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RESUMO

Foi pesquisada a termoluminescéncia (TL) do LiF dopado com diversas concentragoes
de Mg e/ou Cu. O efeito do tratamento térmico em cada ciclo (recozimento, irradiagdo com raios gama e
leitura) foi estudado para cinco ciclos sucessivos. Trés diferentes tratamentos térmicos foram pesquisados:
230°C - 10 min, 400°C - 1h e 400°C-1h + 100°C-2h. Este ultimo foi o tratamento utilizado em todas as
amostras para o resto do trabalho, pois provocou o aparecimento de um tinico pico (IV_) na curva de
emiss@o na temperatura de (24214)°C, com sensibilidade razodvel, para amostras dopadas com Mg ou
Mg + Cu, expostas aos raios gama.

As curvas de emissdo de todas as amostras foram analisadas quanto a sensibilidade TL
e temperatura de mdximo dos picos, apés uma exposi¢do com 0,26 mC/kg de raios gama ou com
0,4J/cm’ de radiagdo ultravioleta ou ainda apés as duas exposigoes anteriores consecutivamente. Para as
exposigoes citadas, de um modo geral, o pico a (24214)°C devido aos raios gama é bem mais alto que os
picos a (10213)°C e (16814)°C resultantes da iluminacao com os raios ultravioleta. Foi constatado que
nessas amostras a radiagdo ultravioleta preenche as annadilhas diretamente, sem promover a foto-
transferéncia de portadores de carga de armadilhas profundas, preenchidas apos exposicdo a radiagao
ionizante, para as mais rasas. Além disso os dois tipos de radiagdo preenchem preferencialmente ar-
madilhas com profundidades diferentes. Esses fatos nos permitem propor o uso do LiF dopado com 0,1
ou 0,2 mol% de Mg com 0,03 mol% de Cu entre as amostras estudadas para fins de dosimetria da ra-
diagdo gama e ultravioleta simultaneamente.

O efeito das impurezas de Mg e Cu na sensibilidade do LiF a radiagdo gama foi estu-
dado, através de uma andlise emplrica, ajustando uma curva ds alturas do pico IV _ de todas as amostras.
Dessa andlise é possivel concluir que se o LiF for dopado somente com Mg ele pode atingir uma grande
sensibilidade a radiagdo ionizante sendo, porém, muito critica a concentragdo de Mg para a obtengdo da
sensibilidade mdxima. Essa situagdo critica pode ser contornada com a adigao de Cu que desempenha,

de uma certa forma, o papel de desativador diminuindo a propor¢ao dos Mg responsdveis pela TL.
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ABSTRACT

Thermoluminescence (TL) of LiF doped with different concentrations of Mg and/or Cu
has been investigated. The effect of the thermal treatment on the crystals in each cycie (annealing, gamma
ray exposure and readout) was studied for five successive cycles. Three different thermal treatments were
examined: 230°C for 10 min, 400°C for 1h and 400°C for 1h followed by 100°C for 2h. LiF doped with Mg
or Mg + Cu submitted to the last quoted thermal treatment and irradiated with 137 ¢y gamma rays showed
a reasonable sensitivity and glow curve with only one peak (IV ) at (24214)°C. From these data, this
annealing was adopted for all sampies.

TL sensitivity and glow peak temperatures for all available samples exposed to
0,26 mC/kg of gamma rays or 0,4 ] /cm’ of UV or to both radiations consecutively were also analysed. The
glow peak due to gamma rays appears at (242+4)°C and is higher than the peaks at (10213)°C and
(168*4)°C due to UV light. It has been shown experimentally that UV radiation fills directly the traps,
producing no phototransference of charge carriers from deep traps, filled by ionizing radiation, to the
shallow ones. Furthermore, each radiation, gamma or UV, fills different depth traps preferentially. These
characteristics show the potential usefulness of LiF:Mg Cu in gamma and UV radiation dosimetry simul-
taneously. The best choise amongst all the analysed sampies is LiF doped with 0,1 or 0,2 mol% of Mg and
0,03 mol% of Cu.

Also the influence of dopants (Mg and Cu) on the TL sensitivity of LiF to gamma rays
was investigated performing an empirical analysis. An excellent fit between the experimental data and a
mathematical relation was obtained. From this study it was possible to conclude that if LiF has only Mg
as impurity, its glow curve can exhibit a high sensitivity to ionizing radiation, being however the maximum
sensitivity extremely dependent on the Mg concentration. This fact can be avoided adding small quantity of

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

INTRODUCAO

Ao expormos um cristal idnico a uma radiagio ionizante, parte de sua
energia € armazenada no cristal. Quando ele é aquecido desde a temperatura da ir-
radiagéo, no nosso trabalho, 2 temperatura ambiente, a energia armazenada pode
ser liberada sob a forma de luz. O s6lido que emite f6tons dessa forma recebe o
nome de fosforo termoluminescente ou simplesmente fésforo, e o fendmeno é de-
nominado TERMOLUMINESCENCIA (TL). A TL também pode ser induzida no
fésforo por outros agentes, tais como campos elétricos ou pressoes elevadas.

Esse fendmeno j4 havia sido observado em 1663 por Boyle em dia-
mantes ¢ em fluoritas porém s6 na década de 1950(CAM-68) um grupo de
pesquisadores desenvolveu a instrumentagio necessaria e comegou a utilizar a TL
como dosimetro de radiagdo. As primeiras aplicacdes da dosimetria TL (TLD-Ter-
moluminescent Dosimeter) foram realizadas utilizando-se o fluoreto de litio (LiF),
para medir a dose de radiagdo apds os testes com a bomba atémica e em pacientes
"in vivo" depois de receber uma dose terapéutica com !, O uso de dosimetros TL
cresceu rapidamente devido as vantagens que oferece comparado a outras técnicas
de medida das radiagoes.

No Brasil, o estudo da TL de f6sforos, principalmente de cristais na-
turais brasileiros, teve inicio em 1968 com a lideranca de um grupo pelo Prof. S.
Watanabe. Desde entdo muitos trabalhos foram realizados e a fluorita de Cricitima
€ hoje utilizada na monitoragio rotineira de trabalhadores expostos a radiagao ioni-
zante. Algumas teses defendidas por elementos do grupo foram usadas para o es-
tudo basico da TL (WAT-69), (MOR-70), (OKU-71), (CRU-72), (CAL-73), (BLA-
73), (ZAN-72), (YOS-80) e (TRZ-85).



1.1. Modelo simples de termoluminescéncia

Uma teoria fisico-quimica que explica a base de funcionamento dos
dosimetros TL ainda ndo é completamente conhecida, mas existe um modelo sim-
ples, qualitativo que emprega o conceito de bandas nos s6lidos com relagdo aos seus
niveis de energia eletr6nicos. Esse modelo leva em conta a existéncia de defeitos e
impurezas nos cristais i6nicos e pode ser entendido observando-se a figura 1.1.

- Na figura 1.1.a est4 representado o diagrama de niveis de energia de
um cristal isolante durante uma exposi¢ao a radiagio ionizante que libera elétrons
da banda de valéncia. Esses atingem a banda de condugio deixando os respectivos
buracos (0) na banda de valéncia. 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 metastdveis existentes no cristal. Esses estados metastaveis, chamados
ARMADILHAS, estdo associados i presenca de uma impureza ou de um defeito na
rede cristalina, modificando-a localmente, criando pogos de potencial local e
levando ao aparecimento de niveis de energia dentro da faixa proibida.

- Na figura 1.1.b esté representado o passo seguinte em que o elétron
capturado permanece na armadilha até 0 momento em que recebe energia térmica
suficiente para vencer a barreira de potencial local e tornar-se "livre" novamente,
indo entédo para a banda de condugio. Esse elétron "livre" pode ser recapturado por
alguma armadilha ou entdo sofrer uma recombinag¢do com um buraco capturado,
emitindo assim um féton de luz. Caso os buracos capturados sejam menos estaveis
que os elétrons armadilhados, eles poderdo ser liberados primeiro. Esses buracos
capturados obedecem a um mecanismo andlogo ao descrito para o elétron (fig.
1.1.c). Como as possibilidades de liberagio dos elétrons ou dos buracos armadilha-
dos sdo equivalentes fica mais conveniente considerar apenas o caso da fig. 1.1.b, ou
seja, da liberagdo do elétron. A profundidade da armadilha est4 relacionada com a
energia E necesséria para liberar o elétron da armadilha que pode ser fornecida sob

forma de calor.
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Figura 1.1. Diagrama esquemético dos niveis de energia de um cristal isolante,

com representacao do fenémeno da TL.



Um processo alternativo é a recombinagdo do elétron ou do buraco
capturado com um centro de recombinagio ou de luminescéncia. Na pratica,
quando um cristal é exposto a radiagdo ionizante, muitos elétrons sio liberados da
banda de valéncia e siao armadilhados. Quando o cristal € aquecido, a probabilidade
de recombinagio do elétron-buraco ou do elétron com um centro de luminescéncia,
ou ainda do buraco com um centro de luminescéncia, aumenta. Isso explicaria
porque a luz TL emitida come¢a com uma intensidade pequena, apresenta um
méximo e decresce até zero. O gréfico da intensidade TL em fungdo do tempo de
aquecimento ou da temperatura recebe o nome de curva de emissao e o maximo
atingido é chamado altura do pico de emissdo TL.

A vida-média de um elétron em uma armadilha € expressa

onde:
E - € a energia de profundidade da armadilha tendo por referéncia a banda
de condugio.
T - € a temperatura do fésforo em Kelvin (K).
k- € a constante de Boltzmann.
§ - € uma constante para cada centro, conhecida como fator de frequéncia.
A luz emitida pelo f6sforo (TL) depende dessa vida-média, tendo
uma intensidade fraca quando se inicia o aquecimento. A medida que a tempe-
ratura de aquecimento vai aumeritando, a vida-média diminui e a luz TL vai aumen-
tando até atingir um méximo para decrescer em seguida. A existéncia do méximo &
explicada supondo-se que h4 um niimero limitado de elétrons capturados devido a
irradiagdo, que podem ser liberados pelo aquecimento. Isto também explica porque
um segundo aquecimento do mesmo material, realizado logo apés o primeiro, ndo

libera mais luz, pois nio haveria mais cargas capturadas.



A TL emitida por um fésforo pode ser estudada através da obser-
vaglo das curvas de emissdo. Ela depende do fésforo particular utilizado, do tipo e
da exposi¢do a radiagdo incidente, das hist6rias térmicas e radioativas do f6sforo.

Em geral, nos cristais existem conjuntos de armadilhas com profundi-
dades diferentes e a curva de emissdo apresenta, portanto, varios picos TL. Muitas
vezes nem todos os picos sdo identificados se a diferenca 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 poderao ser liberados 4 temperatura ambiente.

1.2. Consideracgoes gerais

Hoje em dia € necess4rio e fundamental se efetuar uma medigdo pre-
cisa da radiagdo ionizante em ambientes distintos para evitar os possiveis efeitos
biolégicos danosos. Por causa disso, o desenvolvimento de dosfmetros capazes de
medir a dose absorvida pelo tecido humano, normalmente submetido a vérios cam-
pos distintos de radiagio (gama, X, beta, neutrdnica) e com boa precisdo para as
baixas doses € muito importante. Essa necessidade tem sua origem com a crescente
utiliza¢do da radiagdo na industria e na Medicina, pois o conhecimento dos pos-
siveis riscos envolvidos nas curtas ou longas exposicoes 2 radiag@o se transformou
em uma questdo de satide piiblica. O principio ALARA, sigla de "as low as reasona-
bly achievable", adotado pela Comissio Internacional de Protecdo Radiol6gica
(ICRP) em 1977(ICRP-26) especifica que qualquer exposi¢do a radiacdo deve ser
tao baixa quanto razoavelmente exequivel, levando em conta fatores econdmicos e
sociais(OKU-88), além de que ela deve ser sempre justificada com algum beneficio
liquido. Sua aplicagdo no dia-a-dia necessita de medigGes e controle de exposic¢des o
mais preciso possivel.

Entre os sistemas e metodologias dosimétricas usuais o dosimetro
termoluminescente (TLD) oferece uma grande variedade de aplicagdes, como por
exemplo:

a) Dosimetria do meio ambiente - 0 controle da radiagéo

ambiental e a medi¢do da exposi¢do A radiagio nas



regioes préximas as instalagdes nucleares (usinas nu-
cleares, aceleradores de particulas, 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 Goiénia
(1987).

b) Dosimetria Pessoal - a necessidade de dosimetros sensiveis
nessa aplica¢do € muito grande, pois o nimero de tra-
balhadores com radiagdo nas instalagbes nucleares, nas
indastrias que utilizam radiagdo, nos hospitais, nas
unidades de radioterapias, de radiologia, de medicina
nuclear, nos consultérios, nos centros de pesquisas em -
universidades ou indistrias é muito grande.

c¢) Dosimetria Clinica - nessa aplicagdo os TLDs sdo particu-
larmente muito tteis pela grande versatilidade. Eles
podem ser confeccionados de diversas formas, possibili-
tando a sua inser¢do dentro do corpo do paciente du-
rante as exposi¢des. Dessa maneira pode-se monitorar
quase diretamente a dose aplicada ao paciente no local
de interesse (dosimetria "in vivo"), ou efetuar medicoes
"in vivo" em outras regides durante a exposi¢io, como
por exemplo, nos olhos. A irradiagdo de fantomas com
dosimetros TLD no seu interior para simulagoes é
muito usada.

O dosimetro de LiF(Mg,Ti), chamado TLD-100, é produzido pela
Harshaw Chemical Co. e é considerado padrdo por ser equivalente ao tecido hu-
mano, além de apresentar caracteristicas dosimétricas bastante estdveis. Entretanto
possui alguma inconveniéncia, sendo uma delas relacionada as medigoes de ex-
posicoes menores que 1 pC/kg (5 mrem), e uma outra para nés € a necessidade de
importagdo, além de seu preco elevado. Assim, o desenvolvimento de novos mate-

riais TL para aplicagdo na dosimetria da radiagdo ionizante tem tido muita im-



portincia, pois sua aplicacdo seria imediata. Na opinido do Prof. Horowitz(HOR-
90) surgiram dois novos materiais bastante promissores: o LiF(Mg,Cu,P) e ALFA-
AL,O,:C, que foram temas de diversas discussées na Gltima "International Confe-
rence on Solid State Dosimetry" em Viena (1989).

Os primeiros a publicar informagoes sobre o LiF(Mg,Cu,P) foram os
cientistas japoneses(NAK-78) e a comercializacdo deles foi feita pela Memoto
Tokushu Hagaku Co. Também a Harshaw Chemical Company pesquisou esse ma-
terial. Grupos na China(WU-84) relataram o crescimento do LiF(Mg,Cu,P) em
forma de po, estdvel e muito sensivel. Esse grupo e outro em Beijing (Radiation De-
tector Works), o qual estd comercializando esse material em forma de pastilha, con-
tinuam pesquisando nessa dire¢do. Cientistas da Ben Gurion University de Negev
também estdo estudando as propriedades do LiF(Mg,Cu,P) e a sua aplicagio
dosimétrica. O intenso interesse nesse material é evidente, podendo ser compro-
vado pelo numero de publicagdes descrevendo pequisas para caracterizacdo desse
material e suas propriedades TL (NAK-78); (NAK-79); (SHA-82); (SHA-83);
(DEW-83); (WU-84); (SHO-86) e (BOS-88). Apesar de muitos estudos que estdo
sendo feitos por pesquisadores de diferentes laboratérios do mundo todo, ainda
existem questoes relacionadas ao tratamento térmico antes da exposic¢io, 4 perda de
sensibilidade TL com a reutilizacdo e 2 mudanga na estrutura da curva de emisséo.
Questodes estas, que ainda precisam ser resolvidas.

