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Resumo

Forner, L.A.: “Estudo e desenvolvimento de materiais termoluminescentes para
aplicacoes em dosimetria das radiagbes ionizantes”. 2019, 93 f. Dissertacéo
(mestrado). Departamento de Fisica, Faculdade de Filosofia, Ciéncias e Letras de

Ribeirao Preto, Universidade de Sao Paulo, 2019.

O desenvolvimento tecnolégico tem aumentado o uso das fontes de radiacéo, fazendo
com gue sejam estudados novos métodos, técnicas e materiais para quantifica-la. A
dosimetria termoluminescente é uma das técnicas mais versateis para a avaliacdo
guantitativa de doses de radiacBes ionizantes, com destaque para aplicacbes em
medicina, indUstria, arqueologia e protecdo radiolégica. O sulfato de calcio dopado
com disprésio (CaSOa4:Dy), ou TLD-900, € a unica pastilha termoluminescente
produzida comercialmente para fins dosimétricos no Brasil, porém ainda com alto
custo. O estudo de diferentes dopantes em pastilhas com base de CaSOs4 pode
conferir caracteristicas dosimétricas adequadas para diferentes usos e aplica¢des. O
objetivo desse trabalho foi a producdo e o estudo de carateristicas dosimétricas de
pastilhas termoluminescentes a base de CaSOa4 dopadas com disproésio, talio, térbio e
europio e suas combinacdes. Foram estudadas as curvas de emisséo
termoluminescente das pastilhas produzidas em comparacdo com pastilhas
comerciais de TLD-900. Além disso, testes dosimétricos de resposta em funcéo da
dose, sensibilidade, dependéncia energética, reprodutibilidade, homogeneidade de
grupo e desvanecimento de resposta foram estudados para feixes de fétons na faixa
de 30 a 120 keV e '3’Cs. Todas as pastilhas produzidas apresentaram dependéncia
energética, sendo esta maior para o feixe ISO N40 (até 14 vezes maior). Dentre os
materiais produzidos, as pastilhas de CaSOa4:Tm foram as que produziram maiores
intensidades de sinal para uma mesma dose de radiacéo, apresentando os melhores
resultados de sensibilidade (154,8 nC/mGy para '3’Cs), homogeneidade (36,4%) e
reprodutibilidade (7,2%). A facilidade do método de producéo utilizado e as respostas
obtidas em baixas doses fazem dos dosimetros de CaSO4:Tm produzidos excelentes
alternativas as pastilhas comerciais para o uso em aplicacdes diversas e em
Radioprotecéo.

Palavras-chave: Dosimetria termoluminescente, CaSOu, radioprotecao.



Abstract

Forner, L.A.: “Study and development of thermoluminescent materials for ionizing
radiation dosimetry applications”. 2019, 93 f. Dissertation (masters) Department of
Physics, Faculty of Philosophy, Science and Letters of Ribeirdo Preto, University of
Séo Paulo, 2019.

Technological development has increased the use of radiation sources, leading to the
study of new methods, techniques and materials to quantify these sources.
Thermoluminescent dosimetry is one of the most versatile techniques for quantitative
evaluation of ionizing radiation dose, with emphasis for medical and industrial
applications, archeology and radiation protection. Calcium sulfate doped with
dysprosium (CaSOa4:Dy), or TLD-900, is the only thermoluminescent pellets
commercially produced for dosimetric purposes in Brazil, however it is still expensive.
The study of different dopants in CaSOs4 based pellets can grant dosimetric
characteristics suitable for different uses and applications. The goal of the present work
was the production and study of the dosimetric characteristics of CaSO4 based
thermoluminescent pellets doped with dysprosium, thulium, terbium and europium, and
their combinations. The thermoluminescent emission curve of the produced pellets
was studied and compared with commercial TLD-900. Furthermore, dosimetric tests
of dose-response, sensitivity, energetic dependence, reproducibility, group
homogeneity and fading were performed for photon beams ranging from 30 to 120 keV
and for *37Cs. All of the produced pellets presented energetic dependence, the highest
being for N40 ISO beam (up to 14 times higher). Among the produced materials,
CaS0a4:Tm pellets produced the higher signal intensity for a same radiation dose,
presenting the best results of sensitivity (154,8 nC/mGy for 13’Cs), homogeneity
(36,4%) and reproducibility (7,2%). The easiness of the production method used and
the response obtained in low doses make the produced CaSOa4:Tm dosimeter an
excellent alternative to commercial pellets for many applications and radiation

protection.

