do elétron. A profundidade da armadilha está relacionada com a

energia E necessária para liberar o elétron da armadilha que pode ser fornecida sob

forma de calor,
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BANDA DE CONDUçÃO

BANDA OE VALÊNCIA

o) TRRAD|AçÃO

BANDA 0E CONDUçAO BANDA DE CONDUçÃO

FúT0N TL

TL
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bI AQUEC'MENTO c) AAUECIMENTO

Figura 1.1. Diagrama esquemático dos níveis de energia de um cristal isolante,

com representaçäo do fenômeno da TL.
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Um processo alternativo é a recombinação cl<¡ elétron ou cio buraco
capturado com um centro de recombinação ou de luminescência. Na prática,
quando um cristal é exposto à racliaçao ionizante, muitos elétrons sao liberados cla
banda de valência e são armadilhados. euando o cristal é aqueciclo, a probabiliclacle
de recombinação do elétron-buraco ou do elétron com um centro cle luminescência,
ou ainda do buraco com um centro cle luminescência, aumenta. Isso explicaria
porque a luz TL emitida começa com uma intensiclacle pequena, apresenta um
máximo e decresce atê zero. o gráfico da intensidade TL em função do tempo de
aquecimento ou da temperatura recebe o nome de curva de emissão e o máximo
atingido é chamado altura do pico de emissão TL.

A vida-média de um elétron em uma armacrilha ê, expressa
teoricamente por:

_ r__E_l-t = ".. L(kTtJ (1.1)

onde

E - é a energia de profundiclacle da armaclilha tendo por referência a banda
de condução.

T - ê a temperatura do fósforo em Kelvin (K).
k - é a constante de Boltzmann.

s - é uma constante para cada centro, conhecida como fator cle frequência.
A luz emitida pelo fósforo (TL) depende dessa vida-média, tendo

uma intensidade fraca quando se inicia o aquecimento. À meclicla que a tempe-
ratura de aquecimento vai aumentando, a vida-méclia diminui e aluzTl vai aumen-
tando até atingir: um máximo para decrescer em seguida. A existência clo máximo é
explicada supondo-se que há um número limitado de elétrons capturados devido à
irradiação, que poclem ser liberados pelo aquecimento. Isto também explica porque
um segundo aquecimento clo mesmo material, realizacko logo após o primeiro, não
libera mais luz, pois não haveria mais cargas capturacras.

¿.



A TL emitida por um fósforo pode ser estudada através da obser-

vação das curvas de emissão. Ela depende do fósforo particular utilizado, do tipo e
da exposição à radiação incidente, das histórias térmicas e radioativas do fósforo.

Em geral, nos cristais existem conjuntos de armadilhas com profundi-

dades diferentes e a curva de emissão apresenta, portanto, vários picos TL. Muitas

vezes nem todos os picos são identificados se a diferença de energia entre as ar-

madilhas for muito pequena ou se for utilizada uma taxa de aquecimento do cristal

muito grande. Se a profundidade da armadilha E for menor que 0,8 eV, muitos

elétrons armadilhados poderão ser liberados à temperatura ambiente.

1.2. Considerações gerais

Hoje em dia é necessário e fundamental se efetuar uma medição pre-

cisa da radiação ionizante em ainbientes distintos para evitar os possíveis efeitos

biológicos danosos. Por causa disso, o desenvolvimento de dosímetros capazes de

medir a dose absorvida pelo tecido humano, normalmente submetido a vários cam-

pos distintos de radiação (gama, X, beta, neutrônica) e com boa precisão para as

baixas doses é muito importante. Essa necessidade tem sua origem com a crescente

utilização da radiação na indústria e na Medicina, pois o conhecimento dos pos-

síveis riscos envolvidos nas curtas ou longas exposições à radiação se transformou

em uma questão de saúde pública. O princípio AI-AR,\ sigla de "as low as reasona-

bly achievable", adotado pela Comissão Internacional de Proteção Radiológica

GCRP) em 1977(ICRP-26) especifica que qualquer exposição à radiação deve ser

tão baixa quanto razoavelmente exequível, levando em conta fatores econômicos e

sociais(OKu-88), além de que ela deve ser sempre justificada com algum benefício

líquido. Sua aplicação no dia-a-dia necessita de mediçoes e controle de exposiçÕes o

mais preciso possível.

' Entre os sistemas e metodologias dosimétricas usuais o dosímetro

termoluminescente (TLD) oferece uma grande variedade de aplicações, como por
exemplo:

a) Dosimetria do meio ambiente - o controle da radiação

ambiental e a medição da exposição à radiação nas
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regioes próximas às instalações nucleares (usinas nu-

cleares, aceleradores de partículas, etc.) e nos casos de

acidentes que espalham material radioativo pelo meio

ambiente como ocorreu em Windscale (1957), Three

Mile Island (1979), Chernobyl (1986) ou em Goiânia

(1e87).

b) Dosimetria Pessoal - a necessidade de dosímetros sensíveis

nessa aplicação é muito grande, pois o número de tra-

balhadores com radiaçáo nas instalações nucleares, nas

indústrias que utilizam radiação, nos hospitais, nas

unidades de radioterapias, de radiologia, de medicina

nuclear, nos consultórios, nos centros de pesquisas em

universidades ou indústrias é muito grande.

c) Dosimetria Clínica - nessa aplicação os TLDs são particu-

larmente muito úteis pela grande versatilidade. EIes

podem ser confeccionados de diversas formas, possibili-

tando a sua inserção dentro do corpo do paciente du-

rante as exposiçÕes. Dessa maneira pode-se monitorar'

quase diretamente a dose aplicada ao paciente no local

de interesse (dosimetria "in vivo"), ou efetuar mediçoes

"in vivo" em outras regiões durante a exposição, como

por exemplo, nos olhos. A irradiação de fantomas com

dosímetros TLD no seu interior para simulações é,

muito usada.

O dosímetro de LiF(Mg,Ti), chamado TLD-100, é produzido pela

Harshaw Chemical Co. e é considerado padrão por ser equivalente ao tecido hu-

mano, além de apresentar características dosimétricas bastante estáveis. Entretanto

possui alguma inconveniência, sendo uma delas relacionada as mediçoes de ex-

posiçÕes menores que 1. pclkg (5 mrem), e uma outra para nós é a necessidade de

importação, além de seu preço elevado. Assim, o desenvolvimento de novos mate-

riais TL para aplicação na dosimetria da radiação ionizante tem tido muita im-
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portância, pois sua aplicação seria imediata. Na opiniáo do Prof. Horowitz(HoR-

90) surgiram dois novos materiais bastante promissores: o LiF(Mg,Cu,P) e ALFA-

ALrOr:C, que foram temas de diversas discussões na última "International Confe-

rence on Solid State Dosimetry" em Viena (1989).

Os primeiros a publicar informações sobre o LiF(Mg,Cu,P) foram os

cientistas japoneses(NAK-78) e a comercializagão deles foi feita pela Memoto

Tokushu Hagaku Co. Também a Harshaw Chemical Company pesquisou esse ma-

terial. Grupos na China(rWu-84) relataram o crescimento do LiF(Mg,Cu,P) em

forma de pó, estável e muito sensível. Esse grupo e outro em Beijing (Radiation De-

tector Works), o qual está comercializando esse material em forma de pastilha, con-

tinuam pesquisando nessa direção. Cientistas da Ben Gurion University de Negev

também estão estudando as propriedades do LiF(Mg,ft,P) e a sua aplicação

dosimétrica. O intenso interesse nesse material é evidente, podendo ser compro-

vado pelo número de publicaçÕes descrevendo pequisas para caracterização desse

material e suas propriedades TL (NAK-78); (NAK-79); (SHA-82); (SHA-83);

(DEW-83); (WU-8a); (SHO-86) e (BOS-88). Apesar de muitos estudos que estão

sendo feitos por pesquisadores de diferentes laboratórios do mundo todo, ainda

existem questões relacionadas ao tratamento térmico antes da exposiçáo, à perda de

sensibilidade TL com a reutilização e à mudança na estrutura da curva de emissão.

Questões estas, que ainda precisam ser resolvidas.

O grande interesse com o LiF é evidente, haja visto que só na seção

de "características dos materiais" do "9th International Conference on Solid State

Dosimetry, eüê se realizou em Viena em 1989, foram apresentados 50 painéis.

Desses, 14 se relacionavam diretamente com o LiF dopado com Ti, Mg e Ti, Mg, Cu

e P, Mg e Cu. Outros trabalhos tratavam dos diversos materiais, entre eles:

CaSOo:Dy, LirBoOr:Mn, MgrSiOo:Tb, AlrOr:Mg,Y, CaF, KMgF' MgBoOr:Dy,

LaClr:Tr, MgO, CaCO' BeO, quartzo,vidro etc..

Na opinião do Prof. S. W. S. Mckeever(McK-84) o desenvolvimento

desses novos materiais é importante, não só pelas suas inúmeras aplicaçÕes mas

principalmente pelo impacto que causariam, possibilitando estudos ainda não rea-

lizados. Ele acredita que só haverá um avanço significativo nos TLDs quando for-
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mos capazes de prever o seu comportamento. Para que isso ocorra se faz necessário

o estudo básico dos defeitos nos materiais TL.

O LiF pela sua importância como dosfmetro da radiação ioniiante

tem sido muito estudado. As suas propriedades podem ser encontradas em duas re-

senhas (STO-75) e (JAI-82). Muitos pesquisadores, entre eles McKeever(McK-84),

fazem uma tentativa para associar os defeitos existentes nesse material com suas

propriedades características TL. Provavelmente, a superação das dificuldades en-

contradas com o novo material LiF(Mg,Cu,P) venha do estudo do LiF dopado com

Mg e Cu, que até hoje não foi muito pesquisado. Encontramos apenas dois estudos

publicados utilizando o LiF(Mg;Cu) (BHA-89) e (BHAT-89).

1.3. Objetivos do presente trabalho

Visando conhecer um pouco mais os LiF dopados com Mg e Cu e sua

possível aplicação como dosímetro da radiação, estudamos neste trabalho a termo-

luminescência das 14 amostras de LiF dopadas,com diferentes concentraçoes de

impurezas de Mg e Cu, para verificarmos a dopagem ideal.

Em primeiro lugar estudamos os efeitos dos tempos e das tempera-

turas de tratamento térmico antes de sua colocação em uso, isto é, antes da ex-

posição. A seguir pesquisamos e comparamos para cada amostra, os efeitos da

radiação gama. Analisamos também os efeitos da radiação ultravioleta na termolu-

minescência das amostras não expostas à radiação ionizante para verificar se existe

e quanto é a sensibilidade delas a esse tipo de radiação. Finalmente, estudamos os

efeitos da radiação ultravioleta em amostras previamente expostas à radiação

ionizante, pois se confirmado será preciso um cuidado muito grande no manuseio

dos dosímetros em uso rotineiro.
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cApíruLo 2

MATERrars B ruÉroDos EXpERTMENTATS

2.1. Fósforos termoluminescentes

Neste trabalho utilizamos 14 amostras de fluoreto de lítio (LiF)

dopado com diferentes concentrações de Mg e Cu. Na tabela 2.I estit relacionada a

denominação dessas amostras com as respectivas concentrações de impurezas Mg e

Cu. Elas foram crescidas em laboratório e gentilmente cedidas pelo Prof. Nakajima

da Division of Physics, National Institute of Radiological Sciences, Japão. A técnica

de crescimento do LiF dopado com diferentes impurezas tais como: LiF(Mg,Cu,P);

LiF(Mg,Cu,B) e LiF(Mg,Cu,Si) está descrita na referência NAK-78. O fluoreto de

lítio puro existente no mercado é misturado com a âgw e com os ativadores CuF, e

MgClr. A esse material adiciona-se ainda ácido bórico, silicato ou fosfato de amô-

rrja; a mistura úmida é seca a 80"C durante 4 horas num cadinho de platina e depois

sua temperatura ê, aumentada até 1050'C em atmosfera de nitrogênio, per-

manecendo durante 30 minutos. A seguir, a mistura é esfriada rapidamente para

400"C e mantida nessa temperatura por 30 minutos. O policristal de LiF obtido por

esse processo é pulverizado e peneirado para seleção granulométrica, estando

pronto para ser usado. Os LiF(Mg,Cu) utilizados nas nossas experiências estão em

forma de pó com a granulação entre 74 e 749 pm.
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Tabela 2.1. Amostras de LiF(Mg,Cu) com as respectivas concentrações de Mg e Cu.

Cu

l4g not %)

(mol %

0r0 o 03 0,06 o, \2

0 0)

o , 1

o12

0,4

S
oo

S
10

S
20

S
30

S
o1

s
11

S
2L

s
o2

S t2

S
22

s
32

S
o3

S
23

S
33

LO



Uma análise visual das amostras, à luz natural, indica que: quanto

maior a concentração de Cu mais forte é seu tom esverdeado, ou seja, as amostras

da la coluna da tabela 2.L são praticamente brancas, com exceção da S, que é

ligeiramente amarela. A seguir vêm as da 2? coluna, que são um pouco es-

verdeadas; nela, a So, é a mais esverdeada entre as três. Na direção de fortaleci-

mento do verde temos as amostras da 3a coluna, onde a S' possui o tom verde mais

fraco entre as quatro, intensificando a tonalidade verde.de Sr2, So, para Srr. As da

4a coluna possuem um tom verde-amarelo, sendo a amostra So. a que possui a cor

mais forte seguida pela Sr. e Srr.