O grande interesse com o LiF é evidente, haja visto que s na segao
de "caracteristicas dos materiais" do "9th International Conference on Solid State
Dosimetry, que 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:
CaSO,:Dy, Li,B,0,:Mn, Mg SiO,:Tb, AlLO;:Mg)Y, CaF, KMgF,, MgB,O. Dy,
LaCl,:Tr, MgO, CaCO,, BeO, quartzo, vidro etc..

Na opinido do Prof. S. W. S. Mckeever(McK-84) o desenvolvimento
desses novos materiais é importante, ndo s6 pelas suas iniimeras aplicacbes mas
principalmente pelo impacto que causariam, possibilitando estudos ainda néo rea-

lizados. Ele acredita que s6 haverd um avanco significativo nos TLDs quando for-



mos capazes de prever o seu comportamento. Para que isso ocorra se faz necessério
o estudo basico dos defeitos nos materiais TL.

O LiF pela sua importincia como dosimetro da radiagdo ionizante
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 caracteristicas TL. Provavelmente, a superagao 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 ndo 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
possivel aplicacdo como dosimetro da radiacdo, estudamos neste trabalho a termo-
luminescéncia das 14 amostras de LiF dopadas com diferentes concentragoes de
impurezas de Mg e Cu, para verificarmos a dopagém ideal.

Em primeiro lugar estudamos os efeitos dos tempos e das tempera-
turas de tratamento térmico antes de sua colocagdo em uso, isto é, antes da ex-
posi¢do. A seguir pesquisamos e comparamos para cada amostra, os efeitos da
radiac¢do gama. Analisamos também os efeitos da radiagdo ultravioleta na termolu-
minescéncia das amostras nio expostas a radiagdo ionizante para verificar se existe
e quanto é a sensibilidade delas a esse tipo de radiagdo. Finalmente, estudamos os
efeitos da radiacdo ultravioleta em amostras previamente expostas a radiagdo

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

dos dosimetros em uso rotineiro.



CAPITULO 2

MATERIAIS E METODOS EXPERIMENTAIS

2.1. Fosforos termoluminescentes

Neste trabalho utilizamos 14 amostras de fluoreto de litio (LiF)
dopado com diferentes concentragoes de Mg e Cu. Na tabela 2.1 est4 relacionada a
denominacgido dessas amostras com as respectivas concentragoes de impurezas Mg e
Cu. Elas foram crescidas em laboratério e gentilmente cedidas pelo Prof. Nakajima
da Division of Physics, National Institute of Radiological Sciences, Japao. 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) estd descrita na referéncia NAK-78. O fluoreto de
litio puro existente no mercado € misturado com a dgua e com os ativadores CuF, e
MgCl,. A esse material adiciona-se ainda 4cido bérico, silicato ou fosfato de amo-
nia; a mistura imida € seca a 80°C durante 4 horas num cadinho de platina e depois
sua temperatura ¢ aumentada até 1050°C em atmosfera de nitrogénio, 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 € pulverizado e peneirado para selecdo granulométrica, estando
pronto para ser usado. Os LiF(Mg,Cu) utilizados nas nossas experiéncias estdo em

forma de p6 com a granulacdo entre 74 ¢ 149 pm.



Tabela 2.1. Amostras de LiF(Mg,Cu) com as respectivas concentragdes de Mg e Cu.

Cu
(mol %) 0,0 0,03 0,06 0,12
(mol %)

0,0 S S S S
00 01 02 03

0,1 S S S -
10 11 12

0,2 S S S S
20 21 22 23

0,4 S - S S
30 32 33

10



Uma andlise visual das amostras, 2 luz natural, indica que: quanto
maior a concentra¢do de Cu mais forte é seu tom esverdeado, ou seja, as amostras
da 12 coluna da tabela 2.1 sdo praticamente brancas, com exce¢do da S, que €
ligeiramente amarela. A seguir vém as da 22 coluna, que sdo um pouco es-
verdeadas; nela, a S, € a mais esverdeada entre as trés. Na direcdo de fortaleci-
mento do verde temos as amostras da 32 coluna, onde a S,, possui 0 tom verde mais
fraco entre as quatro, intensificando a tonalidade verde de S,,, S, para S,,. As da
42 coluna possuem um tom verde-amarelo, sendo a amostra S, a que possui a cor
mais forte seguida pela S,; e S,

Também usamos o fluoreto de litio (TLD-100) produzido pela Har-
shaw Chemical Company, contendo como impurezas o magnésio e o titinio. Este
dosfmetro contém o Li na sua proporgdo isotépica natural (7,5% de ®Li e 92,5% de
"Li)(CAM-68) e é encontrado comercialmente sob diferentes formas. Os TLD-100

do presente trabalho foram prensados a quente e sdo paralelepipedos de 3x3x1 mm?

2.2.Tratamentos térmicos

Os tratamentos térmicos foram efetuados no forno da Forlab (de 0° a
1200°C), na estufa da FABBE (de 50°C a 300°C) e num forno montado no Labo-
ratério de Dosimetria do Instituto de Fisica da USP (LD-USP). Todos eles tiveram
suas temperaturas monitoradas mediante o uso de termopares do tipo chromel-
alumel. O erro maximo encontrado nas temperaturas foi de +5°C.

As amostras de LiF:Mg,Cu em p6, quando preparadas para os
tratamentos térmicos, foram separadas em lotes iguais, com material suficiente para
vérias leituras TL(#200 mg). Cada lote era envolto em uma fina folha de papel
aluminio e levado ao forno ou a estufa conforme o tipo de tratamento a que iria ser
submetido. Como as temperaturas e os tempos de tratamentos térmicos das
amostras sao objeto de estudo da presente pesquisa eles estdo descritos no capi-
tulo 3. O resfriamento até a temperatura ambiente sempre foi feito colocando os
pacotes de aluminio em contato direto com a placa de Cu, imediatamente apés sua

retirada do forno. Como esses f6sforos apresentam sensibilidade & luz ambiente,
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sempre evitamos a incidéncia direta de luz neles depois dos tratamentos térmicos,
durante e ap0s as ir; adiagdes, assim como durante o processo de leitura.
Os dosfmetros TLD-100 foram sempre submetidos a um mesmo
tratamento térmico antes das irradiagdes que consistia em:
I. recozimento a 400°C por 1 h no ar, em panela de aluminio;
II. rdpido resfriamento, colocando a panela com a amostra so-
bre uma placa de cobre e/ou aluminio até atingir a temperatura ambiente;
III. recozimento a 100°C durante 2 h no ar dentro da panela de
aluminio;
IV.idem procedimento II.
Esse tratamento € utilizado internacionalmente e é também re-
comendado pelos préprios fabricantes, pois estabiliza a resposta TL dos LiF(s),
mantendo a sensibilidade constante, ignal a da condic¢do inicial, além de deixar

proeminente somente um pico dosimétrico.

2.3. Métodos de irradiacio

2.3.a. Irradiagbes com a radiacdo gama

Utilizamos a fonte de *’Cs com uma atividade de 374 mCi em 23 de
junho de 1983 do Laborat6rio de Dosimetria da USP (LD-USP). Ela foi aferida
pelo método comparativo, irradiando-se LiF(s) (TLD-100 nessa fonte ¢ numa outra
de 'Cs do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN.), uma vez que a
atividade nominal fornecida pela firma Amersham nao foi dada com precisao. Isto
foi possivel gragas a colaboragdo da Profa. Dra. Linda Caldas. Essa é uma fonte de
radiagdo gama que possui algumas vantagens como fonte de aferi¢do: uma meia-
vida longa (30 anos) e emissdo gama com energia de 0,662 MeV. O sistema de irra-
diacdo do LD possibilita expor simultaneamente vérias amostras. A mesa de irra-
diac¢do possui um tampo de isopor para minimizar a quantidade de radiagio espa-
lhada e possui marcas (semi-arcos) em distincias conhecidas entre 60 e 220 cm da

fonte.
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Para irradiagdo com a fonte de *’Cs, os fésforos LiF:Mg,Cu foram
colocados em cépsulas cilindricas de polietileno com 5 mm de didmetro externo,
1 mm de espessura da parede ¢ 15 mm de comprimento. As capsulas, por sua vez,
foram acondicionadas em saquinhos plésticos pretos, opacos a luz.

Os TLD-100 foram intercalados entre duas placas de lucite de 3 mm
de espessura para atingir o equilibrio eletroénico. O conjunto foi fixado num suporte
que, por sua vez, foi colocado sobre o tampo de isopor para exposi¢do, juntamente

com as outras amostras, a radia¢ao gama com 0,26 mC/kg (1R).

2.3.b. Irradiacao com a radiacio ultravioleta (UV)

Como fonte de UV utilizamos uma ldmpada a vapor de mercirio de
alta pressdo tipo HPL-N com 400 W da Philips, normalmente utilizada para ilumi-
nacdo publica, porém sem o bulbo externo de vidro. Assim, o que resta da lampada
¢ um tubo de descarga de quartzo(PHI-85) encaixado horizontalmente num suporte
de aluminio, com possibilidade para regular a distidncia dele & amostra.

Quando a ldmpada ¢ ligada, a pressdo de vapor do mercirio é baixa e
a descarga que percorre o bulbo aparece na cor azul com emissdo, no ultravioleta,
relativamente alta. A medida que a temperatura aumenta e com eld a pressdo do
vapor, a irradiacdo vai se concentrando progressivamente no espectro de linhas da
regido do visivel e surge em pequena propor¢io uma emissdo no continuo, ocor-
rendo descarga na cor branca. Depois de 5 ou 6 minutos a ldmpada estd em pleno
funcionamento com a sua pressdo correspondente. A distribuicdo do espectro de
poténcia de uma ldmpada de merciirio de pressao média (2-10 atm) no envélucro de
quartzo € apresentada na figura 2.1 e consiste no espectro de linhas do merctirio
com alguma irradia¢do no continuo(DIF-82). No nosso caso a 1ampada utilizada foi
a de alta pressdo (10-100 atm) o que acarreta um alargamento no espectro de linhas

e um crescimento relativo do continuo.



POTENCIA RELATIVA
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Figura 2.1. Espectro de poténcia de uma lampada de mercirio com pressao
média (DIF-82).
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Portanto, nesta tese, quando dizemos irradiagdo com UV estd impli-
cito que ¢é irradiagdo com uma ldmpada a vapor de mercirio de alta pressdo, que
sem dtvida, apresenta varias raias espectrais na regido do ultravioleta (cerca de
50% da emisséo total).

Para a iluminac¢do com UV as amostras foram cuidadosamente espa-
lhadas numa ldmina de vidro que era colocada sobre duas placas, uma de cobre e
outra de aluminio. A distdncia entre a amostra e a ldmpada foi fixa em 10 ou 20 cm.
Durante toda a iluminacio monitoramos a temperatura da amostra através de um
termopar do tipo chromel-alumel ligado ao termémetro digital da ECB-modelo
MDT 2000, que possui uma referéncia interna do 0°C. A temperatura média das
amostras durante a irradiagdo foi de aproximadamente 30°C. A desvantagem desse
sistema com relagdo a fonte de ¥¥’Cs € que s6 é possivel irradiar uma amostra de
cada vez.

Sempre que o tempo de exposi¢do a UV terminava, a amostra era es-
friada rapidamente até a temperatura ambiente, colocando-a em contato com uma
placa de Cu. Também tomamos muito cuidado para proteger essas amostras da in-
cidéncia direta de luz ambiente. O tratamento térmico e os esfriamentos eram feitos
no escuro e a iluminagdo com a ldmpada de mercirio era feita dentro de uma sala
escura. Quando tinhamos que guardar ou transportar a amostra, ela era colocada
dentro de um envelope preto, préprio para filme fotogréafico.

Medimos a densidade de poténcia da ldmpada de merctrio na regido
do UV nas mesmas condi¢oes de iluminagdo das amostras, colocado-se o sensor
exatamente no mesmo lugar das amostras. Para isso utilizamos o radiémetro digital
88 XL da Photodyne Inc., que possui diferentes sensores para cada caso. No nosso

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

2.4. Método de leitura da termoluminescéncia
Para o nosso trabalho utilizamos o sistema de leitura TL montado no
LD-USP. Medir a TL emitida por um fésforo resume-se, basicamente, em aquecé-lo

sob um detector de luz. No nosso caso usamos uma placa aquecedora constituida de
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uma liga de platina que possui uma pequena superficie rebaixada de 6x6 mm?, sobre
a qual colocamos a amostra. Ela estd presa a um conjunto que fica hermeticamente
vedado & luz durante a leitura. A luz emitida pelo fésforo é detectada por uma
valvula fotomultiplicadora modelo EMI n¢ 9789, devidamente alimentada por uma
fonte de alta tensao.

A placa chamada panela é aquecida pela passagem de uma corrente
elétrica fornecida por um transformador ou um sistema programador, que permite
uma taxa 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 referéncia no gelo fundente, permite a medida da temperatura da
panela e o controle do programador. E importante ressaltar que, na realidade, o
que se mede € a temperatura da panela, e ndo a da amostra. A diferenca de tem-
peratura entre ambas € tanto menor quanto menor a taxa de aquecimento da panela
utilizada e quanto menor a massa da amostra. O programador de temperatura,
também montado no LD-USP, possibilita até seis taxas de aquecimento constantes
ou estabilizar a temperatura num determinado valor.

No nosso sistema a panela pode ser aquecida até 550°C. A medida
que a temperatura dela aumenta, ocorre a emissio de radiagio do corpo negro da
panela e da amostra. Para evitar que essa emissdo 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 transparéncia a luz na faixa de 3400A e 4100A, pois
temos interesse em estudar a emissdo dos nossos fésforos TL dentro desses com-
primentos de onda. Sabemos pela referéncia (NAK-78) que o espectro de emissao
dos fésforos LiF(Mg,Cu) consiste de dois picos de emissdo intensos em 3400A e
4100A;

II. baixa transmissdo na regido do infravermeiho para cortar ao

méximo a emissdo de radiagdo térmica da panela.
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Analisamos entdo as curvas de transmitincia de varios filtros. Entre
eles, optamos pelo KG-1 Schott que transmite entre 65% e 94% na faixa desejada e
na que se refere ao infravermelho préximo ele corta no minimo 40% (figura 2.2).
Esse filtro apresenta a mais baixa transmit4ncia na regido do infravermelho entre os
filtros analisados.

A corrente da fotomultiplicadora é monitorada por um eletrometro
bastante sensivel, também montado no IF-USP, e graficada numa registradora ECB
modelo RB 102, 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 maxima utilizada que foi de 400°C.