Key words: thermoluminescent dosimetry, CaSQOa, radiation protection.
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Introducao

Com o avango da tecnologia tem aumentado o uso de fontes de radiagcdo, fazendo com que
sejam estudados novos métodos, técnicas e materiais para quantifica-la. A dosimetria
termoluminescente (TL) é um dos métodos mais bem conhecidos para quantificar doses de
radiacGes, com destaque para aplicacbes em medicina, indUstria, arqueologia e protecdo
radiologica (NURAENI, ISKANDAR, et al., 2017).

O fluoreto de litio dopado com magnésio e titanio (LiF:Mg,Ti), ou TLD-100, € um dos
materiais termoluminescentes mais utilizados devido a sua caracteristica de nimero atdbmico
efetivo (Zef = 8,2) ser proximo ao do tecido humano. Entretanto, esse material apresenta uma
baixa resposta para baixas doses e baixas energias em compara¢do com outros materiais
(OLIVEIRA, MAIA, et al., 2010) (FERNANDEZ, GARCIA-SALCEDO, et al., 2016), além
de apresentar um espectro de emissdo termoluminescente complexo. Além disso, esse
dosimetro ndo ¢ fabricado no Brasil, fazendo com que seu custo seja elevado.

Diferentes materiais termoluminescentes tém sido estudados, cada um apresentando
caracteristicas dosimétricas diferentes e adequadas para aplicacbes especificas, como
Sr2Bs09Cl:Dy?*, NasMg(SO4)s e BaSO4:Eu (OZA, DHOBLE, et al., 2015; KORE, PARDHI,
etal., 2017; SHARMA, BAHL, et al., 2018).

No Brasil, a tnica pastilha termoluminescente produzida para fins dosimétricos é a de
sulfato de calcio dopado com disprésio (CaSO4: Dy), ou TLD-900, prensada com teflon
(CAMPOS, 1988). O TLD-900 apresenta nimero atomico efetivo (Zef = 15,3) maior quando
comparado ao TLD-100, fazendo com que apresente uma resposta maior para baixas doses e
que haja uma dependéncia energética maior para raios-X de baixa energia (AVILA,
RAMIREZ-BARBOSA e GAMBOA-DEBUEN, 2014). Dessa forma, esse material faz-se mais
utilizado em protec&o radioldgica, em que normalmente se tem baixas doses (FERNANDEZ,
GARCIA-SALCEDO, et al., 2016; SOL, GARCIA, et al., 2017).

Estudos recentes mostram que outros dopantes podem ser combinados com o disprosio
para modificacdo da resposta de pastilhas de sulfato de calcio. Pastilhas com a combinagéo com
manganés (CaSO4:Dy:Mn), por exemplo, podem resultar em dosimetros que apresentam
sensibilidade duas vezes maior que o TLD-900 para feixes de fotons de altas energias (BAHL,
LOCHAB e KUMAR, 2016). Ja a combinacdo com fosforo (CaSOa4:Dy:P) faz com que o pico
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de emissdo termoluminescente ocorra em altas temperaturas, direcionando esse material para
leitura em altas temperaturas (NAIR, MADHUKUMAR, et al., 2018).

Outra combinacédo de dopante do CaSO4 é a prata (Ag) e tdlio (Tm) formando o
CaS04:Ag,Tm e apresentando caracteristicas desejaveis, como alta sensibilidade, reposta linear
em funcdo da dose, estabilidade de resposta pos-irradiacdo, facil preparacdo e pico dosimétrico
em 365°C (MADHUSOODANAN, JOSE, et al., 1999). J& a combinacdo de Ag no TLD-900,
formando o CaSO4:Dy,Ag, apresenta como caracteristica o deslocamento do pico de emissdo
para alta temperatura (DHABEKAR, MENON, et al., 2005).