Também usamos o fluoreto de lítio (TLD-100) produzido pela Har-

shaw Chemical Company, contendo como impurezas o magnésio e o titânio. Este

dosímetro contém o Li na sua proporção isotópica natural (7,5Vo de 6Li e 92,5Vo de

?l-i¡lCAU-ó8) e é encontrado comercialmente sob diferentes formas. Os TLD-100

do presente trabalho foram prensados a quente e são paralelepípedos de 3x3xl. mm3

2.2,Tr atamento s térmico s

Os tratamentos térmicos foram efetuados no forno da Forlab (de 0o a

1200"C), na estufa da FABBE (de 50'C a 300"C) e num forno montado no I-abo-

ratório de Dosimetria do Instituto de Física da USP (LD-USP). Todos eles tiveram

suas temperaturas monitoradas mediante o uso de termopares do tipo chromel-

alumel. O erro máximo encontrado nas temperaturas foi de t5"C.

As amostras de LiF:Mg,Cu em pó, quando preparadas para os

tratamentos térmicos, foram separadas em lotes iguais, com material suficiente para

várias leituras TL(t200 mg). Cada lote era envolto em uma fina folha de papel

alumínio e levado ao forno ou à estufa conforme o tipo de tratamento a que iria ser

submetido. Como as temperaturas e os tempos de tratamentos térmicos das

amostras são objeto de estudo da presente pesquisa eles estão descritos no capí-

tulo 3. O resfriamento até a temperatura ambiente sempre foi feito colocando os

pacotes de alumínio em contato direto com a placa de fü, imediatamente após sua

retirada do forno. Como esses fósforos apresentam sensibilidade à luz ambiente,
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sempre evitamos a incidência direta de luz neles depois dos tratamentos térmicos,

durante e após as iri adiações, assim como durante o processo de leitura.

Os dosfmetros TLD-100 foram sempre submetidos a um mesmo

tratamento térmico antes das irradiações que consistia em:

I. recozimento a 400"C por t h no ar, em panela de alumínio;

II. rápido resfriamento, colocando a panela com a amostra so-

bre uma placa de cobre e/ou alumínio até atingir a temperatura ambiente;

III. recozimento a 100'C durante 2 h no ar dentro da panela de

alumínio;

IV. idem procedimento II.

Esse tratamento é utilizado internacionalmente e é também re-

comendado pelos próprios fabricantes, pois estabiliza a resposta TL dos LiF(s),

mantendo a sensibilidade constante, igual a da condição inicial, além de deixar

proeminente somente um pico dosimétrico.

2.3. Métodos de irradiaçáo

2.3.a.Irradiações com a radiação gama

Utilizamos a fonte de r37Cs com uma atividade de 374 mCi em 23 de

junho de 1983 do I¿boratório de Dosimetria da USP (LD-USP). Ela foi aferida

pelo método comparativo, irradiando-se LiF(s) (TLD-100 nessa fonte e numa outra

de 137Cs do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN.), uma vez que a

atividade nominal fornecida pela firma Amersham não foi dada com precisão. Isto

foi possível graças à colaboração da Profa. Dra. Linda Caldas. Essa é uma fonte de

radiação gama que possui algumas vantagens como fonte de aferição: uma meia-

vida longa (30 anos) e emissão gama com energia de 0,662 MeV. O sistema de irra-

diação do LD possibilita expor simultaneamente várias amostras. A mesa de irra-

diação possui um tampo de isopor para minimizar a quantidade de radiação espa-

lhada e possui marcas (semi-arcos) em distâncias conhecidas entre 60 e 220 cm da

fonte.
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Para irradiação com a fonte de 137Cs, os fósforos LiF:Mg,Cu foram

coiocados em cápsulas cilíndricas de poiietileno com 5 mm de diâmetro externo,

1 mm de espessura da parede e 15 mm de comprimento. As cápsulas, por sua vez,

foram acondicionadas em saquinhos plásticos pretos, opacos à luz.

Os TLD-100 foram intercalados entre duas piacas de lucite de 3 mm

de espessurapata atingir o equilíbrio eletrônico. O conjunto foi fixado num suporte

que, por sua vez, foi colocado sobre o tampo de isopor para exposição, juntamente

com as outras amostras, à radiação gama com0,26 mC/kg (1R).

2.3.b.Irradiaçáo com a radiação ultravioleta (UÐ

Como fonte de UV utilizamos uma lâmpada a vapor de mercúrio de

alta pressão tipo HPL-N com 400 W da Philips, normalmente utilizada para ilumi-

nação pública, porém sem o bulbo externo de vidro. Assim, o que resta da lâmpada

é um tubo de descarga de quartzo(PHl-85) encaixado horizontalmente num suporte

de alumínio, com possibilidade para regular a distância dele à amostra.

Quando a lâmpada é ligada, a pressão de vapor do mercúrio é baixa e

a descarga que percorre o bulbo aparece na cor azul com emissão, no ultravioleta,

relativamente alta. À medida que a temperatura aumenta e com ela a pressão do

vapor, a irradiação vai se concentrando progressivamente no espectro de linhas da

região do visível e surge em pequena proporção uma emissão no contínuo, ocor-

rendo descarga na cor branca. Depois de 5 ou 6 minutos a lâmpada está em pleno

funcionamento com a sua pressão correspondente. A distribuição do espectro de

potência de uma lâmpada de mercúrio de pressão média (2-L0 atm) no envólucro de

quartzo é apresentada na figura 2.1 e consiste no espectro de linhas do mercúrio

com alguma irradiação no contínuo(DlF-82). No nosso caso a lâmpada utilizada foi

a de alta pressão (10-100 atm) o que acarreta um alargamento no espectro de linhas

e um crescimento relativo do contínuo.
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Portanto, nesta tese, quando dizemos irradiação com UV está implí-

cito que é irradiação com uma lâmpada a vapor de mercúrio de alta pressão, que

sem dúvida, apresenta várias raias espectrais na região do ultravioleta (cerca de

50Vo da emissão total).

Paraa iluminaçao com UV as amostras foram cuidadosamente espa-

lhadas numa lâmina de vidro que era colocada sobre duas placas, uma de cobre e

outra de alumínio. A distância entre a amostra e a lâmpada foi fixa em L0 ou 20 cm.

Durante toda a iluminacão monitoramos a temperatura da amostra através de um

termopar do tipo chromel-alumel ligado ao termômetro digital da ECB-modelo

MDT 2000, que possui uma referência interna do 0"C. A temperatura média das

amostras durante a irradiação foi de aproximadamente 30oC. A desvantagem des,se

sistema com relaçao à fonte de 137Cs é que só é possível irradiar uma amostra de

cadavez.

Sempre que o tempo de exposição a UV terminava, a amostra era es-

friada rapidamente atê a temperatura ambiente, colocando-a em contato com uma

placa de Cu. Também tomamos muito cuidado para proteger essas amostras da in-

cidência direta de luz ambiente. O tratamento térmico e os esfriamentôs eram feitos

no escuro e a iluminação com a lâmpada de mercúrio era feita dentro de uma sala

escura. Quando tínhamos que guardar ou transportar a amostra, ela era colocada

dentro de um envelope preto, próprio para filme fotográfico.

Medimos a densidade de potência da lâmpada de mercúrio na região

do UV nas mesmas condições de iluminação das amostras, colocado-se o sensor

exatamente no mesmo lugar das amostras. Para isso utilizamos o radiômetro digital

88 XL da Photodyne Inc., que possui diferentes sensores para cada caso. No nosso

trabalho usamos o sensor modelo 450, próprio para medir luz UV.

Z.4,Método de leitura da termoluminescência

Para o nosso trabalho utilizamos o sistema de leitura TL montado no

LD-USP. Medir a TL emitida por um fósforo resume-se, basicamente, em aquecê-lo

sob um detector de luz. No nosso caso usamos uma placa aquecedora constituída de
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uma iiga de platina que possui uma pequena superfície rebaixada de 6x6 mm2, sobre

a qual colocamos a amostra. Ela está presa a um conjunto que fica hermeticamente

vedado à iuz durante a leitura. A htz emitida pelo fósforo é detectada por uma

váivula fotomultiplicadora modelo EMI no 9789, devidamente alimentada por uma

fonte de alta tensão.

A placa chamada panela é aquecida pela passagem de uma corrente

elét¡ica fornecida por um transformador ou um sistema programador, que permite

uma ta,xa de aquecimento linear ou manter a uma determinada temperatura. Um

termopar de chromel-alumel fixo com solda ponta na parte lateral, inferior da pa-

nela, e com a referência no gelo fundente, permite a medida da temperatura da

panela e o controle do programador. É, importante ressaltar que, na realidade, o

que se mede é a temperatura da panela, e não a da amostra. A diferença de tem-

peratura entre ambas é tanto menor quanto menor a tÐ(a de aquecimento da panela

utilizada e quanto menor a massa da amostra. O programador de temperatura,

também montado no LD-USP, possibilita atê seis ta:<as {e aquecimento constantes

ou estabilizar a temperatura num determinado valor.

No nosso sistema a panela pode ser aquecida até 550"C. À medida

que a temperatura dela aumenta, ocorre a emissão de radiação do corpo negro da

panela e da amostra. Para evitar que essa emissão atinja a fotomultiplicadora, prin-

cipalmente em temperaturas altas, foi colocado um filtro entre a amostra e a foto-

multiplicadora. No nosso trabalho, a escolha do filtro de luz foi feita tendo em vista

dois objetivos:

I. alta transparência à luz na faixa de 34004 e 41.004, pois

temos interesse em estudar a emissáo dos nossos fósforos TL dentro desses com-

primentos de onda. Sabemos pela referência (NAK-78) que o espectro de emissão

dos fósforos LiF(Mg,fü) consiste de dois picos de emissão intensos em 34004 e

41004;

II. baixa transmissão na região do infravermelho para cortar ao

máximo a emissão de radiação térmica da paneia.
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Analisamos então as curyas de transmitância de vários filtros. Entre

eies, optamos pelo KG-1 Schott que transmite entre 65Vo e 94Vo na faixa desejada e

na que se refere ao infravermelho próximo ele corta no mínimo 40Vo (figwa 2.2).

Esse filtro apresenta a mais baixa transmitância na regiâo do infrave¡melho entre os

filtros analisados.

A corrente da fotomultiplicadora é monitorada por um eletrômetro

bastante sensível, também montado no IF-USP, e graficada numa registradora ECB

modelo RB L02, de dois canais. Simultaneamente registra-se a temperatura da pa-

nela, utilizando-se o termopar de chromel-alumel cuja resposta é praticamente li-

near entre a temperatura ambiente e a má:<ima utilizada que foi de 400oC.

A garantia de reprodutibilidade do nosso sistema baseia-se no uso de

um estabilizador de tensão que alimenta todos os aparelhos. Para observar aiguma

modificaçáo no ganho do sistema fotossensível, usamos uma fonte de luz padráo en-

caixada na mesma gaveta onde se encontra a panela, a ceÍca de 10 cm dela. Esta luz

é emitida por uma pingo de aproximadamente 0,5 cm de diâmetro de tinta fluores-

cente misturada ao rádio radiativo.

Por fim, os componentes básicos necessários para se medir TL estão

esquematizados na figura 2.3 (TAK-88).
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A PLACA AOUECEDORA

B FILTRO

C FOTOMULTIPLICADORA
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F FONTE DE ALTA TENSÃO

G PROGRAMADOR E FONTE
DE AQUECIMENTO

Figura 2.3. Esquema de um sistema para leitura TL.
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2,4,a. Processo de leitura

Na presente pesquisa era extremamente importante obter curvas TL

que pudessem ser reprodutíveis. Por isso tivemos muito cuidado em fixar os fatores

que afetavam a forma dessas curvas que são: checagem da leitora, massa da

amostra, seu espalhamento na panela, fluxo de nitrogênio gasoso passando pela

amostra durante a leitura, tipo de radiação a qual serão expostas as amostras, valor

da exposição, tipo de recozimento utilizado e os efeitos espúrios.

Variações na ta,ra de aquecimento produzem grandes efeitos na curva

TL. O mesmo pico TL aparece em temperaturas mais altas à medida que aumenta-

mos a taxa de aquecimento e a sua altura também é alterada. Nas figuras 2.4 e 2.5

podemos observar a variação na altura do pico e o deslocamento da temperatura

dele em função da taxa de aquecimento para o LiF TDL-100 e para o fluoreto de

cálcio natural de cor verde(OKU-90).
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Uma ta¡<a de aquecimento uniforme, reprodutível e relativamente

lenta é extremamente conveniente para se comparar curvas de emissão TL. Todas

as nossris medidas foram efetuadas usando uma mesma ta¡ra de aquecimento (TA)

de:3,7"Cfs. A velocidade de registro, por sua vez, foi fixada em 4 cm/min.

Outro cuidado que tivemos foi com o fenômeno conhecido como TL

espúria (CAM-6S). Ela corresponde à emissão TL não induzida por radiação io-

tizante ou UV e cuja origem pode ser mecânica ou química. Quando as exposições

recebidas pelos fósforos TL são baixas, que é uma das preocupaçÕes do presente

trabalho, aTL espúria pode encobrir a emissão TL devido à radiação ionizante ou

UV. Sabendo que a leitura em atmosfera de gás inerte, tal como N, livre de oxi-

gênio, elimina em grande parte esse problema (SVA-65), mantivemos sempre um

fluxo constante de nitrogênio gasoso (Nr) no compartimento que contém a panela.