A garantia de reprodutibilidade do nosso sistema baseia-se no uso de
um estabilizador de tensdo que alimenta todos os aparelhos. Para observar alguma
modifica¢do no ganho do sistema fotossensivel, usamos uma fonte de luz padrao en-
caixada na mesma gaveta onde se encontra a panela, a cerca de 10 cm dela. Esta luz
é emitida por uma pingo de aproximadamente 0,5 cm de didmetro de tinta fluores-
cente misturada ao rddio radiativo.

Por fim, os componentes bésicos necessarios para se medir TL estdo

esquematizados na figura 2.3 (TAK-88).
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Figura 2.2. Curva de transmitancia do filtro KG-1 utilizado na nossa pesquisa.
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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 reprodutiveis. Por isso tivemos muito cuidado em fixar os fatores
que afetavam a forma dessas curvas que sdo: checagem da leitora, massa da
amostra, seu espalhamento na panela, fluxo de nitrogénio gasoso passando pela
amostra durante a leitura, tipo de radiag¢do a qual serdo expostas as amostras, valor
da exposigdo, tipo de recozimento utilizado e os efeitos espirios.

Variac¢oes na taxa de aquecimento produzem grandes efeitos na curva
TL. O mesmo pico TL aparece em temperaturas mais altas 3 medida que aumenta-
mos a taxa de aquecimento e a sua altura também & alterada. Nas figuras 2.4 e 2.5
podemos observar a variagdo na altura do pico e o deslocamento da temperatura
dele em fungdo da taxa de aquecimento para o LiF TDL-100 e para o fluoreto de
célcio natural de cor verde(OKU-90).
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Figura 2.4. Curvas de emissao TL de LiF - TLD - 100 da Harshaw Chemical Co.

obtidas com diferentes taxas de aquecimento (OKU-90).
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Figura 2.5. Curvas de emissao TL da fluorita verde obtidas com diferentes taxas

de aquecimento (OKU-90).
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Uma taxa de aquecimento uniforme, reprodutivel e relativamente
lenta é extremamente conveniente para se comparar curvas de emissdao TL. Todas
as nossas medidas foram efetuadas usando uma mesma taxa de aquecimento (TA)
de: 3,7°C/s. A velocidade de registro, por sua vez, foi fixada em 4 cm/min.

Outro cuidado que tivemos foi com o fendmeno conhecido como TL
esptiria (CAM-68). Ela corresponde & emissao TL ndo induzida por radiagéo io-
nizante ou UV e cuja origem pode ser mecinica ou quimica. Quando as exposigoes
recebidas pelos fésforos TL sdo baixas, que é uma das preocupagdes do presente
trabalho, a TL esptiria pode encobrir a emissdo TL devido a radiagdo ionizante ou
UV. Sabendo que a leitura em atmosfera de gés inerte, tal como N, livre de oxi-
génio, elimina em grande parte esse problema (SVA-65), mantivemos sempre um
fluxo constante de nitrogénio gasoso (N,) 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 radiagdo. Quando a leitura TL foi feita em atmosfera de N,, ndo con-
seguimos registrar nenhum pico TL como era de se esperar. Porém, ao fazermos
essa leitura em atmosfera nio controlada obtivemos um pico TL espiirio. Esse com-

portamento foi confirmado em todas as nossas amostras.
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Figura 2.6. Amostra de LiF (Mg;Cu) recozida a 400°C - 1h + 100°C - 2h:
a. Lidano ar

b. Lida em atmosfera de N,
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Para os dosimetros em forma de pd, a quantidade de amostra uti-
lizada em cada leitura foi a correspondente ao volume contido em uma pequena
concavidade em um bloco cilindrico de lucite, que equivale a (31,1t+0,1)mg de
massa*. A amostra era bem distribuida por toda a superficie da panela, despejando-
a cuidadosamente através de um funil, obtendo-se uma fina camada de p6. Os
dosimetros TLD-100 eram colocados no meio da panela de leitura com o auxilio de
uma pinga. O aquecimento era feito desde a temperatura ambiente até 400°C, en-
quanto se registrava simultaneamente a curva de emissdo TL e a de temperatura da
panela. Os fésforos foram sempre lidos em ambiente escuro (cortinas laterais de
tecido grosso, preto e teto de pléstico vermelho).

Sempre que era obtida uma curva de emissdo TL, tomdvamos o
cuidado de nio mexer na gaveta para que a posicio da amostra ndo fosse alterada.
Esperdvamos que a amostra esfriasse até a temperatura ambiente e reaciondvamos
o sistema para obter a contribui¢io da panela na curva de emissdo. Gragas a esse
procedimento conseguimos subtrair essa contribuicdo para cada curva de emissdo
TL medida. Com o intuito de agilizar nosso trabalho desenvolvemos um programa
para o micro computador Apple II, o qual arquiva curvas, realiza operagdes de sub-
tracdo entre elas e efetua mudangas de escalas. A conversao da curva em dados

digitais é feita através de uma prancheta eletrénica digitalizadora.

2.5. Determinacao 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 emissdo TL;
IL. os erros devidos a irradiacio.

Os fatores que consideramos responsaveis pelos desvios das nossas

medidas de uma emissdo TL sdo:

* média de 20 pesagens

25



La. variagdo da corrente de aquecimento da panela que
provoca alteragdo na TA do fésforo, que por sua vez acarreta mudangas nas curvas
de emissdo TL;

Ib. variagdo na quantidade de f6sforo a ser lida nas amostras
em poé e diferencgas no espalhamento na panela;

Lc. diferenga de contato entre a pastilha e a superficie da pa-
nela nos dosimetros TLD-100;

I.d. alteragées no ganho do sistema fotossensivel, produzidas
por pequenas variagoes na alta tensdo da fotomultiplicadora;

Le. variagoes na quantidade de luz que atinge o fotocatodo na
fotomultiplicadora, devido a diferentes caminhos seguidos pela luz desde o fésforo
TL até o eletrodo (YOS-80);

IL.a. erro na distincia entre as amostras e a fonte de irradiagdo
(**Cs e¢/ou a lampada de Hg).

ILb. erro no tempo de irradiagio;

IL.c. variagdo na tensdo da rede que acarreta varia¢do na in-
tensidade da lampada de Hg.

Em nosso trabalho consideramos & priori a homogeneidade do campo
de irradiagdo da fonte de ™¥'Cs, j4 que essa caracteristica havia sido comprovada por
diversas experiéncias realizadas pelo LD-USP.

Cada cédpsula com fésforo nos fornecia S leituras sendo em geral cada
experiéncia repetida no minimo trés vezes.

Para minimizar os erros de leitura de uma série de medidas TL, sem-
pre que possivel, elas foram realizadas sem interrupgoes. Caso os periodos de
leitura fossem longos, tivemos o cuidado de sempre irradiar, junto com as amostras,
LiF(s) TDL-100 e utiliz4-los como referéncia. Uma curva de emissao obtida por nés
do LiF TLD-100 (paralelepipedo) est4 na figura 2.7. Dessa forma, se ocorressem
variagbes no ganho, entre um perfodo de leitura e outro, tinhamos como fazer as
correcoes necessarias. Cumpre mencionar que esse método para verificar variagoes

no ganho era complementar ao da medida da luz padrao.
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Figura 2.7. Curva de emissdo do LiF TLD - 100 (paralelepipedo), recozido a
400°C-1h + 100°C-2h e exposto a radiagdo gama com
0,26 mC/kg.
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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 sdo os determinantes na precisdo das medidas no nosso tra-
balho.

Superestimamos o erro de leitura quanto a estimativa do intervalo de
incerteza da temperatura (T) do maximo do pico TL, considerando T = 40°C que
corresponde a largura da meia altura do pico TL mais largo encontrado nas nossas
medidas. Dessa forma, podemos garantir com seguranga que a temperatura do pico
TL esta contida no intervalo considerado. O erro estimado no valor médio da tem-
peratura dos méximos dos picos TL, para cada amostra ou conjunto delas, apresen-
tado nas tabelas est4 vinculado ao nimero de medidas efetuadas. -

Estimamos para a amplitude ou para a altura do pico TL um intervalo
de incerteza (+H) associado a cada fundo de escala utilizada em nosso eletrémetro.
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 1x10°A foi tH = 0,5 u.a. e para o
fundo de escala 3x10'6A foi tH = 0,2 u.a. Nos trés casos o tH considerado inclui o
ruido da pena do registrador e as variagdes nas alturas dos picos encontrados entre

as leituras de uma mesma amostra.
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CAPIiTULO 3

TRATAMENTOS TERMICOS PESQUISADOS

3.1. Tratamentos térmicos

No inicio do nosso trabalho foi necessario definir o tratamento tér-
mico mais adequado ao qual as nossas amostras seriam submetidas. Desejdvamos
encontrar um tratamento térmico que esvaziasse as armadilhas correspondentes aos
picos de interesse dosimétrico. Na prética, ap6s o recozimento, a amostra nio deve
apresentar sinal TL residual. Além disso, é desejdvel que o tratamento térmico ado-
tado, quando possivel, provoque o aparecimento de um tnico pico TL proeminente
a temperatura suficientemente alta que ndo decaia 4 temperatura ambiente e 2
temperatura suficientemente baixa para nio ser mascarado pela emissdo infraver-
melha da panela. Gostariamos também de poder reutilizar 0 mesmo p6 diversas
vezes, mas isso s6 € possivel se a amostra ji utilizada apresentar curva de emissio
reprodutivel tanto na forma como na sensibilidade, ao ser submetida novamente ao
ciclo: recozimento - exposigao - leitura TL.

Adotamos como procedimento na nossa pesquisa o seguinte roteiro:

- sele¢do de uma amostra virgem de cada coluna da tabela 2.1 que foi:
S35 313 S1p. € Sy

- subdivisdo das amostras selecionadas em lotes iguais € um lote de

cada amostra constituiu um conjunto de amostras;

- submissdo de cada conjunto de amostras sempre ao mesmo tipo de
tratamento térmico;

- exposicdo a 0,26 mC/kg de radiagio gama do *'Cs, juntamente com
os LiF TLD-100 da Harshaw Chemical Co.;

- leitura TL das amostras irradiadas;

- ap0s a leitura, o conjunto de amostras foi novamente submetido ao

mesmo tratamento térmico, irradiado e lido em idénticas condigoes.

29



Esse ciclo foi repetido até no maximo cinco vezes para cada conjunto
(19, 28, 32, 42 e 52 recozimemto). Em todas as etapas do processo guarddvamos um
pouco de cada amostra para poder acompanhar o que estava ocorrendo. Os fornos
utilizados, o0 método empregado nos diferentes recozimentos, no resfriamento
rdpido, a exposi¢do a radiagdo gama, a leitura TL e os cuidados tomados para que
nao ocorresse incidéncia de luz sobre as amostras foram os mesmos descritos no
capitulo anterior. Essa sistemética no trabalho foi fundamental para poder con-
frontar os resultados das vérias leituras TL. Os tratamentos pesquisados foram:

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

II. recozimento a 400°C durante 1 hora no ar;

III. recozimento a 400°C durante 1hora no ar, seguido de recozi-

mento a 100°C durante 2 horas no ar;
3.2. Resultados

3.2.a Tratamento térmico a 230°C - 10 minutos

Nio poderiamos ter iniciado por outro tipo de tratamento térmico,
pois foi o préprio Prof. T. Nakajima que sugeriu no seu artigo (NAK-78) um recozi-
mento a temperatura inferior a 240°C durante 10 minutos para os LiF dopados com
Mg, Cu e mais um terceiro dopante (P ou Si ou B). Optamos entdo por tentar um
tratamento térmico de 230°C durante 10 minutos nas nossas quatro amostras sele-
cionadas.

Na figura 3.1 apresentamos como exemplo trés curvas de emissdo da
amostra S, recozida a 230°C - 10’ e exposta a 0,26 mC/kg de gama: o nimero do
recozimento significa o niimero de vezes que essa amostra foi submetida a um ciclo.
Podemos notar que cada curva de emisséo apresenta pelo menos trés picos, além do
surgimento de mais um pico ao passarmos do 12 para o 22 recozimento. As outras
amostras também apresentaram comportamento similar.

Sempre acompanhando a altura do pico que mais se destaca no 1° re-
cozimento montamos a figura 3.2 . A temperatura do pico mais alto est4 na faixa de

170°C a 200°C, 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, que esse recozimento ndo € sufi-
ciente para esvaziar totalmente as armadilhas correspondentes ao pico de cerca de

230°C que aparece ap6s o 22 ciclo.
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Figura 3.1. Curvas de emisséo da amostra S, de LiF recozida a 230°C - 10,
exposta a 0,26 mC/kg de radiagdo gama e aquecida para leitura TL

sucessivamente por trés vezes.
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Figura 3.2. Altura do pico mais proeminente em funcdo do numero de
recozimentos que a amostra foi submetida. Amostras tratadas a

230°C - 10’ e expostas a 0,26 mC/kg de radiagédo gama.
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Para a amostra S, por exemplo, nédo foi detectado nenhum sinal TL

12
ap6s o 12 recozimento. Depois do 2?2 recozimento, porém, antes da 22 exposi¢do a
radiagdo gama, ao fazermos a leitura TL da amostra encontramos um pico TL
residual com aproximadamente 8% da altura do pico ap6s o 22 ciclo. Depois do 32
recozimento, novamente encontramos esse pico TL antes da nova irradiagdo com
14% da altura encontrada apés o 32 ciclo. Esse sinal TL residual, aparentemente
acumulativo, foi detectado também em outras amostras. E necessdrio ressaltar que

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

3.2.b. Tratamento térmico a 400°C - 1h

Como os resultados obtidos com o tratamento térmico de 230°C - 10°
nio satisfizeram as nossas expectativas, principalmente no que se refere a quanti-
dade de picos e ao residuo cumulativo, resolvemos fazer uma outra tentativa. A
opgao seguinte recaiu no tratamento térmico de 400°C - 1h.

A escolha de um tratamento tdo distinto do anterior teve como prin-
cipal causa o artigo de S. S. Shastry e outros (SHA-83). Nele, eles relatam a utiliza-
¢do de um LiF semelhante ao nosso: LiF dopado com Cu e Mg e alguns outros
dopantes. Esse material ao ser recozido a 450°C - 1h e exposto & radiagdo gama
apresenta um unico pico TL, estdvel, 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 emissdo encontradas agora sdo bem distintas das obtidas
ap6s o tratamento de 230°C - 10’: em todas as amostras aparece somente um pico
TL cujo méaximo esté4 na faixa de temperatura entre 200°C e 230°C. Algumas curvas
de emissdo tipicas (da amostra S, ) podem ser vistas na figura 3.3.