Atualmente tem sido utilizada a combinacdo de diferentes elementos de terras raras
como dopantes, como por exemplo a combinacdo de térbio (Th) e Itérbio (Yb) em matriz de
CaSOg4, formando o TLD de CaSO4:Th,Yb. Este apresenta dois picos de emissdo, sendo que o
segundo pico pode ser utilizado como pico dosimétrico, mesmo apresentando menor
intensidade, devido a boa sensibilidade, reprodutibilidade e desvanecimento (JUNOT,
SANTOS, et al., 2014). Ja a combinacdo do manganés (Mn) com alguns elementos das terras
raras tem mostrado aumento da intensidade TL, quando utilizado como dopante (BAHL,
LOCHAB e KUMAR, 2016; MENON, SANAYE, et al., 2005).

As nanoparticulas também tém sido estudadas para formacdo de sinal
termoluminescente. Por exemplo, o uso de nanoparticulas de Ag como dopante na matriz de
CaS04 faz com que haja um aumento da intensidade TL quando comparada com a sua néo
utilizacdo (JUNOT, VASCONCELOS, et al., 2012).

Portanto, as caracteristicas dosimétricas dos materiais termoluminescentes podem ser
modificadas dependendo dos dopantes utilizados na sua sintese. A formacéo e estabilidade de
armadilhas dosimétricas em diferentes profundidades (niveis de energia) determina ndo apenas
a sensibilidade, dependéncia energética, linearidade e desvanecimento de resposta, mas 0s
possiveis usos desses dosimetros em diferentes aplicagcbes com radiacao ionizante.

No Brasil a producdo de materiais termoluminescentes para fins dosimétricos ainda é
bastante limitada, de modo que o desenvolvimento de novos materiais pode possibilitar
melhorias na qualidade das préticas que utilizam a radia¢des ionizantes e no controle das doses.

Dessa forma, este trabalho teve como objetivo o estudo e o desenvolvimento de
materiais termoluminescentes para aplicacdo em dosimetria das radiacfes ionizantes.

Neste trabalho foi utilizada a matriz do CaSOs como base para o estudo e
desenvolvimento de materiais termoluminescentes para aplicagdo em dosimetria. Pastilhas
dosimétricas de CaSO. foram produzidos com diferentes dopantes das terras raras. Através das

respostas obtidas dessas pastilhas foi realizada a caracterizacdo desses materiais
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termoluminescentes. As caracteristicas de resposta encontradas foram comparadas com as do
TLD-900 (CaSQO4:Dy).

O capitulo 2 deste trabalno descreve o fendmeno da luminescéncia e
termoluminescéncia, bem como as caracteristicas dos dosimetros termoluminescentes (TLDs).

O capitulo 3 apresenta a metodologia de sinteses do sulfato de célcio com a utilizago
de alguns dopantes, descreve as fontes de radiacdo utilizadas nos testes realizados e 0 processo
de leituras desses materiais.

No capitulo 4 desta dissertacdo sdo descritas as caracteristicas de resposta
termoluminescente dos materiais produzidos, como: curva de emisséo, radioluminescéncia e a
energia de ativacao e o desvanecimento.

No capitulo 5 sdo apresentadas as respostas dosimeétricas dos materiais
termoluminescentes desenvolvidos, com discussdes acerca dos resultados encontrados e das
possiveis aplicacdes de cada dosimetro.

O capitulo 6 apresenta as conclusdes dessa dissertacao.

O capitulo 7 apresenta as referéncias bibliograficas utilizadas como base para o

desenvolvimento do trabalho.
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2. Fundamentos teéricos
2.1 Radiacao

Radiagéo pode ser entendida como a energia transferida de um ponto a outro, seja no
vacuo ou em qualquer outro material. Quando a radiacdo passa pela matéria pode provocar
excitacdo atdbmica ou molecular, ionizacdo ou ativacdo do nucleo. A radiacdo pode ser
classificada em ionizante e ndo ionizante. Radiacdo ionizante é capaz de remover um elétron
de um atomo ou molécula, ionizando-a.

A Comissdo Internacional de Medidas e Unidades Radioldgicas (ICRU -1971)
recomenda a separacdo das radiacGes ionizantes em dois tipos distintos, enfatizando as
diferencas entre as interacdes de particulas carregadas e ndo carregadas com matéria. Radiacdo
indiretamente ionizante interage com o meio, transmitindo sua energia para particulas
carregadas do mesmo, atraves de algumas poucas interagdes, havendo a possibilidade da
radiacdo passar pelo meio sem que ocorra interagdo. Ela é composta por particulas que ndo
possuem carga, ou seja, raios-X, gama e néutrons. Ja a radiacdo diretamente ionizante é
composta por particulas carregadas, que interagem com o meio depositando sua energia através

da interacdo com quase todos os atomos pelos quais passam (ATTIX, 1986).