Na figura 2.6 podemos comparar as curvas TL de uma mesma amostra de

LiF(Mg,Cu), recozida e lida no ar e na atmosfera de N, sem ter sido exposta a ne-

nhum tipo de radiação. Quando a leitura TL foi feita em atmosfera de N, não con-

seguimos registrar nenhum pico TL como era de se esperar. Porém, ao fazermos

essa leitura em atmosfera não controlada obtivemos um pico TL espúrio. Esse com-

portamento foi confirmado em todas as nossas amostras.
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Para os dosímetros em forma de pó, a quantidade de amostra uti-

Iizada em cada leitura foi a correspondente ao volume contido em uma pequena

concavidade em um bloco cilíndrico de lucite, que equivale a (31,1t0,1)mg de

massa*. A amostra era bem distribuída por toda a superfície da panela, despejando-

a cuidadosamente através de um funil, obtendo-se uma fina camada de pó. Os

dosímetros TLD-100 eram colocados no meio da panela de leitura com o auxflio de

uma pinça. O aquecimento era feito desde a temperatura ambiente até 400oC, en-

quanto se registrava simultaneamente a curva de emissão TL e a de temperatura da

panela. Os fósforos foram sempre lidos em ambiente escuro (cortinas laterais de

tecido grosso, preto e teto de plástico vermelho).

Sempre que era obtida uma curva de emissão TL, tomávamos o

cuidado de não mexer na gaveta para que a posição da amostra não fosse alterada.

Esperávamos que a amostra esfriasse atê, a temperatura ambiente e reacionávamos

o sistema para obter a contribuição da panela na curva de emissão. Graças a esse

procedimento conseguimos subtrair essa contribuiçao para cada curva de emissão

TL medida. Com o intuito de agilizar nosso trabalho desenvolvemos um programa

para o micro computador Apple II, o qual arquiva curvas, realiza opeiaçÕes de sub-

tração entre elas e efetua mudanças de escalas. A conversão da curva em dados

digitais é feita através de uma prancheta eletrônica digitalizadora.

2.5. Determinação dos erros

Os erros que afetam o nosso trabalho experimental podem ser classi-

ficados da seguinte forma:

I. os que afetam a medida de uma emissão TL;

II. os erros devidos à irradiação.

Os fatores que consideramos responsáveis pelos desvios das nossas

medidas de uma emissão TL são:

* média de 20 pesagens
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I.a. variação da corrente de aquecimento da panela que

provoca alteração na TA do fósforo, que por sua vez acaûeta mudanças nas curvas

de emissão TL;

I.b. variação na quantidade de fósforo a ser lida nas amostras

em pó e diferenças no espalhamento na panela;

I.c. diferença de contato entre a pastilha e a superfície da pa-

nela nos dosímetros TLD-100;

I.d. alterações no ganho do sistema fotossensível, produzidas

por pequenas variações na alta tensão da fotomultiplicadora;

I.e. variações na quantidade de luz que atinge o fotocatodo na

fotomultiplicadora, devido a diferentes caminhos seguidos pela luz desde o fósforo

TLatê, o eletrodo (YOS-80);

II.a. erro na distância entre as amostras e a fonte de irradiação

ltazçt ef ou a lâmpada de Hg).

II.b. erro no tempo de irradiação;

II.c. variação na tensão da rede que acarreta variação na in-

tensidade da lâmpada de Hg.

Em nosso trabalho consideramos à priori a homogeneidade do campo

de irradiação da fonte de 137Cs, já que essa característica havia sido comprovada por

diversas experiências realizadas pelo LD-USP.

Cada cápsula com fósforo nos fornecia 5 leituras sendo em geral cada

experiência repetida no mínimo três vezes.

Para minimizar os erros de leitura de uma série de medidas TL, sem-

pre que possível, elas foram realizadas sem interrupções. Caso os períodos de

leitura fossem longos, tivemos o cuidado de sempre irradiar, junto com as amostras,

LiF(s) TDL-100 e utilizálos como referência. Uma curva de emissão obtida por nós

do LiF TLD-100 (paralelepípedo) está na figura 2.7. Dessa forma, se ocorressem

variações no ganho, entre um período de leitura e outro, tínhamos como fazer as

correções necessárias. Cumpre mencionar que esse método para verificar variações

no ganho era complementar ao da medida da luz padrão.
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A reprodutibilidade entre as diversas séries de medidas que rea-

lizamos esteve sempre dentro da faixa de erros de cada leitura. Por isso acreditamos

que os erros de leitura são os determinantes na precisão das medidas no nosso tra-

balho.

Superestimamos o erro de leitura quanto à estimativa do intervalo de

tncerteza da temperatura (T) do máximo do pico TL, considerando T = 40oC que

corresponde à largura da meia altura do pico TL mais largo encontrado nas nossas

medidas. Dessa forma, podemos garantir com segurança que a temperatura do pico

TL está contida no intervalo considerado. O erro estimado no valor médio da tem-

peratura dos máximos dos picos TL, para cada amostra ou conjunto delas, apresen-

tado nas tabelas está vinculado ao número de medidas efetuadas.

Estimamos para a amplitude ou para a altura do pico TL um intervaio

de incerteza (tH) associado a cada fundo de escala utilizada em nosso eletrômetro.

Para o fundo de escala: 1x10-7A o erro tH, correspondente, estimado no papel da

registradora foi de 2 u.a.; para o fundo de escala 1x1054 foi tH = 0,5 u.a. e para o

fundo de escala 3x10-64 foi tH = 0,2u.a. Nos três casos o tH considerado inclui o

ruído da pena do registrador e as variações nas alturas dos picos encontrados entre

as leituras de uma mesma amostra.
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CAPíTULO 3

TRATAMENToS rÉnnltcos pESeuIsADos

3.1. Tlatamentos térmicos

No início do nosso trabalho foi necessário definir o tratamento tér-

mico mais adequado ao qual as nossas amostras seriam submetidas. Desejávamos

encontrar um tratamento térmico que esvaziasse as armadilhas correspondentes aos

picos de interesse dosimétrico. Na prática, após o recozimento, a amostra não deve

apresentar sinal TL residual. Além disso, é desejável que o tratamento térmico ado-

tado, quando possível, provoque o aparecimento de um único pico TL proeminente

à temperatura suficientemente alta que não decaia à temperatura ambiente e à
temperatura suficientemente baixa para não ser mascarado pela emissão infraver-

melha da panela. Gostaríamos também de poder reutilizar o mesmo pó diversas

vezes, mas isso só é possível se a amostra já utilizada apresentar curva de emissão

reprodutível tanto na forma como na sensibilidade, ao ser submetida novamente ao

ciclo: recozimento - exposição - leitura TL.

Adotamos como procedimento na nossa pesquisa o seguinte roteiro:

- seleção de uma amostra virgem de cada coluna da tabela 2.1 que foi:

S,; S,,; S,, e S,,;

- subdivisão das amostras selecionadas em lotes iguais e um lote de

cada amostra constituiu um conjunto de amostras;

- submissão de cada conjunto de amostras sempre ao mesmo tipo de

tratamento térmico;

- exposição a 0,26 mC/kg de radiação gama do 137Cs, juntamente com

os LiF TLD-100 da Harshaw Chemical Co.;

- leitura TL das amostras irradiadas;

- após a leitura, o conjunto de amostras foi novamente submetido ao

mesmo tratamento térmico, irradiado e lido em idênticas condições.
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Esse ciclo foi repetido até no máximo cinco vezes para cada conjunto

(1o,2,, 3a, 4o e 50 recozimemto). Em todas as etapas do processo guardávamos um

pouco de cada amostra para poder acompanhar o que estava ocorrendo. Os fornos

utilizados, o método empregado nos diferentes recozimentos, no resfriamento

rápido, a exposição à radiação gama, a leitura TL e os cuidados tomados para que

não ocorresse incidência de luz sobre as amostras foram os mesmos descritos no

capítulo anterior. Essa sistemática no trabalho foi fundamental para poder con-

frontar os resultados das várias leituras TL. Os tratamentos pesquisados foram:

I. recozimento a 230"C durante 10 minutos no ar;

II. recozimento a 400"C durante t hora no ar;

III. recozimento a 400oC durante t hora no ar, seguido de recozi-

mento a L00oC durante 2 horas no ar'

3.2. Resultados

3,2.aTratamento térmico a 230oC - 10 minutos

Não poderíamos ter iniciado por outro tipo de tratamento térmico,

pois foi o próprio Prof. T. Nakajima que sugeriu no seu artigo (NAK-78) um recozi-

mento a temperatura inferior a240"C durante 10 minutos para os LiF dopados com

Mg, Cu e mais um terceiro dopante (P ou Si ou B). Optamos então por tentar um

tratamento térmico de 230'C durante 10 minutos nas nossas quatro amostras selê-

cionadas.

Na figura 3.1 apresentamos como exemplo três curvas de emissäo da

amostra S, recozidaa230"C- 10'e exposta a0,26 mC/kg de gama: o número do

recozimento significa o número de vezes que essa amostra foi submetida a um ciclo.

Podemos notar que cada curva de emissão apresenta pelo menos três picos, além do

surgimento de mais um pico ao passarmos do 1a para o 2a recozimento. As outras

amostras também apresentaram comportamento similar.

Sempre acompanhando a altura do pico que mais se destaca no L0 re-

cozimento montamos a figura 3.2 . A temperatura do pico mais alto está na faixa de

170'C a 200oC, para todas as amostras estudadas. Os dados da figura 3.2 parecem
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indicar que, dentro dos erros experimentais, a altura do pico analisado parece man-

ter-se constante. Cumpre observar, entretanto, guo esse recozimento näo é sufi-

ciente para esvaziar totalmente as armadilhas correspondentes ao pico de cerca de

230oC que aparece após o 20 ciclo.
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Figura3.l.Curvas de emissão da amostra S.,, de LiF recozida a 230oC-10',

exposta a 0,26 mC/kg de radiação gama e aquecidapara leitura TL

sucessivamente por três vezes.
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Para a amostra Sr' por exemplo, não foi detectado nenhum sinal TL

após o 10 recozimento. Depois do 2a recozimento, porém, antes da 2a exposição à

radiação gama, ao fazermos a leitura TL da amostra encontramos um pico TL

residual com aproximadamente \Vo da altura do pico após o 2a ciclo. Depois do 3a

recozimento, novamente encontramos esse pico TL antes da nova irradiação com

L4Vo da altura encontrada após o 3a ciclo. Esse sinal TL residual, aparentemente

acumulativo, foi detectado também em outras amostras. É necessário ressaltar que

das alturas do pico da figura 3.2¡ão foram descontadas a altura do pico residual.

3,2.b, Tratamento térmico a 400oC - th

Como os resultados obtidos com o tratamento térmico de 230oC - 1.0'

não satisfizeram as nossas expectativas, principalmente no que se refere à quanti-

dade de picos e ao resíduo cumulativo, resolvemos fazer uma outra tentativa. A

opção seguinte recaiu no tratamento térmico de 400'C - th.

A escolha de um tratamento tão distinto do anterior teve como prin-

cipal causa o artigo de S. S. Shastry e outros (SHA-83). Nele, eles relatam a utiliza-

ção de um LiF semelhante ao nosso: LiF dopado com Cu e Mg e alguns outros

dopantes. Esse material ao ser recozido a 450oC - th e exposto à radiação gama

apresenta um único pico TL, estável, em torno de 200'C. Além disso pode ser re-

usado com pouca perda da sensibilidade TL desde que se repita o mesmo trata-

mento térmico.

As curvas de emissão encontradas agora são bem distintas das obtidas

após o tratamento de 230'C - L0': em todas as amostras aparece somente um pico

TL cujo máximo está na faixa de temperatura entre 200"C e 230"C. Algumas curvas

de emissão típicas (da amostra Srr) podem ser vistas na figura 3.3.

Na figura 3.4 as alturas do pico TL (u.a.) foram graficadas em função

do número de recozimento. Podemos observar que a altura do pico TL para as

amostras Sr, . S, vai diminuindo à medida que o no de recozimento aumenta; já

para a amostra Sr' a altura do pico TL cresce com o 2a recozimento para cair com

os recozimentos sucessivos. O comportamento do pico TL da amostra Sr, é mais ir-
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regular: aumenta após o 2a recozimento, cai com os recozimentos seguintes e se re-

cupera um pouco com o quinto recozimento.
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Figura 3.3. Curuas de emissäo da amostra S, de LiF recozida a 400oC - t h e

exposta a 0,26 mC/kg de radiaçäo gama e aquecida para leitura TL

sucessivamente por quatro vezes.
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3.2.c. Tfatamento térmico a 400oC-1h + 100oC-2h

Resultados bem interessantes foram obtidos com o tratamento tér-

mico de 400oC - th: curvas de emissão com um único pico TL cujo máximo está lo-

calizado em uma temperatura adequada para fins dosimétricos. Entretanto, a varia-

ção das alturas desses picos com o aumento do n e ciclos nos motivou a tentar

outro tratamento. A idéia de acrescentar mais um tratamento térmico de 100oC du-

rante duas horas (100'C -2h\ jâ tinha sido feito em amostras de LiF(Mg, Cu,P) por

Wu DA-KE e outros, (\VIi-84). Eles observaram uma queda menor na sensibilidade

do LiF com a sua reutilizaçã,o. Assim, para os LiF(Mg,Cu), optamos por testar o

tratamento térmico de 400'C - th mais o de 100'C - 2h.