Na figura 3.4 as alturas do pico TL (u.a.) foram graficadas em fungao
do nimero de recozimento. Podemos observar que a altura do pico TL para as
amostras S, » S., vai diminuindo & medida que o n® de recozimento aumenta; ja

23 € 730

para a amostra S, a altura do pico TL cresce com o 22 recozimento para cair com

21
os recozimentos sucessivos. O comportamento do pico TL da amostra S, € mais ir-
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regular: aumenta ap@s o 2° recozimento, cai com os recozimentos seguintes e se re-

cupera um pouco com o quinto recozimento.
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Figura 3.3. Curvas de emisséao da amostra S,, de LiF recozida a 400°C-1h e
exposta a 0,26 mC/kg de radiagdo gama e aquecida para leitura TL

sucessivamente por quatro vezes.
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Figura 3.4. Altura do pico TL em fungdo do nimero de recozimentos que a
amostra foi submetida. Amostras tratadas a 400°C - 1h e expostas a

0,26 mC/kg de radiagéo gama.
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3.2.c. Tratamento térmico a 400°C-1h + 100°C-2h

Resultados bem interessantes foram obtidos com o tratamento tér-
mico de 400°C - 1h: curvas de emissdo com um tnico pico TL cujo méximo est4 lo-
calizado em uma temperatura adequada para fins dosimétricos. Entretanto, a varia-
¢do 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 100°C du-
rante duas horas (100°C - 2h) j4 tinha sido feito em amostras de LiF(Mg, Cu,P) por
Wu DA-KE e outros, (WU-84). Eles observaram uma queda menor na sensibilidade
do LiF com a sua reutilizagdo. Assim, para os LiF(Mg,Cu), optamos por testar o
tratamento térmico de 400°C - 1h mais o de 100°C - 2h.

Novamente, as curvas de emissdo apresentadas pelas amostras com
esse tratamento térmico s6 tinham um pico TL, localizado em uma faixa de tempe-
ratura alta (entre 200°C e 250°C). Na figura 3.5 estdo algumas das curvas de emis-

sdo obtidas para a amostra S_,, quando submetida ao ciclo: tratamento térmico de

21
400°C-1h + 100°C-2h, exposi¢do a 0,26 mC/kg e leitura, cinco vezes. Na figura 3.6
estdo registradas as alturas desse pico em fungdo do n? 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 apés o 39, 42 e 5° recozimento parecem
ter se mantido iguais, dentro dos erros experimentais. Ndo foi observado sinal TL

residual entre um ciclo e outro.
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Figura 3.5. Curvas de emissdo da amostra S,, de LiF recozida a 400°C -
1h + 100°C - 2h e exposta a 0,26 mC/kg de radiagdo gama e

aquecida para leitura TL sucessivamente por cinco vezes.
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Figura 3.6. Altura do pico TL em fungdo do numero de recozimentos que a
amostra foi submetida. Amostras tratadas a 400°C - 1h + 100°C -

2h e expostas a 0,26 mC/kg de radiagdo gama.
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3.3. Conclusoes

O recozimento das amostras a 230°C - 10’ ndo € adequado, pois além
de propiciar o aparecimento de vérios picos TL na curva de emissédo, deixa um sinal
residual que vai se acumulando.

O tratamento térmico a 400°C - 1h é melhor do que o anterior pois a
forma da curva de emissdo de todas as amostras testadas ndo modificou com os
vérios recozimentos. Além disso, estarfamos trabalhando apenas com um pico TL.
Entretanto, hd uma queda gradativa na sensibilidade, de um modo geral, com as su-
cessivas reutilizagdes.

O 32 tratamento testado de 400°C - 1h + 100°C - 2h provocou res-
postas um pouco melhores: um Gnico pico TL, cuja forma se mantém ap6s submis-
sdo da amostra a alguns ciclos. Ap6s dois ciclos, sua sensibilidade cai 4 metade, mas
ela ainda continua razoavelmente alta.

Entretanto, para poder garantir as comparagdes entre as amostras nos
estudos dos efeitos das radiagoes gama e ultravioleta decidimos utiliz4-las somente
uma vez, recozendo as amostras virgens a 400°C - 1h + 100°C - 2h. Em nenhum
momento o mesmo p6 de LiF(Mg,Cu) foi, portanto, reutilizado, isto é, todos os da-
dos apresentados nos capitulos 4 e 5 provém de amostras virgens, recozidas uma

vez, irradiadas e lidas.
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CAPITULO 4

COMPORTAMENTO DOS LiF(s) QUANDO EXPOSTOS A
RADIACAO GAMA OU ULTRAVIOLETA

4.1. Resposta TL dos LiF:Mg,Cu expostos a radia¢io gama

Para comparar as curvas de emissdo, todas as amostras foram irra-
diadas com raios gama de *’Cs com uma exposigdo de 0,26 mC/kg e lidas na leitora
TL. Na prética todas as leituras foram realizadas 24 h ap6s o término da irradiagéo,
exclusivamente por razdes de conveniéncia do laboratério, uma vez verificado que
as curvas de emissdo de todas as amostras nido apresentavam nenhuma diferenga
quando lidas logo ap6s o término da irradiagdo com gama ou 24 h depois.

As amostras dopadas apenas com a impureza de Mg com as concen-
tragoes de: 0,1; 0,2 e 0,4 mol% (S

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

10 S50 € Sy) estdo com suas curvas de emissao
cente 2 radia¢do gama diminui & medida que a concentragdo de Mg cresce. As al-
turas do pico das amostras S, ¢ S, (0,2 e 0,4 mol% de Mg) sdo praticamente iguais,
considerando-se o nosso erro de medida, enquanto que a altura do pico da amostra
S,, ¢ cerca de 16 vezes maior que a das outras duas amostras. As curvas de emissao
das amostras com concentracdo fixa de 0,06 mol% de Cu e concentrac¢do crescente
de Mg : 0,1; 0,2 e 0,4 mol% (S

comportamento dessas curvas é similar ao das curvas j4 apresentadas na figura 4.1,

1» Sy, € S,,) podem ser observadas na figura 4.2. O
ou seja, as alturas do pico diminuem com o aumento da concentragdo de Mg, com a
diferenca de que a altura do pico da amostra mais sensivel com 0,06 mol% de Cu €
cerca de 4 vezes menor que a da amostra S, (sem Cu). A diferenca entre as alturas
do pico das amostras S,, e S,, é pequena considerando-se o erro da medida. J4 a

diferenga entre as alturas do pico das amostras S, € S,, € da ordem de 8 vezes.
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Figura4.1. Curvas de emissdo das amostras de LiF dopadas com varias
concentragbes de Mg, recozidas a 400°C-1h + 100°C -2h e

expostas a radiagdo gama com 0,26 mC/kg.
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Figura 4.2. Curvas de emissdo das amostras de LiF dopadas com 0,06 mol% de
Cu e 0,1; 0,2 e 0,4mol% de Mg, recozidas a 400°C -

1ih + 100°C 2h e expostas a radiagdo gama com 0,26 mC/kg.
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As curvas de emissdo das duas amostras com concentragao fixa de
0,03 mol% de Cu e variével de Mg: 0,1 € 0,2 mol% (S, e S,,) estdo na figura 4.3.
Podemos observar que a altura do pico da amostra S,; com maior concentragio de
Mg € mais alta que a da outra amostra, ao contrario do que ocorre com as amostras
com 0 mol% e 0,06 mol% de Cu. Ja as duas amostras com 0,12 mol% de Cu e 0,2 e
0,4 mol% de Mg (S,, € S;;) apresentam sensibilidade termoluminescente crescente
com o aumento da impureza de Mg (figura 4.4), similarmente as amostras da figura
4.3, sendo a diferenga entre as alturas dos picos de cerca de trés vezes, no caso da
figura 4 .4.

As amostras dopadas somente com a impureza de Cu com as concen-
tragoes 0,03; 0,06 e 0,12 mol% (S

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

op Sgz € Sg3) € @ amostra S sem Cu € nem Mg tém
principais nas regides de temperatura onde ndo existe nenhum pico para amostras
dopadas s6 com Mg ou com Mg e Cu, cujas curvas de emissdo estio apresentadas
nas figuras 4.1, 4.2, 4.3 e 4.4. A sensibilidade termoluminescente a radiagio gama é
maior para a amostra sem nenhum dopante e decai 2 medida que a concentragdo de
Cu aumenta de 0,03 a 0,12 mol% de Cu. E interesante notar que as diferencgas entre
as alturas dos picos TL das trés amostras com o dopante sdo razoavelmente peque-
nas. Também ¢ interesante chamar a atengio para o "ombro" que aparece na curva
de emissdo da amostra S, em torno de 240°C, pois é justamente nessa regido que

encontramos o pico TL nas amostras de LiF quando dopadas com Mg,
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Figura 4.3. Curvas de emissdo das amostras de LiF dopadas com 0,03 mol% de
Cu e 0,1 e 0,2 mol% de Mg, recozidas a 400°C " 1h + 100°C "2h e

expostas a radiagdo gama com 0,26 mC/kg.
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Figura 4.4. Curvas de emissdo das amostras de LiF dopadas com 0,12 mol% de
Cu e 0,2 e 0,4 mol% de Mg, recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h e

expostas a radiagdo gama com 0,26 mC/kg.
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4.1.a. Andlise das temperaturas dos picos

A temperatura de maximo dos picos das 14 amostras virgens recozidas
a 400°C-1h + 100°C-2h e expostas a 0,26 mC/kg de radiagdo gama, estdo apresen-
tadas na tabela 4.1. Para uma melhor visualizagdo dividimos a tabela em quatro
quadros, cada um referente a um determinado pico (pico I, II;, III ; e IV ).

As amostras dopadas s6 com Mg ou com Cu e Mg apresentam um
Gnico pico cujo méximo estd em torno da temperatura (24214)°C (tab.4.1;
quadro IV).

Trés das amostras sem Mg apresentaram quatro picos. O primeiro
deles esta na tabela 4.1, quadro I e tem o seu méximo em torno de (127t6)°C. Este
pico ndo foi levado em conta na andlise das curvas de emissdo, pois sua altura é
muito pequena comparada com a dos outros picos. As temperaturas dos picos I ; e
HI, das quatro amostras estdo na tabela 4.1; quadro II e III respectivamente e
apresentam o seu méximo em torno de (18216)°C e (202+6)°C. As temperaturas
desses dois picos sdo dificeis de serem determinadas corretamente, uma vez que
seus maximos sdo muito préximos e cada pico tem a contribuigdo do pico vizinho. O
méximo do pico pode estar deslocado um pouco para a esquerda ou para a direita,
dependendo se € o pico III; ou II; por causa da superposi¢do. O pico IV dessas
amostras aparecem na forma de "ombro" também em torno da temperatura de
(24214)°C, (tab. 4.1; quadro IV).
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Tabela 4.1. Temperatura de méximo dos picos TL das amostras recozidas a 400°C -

1h + 100°C - 2h e expostas a radia¢do gama com 0,26 mC/kg.

48

u(mol %)
Mg 0,0 0,03 0,06 0,12 T
I (mol %)
0,0 (129%10)°C |(125%14)°C |(12628)°C [(132t14)°C |2 (127%6)°C
u(mol %)
Mg 0,0 0,03 0,08 0,12 T
I (mol %) ’ ’
0,0 (182+10)°C |(180+14)°C |(18128)*°C |(186%14)°C |z (1826)°C
u (mol¥%)
Mg
0,0 0,03 0,086 0,12 Tm
111 {mol %)
*
0,0 (199+10) *°c| (198+15) “°c|(203t8) " °C |(207£15) °C|z (20246)°C
u(mol %)
Mg 0,086 0,12
Al 0,0 0,03 , ,
*»
0,0 (245+15) " °c| (245+15) " °c| (242¢15) " °C Tm
0,1 (246%9)°C | (241%10)°C |(237%7)°C - & (242+4)°C
IV
0,2 (248+7)°C | (238+12)°C |(241#8)°C |(243%10)°C
0,4 (242+5)°C - (24143)°C | (236%10)°C
*
Ombro




4.1.b. Discussao e conclusoes

Todas as dez amostras que foram dopadas com Mg ou com Cu + Mg
apresentaram um unico pico cujo méximo estd em (24214)°C, que € uma tempe-
ratura suficientemente alta para garantir a estabilidade do pico aos efeitos da tem-
peratura ambiente e portanto adequado a dosimetria TL. J4 as trés amostras
dopadas somente com Cu e inclusive a amostra sem nenhum dopante apresentaram
mais de um pico e superpostos.

Quanto 2 sensibilidade TL temos que fazer uma anélise cuidadosa.
Para isso, na figura 4.6, apresentamos a altura do pico IV TL (u.a.) em fung¢do da
variagdo da concentragdo de Mg (mol%) para cada concentragdo de Cu (mol%).
Identificando aqui a altura do pico como medida da sensibilidade a radiagdo, tam-
bém nesse tipo de figura unimos os pontos no sentido de separar as familias e su-
blinhar as tendéncias, sem nenhuma pretensido neste momento de definir as curvas
que regem o comportamento em cada caso. No decorrer deste trabalho manteremos

sempre essa intengdo na elaboragédo desse tipo de figuras.
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Podemos observar, nas trés amostras sem Cu,(0 mol%) que & medida
que a concentracdo de Mg aumenta de 0,1 para 0,4 mol%, a altura do pico TL
diminui drasticamente. Também notamos que ao ser adicionado o Cu como
dopante, a altura do pico IV de todas as amostras com os dois dopantes, s20 mais

baixas que a da amostra S, , dopada somente com 0,1 mol% de Mg. Além disso,

10
entre as amostras dopadas com Mg e Cu as mais sensiveis sdo S, e S, que
justamente sao aquelas que possuem a menor concentrac¢ao de Cu (0,03 mol%).
Pelos resultados da fig. 4.6 notamos que para a amostra com
0,03 mol% de Cu e 0,1 de Mg, o acréscimo da impureza de Mg para 0,2 mol% fa-
voreceu um aumento na sensibilidade TL. O mesmo comportamento ocorreu para a

amostra S.,, dopada com 0,12 mol% de Cu e 0,2 mol% de Mg. Ao ser acrescida a

23
impureza de Mg para 0,4 mol% ocorre um aumento significativo na sensibilidade.
Porém, para as amostras com 0,06 mol% de Cu o mesmo comportamento nio foi
encontrado. Nelas a sensibilidade aumenta ligeiramente com o aumento da concen-
tragio de Mg de 0,1 para 0,2 mol% para diminuir cerca de nove vezes quando a
concentracio de Mg passa para 0,4 mol%.

Na figura 4.7 apresentamos as alturas dos picos II ; e II[, em fungao
da variacio da concentragio de Cu (mol%) para as amostras sem Mg como
dopante. Fica clara a queda de sensibilidade TL dessas amostras quando € aumen-

tada a concentragio de Cu até 0,12 mol%.
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Figura 4.7. Altura dos picos Il e lll; TL em fungdo da concentragédo de Cu
(mol%) das amostras recozidas a 400°C-1h + 100°C-2h e

expostas a radiagédo gama com 0,26 mC/kg.
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A amostra Sy, nominalmente sem dopante, apresenta dois picos
ligeiramente superpostos e mais altos que os das outras amostras dopadas somente
com Cu (fig.4.5). Seus méaximos aparecem nas temperaturas (182110)°C e
(199110)°C, isto é, nas mesmas regides de maximo das temperaturas dos picos das
amostras s6 dopadas com Cu (tab. 4.1; quadros II e III). A 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 180°C. Em seguida, ao
aquecer de novo o pico III ; aparecer4 com pouca influéncia do pico II.

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 a medida que a sua concentracdo é aumentada (fig. 4.5), e que a
dopagem com Mg € essencial para a presenga de um tinico pico TL em uma faixa de
temperatura mais interessante para seu uso em dosimetria.