Radiagao
Diretamente

Radiacdo lonizante

lonizante

Radiacao
Radiacao Indiretamente
N3o lonizante

lonizante

FIGURA 1- Esquema dos tipos de radiacao e sua classificacido

2.2 Interacdo da radiacdo ionizante com a matéria

2.2.1 Radiacédo eletromagnética
A radiacdo eletromagnética ionizante é constituida pelos raios-x e raios-y, que nao
apresentam massa de repouso e carga. Quando atravessam um meio material, estes podem

sofrer ou ndo interacdo, sendo as trés principais interagcdes de interesse nas energias de algumas
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dezenas de keV até algumas dezenas de MeV, o efeito fotoelétrico, o efeito Compton e a
producdo de pares.

2.2.1.1 Efeito fotoelétrico
E a interagdo entre um féton com energia hv e um atomo, no qual um elétron de uma
camada eletrbnica é ejetado com energia cinética Ec e o foton é totalmente absorvido pelo

atomo. Esse efeito é ilustrado na figura 2.

Foton
Incidente

\\E:n Ejetado

FIGURA 2- Esquema do efeito fotoelétrico

A energia cinética do elétron ejetado pode ser obtida pela equacéo 1.

Ec= hv -Ep 1)

onde Ep € a energia de ligagéo do elétron.

O efeito fotoelétrico depende da energia do foton incidente e do nimero atdbmico do
material absorvedor, sendo predominante para energias baixas e material absorvedor com
elevado nimero atbmico. Isso pode ser observado através de seu coeficiente de atenuacao, dado

pela equacéo 2,.

Z3

(hC)3 (2)

2.2.1.2 Efeito Compton
Esta é a interagdo entre o foton e o elétron orbital fracamente ligado do material
absorvedor. O foton transfere parte de sua energia ao elétron, o qual é ejetado, resultando em

um foton espalhado e um elétron, apresentado pela figura 3.
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Foton
Incidente

FIGURA 3- Esquema do efeito Compton

Para esse efeito o coeficiente de interacdo varia linearmente com o numero atbmico e
com a energia (YOSHIMURA, 2009).

2.2.1.3 Producéo de Pares
E a interagfo entre um foton e o campo elétrico do nicleo do 4tomo, onde o foton deve
apresentar uma energia maior que 1,022 MeV para que o efeito ocorra. O foton é totalmente

absorvido, resultando na liberacdo de um elétron e positron, conforme figura 4.

Foton
Incidente

FIGURA 4- Esquema da producgdo de pares
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Para esse efeito, o coeficiente de atenuacdo é proporcional ao nimero atdmico do

material e a energia, existindo um limiar inferior para energia.

A figura 5 mostra a predominancia dos efeitos de interacdo quanto a energia do foton e

a0 numero atbmico do material absorvedor.

1 E feito F ctoslétrico Pares

Murmero AtGrico
1

E feito C om pton

T T T T
a0 0.1 | 10  Li]n]

Enargia (Me&W)

FIGURA 5- Predominancia dos efeitos de interacdo de fétons com a matéria. Fonte (YOSHIMURA, 2009)

2.3 Luminescéncia e termoluminescéncia

Quando radiacgdo incidente sobre um material, parte de sua energia é absorvida e pode
ser reemitida sobre forma luz, sendo esse fendbmeno chamado de luminescéncia. Essa luz
emitida possui um comprimento de onda que é especifico do material luminescente. Pode-se
classificar esse fendmeno em dois grupos, devido ao tempo que a luz demora para ser emitida
pelo material apds a irradiacdo: fluorescéncia e fosforescéncia. Na fluorescéncia o tempo
caracteristico para emissdo luminescente ¢ menor que 10 segundos, e na fosforescéncia o
tempo é maior que 10 segundos. (MCKEEVER, 1985).

Materiais termoluminescentes apresentam luminescéncia ap0s serem excitados
termicamente, 0 que pode ser explicado pela teoria de bandas do estado sélido. Para que ocorra

a termoluminescéncia é necessario que o material seja dielétrico ou semicondutor.