Novamente, as curvas de emissão apresentadas pelas amostras com

esse tratamento térmico só tinham um pico TL, localizado em uma faixa de tempe-

ratura alta (entre 200'C e 250'C). Na figura 3.5 estão algumas das cuwas de emis-

são obtidas para a amostra Sr' quando submetida ao ciclo: tratamento térmico de

400'C-1h + 100oC-2h, exposição a 0,26 mC/kg e leitura, cinco vezes. Na figura 3.6

estão registradas as alturas desse pico em função do no de recozimento. Nessa figura

temos um resultado muito interessante: para todas as amostras, a altura do pico é

constante nos dois primeiros recozimentos e cai aproximadamente para a metade

no terceiro recozimento. As alturas do pico após o 34, 4o e 50 recozimento parecem

ter se mantido iguais, dentro dos erros experimentais. Não foi observado sinal TL

residual entre um ciclo e outro.
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Figura 3.5. Curuas de emissão da amostra S' de LiF recozida a 400oC -

th + 100oC-2h e exposta a 0,26mC/kg de radiação gama e

aquecida para leitura TL sucessivamente por cinco vezes.
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3.3. Conclusões

O recozimento das amostras a 23trC - 10' não é adequado, pois além

de propiciar o aparecimento de vários picos TL na curva de emissão, deixa um sinal

residual que vai se acumulando.

O tratamento térmico a 400oC - th é melhor do que o anterior pois a

forma da curva de emissão de todas as amostras testadas não modificou com os

vários recozimentos. Além disso, estarfamos trabalhando apenas com um pico TL.

Entretanto, há uma queda gradativa na sensibilidade, de um modo geral, com as su-

cessivas reutilizações.

O 3a tratamento testado de 400'C - th + 100"C - 2h provocou res-

postas um pouco melhores: um único pico TL, cuja forma se mantém após submis-

são da amostra a alguns ciclos. Após dois ciclos, sua sensibilidade cai à metade, mas

ela ainda continua razoavelmente alta.

Entretanto,parapoder garantir as comparações entre as amostras nos

estudos dos efeitos das radiações gama e ultravioleta decidimos utilizá-las somente

uma vez, recozendo as amostras virgens a 400oC - Lh + 1.00"C - 2h. Em nenhum

momento o mesmo pó de LiF(Mg,Cu) foi, portanto, reutilizado, isto é, todos os da-

dos apresentados nos capítulos 4 e 5 provêm de amostras virgens, recozidas uma

vez, irradiadas e lidas.
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CAPITULO 4

COMPORTAMENTO DOS LiF(s) QUANDO EXPOSTOS À

RADIAçÃO CmLl OU ULTRAVIOLETA

4.1. Resposta TL dos LiF:Mg,Cu expostos à radiação gama

Para comparar as curvas de emissão, todas as amostras foram irra-

diadas com raios gama de 137Cs com uma exposição de 0,26 mC/kg e lidas na leitora

TL. Na prática todas as leituras foram realizadas 24 h após o término da irradiação,

exclusivamente por razões de conveniência do laboratório, uma vez verificado que

as curvas de emissão de todas as amostras não apresentavam nenhuma diferença

quando lidas logo após o término da irradiação com gama ou 24 h depois.

As amostras dopadas apenas com a impureza de Mg com as concen-

traçÕes de: 0,L; 0,2 e 0,4 mol%o (Sr0, S20 e 53¡) estão com suas curvas de emissão

apresentadas na figura 4.1. Elas nos mostram que a sensibilidade termolumines-

cente à radiação gama diminui à medida que a concentração de Mg cresce. As al-

turas do pico das amostras Sro e S, (0,2 e 0,4 molVo de Mg) são praticamente iguais,

considerando-se o nosso erro de medida, enquanto que a altura do pico da amostra

Sro é cerca de 16 vezes maior que a das outras duas amostras. As curvas de emissão

das amostras com concentração fixa de 0,06 molVo de Cu e concentração crescente

de Mg : 0,1;0,2 e 0,4 molVo (Sr' S, e Srr) podem ser observadas na figura 4.2. O

comportamento dessas curvas é similar ao das curvas já apresentadas na figura 4.1,

ou seja, as alturas do pico diminuem com o aumento da concentração de Mg, com a

diferença de que a altura do pico da amostra mais sensível com 0,06 molVo de Cu é

cerca de 4 vezes menor que a da amostra Sro (sem Cu). A diferença entre as alturas

do pico das amostras S, e Sr, ê pequena considerando-se o erro da medida. Jâ a

diferença entre as alturas do pico das amostras S, e Sr, é da ordem de 8 vezes.

40



40

13óo
¡

3sz
Jt- 2g
LrJo24
ô
Ø20z
lrJ ßFz

12

I
4

o 400100 200 300
TEMPERATURA ("C)

Figura4.l.Curvas de emissäo das amostras de L¡F dopadas com varias

concentraçöes de Mg, recozidas a 400'C- th + 100'C-2h e

expostas à radiação gama com 0,26 mC/kg.

Mg 0,4 molo/o

Mg 0,2 mol7"

Mg 0,1 mol "/"

Cu-Ø mol %
Y

4L



Cu - 0,0ó mol %

Mg 0,4 mol %

Mg O,2 mol "h

Mg 0,1 mol%

Y10

9

I
7

6

5

4

3

2

1

0

d
a

=
,
F
UJo
o
(r)z
t.tJFz

400100 200 300
TEMPERATURA ("C)

Figura 4.2. Curvas de emissäo das amostras de LiF dopadas com 0,06 mol% de
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As curvas de emissão das duas amostras com concentração fixa de

0,03molVo de Cu e variável de Mg: 0,7 e 0,2molVo (S' e Srr) estão na figura 4.3.

Podemos observar que a altura do pico da amostra S, com maior concentração de

Mg é mais alta que a da outra amostra, ao contrário do que ocorre com as amostras

com 0 molVo e 0,06 mol%o de Cu. Já as duas amostras com 0,12 molVo de Cu e 0,2 e

0,4 molVo de Mg (Sr¡ e Srr) apresentam sensibilidade termoluminescente crescente

com o aumento da impureza de Mg (figura 4.4), similarmente às amostras da figura

4.3, sendo a diferença entre as alturas dos picos de cerca de três vezes, no caso da

figura 4.4.

As amostras dopadas somente com a impureza de Cu com as concen-

trações 0,03; 0,06 e 0,l2molVo (S0r, S02 e Sp e a amostra S* sem Cu e nem Mg têm

suas curvas de emissão representadas na figura 4.5. Elas apresentam dois picos

principais nas regiões de temperatura onde não existe nenhum pico para amostras

dopadas só com Mg ou com Mg e Cu, cujas curvas de emissão estão apresentadas

nas figuras 4.7,4.2,4.3 e 4.4. A sensibilidade termoluminescente à radiação gama ê

maior paru a amostra sem nenhum dopante e decai à medida que a concentração de

Cu aumenta de 0,03 a0,l2molVo de Cu. É, interesante notar que as diferenças entre

as alturas dos picos TL das três amostras com o dopante são razoavelmente peque-

nas. Também é interesante chamar a atenção para o "ombro" que aparece na curva

de emissão da amostra S* em torno de 240"C, pois é justamente nessa região que

encontramos o pico TL nas amostras de LiF quando dopadas com Mg.
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Figura 4.3. Curvas de emissäo das amostras de LiF dopadas com 0,03 mol% de

Cu e 0,1 e O,2molo/o de Mg, recozidas a 400oC - th + 100'C - 2h e

expostas à radiaçäo gama com 0,26 mO/kg.
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4.1,r, Análise das temperaturas dos picos

A temperatura de máximo dos picos das 14 amostras virgens recozidas

a 400"C-1h + 100oC-2h e expostas a0,26 mC/kg de radiação gama, estão apresen-

tadas na tabela 4.7. Para uma melhor visualização dividimos a tabela em quatro

quadros, cada um referente a um determinado pico (pico Ic, IIc, III. e IVc).

As amostras dopadas só com Mg ou com Cu e Mg apresentam um

único pico cujo má¡rimo está em torno da temperatura (242t4)C (tab.4.1;

quadro IV).

Três das amostras sem Mg apresentaram quatro picos. O primeiro

deles está na tabela 4.1, quadro I e tem o seu máximo em torno de (727t6)oC. Este

pico não foi levado em conta na análise das curvas de emissão, pois sua altura é

muito pequena comparada com a dos outros picos. As temperaturas dos picos IIo e

III. das quatro amostras estão na tabela 4.1; quadro II e III respectivamente e

apresentam o seu máximo em torno de (182t6)"C e (202t6)C. As temperaturas

desses dois picos são difíceis de serem determinadas corretamente, uma vez que

seus máximos são muito próximos e cada pico tem a contribuição do pico vizinho. O

máximo do pico pode estar deslocado um pouco para a esquerda ou para a direita,

dependendo se é o pico III. ou IIo por causa da superposição. O pico IVo dessas

amostras aparecem na forma de "ombro" também em torno da temperatura de

(242t4)'C. (tab.4.1; quadro IV).
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Tabela 4.1. Temperatura de máximo dos picos TL das amostras recozidas a 400oC -

th + 100"C - 2h e expostas à radiação gama com 0,26 mC/kg.

Ombro
*

Tm

= (242!4) " C

(236110)'C(241!9 ) 'C(242!5)'C0,4

IV
(243110) "C(241r8 ) 'C(238!72)"C(248!7 ) " Co,2

(237!7)"C(241t10)'C( 246tS ) 'C0,1

(242!ts) t
c

t(245!15) "C
I(245115)'C0,0

o, 120,060,030,0
mo

MC
(mol %)

Tm

= (202!6)"C*(207115) oCI(20318)'Ct
( 198r15) 'C

I
( 199110) 'C0,0

III
o, 120 ,060, 030,0

no
Mg
(mot %)

Tm

= ( 18216)'C( 186t14)'C
+

( 181r8) 'C( 180!14)'C( 182t10)'C

Mg
(mol %)

0,0
II

o, t20,060, 030,0

Tm

= (127!6)"C( 132t14)'C( 12618 ) 'C( 125r14)'C( 129r10)'C0,0
I

o,120, 060,030,0
moI

¡4g
(mol %)
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4.1.b. Discussáo e conclusões

Todas as dez amostras que foram dopadas com Mg ou com Cu + Mg

apresentaram um único pico cujo máximo está em (242t4)C, que é uma tempe-

ratura suficientemente alta para garantir a estabilidade do pico aos efeitos da tem-

peratura ambiente e portanto adequado à dosimetria TL. Jâ as três amostras

dopadas somente com Cu e inclusive a amostra sem nenhum dopante apresentaram

mais de um pico e superpostos.

Quanto à sensibilidade TL temos que fazer uma análise cuidadosa.

Para isso, na figura 4.6, apresentamos a altura do pico IVc TL (u.a.) em função da

variação da concentração de Mg (mol%o) para cada concentraçao de Ct (mol7o).

Identificando aqui a altura do pico como medida da sensibilidade à radiação, tam-

bém nesse tipo de figura unimos os pontos no sentido de separar as famflias e su-

blinhar as tendências, sem nenhuma pretensão neste momento de definir as curvas

que regem o comportamento em cada caso. No decorrer deste trabalho manteremos

sempre essa intenção na elaboração desse tipo de figuras.
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Podemos observar, nas três amostras sem Cu,(0 molVo) que à medida

que a concentração de Mg aumenta de 0,L para 0,4 molVo, a altura do pico TL

diminui drasticamente. Também notamos que ao ser adicionado o Cu como

dopante, a altura do pico IVo de todas as amostras com os dois dopantes, são mais

baixas que a da amostra Sro, dopada somente com 0,1. molVo de Mg. Além disso,

entre as amostras dopadas com Mg e Cu as mais sensíveis são S' e S, que

justamente são aquelas que possuem a menor concentração de Cu (0,03 molVo).

Pelos resultados da fig.4.6 notamos que para a amostra com

0,03moIVo de Cu e 0,1 de Mg, o acréscimo da impureza de Mg para 0,2mo|7o fa-

voreceu um aumento na sensibilidade TL. O mesmo comportamento ocorreu para a

amostra Sr' dopada com 0,l2molVo de Cu e O,2mo|%o de Mg. Ao ser acrescida a

impureza de Mg para 0,4 molVo ocorre um aumento significativo na sensibilidade.

Porém, para as amostras com 0,06 molVo de Cu o mesmo comportamento não foi

encontrado. Nelas a sensibilidade aumenta ligeiramente com o aumento da concen-

tração de Mg de 0,L paral,2molVo para diminuir cerca de nove vezes quando a

concentração de Mg passa para},4 molVo.

Na figura 4.7 apresentamos as alturas dos picos IIo e III. em função

da variação da concentração de Cu (molVo) para as amostras sem Mg como

dopante. Fica clara a queda de sensibilidade TL dessas amostras quando é aumen-

tadaaconcentração de Cu até 0,L2mol%o.
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A amostra S*, nominalmente sem dopante, apresenta dois picos

ligeiramente superpostos e mais altos que os das outras amostras dopadas somente

com Cu (fig. a.5). Seus máximos aparecem nas temperaturas (182t10)'C e

(199t10)'C, isto é, nas mesmas regiões de mâximo das temperaturas dos picos das

amostras só dopadas com Cu (tab.4.1; quadros II e III). 4 temperatura do seu pico

III. até pode ser melhor determinada, efetuando-se primeiro uma leitura até es-

vaziar as armadilhas correspondentes ao pico ao redor de 18trC. Em seguida, ao

aquecer de novo o pico III. aparecerá com pouca influência do pico IIo.