Ao compararmos a amostra de LiF S, (0 mol% de Cu e Mg) com a
amostra S ) (0,01 mol% de Mg), percebemos que a dopagem com 0,1 mol% de Mg
foi a responsavel pelo surgimento de um Gnico pico TL alto e na temperatura
de (24619)°C, (fig. 4.6). Porém um acréscimo maior desse dopante provoca uma
dréstica queda na sensibilidade TL (S, e S, ; fig. 4.6). Os resultados obtidos nas
outras curvas também nos mostram que existe uma estreita relagdo entre a concen-
tragdo do Mg e do Cu com a altura do pico TL encontrada. Uma discussao mais de-

talhada sobre isso seré feita no capitulo 6.

4.2. Resposta TL dos LiF: Mg,Cu expostos a radiacgio ultravioleta.
Para verificar a sensibilidade de cada amostra & radiacdo UV fixamos
icio radi 4 2 . i
a exposi¢ao radiante em 0,4 J/cm“, uma vez que as alturas de pico para essa ex
posi¢do sdo 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 fotogréficos, assim, impedindo a exposi¢do a qualquer luz
ambiente. S6 eram retiradas do recipiente no escuro, no momento de cada leitura e

de exposicdo a UV. As curvas de emissdo apresentam geralmente dois picos, es-
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tando a temperatura de méximo do primeiro pico (pico I;;) entre 100 e 120°C e a do
segundo (pico II)) entre 150 e 175°C.

As amostras dopadas somente com a impureza de Mg com as concen-
tragoes de 0,1; 0,2 e 0,4 mol% (S

curvas de emissao da figura 4.8 mostram que a sensibilidade termoluminescente a

100 Sy € S,;,) apresentaram dois picos largos. As
radiagdo UV € maior para a amostra com maior concentragao de Mg (0,4 mol%). A
altura do pico I; da amostra com 0,4 mol% de Mg (S,,) € cerca de duas vezes maior
que a altura do pico I, das outras duas amostras.

Nas amostras com concentragio fixa de 0,03 mol% de Cu e varidvel
de Mg: 0,1 e 0,2mol% (S, eS,,), a amostra S, com maior concentragdo de Mg
apresenta uma sensibilidade aproximadamente duas vezes maior que a S;;. A
figura 4.9 ilustra esse fato. Nota-se também a presen¢a de um 3 pico em torno de
(241£15)°C na amostra S,,.

As amostras com 0,06 mol% de Cu e concentragido crescente de
Mg 0,1; 0,2 e 0,4 mol% (S

amostra S,, com 0,4 mol% de Mg apresentou curvas TL nédo reprodutiveis para

1 Sy, € ;) apresentaram um comportamento irregular. A
cada leitura TL efetuada, ndo tendo sido possivel definir a sua curva de emisséo,
apesar de ter feito um nimero muito grande de medigbes. Assim, as curvas de

emissao das outras duas amostras, S, € S,,, estio na figura 4.10 e podem ser ob-

22
servados dois picos largos. O primeiro pico das duas amostras praticamente coincide
em temperatura de maximo e em altura, sendo a diferenga entre as alturas menor
que o erro de medida. As temperaturas de méaximo do pico II;; também estdao bem
proximas e a diferenca entre a sensibilidade TL nesse caso € pequena, aproximada-
mente 30%, sendo que a amostra S,, com maior concentragdo de Mg € a que apre-

senta o 22 pico ligeiramente mais sensivel.
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Figura 4.8. Curvas de emissdo das amostras de LiIF dopadas com varias
concentragbes de Mg, recozidas a 400°C-1h + 100°C-2h e

submetidas a exposigao radiante de 0,4 J/cm2 de UV.
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Figura 4.9. Curvas de emissao das amostras de LiF dopadas com 0,03 mol% de
Cu e 0,1; 0,2 mol% de Mg, recozidas a 400°C - 1th + 100°C -2h e

submetidas & exposigéo radiante de 0,4 J/cm? de UV.
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Figura 4.10. Curvas de emissdo das amostras de LiF dopadas com 0,06 mol% de
Cu e 0,1; 0,2 mol% de Mg, recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h e

submetidas & exposicéo radiante de 0,4 J/cm? de UV.
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As amostras com 0,12 mol% de Cu € 0,2 € 0,4 mol% de Mg (S,; € S;,)
também apresentam sensibilidade termoluminescente crescente com o aumento da
impureza de Mg. Na amostra S,, aparece um pico TL cujo méximo se encontra em
uma temperatura acima de 200°C. A figura 4.11 ilustra as duas curvas de emissdo e
pode-se observar que a sensibilidade da amostra S,, & radiacado UV ¢&
aproximadamente duas vezes maior que a da amostra S,,

As amostras dopadas apenas com a impureza de Cu nas concen-
tragoes: 0,03; 0,06 € 0,12 mol% (S,; Sy, € Soa) apresentam dois picos sendo o
primeiro um pouco mais alto que o segundo (fig. 4.12). A amostra com menor con-
centra¢io de Cu apresentou a maior sensibilidade termoluminescente a radiagdo ul-
travioleta. A altura do primeiro pico dessa amostra (0,03 mol% de Cu) é 30%-¢
36% maior respectivamente que a do 12 pico da amostra com 0,06 e¢ 0,12 mol%.
Quanto ao segundo pico a diferenca é de 23% e 35% respectivamente entre a
amostra com 0,03 mol% de Cu e as amostras com 0,06 e 0,12 mol%.

E interessante notar que a amostra S,» Propositadamente crescida
sem Cu e sem Mg, é a Gnica que apresenta s6 um pico, porém, largo com 0 seu
maximo na temperatura de (11819)°C como pode ser observado na curva de emis-
sdo da amostra na figura 4.13 e com mais sensibilidade a radiacdo UV entre todas

as amostras.
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Figura 4.11. Curvas de emissao das amostras de LiF dopadas com 0,12 mol% de
Cu e 0,2; 0,4 mol% de Mg, recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h e

submetidas & exposicao radiante de 0,4 J/cm? de UV.
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Figura 4.12. Curvas de emissdo das amostras de LiF dopadas com 0,03; 0,06 e

0,12 mol%

de Cu,

recozidas a 400°C-1h + 100°C-2h e

submetidas & exposigao radiante de 0,4 J/cm? de UV.
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4.2.a. Curva da resposta TL em func¢io da exposi¢cao radiante

Com o objetivo de estudarmos o comportamento da resposta TL das
n0ssas amostras, ao serem submetidas a diferentes exposicoes radiantes(DIF-82) de
UV, todas elas inicialmente passaram pelo mesmo tratamento térmico de 400°C -

1h + 100°C - 2h.

Os resultados obtidos estdo apresentados nas figuras 4.14 e 4.15, onde
cada curva corresponde a uma amostra. Nota-se em todas as curvas uma subida
rdpida na altura do pico TL para em seguida atingir a saturagio. Por causa disso fi-
xamos para o nosso trabalho a exposi¢do radiante a UV em 0,4] /cm2, que cor-
responde a 30 mimutos de iluminagido a 20 cm da 1dmpada. Optamos por registrar
no grafico o pico TL da amostra que melhor se definiu (I;; ou II;; dependendo da
amostra), pois queriamos descobrir a regido onde tem inicio a satura¢do dos picos.
Como os picos se superpdem, o acompanhamento de um deles é suficiente para nos
fornecer essa informacéo.

Observamos o decaimento dos picos TL a temperatura ambiente das
amostras S,,, S;; € S,; ap0s serem tratadas termicamente e submetidas a exposi¢ao
radiante de 1,6 J/ cm? de UV. Isso também foi realizado para nos certificarmos de
que esses picos nao existem realmente em amostras irradiadas com os raios gama e
lidas até uma hora depois da irradiagio. As curvas encontradas foram normalizadas
e estdo na figura4.16. A primeira leitura foi realizada imediatamente apds o
término da irradiacdo. Por causa do rdpido decaimento do pico TL observado
nessas amostras € uma meia-vida aproximada de 60 min. para o pico [; das
amostras S, e S, , todas as medidas que envolviam exposi¢o radiante foram feitas

imediatamente apés a exposicao.
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Figura 4.13. Curva de emissdo da amostra de LiF sem Cu e Mg, recozida a
400°C - 1h + 100°C - 2h e submetida a exposigdo radiante de
0,4 J/cm? de UV.
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Figura 4.14. Altura dos picos TL em fungdo da exposigan radiante a UV para as

amostras de LiF recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h.
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amostras de LiF recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h.
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Figura 4.16. Decaimento normalizado do pico TL a temperatura ambiente das
amostras de LiF recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h e submetidas

a exposigao radiante a UV de 1,6 J/cm?.

65



4.2.b. Anilise das temperaturas dos picos

As temperaturas dos méaximos dos picos das amostras recozidas a
400°C-1h + 100°C - 2h e submetidas a exposicdo radiante de 0,4 J/cm?® estdo apre-
sentadas na tabela 4.2. Para uma melhor visualizacdo dividimos esta tabela em trés
quadros, cada um correspondendo a um determinado pico TL.

As curvas de emissdo, na sua maioria, apresentam dois picos. A tem-
peratura dos picos I; e II | estd respectivamente na faixa de 100 a 120°C e de 150 a
175°C. Uma andlise mais detalhada indica que todas as amostras com exce¢ao da
amostra S, (sem Cu e Mg) apresentam seu pico [, com o mdximo localizado na
temperatura de (102+3)°C (tab. 4.2; quadro I). Coerente com o resultado de que.as
amostras com Mg e Cu apresentam o mesmo pico I, encontramos que o decai-
mento desse pico 4 temperatura ambiente das amostras S, e S, (fig. 4.16) coinci-
dem, o que é outra indicagido de que se trata realmente do mesmo pico. A amostra
Sy, apresenta somente uma banda larga com o pico na temperatura de (118+9)°C
(tab. 4.2; quadro I), que é uma faixa de temperatura mais alta comparando-se com a

temperatura de méximo do pico I;; das outras amostras.
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Tabela 4.2. Temperatura de maximo dos picos TL das amostras recozidas a 400°C -

1h + 100°C - 2h e submetidas 2 exposigdo radiante de 0,4 J/cm? de UV.

Culmol %)
Mg
, 03 0,06 0,12
(mol %) 0,0 0,0
0,0 (118297 °c|(106210)°C |(102+10)°C |(102%9)°C
Tm
0,1 (108+10) "°c| (g548)°C |(102¢8)°C =
I . - n = (102#3)°C
0,2 (109+10) °C|(107+14) °C|(113%14) °C|(102¢10)°C
(sem Soo)
0,4 (181£10)°C - - - (97+14)°C
Cu(mol %)
Mg 0,0 0,03 0,08 0,12 Trm
(mol %) !
0,0 (154+9)*°C |(150%10)°C |(152¢9) " C|z (153%5)°C
0,1 (1589+10)°C |(168429)°C |(173%15)°C -
I1 Tm
0,2 (174%8)°C | (166+15)°C |(173+15)°C |(167£15)°C
= (1684)°C
0,4 (1687£10)°C - “ - @ (159+12)°C
Cu(mol %)
Mg 0,0 0,03 0,08 0,12
(mol %) '
0,0
0,1 - Tm
I1I
0,2 (241%15)°C =(242+10)°C
0,4 - (242+18)°C
"
Ombro
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No quadro II da tabela 4.2 podemos observar que as trés amostras
dopadas s6 com Cu apresentam o pico II;, em (15315)°C, enquanto que as outras
nove apresentam o méximo do pico II;, em (16814)°C.

As amostras S, (0,03 mol% de Cu e 0,2 mol%) e S,, (0,12 mol% de
Cu e 0,4 mol% de Mg) apresentam mais um pico (pico IV,;), além dos picos I;; e
I, quando iluminadas com a ldmpada de UV cujo méximo estd localizado em
torno da temperatura de (242+10)°C (tab. 4.2; quadro III).

4.2.c. Discussio e conclusoes

Todas as amostras recozidas e expostas a radiacdo UV apresentaram
mais de um pico TL, com excegdo da amostra S, (fig. 4.13) que € justamente a
tnica que foi crescida sem Mg e sem Cu.

Quase todas as amostras dopadas apresentaram dois picos. As ex-
cegdes a isto ocorreram para as amostras S., ¢ S, (fig. 4.9 € 4.11) que t€ém um pico
IV, com méiximo em (242115)°C (tabela 4.2; quadro III). Porém ndo podemos
deixar de chamar a atengéio para as curvas das seguintes amostras S, (fig. 4.9); S, e
S,, (fig. 4.10); S,, (fig. 4.11) e S, e S, (fig. 4.12), que se observadas com cuidado nos
dio uma idéia da existéncia 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 I;; com o méximo na temperatura de (102t3)°C e o pico II;; em
(168+4)°C. As trés amostras dopadas s6 com Cu, também apresentaram o seu pico
I, com 0 méximo na temperatura de (102:3)°C e o pico II;; ndo muito bem definido
em torno de (153+5)°C (tabela 4.2; quadros I e II).

Quanto as alturas dos picos TL temos que fazer uma anédlise mais
cuidadosa. Para isso, nas figuras 4.17 e 4.18, respectivamente, apresentamos as al-
turas dos picos I, e II;, em fungdo da variagdo da concentragéo de Mg (mol%) para
cada concentragido de Cu (mol%). Fixada a concentragido do Cu, podemos observar
uma tendéncia de aumento da sensibilidade TL & radiagdo UV a medida que
aumentamos a concentragdo de Mg, com excegdo para o pico I, das amostras S, e
S

22
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[N}



A
41—
uv

. Cu @ mol %

o

3. —

= 3l

I T S

= Cu 0,03 mol % 30
H S3z
@)

O 21

a. L

8 S10

Si2

= o Cu 0,12 mol %

E 11— u 0,12 mol %
|

< Cu 0,06 mol %

I l I I >
0 0,1 0,2 0,3 0,4

CONCENTRAGCAO DE Mg (mol %)
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amostras recozidas a 400°C - 1th + 100°C-2h e expostas a

0,4 J/cm? de UV.
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A amostra Sy, sem nenhum dopante apresenta uma banda larga com
um méximo em (11819)°C (tab. 4.2; quadro I), e é a que apresenta maior sensibili-
dade a radiagdo UV (fig. 4.13). A amostra S, com 0,4 mol% de Mg e sem Cu € a
seguinte mais sensivel 2 radiacdo UV, apresentando os dois picos mais altos,
seguido das amostras S,, € S,. As outras amostras apresentam sensibilidade
semelhante & radiacdo UV, porém parece existir uma tendéncia de diminuig¢do da
sensibilidade com o aumento da concentragiao de Cu.

A sensibilidade do pico I; das amostras sem Cu (S,;; S5 € S,)) 2

radiagdo UV € bastante peculiar, passando de minima sensibilidade (S

10°
,) Para a
méxima (S,,), € pode ser observado na figura 4.17.

Na figura 4.19 estdo representadas as alturas dos picos I, e II;; das
amostras s6 dopadas com Cu em fungio justamente dessa concentragio. E interes-

sante notar que entre as amostras S, S, € S;; sem Mg como dopante € com con-

o1
centragoes de Cu respectivamente de 0,03; 0,06 e 0,12 mol%, os picos da amostra
com menos cobre sdo os mais altos, diminuindo & medida que aumenta a concen-
tragao de Cu.