2.3.1 Teoria de Bandas

Semicondutores apresentam 3 bandas de energia, sendo: banda de valéncia (BV), banda
de conducdo (BC) e banda proibida. A banda de valéncia é repleta de elétrons enquanto que a
banda de conducdo é idealmente vazia. Ja a banda proibida, ou gap, separa as outras duas
bandas.

Durante o crescimento de um cristal, o acréscimo de dopantes faz com que aparecam

niveis de energia intermediarios na banda proibida. Esses niveis sdo conhecidos como
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armadilhas, podendo servir como centro de recombinacdo de cargas liberadas pela radiagéo
ionizante durante a irradiacdo do material.

A figura 6 mostra as possiveis transices que podem ocorrer no fendbmeno de
luminescéncia. A radiacdo ionizante faz com que elétrons da BV migrem para a BC, deixando
‘buracos’ na BC. Os elétrons e buracos deslocam-se dentro das respectivas bandas até se
recombinarem ou serem capturadas pelas armadilhas formadas pelos dopantes na banda
proibida. Com o aquecimento do cristal apds a irradiacdo é fornecida energia para que 0s
elétrons e/ou buracos escapem das armadilhas, voltando para suas bandas e sendo recapturados
ou se recombinando. No processo de recombinacéo ocorre a liberacdo de energia na forma de
luz, ou seja, a termoluminescéncia. (MCKEEVER, 1985; CAMPQOS, 1998).

Banda de condugdo

Elétron i
, i
b '
— *
Armadilha Aquecimento
LU

RecombinacBo T
]

Buraco () *

Banda de valéncia

FIGURA 6- TransicOes durante o fendbmeno da termoluminescéncia. Adaptacdo de (CAMPOS, 1998)

2.4 Dosimetria Termoluminescente
Ao interagir com matéria, a radiacdo pode depositar toda ou parte de sua energia no
meio. Assim, a grandeza dose absorvida (D) é a razéo entre a energia absorvida pelo meio e a
massa do meio.
A luz emitida do fendmeno termoluminescente é proporcional a energia absorvida pelo

cristal TL, que por sua vez é proporcional a dose.

2.4.1 Caracteristicas dosimétricas dos TLDs
Nem todos os materiais TL sdo adequados para dosimetria termoluminescente. Para
que um material seja adequado para aplicacdes em dosimetria TL, deve apresentar algumas

caracteristicas desejaveis, apresentadas na tabela 1 (CAMPQOS, 1998):



Tabela 1- Caracteristicas desejaveis para material TL em dosimetria
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Caracteristicas requeridas

Vantagem

Alta concentracao de elétrons e buracos e
alta eficiéncia de emisséo de luz associada

com o processo de recombinacéo

Alta intensidade TL

Estabilidade de armadilhamento dos
elétrons, ou buracos, nas armadilhas a
temperatura em que o material vai ser

utilizado

Baixo desvanecimento

Espectro de emissdo TL dentro da
sensibilidade da fotomultiplicadora

Evita interferéncia da emisséo
incandescente, infravermelha, do préprio

equipamento de medida.

Temperatura do pico principal entre 180 e
250°C

Informacdo TL néo € perdida durante

processo térmico

Curva de emissdo simples, de preferéncia

com um Unico pico

Facilita a analise do sinal TL

Resisténcia a diversos fatores ambientais,
tais como: luz, umidade, solventes

organicos, poluicdo e gases

Estabilidade do sinal TL

Resposta que varie linearmente para um

amplo intervalo de dose absorvida

Facilidade de calibracdo

Facil tratamento térmico

Facilita e agiliza a reutilizacdo do material

Baixo custo e facilidade de obtencéo

Incentiva a producdo do material e seu uso

2.4.1.1 Curva de Emissao

Representa a emisséo do sinal TL em funcdo da temperatura (ou do tempo) de

aquecimento do material TL, sendo uma caracteristica do material TL. A curva de emissao TL

pode apresentar varios picos, onde cada um esté associado a uma determinada armadilha (nivel

luz emitida é tem baixa intensidade devido aos poucos elétrons ou buracos sendo liberados.