Os resultados apresentados nos mostram que a dopagem do LiF so-

mente com Cu propicia o aparecimento de picos TL relativamente baixos e pouco

diferenciados à medida que a sua concentração é aumentada (fig.4.5), e que a

dopagem com Mg é essencial para a presença de um único pico TL em uma faixa de

temperatura mais interessante para seu uso em dosimetria.

Ao compararmos a amostra de LiF S00 (0 molVo de Cu e Mg) com a

amostra S10 (0,01 molVo de Mg), percebemos que a dopagem com 0,L molVo de Mg

foi a responsável pelo surgimento de um único pico TL alto e na temperatura

de (2a6t9)C, (fig. 4.6). Porém um acréscimo maior desse dopante provoca uma

drástica queda na sensibilidade TL (Sz" e S-; fig. a.q. Os resultados obtidos nas

outras curvas também nos mostram que existe uma estreita relação entre a concen-

tração do Mg e do Cu com a altura do pico TL encontrada. Uma discussão mais de-

talhada sobre isso será feita no capítulo 6.

4.2. Resposta TL dos LiF: Mg,Cu expostos à radiação ultravioleta.

Para verificar a sensibilidade de cada amostra à radiação UV fixamos

a exposição radiante em 0,4 Jfcmz,uma vez que as alturas de pico para essa ex-

posição são razoavelmente altas e, como verificaremos mais adiante, quase satu-

radas, Tomamos o cuidado de sempre manter as nossas amostras reservadas dentro

de recipientes para filmes fotográficos, assim, impedindo a exposição a qualquer luz

ambiente. Só eram retiradas do recipiente no escuro, no momento de cada leitura e

de exposição a UV. As curvas de emissão apresentam geralmente dois picos, es-
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tando a temperatura de máximo do primeiro pico (pico Iu) entre 100 e lzæC e a do

segundo (pico IIu) entre 150 e 175oC.

As amostras dopadas somente com a impureza de Mg com as concen-

trações de 0,L; 0,2 e 0,4 mol%o (Sr0, Sæ e Sr) apresentaram dois picos largos. As

curyas de emissão da figura 4.8 mostram que a sensibilidade termoluminescente à

radiação UV é maior para a amostra com maior concentração de Mg (0,4 molVo). A

altura do pico Iu da amostra com 0,4 molVo de Mg (S30) é cerca de duas vezes maior

que a altura do pico Iu das outras duas amostras.

Nas amostras com concentração fixa de 0,03 molVo de Cu e variável

de Mg: 0,1 e 0,ZmolVo (SrreSrr), a amostra S, com maior concentração de Mg

apresenta uma sensibilidade aproximadamente duas vezes maior que a Sr' A
figura 4.9 ilustra esse fato. Nota-se também a presença de um 3 pico em torno de

(241t15)'C na amostrâ Srr.

As amostras com 0,06 molVo de Cu e concentração crescente de

Mg 0,1; 0,2 e 0,4 molVo (Srr; S, e Sr2) apresentaram um comportamento irregular. A

amostra S, com 0,4 molVo de Mg apresentou curvas TL não reprodutíveis para

cada leitura TL efetuada, não tendo sido possível definir a sua curva de emissão,

apesar de ter feito um número muito grande de mediçoes. Assim, as curvas de

emissão das outras duas amostras, Sr, € Sz, estão na figura 4.10 e podem ser ob-

servados dois picos largos. O primeiro pico das duas amostras praticamente coincide

em temperatura de máximo e em altura, sendo a diferença entre as alturas menor

que o erro de medida. As temperaturas de máximo do pico IIu também estão bem

próximas e a diferença entre a sensibilidade TL nesse caso é pequena, aproximada-

mente 30Vo, sendo que a amostra S, com maior concentração de Mg ê a que apre-

senta o 20 pico ligeiramente mais sensível.
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As amostras com 0,L2 molVo de Cu e 0,2 e 0,4 molVo de Mg (S* e Srr)

também apresentam sensibilidade termoluminescente crescente com o aumento da

impureza de Mg. Na amostra S* aparece um pico TL cujo máximo se encontra em

uma temperatura acima de 200oC. A figura 4.11. ilustra as duas curvas de emissão e

pode-se observar que a sensibilidade da amostra Sr, à radiação UV ê,

aproximadamente duas vezes maior que a da amostra Srr.

As amostras dopadas apenas com a impureza de Cu nas concen-

traçÕes: 0,03; 0,06e O,tZmolVo (Sori SoreSor) apresentam dois picos sendo o

primeiro um pouco mais alto que o segundo $ig. a.n). A amostra com menor con-

centração de Cu apresentou a maior sensibilidade termoluminescente à radiação ul.

travioleta. A altura do primeiro pico dessa amostra (0,03 molVo de Cu) ê, 30Vo-e

36Vo maior respectivamente que a do La pico da amostra com 0,06 e 0,\ZmolVo.

Quanto ao segundo pico a diferença é de 23Vo e 35Vo respectivamente entre a

amostra com 0,03 molVo de Cu e as amostras com 0,06 e O,l2molVo.

É interessante notar que a amostra Soo, propositadamente crescida

sem Cu e sem Mg, é a única que apresenta só um pico, porém, largo com o seu

máximo na temperatura de (118t9)oC como pode ser observado na curva de emis-

sáo da amostra na figura 4.13 e com mais sensibilidade à radiaçao UV entre todas

as amostras.
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4.2.a. Curva da resposta TL em funçáo da exposição radiante

Com o objetivo de estudarmos o comportamento da resposta TL das

nossas amostras, ao serem submetidas a diferentes exposiçóes radiantes(DlF-82) de

UV, todas elas inicialmente passaram pelo mesmo tratamento térmico de 400oC -

th + 100oC-2h.

Os resultados obtidos estáo apresentados nas figuras 4.I4 e 4.15, onde

cada curva corresponde a uma amostra. Nota-se em todas as curyas uma subida

rápida na altura do pico TL para em seguida atingir a saturação. Por causa disso fi-

xamos para o nosso trabalho a exposição radiante a UV em 0,4 Jlcr&, que cor-

responde a 30 mimutos de iluminação a 20 cm da lâmpada. Optamos por registrar

no gráfico o pico TL da amostra que melhor se definiu (Iu ou IIu dependendo da

amostra), pois queríamos descobrir a região onde tem início a saturaçáo dos picos.

Como os picos se superpoem, o acompanhamento de um deles é suficiente para nos

fornecer essa informaçäo.

Observamos o decaimento dos picos TL à temperatura ambiente das

amostras Sro, S' e S, após serem tratadas termicamente e submetidas à exposição

radiante de 1,6 J /cmz de UV. Isso também foi realizado para nos ceitificarmos de

que esses picos não existem realmente em amostras irradiadas com os raios gama e

lidas até uma hora depois da irradiaçao. As curvas encontradas foram normalizadas

e estão na figura 4.16. A primeira leitura foi realizada imediatamente após o

término da irradiação. Por causa do rápido decaimento do pico TL observado

nessas amostras e uma meia-vida aproximada de 60 min., para o pico Iu das

amostras S' e Sr' todas as medidas que envolviam exposição radiante foram feitas

imediatamente após a exposição.
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4.2.b. Análise das temperaturas dos picos

As temperaturas dos máximos dos picos das amostras recozidas a

400'C-1h + 100oC -2h e submetidas à exposição radiante de 0,4JlcrÑ estão apre-

sentadas na tabela 4.2.Para uma meihor visuaiizaçao dividimos esta tabela em três

quadros, cada um correspondendo a um determinado pico TL.

As curvas de emissão, na sua maioria, apresentam dois picos. A tem-

peratura dos picos Iu e IIu está respectivamente na faixa de 100 a I20oC e de 150 a

175'C. Uma análise mais detalhada indica que todas as amostras com exceção da

amostra S* (sem Cu e Mg) apresentam seu pico I,, com o máximo localizado na

temperatura de (102t3)"C (tab.4.2; quadro I). Coerente com o resultado de que:s

amostras com Mg e Cu apresentam o mesmo pico Iu encontramos que o decai

mento desse pico à temperatura ambiente das amostras S' e Sr, (fig. a.16) coinci-

dem, o que é outra indicação de que se trata realmente do mesmo pico. A amostra

S* apresenta somente uma banda larga com o pico na temperatura de (118t9)"C

(tab.4.2; quadro I), que é uma faixa de temperatura mais alta comparando-se com a

tempeiatura de maximo do pico I,, das outras amostras.
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Tabela 4.2.Temperatura de máximo d<ls picos f'L clas amostras recozidas a 400'C -

th + 100"C - 2h e submetidas à exposição radiante cle 0,4 J lcrfi de UV.

Ombro
I

Tm

=(242!1.0) " C

(242!15,) " C0,4

III
(241r15)'Co12

0,1

0,0

o, 120, 060 ,030,0
Cu(mol %J

Mg
(mol %)

Tm

= ( 168!4) "C
( 1sgt12)'C( 167i10) "C0,4

II
( 1.6711,5) "C( 173r1s) "C( 166t1s) "C(174ts)"Co,2

( 173r1s) "C( 16419 ) 'C( 159r10)'Co 1

Tm

= ( 15315)'C
*

( 1s2t9) 'C( 1501 10 ) 'c*
( 154t9) 'C0,0

o, 120, 060, 030,0

Cu(mol %)

Mg
(moI %)

Tm

= ( 10213)'C

(sem S )oo(97t14) "C( 1€M0)'C0,4

I
( 102r10)'c

t(113!14) "C( 107114) "C
*

( 109110) 'cor2

(102!8)"C(95!8)"C

(11819) "C

I
( 1.08r 10 ) 'c0,1

( 10219)'C( 102! 10 ) 'C( 106r10)'c0,0

o, 120,060,030,o
Cu(mol %)

Mg
(moI %)
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No quadro II da tabela 4.2 podemos observar que as três amostras

dopadas só com Cu apresentam o pico IIu em (153t5)"C, enquanto que as outrÍrs

nove apresentam o máximo do pico IIu em (168t4)'C.

As amostras Sr, (0,03 molVo de Cu e O,2mol%o) t Sr, (O,lzmolVo de

Cu e 0,4 molVo de Mg) apresentam mais um pico (pico IVu), além dos picos Iu e

IIu, quando iluminadas com a lâmpada de UV cujo máximo está localizado em

torno da temperatura de (242t10)'C (tab.4.2; quadro III).

4,2.c. Discussão e conclusões

Todas as amostras recozidas e expostas à radiação UV apresentaram

mais de um pico TL, com exceção da amostra S, (fig.4.13) que é justamente a

única que foi crescida sem Mg e sem Cu.

Quase todas as amostras dopadas apresentaram dois picos. As ex-

ceções a isto ocorreram para as amostras Sr, . Sr, (fig. a.9 e 4.11) que têm um pico

IVu com máximo em (242t15)'C (tabela 4.2; quadro III). Porém não podemos

deixar de chamar a atenção para as curvas das seguintes amostras Sr, (fig. 4.9); S' e

Sr, (fig. a.10); Sr, (fig. 4.11) e So, e So, (fig.4.l2), que se observadas com cuidado nos

dão uma idéia da existência do terceiro pico em torno de 240"C. O sinal emitido

pela panela foi descontado nas curvas das figuras acima citadas.

As amostras dopadas somente com Mg e com Cu mais Mg apresen-

taram o pico Iu com o máximo na temperatura de (102t3)oC e o pico II,, em

(168t4)"C. As três amostras dopadas só com Cu, também apresentaram o seu pico

I., com o máximo na temperatura de (102t3)oC e o pico IIu não muito bem definido

em torno de (153t5)oC (tabela 4.2; qtadros I e II).

Quanto às alturas dos picos TL temos que fazer uma análise mais

cuidadosa. Para isso, nas figuras 4.I7 e 4.18, respectivamente, apresentamos as al-

turas dos picos Iu e IIu em função da variação da concentração de Mg (mol%o) para

cada concentração de Cu (molVo). Fixada a concentração do Cu, podemos observar

uma tendência de aumento da sensibilidade TL à radiação UV à medida que

aumentamos a concentração de Mg, com exceção para o pico Iu das amostras Sro e

Srr.
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A amostra S* sem nenhum dopante apresenta uma banda larga com

um máximo em (118t9)"C (tab.4.2; quadro I), e é a que apresenta maior sensibili-

dade à radiação UV (fig. 4.13). A amostra S, com 0,4 molVo de Mg e sem Cu é a

seguinte mais sensível à radiação UV, apresentando os dois picos mais altos,

seguido das amostras S* e Sr' As outras amostras apresentam sensibilidade

semelhante à radiação UV, porém parece existir uma tendência de diminuição da

sensibilidade com o aumento da concentração de Cu.

A sensibilidade do pico Iu das amostras sem Cu (Sro; S2o e Sro) à

radiação UV é bastante peculiar, passando de mínima sensibilidade (Sro) para a

máxima (Sr), e pode ser observado na figura 4.t7.

Na figura 4.19 estão representadas as alturas dos picos Iu e IIu das

amostras só dopadas com Cu em função justamente dessa concentração. É interes-

sante notar que entre as amostras Se1, So, e So, sem Mg como dopante e com con-

centrações de Cu respectivamente de 0,03; 0,06 e 0,L2molVo, os picos da amostra

com menos cobre são os mais altos, diminuindo à medida que aumenta a concen-

tração de Cu.