A figura 4.18 também mostra que, para as amostras com os dois
dopantes, fixando-se a concentragdo de Mg, h4 uma diminui¢do da sensibilidade a
radiagdo UV com o aumento da concentragdo de Cu. Portanto, a sensibilidade a
radiagdo UV tende a ser menor para amostras com maior quantidade de Cu na

faixa de 0 a 0,12 mol% e com menor quantidade de Mg na faixa de 0,1 a 0,4 mol%.
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Figura 4.19. Altura dos picos | e Il , TL em fungéo da concentragéo de Cu (mol%)
das amostras recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h e expostas a

0,4 J/cmZde UV.
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CAPIiTULO S5

COMPORTAMENTO DOS LiF(s) QUANDO EXPOSTOS A
RADIACAO GAMA E A SEGUIR A RADIACAO ULTRAVIOLETA

5.1.Resposta TL dos LiF:Mg,Cu expostos 2 radia¢do gama e a seguir a radiagao UV

Estudamos especialmente neste capitulo o efeito da radiagdo UV em
amostras previamente expostas a radiagdo gama e ndo lidas, porque muitas vezes
esse tipo de fato ocorre com dosimetros usados rotineiramente na monitorag¢ao pes-
soal. Em grande parte dos f6sforos, a radiagio 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 - 1h + 100°C - 2h) antes
de serem irradiadas com raios gama de ¥’Cs e a seguir iluminadas com UV. Nos
dois casos reproduziram se as mesmas condi¢des utilizadas anteriormente ou seja:
uma exposi¢do a radiagdo gama de 0,26 mC/kg seguida de uma exposigdo radiante
de 0,4 J/cm? de UV e lidas a seguir com os mesmos procedimentos utilizados nas
outras experiéncias. As amostras de uma forma geral apresentaram trés picos TL:
aqueles devidos a radia¢do gama e a radiagdo ultravioleta.

As amostras dopadas com 0,1; 0,2 e 0,4 mol% de Mg (S,;; S,, € Sy)
estdo com suas curvas de emissdo na figura 5.1. A amostra S, com menor concen-
tragdo de Mg tem o pico IV, mais alto de todos e em torno da temperatura de
(24419)°C. As outras duas amostras apresentaram esse pico baixo e préximos entre
si. J4 a S,, com 0,4 mol% de Mg, apresenta o pico I, mais alto, que € cerca da
metade das outras duas amostras. As alturas do pico Il nas amostras S,, € S,
praticamente coincidem se levarmos em consideracdo o erro de medida. Para a

amostra S, no lugar do pico I, aparece um platd.
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Figura 5.1. Curvas de emiss@o das amostras de LiF dopadas com 0,1; 0,2 e
0,4 mol% de Mg, recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h e expostas a
radiagcéo gama com 0,26 mC/kg e a seguir a 0,4 J/cm? de UV
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As duas amostras com 0,03 mol% de Cu e 0,1 e 0,2 mol% de Mg (S,
e S,,) estdo com suas curvas de emissdo na figura 5.2. Elas apresentam trés picos TL
que estdo nas mesmas faixas de temperatura, sendo que a amostra com menor
concentragao de Mg (0,1 mol%) tem as alturas de picos um pouco mais baixas que
as da amostra com mais Mg (0,2 mol%). Comportamento similar é encontrado en-
tre as amostras S, € S,, (figura 5.3), que sdo dopadas respectivamente com 0,1 e
0,2 mol% de Mg e 0,06 mol% de Cu. Suas curvas de emissdo também apresentam
trés picos TL nas mesmas temperaturas € a amostra com menor concentragiao de
Mg tem as alturas de picos mais baixas que as da amostra com mais Mg (S,,).

Na figura 5.4 registramos as curvas de emissdo das duas amostras com
0,12 mol% de Cu e 0,2 ou 0,4 mol% de Mg. Nelas aparecem os trés picos TL nas
mesmas faixas de temperatura de outras amostras. Os dois primeiros picos TL sao

mais altos na amostra S,, com mais Mg (0,4 mol%) do que na amostra S,,, enquanto

23
que para o 32 pico a situagdo se inverte e a amostra S,, com menor concentragao de
Mg (0,2 mol%) é a que apresenta esse pico maior.

As amostras s6 dopadas com Cu estdo com suas curvas de emissao na
figura 5.5. As amostras com 0,06 € 0,12 mol% de Cu apresentam aparentemente trés
picos largos e superpostos, coincidentes entre si quanto as faixas de temperatura. A
diferenca entre as alturas dos picos € pequena e estd dentro do erro de medida
(0,5 u.a.). A amostra S; (com 0,03 mol% de Cu) apresenta os picos I, e Ill ;, na
mesma faixa de temperatura das outras duas amostras, sendo os picos I ;; e IlL; , da
S,; mais altos que os da outras duas amostras citadas. O pico Il ndo aparece

explicitamente mas a existéncia de uma rampa alta em torno de 140 e 160°C pode

indicar a presenca desse pico.
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Figura 5.2. Curvas de emissao das amostras de LiF dopadas com 0,03 mol% de
Cue 0,1 e 0,2 mol% de Mg, recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h e
expostas a radiagdo gama com 0,26 mC/kg e a seguir a 0,4 J/cm?
de UV.
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Figura 5.3. Curvas de emissédo das amostras de LiF dopadas com 0,06 mol% de
Cu e 0,1 e 0,2 mol% de Mg, recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h e
expostas a radiagdo gama com 0,26 mC/kg e a seguir a 0,4 J/cm?
de UV.

77



T T T T f T ]
ol Cu-0,12 mol % v +UV
= 9 =
© L Mg 0,2 mol % s
2 8l g _
3 i
—7F Mg 0,4 mol % =
L B \\ .
oo =
< _
S sl .
v L .
=
W 4 —
— L o
Z 5 ’
2 _
1h & .

[ | | | | -

0 100 200 300 400
TEMPERATURA (°C)

Figura 5.4. Curvas de emissdo das amostras de LiF dopadas com 0,12 mol% de
Cu e 0,2 e 0,4 mol% de Mg, recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h e
expostas a radiagdo gama com 0,26 mC/kg e a seguir a 0,4 J/cm?

de UV.
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Figura 5.5. Curvas de emisséo das amostras de LiF dopadas com 0,03; 0,06 e
0,12 mol% de Cu e da amostra sem Cu e sem Mg, recozidas a
400°C - 1h + 100°C-2h e expostas a radiagdo gama com

0,26 mC/kg e a seguir a 0,4 J/cm? de UV.
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A amostra sem Mg e sem Cu (S) (fig. 5.5) tem o pico I, largo, alto,
com 0 méximo localizado na temperatura média de (117t10)°C (tabela S.1; quadro
I). O pico I, aparece em (202110)°C (tabela 5.1; quadro III), coincidindo com a
faixa de temperatura do pico IIl, das outras amostras da figura, sendo
ligeiramente mais alto. A .largura do pico I;, é uma indicagdo da provavel

existéncia de mais picos.

5.1.a. Anilise das temperaturas dos picos

As amostras de LiF(s) (Mg,Cu) de forma geral quando expostas a ra-
diagdo gama e a seguir iluminadas com UV apresentaram trés picos TL largos. Na
tabela 5.1 estdo registradas as temperaturas desses picos. Ela foi dividida em quatro
quadros com o objetivo de facilitar a nossa anélise.

As seis amostras dopadas com Mg e Cu apresentam os seus trés picos
nas mesmas temperaturas: o pico I, em (9914)°C (tab. 5.1; quadro I); o pico Il
em (163t4)°C (tab.5.1; quadroll) e o pico IV, em (244:4)°C (tab.5.1;
quadro IV). As outras trés amostras dopadas s6 com Mg (0,1; 0,2 e 0,4 mol%) tam-
bém apresentam os seus picos nessas temperaturas, porém € necessirio ressaltar
que a amostra S ; (0,1 mol% de Mg) apresenta um platé de sinal TL (fig. 5.1), entre
os picos I ;;, € 0 IV, ndo sendo dessa forma definido nenhum pico. Na amostra S,
(0,4 mol% de Mg) (fig. 5.1) aparece um ombro na regido do pico IV, o que traz

uma dificuldade no momento de definirmos sua temperatura.
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Tabela 5.1. Temperatura dos méximos dos picos TL das amostras de LiF, recozidas
a 400°C-1h + 100°C-2h e expostas & radiagdo gama com
0,26 mC/kg e a seguir a 0,4 J/cm? de UV.

ulmol %) Tm
Mg 0,0 0,03 0,08 0,12 & (102%6)°C
(mol %)
R . (sem S )
0,0 117£10) |°C|(105%14)°C |(101£10)°C |(102¢9)°C " 200
0,1 (99+10)°C | (97£9)°C |(103+10)°C = Tm
I
0,2 (92+10)°C | (96+10)°C |(106+14)°C |(100£8)°C|= (99%4)°C
0,4 (86+12)°C = - (99£10)°C| (sem S_ )
ulmol %)
Mg 03 0,06 0,12 Tm
(mol %) 0’0 0’ H 1]
0,0 ¥ (149+10)°C|(149+9)°C |= (149%7)°C
0,1 *a (162%9)°C | (150%10)°C =
II — Tm
0,2 (175+10)°C | (164%£10)°C |(173%14)°C|(16129)°C
— = (1683%4)°C
0,4 (162+12)°C = - - - |(183+10)°C
ul(mol %)
Mg
,03 0,08 0,12 Tm
(mol %) .9 .
111 0,0 (202+10)°C | (203%14)°C [(201#10)°C|(2029)°C |2 (202+5)°C
u(mol %)
Mg
3 0,08 0,12
(mol %) ot 0,9
0,0
0,1 (244+9)°C (241%8)°C |(238+10)°C = Tm
IV
0,2 (248+10)°C | (243+10)°C [(242%14)°C|(245%8)°C |z (244%4)°C
0,4 (253+12) " °C - g (244+10)°C
* * %
Ombro Plato
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A temperatura média do pico I, para as amostras s6 dopadas com
Cu (S35 Sy, € Sy3) € (102£6)°C (tab. 5.1; quadro I), a principio, um pouco mais alta
que a temperatura média encontrada para o pico Iy das amostras dopadas com
Mg (9914)°C, porém os dois intervalos de temperaturas se superpdem dentro dos
limites dos erros. J4 a temperatura do pico II;, para essas amostras estd deslocada
mais para a esquerda, ou seja, para a regido de temperaturas mais baixas, com
relagdo a do pico equivalente das amostras dopadas com Mg. Na tabela 5.1 no
quadro II podemos ver que a temperatura média do pico I, dessas amostras estd
em (14917)°C e no quadro III a do pico Ill;; em (20215)°C. A amostra S,
(0,03 mol% de Cu) ndo apresenta um pico Il definido e sim uma rampa TL
(fig. 5.5). A amostra sem Cu e Mg (S) tem 0 pico I, largo (fig. 5.5), na tempe-.
ratura de (117t10)°C (tab.5.1; quadro I) e o pico Illy, na temperatura de
(202+10)°C (tab. 5.1; quadro III). Pelo formato da curva de emissdo pode-se afirmar

que, provavelmente, existe mais picos TL entre 0s picos Iy e Mgy

5.2. Discussao e conclusdes

Como o objetivo neste capitulo é estudar o efeito da radiagao UV em
amostras previamente expostas a radiagao gama e nao lidas, temos de confrontar os
resultados apresentados neste capitulo, com os do anterior que mostram O
comportamento das mesmas amostras quando expostas isoladamente a cada tipo de
radi¢do (gama ou UV). Iniciaremos analisando as temperaturas dos picos TL de to-
das as amostras, procurando identificar quais sdo os mesmos picos € qual o seu
comportamento de acordo com o tipo de radiagéo. Depois disso discutiremos o que
ocorre com a sensibilidade dos picos TL e se existe alguma relacdo entre os picos

TL, sua altura e o tipo de radiagéo a qual a amostra € exposta.

5.2.a. Comparacéo das temperaturas dos picos TL
De uma forma geral, os picos TL que apareceram nas amostras
quando irradiadas s6 com radiagio gama ou s6 com UV sdo os mesmos que apare-

cem quando as amostras sio expostas as duas radiacoes sucessivamente.
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As amostras dopadas s6 com Mg e com Mg + Cu apresentam um
tinico pico TL localizado em torno da temperatura (24214)°C, quando irradiadas s6
com radiacdo gama (tab. 4.1; quadro IV). Nessa mesma temperatura aparece o pico
IV, das mesmas amostras quando irradiadas com radiacdo gamae a seguir
com UV (tab. 5.1; quadro IV). Quando essas amostras sao expostas somente a ra-
diacdo UV, algumas delas apresentam o pico IVu na temperatura de (242110)°C
(tab. 4.2; quadro IIT). Podemos entdo concluir que o pico IV que aparece nos trés
casos para as amostras dopadas s6 com Mg e com Mg + Cu é 0 mesmo pico € que
est4 localizado na temperatura de (242+4)°C. Essas mesmas amostras quando ex-
postas s6 & radiagio UV apresentam o pico I; em (10213)°C e o pico II;; em
(16814)°C (tab. 4.2; quadro I e II). Quando expostas a radiagdo gama e a seguir a
UV encontramos o pico I, em torno de (99+4)°C e o pico I, em torno de
(163+4)°C (tab. 5.1; quadro I e IT). Como essas faixas de temperatura se superpoem,
consideramos que se tratam dos mesmos picos e que apresentam seus maximos lo-
calizados nas temperaturas médias de (100£3)°C para o pico I e (165+3)°C para o
pico 1L

As trés amostras dopadas s6 com Cu quando irradiadas com radia¢ao
gama apresentam trés picos, porém o primeiro deles (tab. 4.1; quadro I), como ja foi
mencionado anteriormente, ndo foi estudado por ser muito baixo. Assim, para nosso
estudo sio considerados apenas os picos II; e ;. O pico IIl; dessas amostras
quando irradiadas com radiagdo gama (tab. 4.1; quadro III) tem o seu méximo lo-
calizado na temperatura média de (203+6)°C (sem S); e quando irradiadas com
radiacdo gama e a seguir com UV o pico IIl;,; aparece em (20216)°C (sem S).
Como esses intervalos de temperatura se superpéem, novamente consideramos que
é o mesmo pico TL cujo méximo estd localizado na temperatura média de
(203+5)°C. Essas mesmas amostras quando expostas somente a radiagdo UV apre-
sentaram dois picos TL. O primeiro tem o seu méximo localizado na temperatura
(102+3)°C (tab. 4.2; quadro I) e quando as mesmas amostras sao expostas a radiagao
gama e a seguir 2 UV encontramos um primeiro pico cujo maximo também esta em
torno de (10216)°C (tab. 5.1; quadro I). Estas temperaturas sao iguais; logo se trata

do mesmo pico TL com o seu méximo localizado na temperatura média de
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(10214)°C. O segundo pico TL que aparece quando S, S, € S, sdo expostas & UV
tem seu méximo em torno da temperatura média de (15315)°C (tab. 4.2; quadro II)
e quando expostas a radiagdo gama e a seguir a UV apresentam um segundo pico
TL localizado em (14917)°C (tab. 5.1; quadro IT). Novamente como os intervalos se
superpdem consideramos que sa0 0S mesmos picos cujo MAximo se encontra em
(152t4)°C.