A probabilidade de escape por unidade de tempo é dada pela equagéo 3:

de energia) e é caracterizado pela temperatura onde ocorre 0 maximo da emissdo
termoluminescente. Esse pico relaciona-se a probabilidade do elétron ou buraco escapar da

armadilha. Com isso, quando a temperatura do material € menor que a do pico considerado a
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p = s *exp( -E/KT) )

onde E é a energia de ativacdo, ou profundidade da armadilha, e representa a energia necessaria
para levar o elétron da armadilha até a banda de conducéo; s € o fator de frequéncia, que esta
relacionado com o nimero de vezes que o elétron interage com a rede cristalina (varia entre

10*2 e 10 s1); K é a constante de Boltzmann e T é a temperatura.

A figura 7 representa o significado de E e s de um elétron em uma armadilha.
(MCKEEVER, 1985). Assim, aguecendo-se o material aumenta-se a probabilidade de escape e

também a intensidade da luz, até a temperatura maxima do pico (CAMPOS, 1998).

FIGURA 7- Esquema de uma armadilha para elétrons mostrando a energia de ativagéo E e o fator de frequéncia s
(BARROS, 2008.)

A energia de ativacdo pode ser avaliada por diferentes métodos, sendo o método da
sumida inicial do pico da curva de emissdo TL um método de facil implementacdo. Esse método
sugere que, quando a intensidade TL tem ndo mais que 15% da intensidade maxima do pico
TL, a deplecdo de portadores aprisionados ndo é significativa. Assim a intensidade relativa na
parte inicial da curva de emissdo pode ser representada por:

| o< exp (;—5) 4

onde | € a intensidade TL, E é a energia de ativacdo, k é a constante de Boltzmanne T € a
temperatura.

Assim, um grafico de In | versus 1/T produz uma reta com inclinagdo igual a —E/K,
portanto a inclinagdo da reta multiplicada pela constante de Boltzmann corresponde a energia
de ativacdo (SUNTA, 2015).

Um dos métodos para avaliar o sinal TL ¢é pelo método da altura do pico de emissao no
pico dosimétrico. Este método tem algumas desvantagens, por exemplo em doses baixas a altura

do pico pode sofrer flutuagGes estatisticas muito maiores do que para o sinal integrado e no caso
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de curvas de emissédo complexas a altura de pico pode ser influenciada por sobreposicédo dos
picos (KITIS, GOMEZ-ROS e TUYN, 1998).

Outro método da avaliacdo do sinal TL é da integracdo da curva do sinal, atenuando

flutuacdes estatisticas sofridas pelo método da altura do pico.

A deconvolucdo da curva TL também é um método da avaliacdo do sinal TL,
consistindo na separacdo dos picos TL de um material. Essa técnica utiliza-se de pardmetros
independentes de cada um dos picos, como por exemplo, energia de ativacao (E), intensidade
maxima (Imax) do pico e a posi¢cdo do mesmo em unidade de temperatura, sendo possivel a

discriminacdo dos picos TL sobrepostos.

2.4.1.2 Dependéncia Energética do material TL
Representa a variagdo da resposta TL, para uma dose fixa, em funcéo da energia do feixe
de radiacdo ionizante (ATTIX, 1986). A intensidade luminescente emitida por TLD é
proporcional a energia absorvida por esse material. Assim, torna-se importante avaliar a
variacdo no coeficiente de absorcdo do material com a energia de radiacdo. Os coeficientes de
atenuacéo e de absorcdo de energia do material determinam a quantidade de energia do feixe
que € absorvida no volume sensivel do dosimetro para cada energia. Consequentes diferentes
materiais apresentam diferentes dependéncia energética, conforme é apresentada pela figura 8.
] LT
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FIGURA 8 -Sensibilidade dos cristais TL em funcdo da energia; calculadas como a razéo da energia depositada no cristal
pela energia depositada no tecido: CaSOs; CaFz; Al203; LiF; CaCos e Li2B4O7
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A dependéncia energética de um TLD pode ser desejavel, dependendo da aplicacéo
especifica. Em Protecdo Radioldgica, por exemplo, o uso de TLDs com dependéncia energética
¢ interessante na area de dosimetria individual, com o proposito de identificacdo da energia do

feixe a que um individuo foi exposto.