A figura 4.18 também mostra que, para as amostras com os dois

dopantes, fixando-se a concentração de Mg, há uma diminuição da sensibilidade à

radiação UV com o aumento da concentração de Cu. Portanto, a sensibilidade à

radiação UV tende a ser menor para amostras com maior quantidade de Cu na

faixa de 0 a0,l2molVo e com menor quantidade de Mg na faixa de 0,1 a0,4 molVo.
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cApíruLo s

COMPORTAMENTO DoS LiF(s) QUANDO EXPOSTOS À

RADIAçÃo c.uu.l E A SEGUIR À n¡,uI^lçÃo ULTRAvIoLETA

S.l.Resposta TL dos LiF:Mg,Cu expostos à radiação gama e a seguir à radiaçáo LIV

Estudamos especialmente neste capítulo o efeito da radiação UV em

amostras previamente expostas à radiação gama e não lidas, porque muitas vezes

esse tipo de fato ocorre com dosímetros usados rotineiramente na monitoração pes-

soal. Em grande parte dos fósforos, a radiação UV afeta a altura dos picos devidos a

raios gama, abaixando-a ou aumentando-a.

O procedimento para esse estudo foi o seguinte: todas as amostras

virgens passaram pelo mesmo tratamento térmico (400'C - th + 100'C - 2h) antes

de serem irradiadas com raios gama de 137Cs e a seguir iluminadas com UV. Nos

dois casos reproduziram se as mesmas condiçÕes utilizadas anteriormente ou seja:

uma exposição à radiação gama de 0,26 mC/kg seguida de uma exposição radiante

de 0,4 Jf cmz de UV e lidas a seguir com os mesmosprocedimentos utilizados nas

outras experiências. As amostras de uma forma geral apresentaram três picos TL:

aqueles devidos à radiação gama e à radiação ultravioleta.

As amostras dopadas com 0,1;0,2 e 0,4 moIVo de Mg (Sro; Sro e Srs)

estão com suas curvas de emissão na figura 5.1. A amostra Sro com menor concen-

tração de Mg tem o pico IVou mais alto de todos e em torno da temperatura de

(244t9)C. As outras duas amostras apresentaram esse pico baixo e próximos entre

si. Já a S* com 0,4 molVo de Mg, apresenta o pico lou mais alto, que é cerca da

metade das outras duas amostras. As alturas do pico IIou nas amostras Sro e S,

praticamente coincidem se levarmos em consideração o erro de medida. Para a

amostra Sro no lugar do pico IIou aparece um platô.
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As duas amostras com 0,03 molVo de Cu e 0,1 e O,ZmolVo de Mg (S'
e S21) estão com suas survas de emissão na figura 5.2. Elas apresentam três picos TL

que estão nas mesmas faixas de temperatura, sendo que a amostra com menor

concentração de Mg (0,1 molVo) tem as alturas de picos um pouco mais baixas que

as da amostra com mais Mg (0,2 mol%o). Comportamento similar é encontrado en-

tre as amostras S, e Sr, (figura 5.3), que são dopadas respectivamente com 0,1 e

O,ZmolVo de Mg e 0,06 molVo de Cu. Suas curvas de emissão também apresentam

três picos TL nas mesmas temperaturas e a amostra com menor concentração de

Mg tem as alturas de picos mais baixas que as da amostra com mais Mg (Sr).

Na figura 5.4 registramos as curvas de emissão das duas amostras com

0,12 molVo de Cu e 0,2 ou 0,4 molVo de Mg. Nelas aparecem os três picos TL nas

mesmas faixas de temperatura de outras amostras. Os dois primeiros picos TL são

mais altos na amostra S' com mais Mg (0,4 molVo) do que na amostra S¿, enquanto

que para o 30 pico a situaçâo se inverte e a amostra S* com menor concentração de

Mg (0,2 molZo) é a que apresenta esse pico maior.

As amostras só dopadas com Cu estão com suas curvas de emissão na

figura 5.5. As amostras com 0,06 e 0,l2molVo de Cu apresentam aparentemente três

picos largos e superpostos, coincidentes entre si quanto às faixas de temperatura. A
diferença entre as alturas dos picos é pequena e está dentro do erro de medida

(t0,5 u.a.). A amostra So, (com 0,03 molVo de Cu) apresenta os picos Iou e IIIou na

mesma faixa de temperatura das outras duas amostras, sendo os picos Io., 
" 

IIIou da

So, mais altos que os da outras duas amostras citadas. O pico IIo,, não aparece

explicitamente mas a existência de uma rampa alta em torno de 140 e 160oC pode

indicar a presença desse pico.
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A amostra sem Mg e sem Cu (S00) (fig. 5.5) tem o pico Iou largo, alto,

com o máximo localizado na temperatura média de (117t10)"C (tabela 5.1; quadro

I). O pico IIIcu aparece em (202t70)"C (tabela 5.1; quadro III), coincidindo com a

faixa de temperatura do pico IIIcu das outras amostras da figura, sendo

ligeiramente mais alto. A.largura do pico Iou é uma indicação da provável

existência de mais picos.

5.1.a. Análise das temperaturas dos picos

As amostras de LiF(s) (Mg,Cu) de forma geral quando expostas à ra-

diação gama e a seguir iluminadas com UV apresentaram três picos TL largos. Na

tabela 5.1 estão registradas as temperaturas desses picos. Ela foi dividida em quatro

quadros com o objetivo de facilitar a nossa análise.

As seis amostras dopadas com Mg e Cu apresentam os seus três picos

nas mesmas temperaturas: o pico Io, em (99t4)'C (tab. 5.1; quadro I); o pico IIou

em (163t4)'C (tab. 5.1; quadro II) e o pico IVou em (244t4)C (tab. 5.1;

quadro IV). As outras três amostras dopadas só com Mg (0,1; 0,2 e 0,4 molZo) tam-

bém apresentam os seus picos nessas temperaturas, porém é necessário ressaltar

que a amostra S10 (0,1 molVo de Mg) apresenta um platô de sinal TL (fig.5.1), entre

os picos Iou e o IVou não sendo dessa forma definido nenhum pico. Na amostra Soo

(0,4 molVo de Mg) (fig. 5.1) aparece um ombro na região do pico IV6u, o que traz

uma dificuldade no momento de definirmos sua temperatura.

80



Tabela 5.1. Temperatura dos máximos dos picos TL das amostras de LiF, recozidas

a 400oC - th + 100oC - 2h e expostas à radiação gama com

0,26mC/kg e a seguir a 0,4 J/cmZ de UV.

Tm

= (244!4)"C

(244!10)"Crt
(253112)'C0,4

IV
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(238t10)'C(24119)'C(244!9)'C0 1

0,0

o,720 ,060, 030,0
mo

Mg
(mol %)

Tm

= (202!5)'C( 202!9 ) 'C(201r10) "c(203114)'C(202110)'c0,0III
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Tm
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( 163110)'C(r62!t2) " C0,4

II
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A temperatura média do pico Io,, para as amostras só dopadas com

cu (sor; so, e So.) é (102t6)'C (tab.5.1; quadro I), a princípio, um pouco mais alta

que a temperatura média encontradapafa o pico Iog das amostras dopadas com

Mg (99t4)"C, porém os dois intervalos de temperaturas se superpõem dentro dos

limites dos erros. Já a temperatura do pico IIo,, para essas amostras está deslocada

mais para a esquerda, ou seja, para a região de temperaturas mais baixas' com

relação a do pico equivalente das amostras dopadas com Mg. Na tabela 5.L no

quadro II podemos ver que a temperatura média do pico IIo,, dessas amostras está

em (149t7)oC e no quadro III a do pico IIIcu em (202t5)"C. A amostra Sot

(0,03 molVo de Cu) não apresenta um pico IIou definido e sim uma rampa TL

(fig.5.5). A amostra sem Cu e Mg (Sr) tem o pico Iou largo (fig. 5.5)' na tempg-

ratura de (117t10)'C (tab. 5.1; quadro I) e o pico IIIcu na temperatura dc'

(Z02tl0)C(tab. 5.1; quadro III). Pelo formato da curva de emissão pode-se afirmar

que, provavelmente, existe mais picos TL entre os picos Iou e IIIcu.

5.2. Discussáo e conclusões

Como o objetivo neste capítulo é estudar o efeito da radiaçao UV em

amostfas previamente expostas à radiação gama e náo lidas, temos de confrontar os

resultados apresentados neste capítulo, com oS do anterior que mostram o

comportamento das mesmas amostras quando expostas isoladamente a cada tipo de

radição (gama ou UV). Iniciaremos analisando as temperaturas dos picos TL de to-

das as amostras, procurando identificar quais são os mesmos picos e qual o seu

comportamento de acordo com o tipo de radiação. Depois disso discutiremos o que

ocorre com a sensibilidade dos picos TL e se existe alguma relação entre os picos

TL, sua altura e o tipo de radiação a qual a amostra é exposta.

5,2.a, Comparaçáo das temperaturas dos picos TL

De uma forma geral, os picos TL que apareceram nas amostras

quando irradiadas só com radiação gama ou só com UV são os mesmos que apare-

cem quando aS amostras são expostas às duas radiações sucessivamente'
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As amostras dopadas só com Mg e com Mg + Cu apresentam um

único pico TL localizado em torno da temperatura (242t4)C, quando irradiadas só

com radiaçáo gama (tab.4.t; quadro IV). Nessa mesma temperatura aparece o pico

IVo,, das mesmas amostras quando irradiadas com radiação gama e a seguir

com UV (tab. 5.1; quadro IV). Quando essas amostras são expostas somente à ra-

diação UV, algumas delas apresentam o pico IVu na temperatura de (242!10)C

(tab.4.Z; quadro III). Podemos então concluir que o pico IV que aparece nos três

casos para as amostras dopadas só com Mg e com Mg + Cu é o mesmo pico e que

está localizado na temperatura de (242!4)C. Essas mesmas amostras quando ex-

postas só à radiação UV apresentam o pico Iu em (102t3)"C e o pico II,, em

(168t4).C (tab.+.2; quadro I e II). Quando expostas à radiaçáo gama e a seguir a

UV encontramos o pico Io,, em torno de (99t4)"C e o pico IIo,, em torno de

(163t4).C (tab. 5.1; quadro I e II). Como essas faixas de temperatura se superpõem,

consideramos que se tratam dos mesmos picos e que apresentam seus máximos lo-

calizados nas temperaturas médias de (100t3)oC para o pico I e (165t3)oC para o

pico II.

As três amostras dopadas só com Cu quando irradiadas com radiação

gamaapresentam três picos, porém o primeiro deles (tab. 4.1; quadro I), como já foi

mencionado anteriormente, não foi estudado por ser muito baixo. Assim, para nosso

estudo são considerados apenas os picos IIo e III.. O pico III. dessas amostras

quando irradiadas com radiaçáo gama (tab.4.t; quadro III) tem o seu máximo lo-

calizado na temperatura média de (20316)'C (sem S*); e quando irradiadas com

radiação gama e a seguir com UV o pico IIIcu aparece em (202t6)'C (sem S*)'

Como esses intervalos de temperatura se superpõem, novamente consideramos que

é o mesmo pico TL cujo máximo está localizado na temperatura média de

(20315).C. Essas mesmas amostras quando expostas somente à radiação UV apre-

sentaram dois picos TL. O primeiro tem o seu máximo localizado na temperatura

(102t3).C (tab.4.Z;quadro I) e quando as mesmas amostras são expostas à radiação

gama e a seguir à UV encontramos um primeiro pico cujo máximo também está em

torno de (102t6)oC (tab. 5.1; quadro I). Estas temperaturas são iguais; logo se trata

do mesmo pico TL com o seu máximo localizado na temperatura média de
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(102t4)'C. O segundo pico TL que aparece quando So' So, e So, são expostas à UV

tem seu máximo em torno da temperatura média de (153t5)"C (tab. 4.2; quadro II)

e quando expostas à radiação gama e a seguir a UV apresentam um segundo pico

TL localizado em (149t7)oC (tab. 5.1; quadro II). Novamente como os intervalos se

superpõem consideramos que são os mesmos picos cujo máximo se encontra em

(152t4)C.

A amostra S* (sem Mg e sem Cu) quando exposta à radiação UV

apresenta um só pico TL (pico Ir) cujo máximo está localizado em (118t9)"C

(tab.4.2; quadro I). Quando essa mesma amostra é exposta à radiação gama e a

seguir a UV aparece o pico Iou em (117t10)'C (tab. 5.1; quadro I), ou seja é o

mesmo pico TL na temperatura média de (118t7)oC. Quando S* foi irradiada só

com raios gama, o pico III. está em (199t10)"C (tab. 4.1; quadro III) e quando ir-

radiada com raios gama e a seguir com UV aparece o pico IIIcu cujo máximo está

na temperatura de (202t70)"C (tab. 5.1; quadro III). Novamente os intervalos de

temperatura se superpõem e podemos considerar que são o mesmo pico TL cujo

máximo se localiza em (200t7)"C.