A amostra S, (sem Mg e sem Cu) quando exposta a radiacdo UV
apresenta um s6 pico TL (pico I)) cujo maximo estd localizado em (11819)°C
(tab. 4.2; quadro I). Quando essa mesma amostra € exposta a radia¢do gamae a
seguir a UV aparece o pico I, em (117t10)°C (tab. 5.1; quadroI), ou seja € o
mesmo pico TL na temperatura média de (118+7)°C. Quando S, foi irradiada s6
com raios gama, o pico III estd em (199:10)°C (tab. 4.1; quadro III) e quando ir-
radiada com raios gama e a seguir com UV aparece o pico Ill;, cujo maximo estd
na temperatura de (202t10)°C (tab. 5.1; quadro III). Novamente os intervalos de
temperatura se superpoem e podemos considerar que sdo o mesmo pico TL cujo
méximo se localiza em (20017)°C.

O pico II; estudado nas amostras dopadas s6 com Cu e na Sy (sem
Mg e Cu) quando irradiadas s6 com raios gama estao com seu méximo localizado na
temperatura de (18216)°C (tab. 4.1; quadro II). Ndo conseguimos identificd-los ex-
plicitamente quando irradiamos as mesmas amostras com as duas radiagdes, mas
conseguimos entender a causa disso observando com mais cuidado as curvas de
emissdo dessas amostras. A amostra S, ilustra bem a nossa observacao:

a. quando a amostra é irradiada s6 com raios gama notamos dois pi-
cos TL mais altos cujos maximos estdo localizados nas temperaturas (182110)°C e
(199110)°C (tab. 4.1; quadros II e III; fig. 4.5).

b. quando a amostra é exposta s6 a radiacdo UV, identificamos um
pico largo cujo maximo estd em torno da temperatura de (118+9)°C (fig. 4.13) e cuja
altura € igual a (7t1) u.a. que ultrapassa a do pico mais alto da mesma amostra
quando irradiada s6 com raios gama que € igual a (611) 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 (118t9)°C ¢é facilmente identificavel,
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porém est4 ainda mais largo que na fig. 4.13. E o pico Il da fig. 5.5, cujo méximo
est4 localizado na temperatura de (199110)°C, também € reconhecido como sendo o
pico III; que aparece na fig. 4.5, porém também mais largo.

d. O pico I cujo maximo estd posicionado na temperatura de
(182+10)°C (fig. 4.5) nédo é claramente observado na fig. 5.5 pois est4 "embutido" nos
picos largos da curva de emissdo da amostra.

As trés amostras dopadas s6 com Cu apresentaram o pico II; em
(18216)°C (tab. 4.1; quadro II e fig 4.5) quando irradiadas s6 com raios gama. En-
tretanto, esse pico néo foi identificado nem na fig. 5.5 e nem na tabela 5.1, ou seja,
quando as amostras foram expostas as duas radiagoes. Podemos considerar este fato
semelbante ao ocorrido com a amostra S, esse pico se encontra "embutido” nos
picos largos das curvas de emissdo.

Ap6s essas discussoes em torno das temperaturas dos picos TL pode-
mos concluir que:

- para as nossas amostras o intervalo de temperatura de emis-
sio do sinal TL quando irradiadas com os raios gama € diferente do intervalo de
temperatura de emissdo TL quando a amostra é exposta a UV.

- 0 pico TL que aparece nas nossas amostras dopadas com Mg
na temperatura de (242+4)°C e na temperatura de (20316)°C para as amostras
dopadas s6 com Cu nio tem as suas temperaturas alteradas quando sao expostas a

ultravioleta (UV).

5.2.b. Comparacéo das alturas dos picos TL
Prosseguindo nossas andlises comparativas, teremos o cuidado de s6
confrontar as alturas dos mesmos picos, € para maior clareza iremos trabalhar com

os valores das alturas dos picos TL em fung¢io da concentragdo dos dopantes.

5.2.b.1. Amostras dopadas com Mg ou Mg + Cu
As alturas do pico IV, em fungdo da concentragdo de Mg para as
amostras irradiadas com raios gama e a seguir com UV estdo apresentadas na figura

5.6. Observamos que as alturas desse pico, com excegdo para a amostra S,,, coinci-
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dem com as alturas do pico IV dessas mesmas amostras quando irradiadas s6 com
raios gama, considerando a barra de erro da cada ponto (fig. 4.6). Esses resultados
indicam que o pico IV das nossas amostras nao s6 mantém o méximo do pico na
mesma temperatura como também nio sofre alteragdo significativa na sua altura
quando essas amostras sdo expostas 2 radiagio UV depois da exposi¢do a raios
gama.

Esse resultado é peculiar, uma vez que para outros f6sforos, a radia-
¢io UV, em geral, transfere portadores de carga de armadilhas profundas para
outras rasas. Como conseqiiéncia, as alturas dos picos de temperatura alta, cujas ar-
madilhas foram prenchidas com radia¢éo ionizante, diminuem quando a amostra for
posteriormente exposta a radiagdo UV e aparecem, por sua vez, picos de tempe-
ratura baixa.

Os picos L ; 1L ;; L, € I, das amostras dopadas com Mg e Cu + Mg
sdo aqueles que surgem quando elas sdo irradiadas com UV ou com raios gama e a
seguir com UV. As alturas deles estdo respectivamente nas figuras 4.17,4.18 ¢ 5.7,
5.8. Comparando as curvas de emissdo, novamente constatamos que: as alturas dos
picos coincidem, levando em consideragdo o erro de cada medida. Estes resultados
sdo muito interessantes pois nos indicam que a resposta TL dessas amostras para a

radiagdo gama e a radiagdo UV sdo distintas.
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Figura 5.6. Altura do pico IV, TL em fungéo da concentragcdo Mg (mol%) das
amostras recozidas a 400°C-1h + 100°C-2h e expostas a
radiacdo gama com 0,26 mC/kg e a seguir a 0,4 J/cm? de UV,

tendo como parametro a concentragéo de Cu (mol%).
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Figura 5.7. Altura do pico |y, TL em fungéo da concentracdo Mg (mol%) das
amostras recozidas & 400°C-1h + 100°C-2h e expostas a
radiagdo gama com 0,26 mC/kg e a seguir a 0,4 J/cm? de UV,

tendo como parametro a concentragéo de Cu (mol%).
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Figura 5.8. Altura do pico TL Il, em fungéo da concentragdo Mg (mol%) das
amostras recozidas a 400°C - 1h + 100°C-2h e expostas a
radiagdo gama com 0,26 mC/kg e a seguir a 0,4 J/cm? de UV,

tendo como pardmetro a concentragéo de Cu (mol%).
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5.2.b.I1. Amostra S, e as dopadas s6 com Cu
As nossas trés amostras s6 dopadas com Cu (S, S,, e Sao)’ quando
expostas a raios gama e a seguir com UV estdo com as suas alturas de picos re-
gistradas na figura 5.9. As alturas dos picos quando as amostras sao expostas s6 a
radiagdo UV estdo registradas na figura 4.19. Considerando a barra de erro de cada
medida e comparando as figuras encontramos que: ndo houve alteracao nas alturas
dos picos I e II dessas amostras.
Agora s6 nos resta comparar o pico III dessas amostras. Esse pico
aparece quando elas sio irradiadas com raios gama (fig. 4.7) 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.
E bom chamar a atengdo para o pico denominado II; da fig. 4.7 com
seu méximo na temperatura de (18216)°C (tab. 4.2; quadro II) que € diferente e,
portanto, ndo comparével com o pico II;; que aparece na fig. 5.9, cujo méximo esta
localizado na temperatura de (14917)°C (tab. 5.1; quadro II). Os resultados encon-
trados para as amostras s6 dopadas com Cu continuam nos indicando que a resposta

TL das nossas amostras ¢ distinta para a radia¢do gama e a radia¢do UV.
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Figura 5.9. Altura do pico TL em fungdo da concentragéo Cu (mol%) das
amostras recozidas a 400°C - 1h + 100°C-2h e expostas a

radiagéo gama com 0,26 mC/kg e a seguir a 0,4 J/cm? de UV.
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Iremos nos fixar agora na amostra S, (sem Mg e Cu). Como j4 ana-
lisado, o pico I, encontrado quando a amostra € exposta aos raios gama e a seguir
com UV apresenta o seu méximo localizado em (117¢10)°C (tab. 5.1; quadro I), é o
mesmo pico I, que aparece na amostra quando ela € exposta s6 a UV (tab. 4.2;
quadro I). A altura desse pico I quando a amostra € exposta s6 a UV e a raios gama
seguido de UV ¢ respectivamente (7¢2) u.a. e (5,810,8) u.a.. Considerando o erro
das medidas podemos dizer que as alturas sdo iguais.

O pico Il ; da amostra Sy quando irradiada s6 com raios gama
(tab. 4.1; quadro III) é o mesmo pico III;; dessa amostra quando exposta a raios
gama e a seguir a UV (tab. 5.1; quadro III). As alturas do pico III sdo respectiva-
mente iguais a (5,90,7) u.a. e (2,80,5) u.a. Mesmo considerando o erro nas medi-
das das alturas do pico fica claro que houve diminui¢do na altura quando a amostra
também foi exposta a 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 nao se alteram quando sdo expostas também a radiagdo UV.
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CAPIiTULO 6

ANALISE EMP{RICA DO EFEITO DAS IMPUREZAS DE Mg E Cu
NA SENSIBILIDADE DAS AMOSTRAS IRRADIADAS COM OS
RAIOS GAMA.

Tendo constatado uma variagio na sensibilidade TL entre as nossas
amostras (tabela 6.1) submetidas a igual tratamento térmico, exposi¢do a raios gama
e leitura, procuramos averiguar a existéncia de alguma relagdo entre esses resulta-
dos e o tipo e a concentragdo dos dopantes.

Comegamos por ajustar a altura do pico IV em fun¢éo da concen-
tragio nominal de Mg das amostras sem Cu S, S,, S,, € S, através de uma
equagio empirica. Para isso levamos em consideragao trés critérios bésicos:

a. a curva que representa a equagio deve fornecer o melhor
ajuste possivel;

b. a curva deve ser suave;

c. a equacdo deve ser simples.

A equacdo obtida foi a seguinte:

1 3 2 2
- =(100,4 - -
100 . 2( 5 x“q 1186,4 x“q + 45,1 x“q 2,9) (6.1)

I
TL S

onde:
L, - é aaltura do pico IV, em (u.a.)

K, o - @ concentragao nominal de Mg em mol%

Essa equacio estd representada pela curva da figura 6.1 e verifica-se
que o ajuste obtido foi muito bom. Essa curva sugere a existéncia de uma regido na
qual o sinal TL é grande (95% do méximo da curva), para a concentragdo nominal
de Mg entre 0,07 e 0,09 mol%. Fora dessa regido a curva tende rapidamente a zero,

isto é, a sensibilidade TL dos LiF(s) fora desse intervalo cai rapidamente. Isto
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evidencia, portanto, que nem todo Mg adicionado ao cristal contribui efetivamente

para o sinal TL e sim uma parcela desse total.

Tabela 6.1 - Altura do pico IV das amostras de LiF(Mg,Cu) recozidas a 400°C - 1h
+ 100°C - 2h e expostas a 0,26 mC/kg de raios gama.

g,0 0,03 0,06 0,12
0,0 Soo S01 Soz Soa
(0,610, 3)ua
S S
0’1 10 11 12
(343) ua (20%2) ua (7£1)ua -
S S S S
0,2 20 21 22 23
(3%1)ua (23%2) ua (91£3)ua (4%£1)ua
S S S
0’4 30 32 33
(0,5%0,3)ua = {1,0£0,5)ua| (12%2)ua
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Figura 6.1. Ajuste da altura do pico IV, das amostras dopadas apenas com Mg

através de uma curva empirica.

95



Deve-se notar também que estamos trabalhando com valores nomi-
nais do dopante Mg, ou seja, estamos considerando que sua incorporagio ao cristal,
durante o crescimento, seja total e homogénea.

Nas amostras duplamente dopadas (Mg,Cu) observamos que todas as
alturas TL poderiam ser sistematizadas coerentemente na fig. 6.1, se considerarmos
que as concentragdes de Cu e Mg sofrem algum tipo de interagdo dentro do cristal.
Dessa forma, da concentragdo total de Mg seria "subtraido" uma parcela que cor-
responderia A interagdo Mg-Cu, resultando "uma concentragio liquida de Mg (Kuq)"
que responderia pelo comportamento TL do cristal como se cle s0 tivesse sido
dopado com Mg com a respectiva concentragdo liquida (KLiq)'

Para a determinagio da expressio matemdtica que descreveria tal
processo voltamos & equagdo 6.1. Ela também podera ajustar as alturas do pico IV
das amostras dopadas com Mg e Cu, uma vez descoberto o significado de KLiq de
Mg para tais amostras.

Lembramos que KLiq de Mg para amostras dopadas:

a. s6 com Mg é a concentragdo nominal de Mg por hipétese;
b. com Mg e Cu ndo serd a concentra¢do nominal de Mg, visto
que ela é modificada devido 2 intera¢do com Cu.

A ftnica relagio matemdtica para KLiq (fungdo das concentragdes
nominais de Mg (KMg) e de Cu(K.,)) que ajustou perfeitamente a altura do pico
IV, das 10 amostras de LiF(Mg,Cu) (figura 6.2) na curva ja definida pelas quatro

amostras sem Cu (equagdo 6.1) foi:

K
K, = i

Liq KCu (6.2)

-2 3/2
1,2x10° ° ['(15,8 Kig

Esta expressdo mostra que ocorre um deslocamento da concentragao
nominal de-Mg (KMg) de cada amostra para um valor menor (Kuq), sendo esse
deslocamento maior ou menos, dependendo da concentragao de Cu (K.).

A figura 6.3 mostra a variagdo de KLiq de Mg em fungdo da concen-

tragdo nominal de Mg (KMg), tendo como pardmetro K nominal.
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Figura 6.2. Intensidade TL () (pico IV;) em fungéo da concentragéo "liquida”

de Mg para as amostras de LiF(Mg,Cu) recozidas a 400°C-1h +
100°C-2h e expostas a 0,26 mC/kg de raios gama. A curva é a

mesma da fig. 6.1.
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Figura 6.3. Relagéo entre o Kiig (mol%) e a concentragéo nominal de Mg (mol%),

tendo como pardmetro a concentracéo de K., para as amostras
de LiF(Mg,Cu) recozidas a 400°C-1ih + 100°C-2h e expostas a
0,26 mC/kg de raios gama que ajustou a curva empirica aos

resultados experimentais.
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Deve-se ressaltar que esse modelo explica o aparente comportamento
andmalo observado nas amostras S,, € S,, (tabela 6.1) que apresentam um aumento
de sensibilidade TL proporcionalmente ao aumento da concentragdo de Cu, assim
como o comportamento das amostras com 0,2 mol% de Mg (S,,, S,, € S,,), que a
partir da adigio de Cu apresenta um sinal TL maior que o da amostra dopada
apenas com Mg com a mesma concentragao(S,,).