O pico IIo estudado nas amostras dopadas só com Cu e na S, (sem

Mg e Cu) quando irradiadas só com raios gama estão com seu máximo localizado na

temperatura de (18216)"C (tab. 4.1; quadro II). Não conseguimos identificá-los ex-

plicitamente quando irradiamos as mesmas amostras com as duas radiações, mas

conseguimos entender a causa disso observando com mais cuidado as curvas de

emissão dessas amostras. A amostra S* ilustra bem a nossa observação:

a. quando a amostra é irradiada só com raios gama notamos dois pi-

cos TL mais altos cujos maximos estão localizados nas temperaturas (182t10)'C e

(199t10)'C (tab. 4.1; quadros II e III;fig. a.5).

b. quando a amostra é exposta só à radiação UV, identificamos um

pico largo cujo máximo está em torno da temperatura de (118t9)"C (fig.4.13) e cuja

altura é igual a (7t1) u.a. que ultrapassa a do pico mais alto da mesma amostra

quando irradiada só com raios gama que é igual a (6t1) u.a.

c. Ao expor a amostra a raios gama e a seguir a UV (fig.5.5) o pico

largo TL posicionado na temperatura de (11819)'C é facilmente identificável,
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porém está ainda mais largo que na fig. 4.13. E o pico IIIcu da fig.5.5, cujo máximo

está localizado na temperatura de (199t10fC, também é reconhecido como sendo o

pico III. que aparece na fig. 4.5, porém também mais largo.

d. O pico II cujo máximo está posicionado na temperatura de

(182t10)'C (fig. a.5) não é claramente observado na fig. 5.5 pois está "embutido" nos

picos largos da curva de emissão da amostra.

As três amostras dopadas só com Cu apresentaram o pico IIo em

(1S2t6fC (tab. 4.t; quadro II e fig 4.5) quando irradiadas só com raios gama. En-

tretanto, esse pico não foi identificado nem na fig. 5.5 e nem na tabela 5.L, ou seja,

quando as amostras foram expostas às duas radiaçoes. Podemos considerar este fato

semelhante ao ocorrido com a amostra S*: esse pico se encontra "embutido" nos

picos largos das curvas de emissão.

Após essas discussões em torno das temperaturas dos picos TL pode-

mos concluir que:

- para as nossas amostras o intervalo de temperatura de emis-

são do sinal TL quando irradiadas com os raios gama é diferente do intervalo de

temperatura de emissão TL quando a amostra é exposta à UV.

- o pico TL que aparece nas nossas amostras dopadas com Mg

na temperatura de (242t4)'C e na temperatura de (203t6)oC para as amostras

dopadas só com Cu não tem as suas temperaturas alteradas quando são expostas à

ultravioleta (UV).

5,2,b. Comparação das alturas dos picos TL

Prosseguindo nossas análises comparativas, teremos o cuidado de só

confrontar as alturas dos mesmos picos, e para maior clareza iremos trabalhar com

os valores das alturas dos picos TL em função da concentração dos dopantes.

5.2.b.I. Amostras dopadas com Mg ou Mg * Cu

As alturas do pico IVou em função da concentração de Mg para as

amostras irradiadas com raios gama e a seguir com UV estão apresentadas na figura

5.6. Observamos que as alturas desse pico, com exceção para a amostra Sr' coinci-
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dem com as alturas do pico IVo dessas mesmas amostras quando irradiadas só com

raios gama, considerando a barra de erro da cada ponto (fig. a.O. Esses resultados

indicam que o pico IV das nossas amostras não só mantêm o má¡rimo do pico na

mesma temperatura como também não sofre alteração significativa na sua altura

quando essas amostras são expostas à radiação UV depois da exposição a raios

gama.

Esse resultado é peculiar, uma vez que para outros fósforos, a radia-

ção UV, em geral, transfere portadores de carga de armadilhas profundas para

outras rasas. Como conseqüência, as alturas dos picos de temperatura alta, cujas ar-

madilhas foram prenchidas com radiação ionizante, diminuem quando a amostra for

posteriormente exposta à radiação UV e aparecem, por sua vez, picos de tempe-

ratura baixa.

Os picos Iu; IIu; Icu e Ilo, das amostras dopadas com Mg e Cu + Mg

são aqueles que surgem quando elas são irradiadas com UV ou com raios gama e a

seguir com UV. As alturas deles estão respectivamente nas figuras 4.t7,4.18 e 5.7 ,

5.8. Comparando as curvas de emissão, novamente constatamos que: as alturas dos

picos coincidem, levando em consideração o erro de cada medida. Estes resultados

são muito interessantes pois nos indicam que a resposta TL dessas amostras para a

radiação gama e a radiação UV são distintas.
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5.2.b.II. Amostra S* e as dopadas só com Cu

As nossas três amostras só dopadas com Cu (S10, Sæ e Sr), quando

expostas a raios gama e a seguir com UV estão com as suas alturas de picos re-

gistradas na figura 5.9. As alturas dos picos quando as amostras são expostas só à

radiação UV estão registradas na figura 4.19. Considerando a barra de erro de cada

medida e comparando as figuras encontramos que: não houve alteração nas alturas

dos picos I e II dessas amostras.

Agora só nos resta comparar o pico III dessas amostras. Esse pico

aparece quando elas são irradiadas com raios gama (frg. a.T ou com raios gama e a

seguir com UV (fig.5.9). Observando com cuidado as barras de erro podemos afir-

mar que as alturas do pico III para essas amostras também coincidem.

É, bom chamar a atenção para o pico denominado IIo da fig. 4.7 com

seu máximo na temperatura de (182t6)"C (tab. 4.2; quadro II) que é diferente e,

portanto, não comparável com o pico IIu que aparece na fig.5.9, cujo máximo está

localizado na temperatura de (L49t7)"C (tab. 5.1; quadro II). Os resultados encon-

trados para as amostras só dopadas com Cu continuam nos indicando que a resposta

TL das nossas amostras é distinta para a radiação gama e a radiação UV.
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Iremos nos fixar agora na amostra S* (sem Mg e Cu). Como iâ ana-

lisado, o pico Iou encontrado quando a amostra é exposta aos raios gama e a seguir

com UV apresenta o seu máximo localizado em (117t10)"C (tab. 5.1; quadro I), é o

mesmo pico Iu que aparece na amostra quando ela é exposta só a UV (tab.4.2;

quadro I). A altura desse pico I quando a amostra é exposta só a UV e a raios gama

seguido de UV é respectivamente (7tZ) u.a. e (5,8t0,8) u.a.. Considerando o erro

das medidas podemos dizer que as alturas são iguais.

O pico III. da amostra S* quando irradiada só com raios gama

(tab.4.1; quadro III) é o mesmo pico IIIou dessa amostra quando exposta a raios

gama e a seguir a UV (tab.5.1; quadro III). As alturas do pico III são respectiva-

mente iguais a (5,910,7) u.a. e (2,8t0,5) u.a. Mesmo considerando o erro nas medi-

das das alturas do pico fica claro que houve diminuição na altura quando a amostra

também foi exposta à UV.

De uma forma geral podemos dizer que as alturas dos picos TL das

amostras de LiF crescidas com os dopantes (Cu; Mg ou Cu + Mg) e irradiadas com

raios gama não se alteram quando são expostas também à radiação UV.
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cApíruLo 6

¡,NÁ,lrsn nvrpfnlcA Do EFEITo DAS IMPUREzAS DE Mg E cu

NA SENSIBILIDADE DAS AMOSTRAS IRRADHDAS COM OS

RAIOS GAMA.

Tendo constatado uma variação na sensibilidade TL entre as nossas

amostras (tabela 6.1) submetidas a igual tratamento térmico, exposição a raios gama

e leitura, procuramos averiguar a existência de alguma relação entre esses resulta-

dos e o tipo e a concentração dos dopantes.

' Começamos por ajustar a altura do pico IVo em função da concen-

tração nominal de Mg das amostras Sem Cu S00, Sro, Sro e Sæ através de uma

equação empírica. Para isso levamos em consideração três critérios básicos:

a. a curva que representa a equação deve fornecer o melhor

ajuste possível;

b. a curva deve ser suave;

c. a equação deve ser simples.

A equação obtida foi a seguinte:

100 - irroo,4 K
3

Ltq
2

Ltq- 116,4 K + 45,1 K - z,s)z (6.1)LtqI e
TL ,m

onde:

LrL- ê a altura do pico IVou em (u.a.)

Kr-¡c - a concentração nominal de Mg em mol7o

Essa equação está representada pela curva da figura 6.1 e verifica-se

que o ajuste obtido foi muito bom. Essa curva sugere a existência de uma região na

qual o sinal TL é grande (95Vo do máximo da curva), para a concentração nominal

de Mg entre 0,07 e 0,09 molVo. Fora dessa região a curva tende rapidamente azero,

isto é, a sensibilidade TL dos LiF(s) fora desse intervalo cai rapidamente. Isto
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evidencia, portanto, que nem todo Mg adicio¡racl<l ao cristal contribui efetivamente

para o sinal TL e sim uma parcela desse total.

Tabela 6.1 - Altura do pico IVo das amostras rle LiF(Mg,Cu) recozidas a 400'C - th

+ 100"C - 2h e expostas a0,26 mC/kg de raios gama.
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Deve-se notar também que estamos trabalhando com valores nomi-

nais do dopante Mg, <lu seja, estamos consideranclo que sua incorp<lraçáo acl cristal,

durante o crescimento, seja total e homogênea.

Nas amostras duplamente dopadas (Mg,Cu) observamos que todas as

alturas TL poderiam ser sistematizadas coerentemente na fig. 6.1, se considerarmos

que as concentraçÕes de Cu e Mg sofrem algum tipo de interação dentro do cristal.

Dessa forma, da concentração total de Mg seria "subtraído" uma parcela que cor-

responcleria à interaçao Mg-Cu, resultando "uma concentração líquida cle Mg (K,,u)"

que responderia pelo cornportarlcnto TL cl<¡ cristal como sc clc só tivossc sicl<l

dopado com Mg com a respectiva concentração líquida (K'o).

Para a determinação da expressão matemática que descreveria tal

processo voltamos à equação 6.1. Ela também poderá ajustar as alturas clo pico IVo

das amôstras dopadas com Mg e Cu, uma vez descoberto o significado de K'o de

Mg para tais amostras.

Lembramos que Kr,o de Mg para amostras dopadas:

a. só com Mg é a concentração nominal de Mg por hipótese;

b. com Mg e Cu não será a concentração nominal de Mg, visto

que ela é modificada devido à interação com Cu.

A única relação matemática para K'o (funÇão das concentraçÕes

nominais de Mg (KrJ e de Cu(K.,)) qu" ajustou perfeitamente a altura do pico

IVo das 10 amostras de LiF(Mg,Cu) (figura 6.2) na curva já definida pelas quatro

amostras sem Cu (equação 6.1) foi:
K

H9
KLlq K

Cu (6.2)+1
r,zxro-z f {rs,e rl/2t

Esta expressão mostra que ocorre um deslocamento da concentração

nominal de'Mg lKrr) de cada amostra para um valor menor (K'o), sendo esse

deslocamento maior ou menos, dependendo da concentração de Cu (K.").

A figura 6.3 mostra a variaçáo ¿s KLir de Mg em funçao da concen-

tração nominal de Mg (K**),tendo como parâmetro K". nominal.
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Deve-se ressaltar que esse modelo explica o aparente comportamento

anômalo observado nas amostras S, e Sr, (tabela 6.1) que apresentam um aumento

de sensibilidade TL proporcionalmente ao aumento da concentração de Cu, assim

como o comportamento das amostras com O,2mol%o de Mg (S21, S22 e Sr), que a

partir da adição de Cu apresenta um sinal TL maior que o da amostra dopada

apenas com Mg com a mesma concentraçao(Srs).

Na figura 6.3, as duas retas tracejadas foram traçadas para delimitar a

região de concentração ¿e Kue de Mg (entre 0,07 e 0,09 molVo) qu. fornece

amostras nas quais a altura do pico IVc é maior qlue 95Vo do pico máximo,

(ordenada à direita).

Analisando as curvas da figura 6.3, observa-se que elas podem

fornecer informaçÕes técnicas importantes para o crescimento no laboratório de

LiF(s) muito sensíveis à radiação gama e reprodutíveis. As curvas com K.u entre

0,06 a 0,L2mol7o e 0,0 molVo mostram que pequenas variações na dopagem com

Kr, podem causar grande redução na sensibilidade do pico IVo, uma vez que as

curvas dessas amostras entre as retas tracejadas apresentam uma inclinação grande.

As concentrações ideais de K.u estariam entre 0,01 e 0,03 molVo, visto serem as

curvas na figura 6.3 menos inclinadas no intervalo das retas tracejadas, significando

que a faixa de variação da concentração nominal de Mg pode ser razoavelmente

ampla. Isso significa que com K.u = 0,01. molVo e Kruc entre 0,10 e 0117 mol%o, o LiF

pode ser crescido em laboratório de uma forma bastante reprodutível com uma boa

sensibilidade à radiação gama.

É importante ressaltar que as equações e as curvas correspondentes

são válidas para o tratamento térmico utilizado (400'C-1h + 100'C-2h) e para a

concentração de iinpurezas das nossas amostras, ou seja, de 0,0 a 0,4 molVo para o

Mg e 0,0 a 0,12 molVo para o Cu. Para concentrações nominais de Mg maiores que

0,4 molVo (curvas pontilhadas na fìgura 6.3), certamente seria necessário introduzir

outras correções.