Na figura 6.3, as duas retas tracejadas foram tracadas para delimitar a
regiao de concentra¢do de KLiq de Mg (entre 0,07 e 0,09 mol%) que fornece
amostras nas quais a altura do pico IV, é maior que 95% do pico maximo,
(ordenada a direita).

Analisando as curvas da figura 6.3, observa-se que elas podem
fornecer informacoes técnicas importantes para o crescimento no laboratério de
LiF(s) muito sensiveis a radia¢do gama e reprodutiveis. As curvas com K entre
0,06 a 0,12 mol% e 0,0 mol% mostram que pequenas variagdes na dopagem com
KMg podem causar grande redugdo na sensibilidade do pico IV, uma vez que as
curvas dessas amostras entre as retas tracejadas apresentam uma inclinagdo grande.
As concentragdes ideais de K estariam entre 0,01 e 0,03 mol%, visto serem as
curvas na figura 6.3 menos inclinadas no intervalo das retas tracejadas, significando
que a faixa de variagdo da concentragdo nominal de Mg pode ser razoavelmente
ampla. Isso significa que com K, = 0,01 mol% e KMg entre 0,10 ¢ 0,17 mol%, o LiF
pode ser crescido em laboratério de uma forma bastante reprodutivel com uma boa
sensibilidade a radia¢do gama.

E importante ressaltar que as equagdes e as curvas correspondentes
sdao validas para o tratamento térmico utilizado (400°C-1h + 100°C-2h) e para a
concentragio de impurezas das nossas amostras, ou seja, de 0,0 a 0,4 mol% para o
Mg e 0,0 a 0,12 mol% para o Cu. Para concentragdes nominais de Mg maiores que
0,4 mol% (curvas pontilhadas na figura 6.3), certamente seria necessério introduzir
outras corregoes.

Para confirmar se a relagao empirica encontrada entre o KMg eo K.,

é satisfatoria, seria necessario crescer novas amostras de LiF(Mg,Cu) com dopantes
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distintos dos que nés usamos, além de efetuar anélise para a determinagdo
quantitativa das impurezas efetivamente incorporadas nos Lif(s). Caso isso se
confirme valerd a pena explorar mais o significado fisico da interagdo Mg-Cu na

termoluminescéncia do LiF.
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CAPiTULO 7

CONCLUSOES GERAIS

7.1. Conclusoes

Apresentamos aqui nossas conclusoes mais gerais, uma vez que no fi-
nal de cada capitulo j4 foram apresentadas as discussdes € as conclusoes especificas

Iniciamos a pesquisa com o intuito de estabelecer um tratamento
térmico adequado para as nossas amostras que permitisse sua reutilizagdo por di-
versas vezes. Isso significa que, apés cada ciclo (tratamento tér-
mico + irradiagdo + leitura TL), a forma da curva de emissdo 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 tinico pico cujo maximo
esteja localizado entre 170°C e 270°C. Picos em temperaturas baixas apresentam
inconveniéncia, por decairem a temperatura ambiente, enquanto que picos em tem-
peraturas muito altas podem ser camuflados pela radiagdo infravermelha emitida
pela panela.

Os efeitos dos trés tratamentos térmicos distintos foram pesquisados
em amostras expostas 2 radiagdo gama do *’Cs. O primeiro deles a 230°C - 10’ fez
com que a curva de emissdo das amostras apresentasse trés ou mais picos além de
nio esvaziar totalmente as armadilhas mais profundas, de modo a acumular TL
residual. O tratamento térmico seguinte de 400°C - 1h provocou o aparecimento de
um tnico pico, porém sua altura apresentou uma tendéncia de diminuigdo a cada
ciclo. O terceiro tratamento térmico estudado foi o de 400°C - 1h + 100°C - 2h, que
parece ser o mais adequado dentre os trés estudados, apesar de causar uma
diminuicdo drastica de fator dois na altura do pico apds o 32 ciclo. No entanto, a al-
tura do pico se mantém constante do 32 ao 59 ciclo para as quatro amostras
pesquisadas, e ainda com sensibilidade razoével. O tinico pico que aparece também

est4 com seu méximo na regido de temperatura adequada para fins dosimétricos.
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A etapa seguinte foi a pesquisa da concentragio ideal de Mg e Cu no
LiF dentre as 14 amostras fornecidas pelo Prof. T. Nakajima, para fins dosimétricos.
Para a dosimetria da radiacio ionizante é desejével que o detector apresente alta
sensibilidade a essa radia¢do, porém baixa a radiagdo ultravioleta. Isso porque, na
maior parte dos cristais idnicos, a radiagdo 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 valéncia e de conduc¢do
desses cristais é da ordem de 10 eV. Dessa forma, armadilhas preenchidas expondo
os cristais 2 radiagdo ionizante, podem ter seus portadores de carga liberados
quando iluminadas com radiagio ultravioleta (proveniente da luz ambiente, princi-
palmente durante as manipulagdes) e como conseqiiéncia final a dose pode ser
subestimada, o que é altamente indesejavel. Nessa etapa usamos sempre cristais vir-
gens (como recebidos) tratados a 400°C - 1h + 100°C - 2h.

Comecamos definindo as curvas de emissao das 14 amostras de LiF:

a. irradiadas com a radiacdo gama de ¥’Cs com uma exposi¢io
de 0,26 mC/kg;

b. irradiadas com a radia¢do UV de uma ldmpada a vapor de
mercirio de alta pressio com uma exposi¢ao radiante de 0,4 J/ cm?;

c. irradiadas com a radiagdo gama de ¥’Cs com uma exposi¢do
de 0,26 mC/kg e a seguir irradiadas com a radiagio UV de uma lampada a vapor de
merciirio de alta pressdo com uma exposigao radiante de 0,4 J/ cm?,

Como queriarnos comparar todas as curvas de emissdo, fomos muito
cuidadosos em todos os procedimentos: recozimento, exposigao e leitura TL, procu-
rando sempre manter as mesmas condi¢oes € 0s mesmos pardmetros. A determi-
nagio do erro envolvido em uma medida e em um conjunto delas foi fundamental
para definir as flutuagoes dos valores médios calculados e dar sentido as nossas
analises.

As temperaturas de méximo dos picos TL das 14 amostras expostas,
seguindo os itens a, b, € ¢ estdo relacionadas nas tabelas 7.1, 7.2 ¢ 7.3. Vamos co-

mentar resumidamente o contetdo da tabela 7.1 que contém os dados mais impor-
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tantes das 10 amostras. As curvas de emissio das amostras de LiF(Mg) e
LiF(Mg,Cu) quando expostas a:

a. radiacdo gama apresentam um tnico pico em (24214)°C;

b. radiagdo UV apresentam trés picos, sendo os dois primeiros
em (10213)°C e (16814)°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 1rpresa, pois ndo esperdvamos que amostras de LiF previamente Tecozi-
das aprese ntassem picos devidos 2 radiagio UV. Esse resultado é uma indicagéo de
que os dopantes Mg e Cu sdo os responséveis pela provével diminui¢ao do intervalo
de energia entre as bandas de valéncia e de condugéo, a ponto da radiagdo UV ter
energia suficiente para preencher diretamente as armadilhas. Outra peculiaridade €
que a radiagdo UV preenche preferencialmente armadilhas mais rasas que as pro-
fundas que sdo preenchidas pela radia¢do gama;

c. radiagio gama e a seguir 2 radiagdo UV apresentam trés pi-

cos, sendo os dois primeiros devidos & radiagao UV e o terceiro & radia¢do gama.
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Tabela 7.1. Temperaturas médias dos méximos dos picos TL das amostras de
LiF(Mg,Cu) recozidas a 400°C-1h + 100°C-2h e expostas a
radiagiio gama, UV e gama + UV.

Amostras Radiagéo Pico 1 Pico 1I Pico 1V
LiF(Mg) . 7 (242%4)°C
LiF(te:ig,Cu) uv (102%3)°C | (168%4)°C (242%+10)°C
y+UV (99+4)°C | (163%4)°C (244%4)°C

Temper:!tura Média (100£3)°C | (1B5%3)°C (242t4)°C
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Tabela 7.2. Temperaturas médias dos méaximos dos picos TL das amostras de

LiF(Cu) recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h e expostas a radiagdo

gama, UV e gama + UV,

Amostras Radiagéo Pico 1 Pico 1I Pico 1III
#* *
Y (182x8) °C (203x6) °C
LiF(Cu) v (102¢3)°C | (153%5)"°C
y+UV (102t6)°C (149%7)°C (20218)°C
Temperatura Média (102¢4)°C (152%4)°C (203%5)°C

L
Alguns ombros
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Tabela 7.3. Temperaturas médias dos méaximos dos picos TL da amostra de LiF

recozidas a 400°C - 1h + 100°C - 2h e exposta a radiagdo gama, UV ¢

gama + UV.
Amostras Radiagio Pico I Pico 1II Pico III
7 | (182¢10)°c | (198£10)"°C
S
00
(Mgg¢; Cug) uv (118%9)°C
y+UV (117+10)°C (202+10)°C
Temperatura Média (118%7)°C (200%7)°C

*
Ombro
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Analisando agora, do ponto de vista da dosimetria TL da radiacéo
ionizante, os resultados do nosso trabalho indicam que a dopagem do LiF com Mg ¢
essencial para se obter um tnico pico TL e em uma faixa de temperatura interes-
sante. J4 a dopagem do LiF somente com Cu propicia o aparecimento de picos TL
baixos em temperaturas baixas e pouco diferenciados 2 medida que a sua concen-
tracio ¢ aumentada, quando comparados com amostras dopadas com Mg + Cu.
Observa-se também uma tendéncia de diminuigdo da sensibilidade a radia¢ao gama
para LiF(Mg,Cu) com o aumento da concentra¢ao de Cu, para uma mesma concen-
tracio de Mg, com uma excegdo para a amostra com 0,4 mol% de Mg (S,; € S;,)-
Quanto 2 concentracio de Mg de 0,1 a 0,4 mol%, os melhores resultados sdo obti-
dos com 0,2 mol%. Entre as amostras estudadas, a mais sensfvel a radiacdo
ionizante foi a S,;, com 0,1 mol% de Mg e sem Cu, seguida pelas S, ¢ S,; com 0,1 ¢
0,2 mol% de Mg respectivamente e mais 0,03 mol% de Cu (fig. 4.6). Fazendo uma
comparagdo grosseira, devido a diferenga na massa e na forma, entre a sensibilidade
do LiF-TLD-100 (paralelepipedo) (fig. 2.7), € a das amostras S, S;, € S, recozi-
dos, irradiados e lidos em idénticas condi¢oes, podemos afirmar que as dltimas sdo
de 4 a 6 vezes mais sensiveis que o TLD-100.

A sensibilidade 2 radiagdo ultravioleta encontrada em todas as
amostras, a principio, ¢ uma propriedade incdmoda, 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  radiagdo UV estdo com os seus maximos lo-
calizados em temperaturas distintas da de maximo do pico TL devido aos raios
gama. As excegdes a isso ocorrem claramente para as amostras S, e S, que
apresentam, além dos picos I; e II;;, o pico III;; quando expostas a radiacdo UV na
mesma faixa de temperatura do pico IV, que surge nas amostras quando expostas
s6 a radiagdo gama. Nas amostras S, S,, S,,, S5 Sy € S,, também encontramos
algum sinal TL nessa mesma regido de temperatura, indicando a existéncia desse
terceiro pico. E importante ressaltar que ndo sé as alturas do pico IIl;, mas também
a dos picos I, e II;; sdo muito pequenas quando comparadas com a altura do pico

v, dessas amostras quando expostas a 1 R. Nas amostras estudadas, a
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sensibilidade dos picos TL a radiagdo UV, de uma forma geral, tende a ser menor
para as amostras com maior concentragao de Cu na faixa de 0,0 a 0,12 mol% e com
menor concentra¢io de Mg na faixa de 0,1 a 0,4 mol%. O resultado mais
surpreendente se refere ao fato da altura do pico IV, devido aos raios gama para
quase todas as amostras nao sofrer nenhuma alteragio em uma posterior exposi¢ao
a radiacdo UV, dentro dos erros experimentais. A exce¢do a isso OCOITeu para a
amostra S,, (0,2 mol% de Mg e 0,12 mol% de Cu) cuja aitura do pico IV, (fig. 5.6)
¢ maior que a altura desse mesmo pico quando a amostra é exposta s aos raios
gama (fig. 4.6). J4 a amostra S, (sem Cu e Mg) apresentou um comportamento
diferente das outras, pois a altura do pico III, que aparece quando € €xposto a
radiagio gama, diminui quando a amostra é exposta depois a radiacio UV (fig. 4.5 ¢
5.5). Levando em conta essas consideragoes podemos concluir que as amostras de
LiF dopadas com Mg e Cu, em especial, as S,; € S,;, podem ser usadas como
detectores das radiagoes ionizante e ultravioleta simultaneamente, embora para
esta tltima a sensibilidade seja bastante baixa.

Finalmente, foi feita uma andlise empirica do efeito das impurezas de
Mg e Cu na sensibilidade da amostra aos raios gama. Todas as alturas do pico IV
em fun¢do da concentracdo KLiq de Mg puderam ser ajustadas por uma curva
empiric'a. Foi observado que a dopagem do LiF com Cu juntamente com Mg
diminui & propor¢ido de Mg responsavel pela TL. Uma conclusdo importante que
pode ser tirada dessa andlise é a possibilidade de crescer no laboratério
LiF(Mg,Cu) bastante sensivel a radiacdo ionizante e reprodutivel com as concen-
tracdes nominais de Cu de 0,01 a 0,03 mol% e respectivamente de 0,10 a2 0,17 e 0,25
a 0,28 mol% de Mg.

7.2. Sugestdes para futuros trabalhos.

Apesar de termos cumprido os objetivos aos quais nos propusemos
neste trabalho, que teve carater essencialmente experimental, o estudo das amostras
de LiF dopadas com Mg e Cu oferece ainda um vasto campo de estudo, tanto na di-

recdo de conhecimento das suas propriedades para aplicagdo em dosimetria, quanto
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na compreensdo dos fendmenos fisicos envolvidos. Nesse sentido pensamos em
vérias sugestoes:

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 p6 da Harshaw Co. e outros;

¢. estudo das dependéncias da resposta TL com a exposigdo e
com a energia da radiagao;

d. estudo do espectro de emissdo TL em fungio da exposigdo a
radiagio gama e a radiagdo ultravioleta;

e. continuagdo 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 p6 com um
aglutinante conveniente para obtengdo de dosimetro sélido;

g. estudo do desempenho do dosimetro sélido elaborado com o
LiF(Mg,Cu), como dosimetro para radiagées UV e gama na rotina;

h. estudo utilizando outras técnicas experimentais para asso-
ciar as impurezas e os defeitos aos picos das curvas de emissio;

i. aperfeicoamento do modele empirico que explique o papel
das impurezas (quantidade e tipo) e a interagdo Mg-Cu, ap6s uma anélise laborato-

rial da concentragdo efetiva de impurezas incorporadas.
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