Para confirmar se a relação empírica encontrada entre 9 Kvc e o K.u

é satisfatória, seria necessário crescer novas amostras de LiF(Mg,Cu) com dopantes
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distintos dos que nós usamos, além de efetuar análise para a determinação

quantitativa das impurezas efetivamente incoqporadas nos Lif(s). Caso isso se

confirme valerá a pena explorar mais o significado ffsico da interação Mg-Cu na

termoluminescência do LiF.
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cApíruLo 7

coNCLUSÓNS GERAIS

7.1. Conclusões

Apresentamos aqui nossas conclusÕes mais gerais, uma vez que no fi-

nal de cada capítulo já foram apresentadas as discussões e as conclusões específicas

Iniciamos a pesquisa com o intuito de estabelecer um tratamento

térmico adequado para as nossas amostras que permitisse sua reutilização por di-

versas vezes. Isso significa güe, após cada ciclo (tratamento tér-

mico + irradiação + leitura TL), a forma da curva de emissão assim como a sensi-

bilidade TL da amostra deve ser mantida constante. Além disso, é mais conveniente

um tratamento térmico que propicie o aparecimento de um único pico cujo máximo

esteja localizado entre 170'C e 270"C. Picos em temperaturas baixas apresentam

inconveniência, por decairem à temperatura ambiente, enquanto que picos em tem-

peraturas muito altas podem ser camuflados pela radiaçáo infravermelha emitida

pela panela.

Os efeitos dos três tratamentos térmicos distintos foram pesquisados

em amostras expostas à radiação gama do 137Cs. O primeiro deles a 230oC - \0' fez

com que a curva de emissão das amostras apresentasse três ou mais picos além de

näo esvaziar totalmente as armadilhas mais profundas, de modo a acumular TL

residual. O tratamento térmico seguinte de 400'C - th provocou o aparecimento de

um único pico, porém sua altura apresentou uma tendência de diminuição a cada

ciclo. O terceiro tratamento térmico estudado foi o de 400oC - th + 100oC - 2h, que

parece ser o mais adequado dentre os três estudados, apesar de causar uma

diminuição drástica de fator dois na altura do pico após o 3a ciclo. No entanto, a al-

tura do pico se mantém constante do 30 ao 5a ciclo para as quatro amostras

pesquisadas, e ainda com sensibilidade razoâvel. O único pico que aparece também

está com seu máximo na região de temperatura adequada para fins dosimétricos.
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A etapa seguinte foi a pesquisa da concentração ideal de Mg e Cu no

LiF dentre as 14 amost¡as fornecidas pelo Prof. T. Nakajima, para fins dosimétricos.

para a dosimetria da radiação ionizante é desejável que o detector apresente alta

sensibilidade a essa radiação, porém baixa à radiação ultravioleta. Isso porque, na

maior parte dos cristais iônicos, a radiação ultravioleta tem energia suficiente so-

mente para transferir portadores de carga de armadilhas profundas para as mais

rasas, uma vez que o intervalo de energia entre as bandas de valência e de condução

desses cristais é da ordem de 10 eV. Dessa forma, armadilhas preenchidas expondo

os cristais à radiação ionizante, podem ter seus portadores de carga liberados

quando iluminadas com radiação ultravioleta (proveniente da luz ambiente, princi-

palmente durante as manipulaçoes) e como conseqüência final a dose pode ser

subestimada, o que é altamente indesejável. Nessa etapa usamos sempre cristais vir-

gens (como recebidos) tratados a 400oC - Lh + 1'00"C - 2h.

Começamos definindo as curvas de emissão das 14 amostras de LiF:

a. irradiadas com a radiação gama de l37Cs com uma exposição

de 0,26 mClkg;

b. irradiadas com a radiação UV de uma lâmpada a vapor de

mercúrio de alta pressão com uma exposição radiante de 0,4 J lcÑ;
c. irradiadas com a radiação gama de 13?Cs com uma exposição

de 0,26 mC/kg e a seguir i¡radiadas com a radiação UV de uma lâmpada a vapor de

mercúrio de alta pressão com uma exposição radiante de 0,4 J f cmz.

Como queríamos comparar todas as curvas de emissão, fomos muito

cuidadosos em todos os procedimentos: recozimento, exposição e leitura TL, procu-

rando sempre manter as mesmas condiçoes e os mesmos parâmetros. A determi-

nação do erro envolvido em uma medida e em um conjunto delas foi fundamental

para definir as flutuações dos valores médios calculados e dar sentido às nossas

análises.

As temperaturas de máximo dos picos TL das 14 amostras expostas,

seguindo os itens a, b, e c estão relacionadas nas tabelas7.1,7.2 e7.3. Vamos co-

mentar resumidamente o conteúdo da tabela 7.1 que contém os dados mais impor-
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tantes das 10 amostras. As curvas de emissão das amostras de LiF(Mg) e

LiF(Mg,Cu) quando expostas à:

a. radiação gama apresentam um único pico em (242t4)C;

b. radiação UV apresentam três picos, sendo os dois primeiros

em (102t3.3"C e (168t4)"C e o terceiro, em geral, como ombro do segundo, na tem-

peratura coincidente com o pico da amostra exposta a raios gama. Essa foi uma

primeira s ¡rpresa, pois não esperávamos que amostras de LiF previamente recozi-

das aprese ntassem picos devidos à radiação UV. Esse resultado é uma indicação de

que os do;rantes Mg e Cu são os responsáveis pela provável diminuição do intervalo

de energia entre as bandas de valência e de condução, a ponto da radiação UV ter

energia suficiente para preencher diretamente as armadilhas. Outra peculiaridade é

que a racliação UV preenche preferencialmente armadilhas mais rasas que as pro-

fundas que são preenchidas pela radiação gama;

c. radiação gama e a seguir à radiagão UV apresentam três pi-

cos, sendo os dois primeiros devidos à radiação UV e o terceiro à radiação gama.
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Tabela 7.1. Temperaturas médias dos máximos dos picos TL das amostras de

LiF(Mg,Cu) recozidas a 400eC - th + 100"C - 2h e expostas à

radiação gama, UV e gama + UV.

(242!4)'C( 16513 ) 'C( 10013 ) 'cTempenatura Média

(242!4)"C

(242!70)'C
(244!4)'C

( 168t4) "C
( 16314)'C

( 10213) "C
(9914)'C

r
W

7+w

LiF(Þrs)
e

LiF(14g, Cu)

Plco IVPico I IPico IRadlaçäoAmostras
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Tabela 7.2. Temperaturas médias dos máximos dos picos TL das amostras de

I.iF(Cu) recozidas a 400oC - th + 100"C - 2h e expostas à radiação

gama, UV e gama + UV.

*
Alguns ombros

( 203rs ) 'c( 15214) "C(1.02!4) " CTemperatuna Média

(202!6) " C( 14917 ) 'C( 10216)'C7+UV

LiF ( Cu) ( 1s3rs )
*

C( 10213)'CUV

*
( 20316 ) C( 18216 )

*
CT

Pico I I IPico I IPlco IRadlaçäoAmostras
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Tabela 7.3. Temperaturas médias dos máximos dos picos TL da amostra de LiF

recozidas a 400oC - th + 100oC -2h e exposta à radiação gama, UV e

gama + UV.

(200!7)'c(118!7)'CTemperatura Média

(202!ro)'c(117!10)'C

UV

7+w

S
oo

(Med; Cud) (11819)'C

It
( 199110) 'C( 182!10) "C

Pico IIIPlco I IPico IAmostras Radiaç.ío

*
Ombro

T
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Analisando agora, do ponto de vista da dosimetria TL da radiação

ionizante, os resultados do nosso trabalho indicam que a dopagem do LiF com Mg é

essencial para se obter um único pico TL e em uma faixa de temperatura interes-

sante. Já a dopagem do LiF somente com Cu propicia o aparecimento de picos TL

baixos em temperaturas baixas e pouco diferenciados à medida que a sua concen-

traçáo é aumentada, quando comparados com amostras dopadas com Mg + Cu.

Observa-se também uma tendência de diminuição da sensibilidade à radiaçáo gama

para LiF(Mg,Cu) com o aumento da concentraçáo de Cu, pala uma mesma concen-

tração de Mg, com uma exceção para a emostra com 0,4 mol/o de Mg (S' e Srr).

euanto à concentração de Mg de 0,1 a 0,4 molVo, os melhores resultados são obti-

dos com 0,2mo!7o. Entre as amostras estudadas, a mais sensível à radiação

ionizante foi a Sro, com 0,L molVo de Mg e sem Cu, seguida pelas S' e Srr com 0,1 e

0,2mol%o de Mg respectivamente e mais 0,03 molVo de Cu (fig. a.6). Fazendo uma

comparação grosseira, devido à diferença na massa e na forma, entre a sensibilidade

do LiF-TLD-1.OO (paralelepípedo) (fig. 2.7), e a das amostras Sro, S' e Sr' recozi-

dos, irradiados e lidos em idênticas condições, podemos afirmar que as últimas são

de 4 a 6 vezes mais sensíveis que o TLD-100.

A sensibilidade à radiação ultravioleta encontrada em todas as

amostras, a princípio, é uma propriedade incômoda, pois acarreta cuidados extras

para o Seu uso em dosimetria pessoal. Descobrimos, entretanto, que eSSa pro-

priedade pode ser usada a nosso favor pelo que segue. Os picos TL que aparecem

em nossas amostras quando expostas à radiação UV estão com os seus máximos lo-

calizados em temperaturas distintas da de máximo do pico TL devido aos raios

gama. As exceçõeS a isso ocolrem claramente para aS amostras S, e Sr' Que

apresentam, além dos picos Iu e IIu, o pico III' quando expostas à radiação UV na

mesma faixa de temperatura do pico IVo, gue surge nas amostras quando expostas

só a radiação gama. Nas amostras Sr' Sr, Sr, Sr' So, e So, também encontramos

algum sinal TL nessa mesma região de temperatura, indicando a existência desse

A,
tercetro plco. r, rmportante ressaltar que não só as alturas do pico III' mas também

a dos picos I., e II,, são muito pequenas quando comparadas com a altura do pico

IVo dessas amostras quando expostas à 1 R. Nas amostras estudadas, a
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sensibilidade dos picos TL à radiaçáo UV, de uma forma geral, tende a ser menor

para as amostras com maior concentração de Cu na faixa de 0,0 a 0,12 molVo e com

menor concentração de Mg na faixa de 0,1 a 0,4 mol/o. O resultado mais

surpreendente se refere ao fato da altura do pico IVo,, devido aos raios gama para

quase todas as amostras não sofrer nenhuma alteração em uma posterior exposiçáo

à radiação UV, dentro dos erros experimentais. A exceção a isso ocorreu para a

amostra Sæ (0,2 molVo de Mg e 0,\2molVo de Cu) cuja altura do pico IVou (fig. 5.6)

é maior que a altura desse mesmo pico quando a amostra é exposta só aos raios

gama (fig. a.6). Já a amostra S* (sem Cu e Mg) apresentou um comportamento

diferente das outras, pois a altura do pico III, que aparece quando é exposto à

radiação gama, diminui quando a amostra é exposta depois à radiação UV (fig. a.5 e

5.5). Iævando em conta essas consideraçoes podemos concluir que as amostras de

LiF dopadas com Mg e Cu, em especial, as S' e Sr' podem ser usadas como

detectores das radiações ionizante e ultravioleta simultaneamente, embora para

esta última a sensibilidade seja bastante baixa.

Finalmente, foi feita uma análise empírica do efeito das impurezas de

Mg e Cu na sensibilidade da amostra aos raios gama. Todas as alturas do pico IVo

em função da concentração K'o d" Mg puderam ser ajustadas por uma curva

empírica. Foi observado que a dopagem do LiF com Cu juntamente com Mg

diminui à proporção de Mg responsável pela TL. Uma conclusão importante que

pode ser tirada dessa análise é a possibilidade de crescer no laboratório

LiF(Mg,Cu) bastante sensível à radiação ionizante e reprodutível com as concen-

traçöes nominais de Cu de 0,01 a 0,03 mo|Vo e respectivamente de 0,10 a0,17 e 0,25

a0,28molTo de Mg.

7.2. Sugestões para futuros trabalhos'

Apesar de termos cumprido os objetivos aos quais nos propusemos

neste trabalho, que teve caráter essencialmente experimental, o estudo das amostras

de LiF dopadas com Mg e Cu oferece ainda um vasto campo de estudo, tanto na di-

reção de conhecimento das suas propriedades para aplicação em dosimetria, quanto
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na compreensão dos fenômenos ffsicos envolvidos. lrlesse sentido pensamos em

várias sugestões:

a. estudo do decaimento TL dos picos para diversas tempera-

turas e umidades relativas;

b. estudo comparativo da sensibilidade TL dos LiF(Mg,Cu)

com o LiF TLD-100 em pó da Harshaw Co. e outros;

c. estudo das dependências da respostaTL com a exposição e

com a energia da radiação;

d. estudo do espectro de emissão TL em função da exposição à

radiação gama e à radiação ultravioleta;

e. continuação dos estudos dos tratamentos térmicos, exami-

nando sistematicamente os efeitos das temperaturas e dos tempos de recozimento,

para encontrar um tratamento inicial que estabilize de vez a resposta TL para os ci-

clos sucessivos;

f. empastilhamento do LiF(Mg,Cu) em forma de pó com um

aglutinante conveniente para obtenção de dosímetro sólido;

g. estudo do desempenho do dosímetro sólido elaborado com o

LiF(Mg,Cu), como dosímetro para radiações UV e gama na rotina;

h. estudo utilizando outras técnicas experimentais para asso-

ciar as impurezas e os defeitos aos picos das curvas de emissão;

i. aperfeiçoamento do modelo empírico que explique o papel

das impurezas (quantidade e tipo) e a interação Mg-Cu, após uma análise laborato-

rial da concentração efetiva de impurezas incorporadas.
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