2.4.1.3 Dependéncia com Dose

A dependéncia da resposta TL de um material é avaliada através da curva de dose-
resposta, que representa a resposta TL em funcdo da dose de radiacdo. Normalmente, essa curva
apresenta 3 regides: linear, supralinear e saturagdo. Para a dosimetria, a regido de interesse é a
regido linear, onde a resposta TL é linear com a dose, mas a regido supralinear também pode
ser utilizada utilizando-se fatores de correcdo para intervalos especificos de dose. A figura 9

representa a curva de dose-resposta tipica de um TLD com as respectivas regides.

TL{nC) Saturaciio

107 - ...

Supralinearidade .
— -

10* - ——+ Linearidade

ID’ I | ] ]
[T 107 107 [ T
Exposicao (Clkg)

FIGURA 9- Curva de dose-resposta tipica de um TLD. Fonte: (CAMPOS, 1998)

2.4.1.4 Homogeneidade de grupo e Reprodutibilidade do TLD

A homogeneidade do grupo de patilhas TL de um dado material e a reprodutibilidade
de resposta individual de cada pastilha também sdo parametros importantes para caracterizagdo
dosimétrica de TLDs. Esses parametros representam, respectivamente, a repeticdo de resposta
TL entre as medidas obtidas pelo grupo de pastilhas de um lote e por cada pastilha
individualmente.

A homogeneidade do grupo é dada pelo coeficiente de variacdo da homogeneidade,

sendo dado pela equacéo 5:
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Lmax — Lmin (5)
CVh = ——— x100%
L min

onde CVh é coeficiente de variagdo da homogeneidade; Lmax € a maior leitura do grupo de TLDs
e Lmin € a menor leitura do grupo de TLDs.

A reprodutibilidade de resposta de uma pastilha individual é dada pelo coeficiente de
variacdo de resposta, dado pela equacéo 6:

(6)

Sli - IS

CVr = x 100

onde CVr ¢ o coeficiente de variacdo da reprodutibilidade; Sii é o desvio padrdo das leituras de
uma determinada pastilha; Is € o intervalo de confianga para o desvio padrdo e Li é a média das
leituras de uma determinada pastilha.

Para ambos coeficientes, espera-se 0s menores valores possiveis, ou seja: quanto menor
o coeficiente de variacdo da homogeneidade mais homogéneo é grupo de pastilhas, do mesmo
modo que quanto menor for o coeficiente de variacdo da reprodutibilidade, mais reprodutivel é
a pastilha. Entretanto, ndo é estabelecido um limite aceitdvel para os valores desses

coeficientes.

2.4.1.5 Desvanecimento
O desvanecimento é a perda de resposta TL do material ao longo do tempo, em
condicBes normais de armazenagem; ou seja, € a liberacdo espontanea dos elétrons ou buracos

de suas armadilhas, fazendo com que haja a recombinacéo.

O desvanecimento pode ser causado por variacdes de temperatura, luz ou umidade
ambiente, bem como por atrito do material. Por esse motivo, os TLDs devem sem guardados
em lugar onde esses fatores se mantenham controlados. Além disso, o tratamento térmico pre-
leitura de TLDs e realizado para que o desvanecimento causado por temperatura ambiente seja

eliminado da resposta, aumentando a reprodutibilidade.

A tabela 2 exibe as caracteristicas de alguns dos principais dosimetros termoluminescentes
utilizados comercialmente. Na tabela, a dependéncia energética é mostrada pela razao entre a
resposta TL apds irradiacdo com 30 keV e com ®°Co. A sensibilidade apresentada é normalizada

em relacdo a reposta do LiF:Mg,Ti.



Tabela 2 - Principais caracteristicas dos TLDs comerciais ( adaptado de MCKEEVER, 1985)
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Material LiF:Mg,Ti CaSO4:Dy Li2B4sO7:Mn | CaF2:Dy LiF:Mg,Cu,P
Pico de emissao
(°C) 210 220 210 200 e 240 232
Numero Atémico
efetivo 8,14 15,3 7,4 16,3 8,14
Dependéncia
energética 30 keV/ 1,3 10-12 0,9 13-15 1,3
GOCO
Sensibilidade
Relativa 1 30 0,4 16 25
Desvanecimento 5-10% por | 7-30% em 6 5% em 2 25% em 4 Desprezivel
Térmico ano meses meses meses

2.4.2 Sistema da Leitura TL
A leitora termoluminescente que é o equipamento responsavel pela leitura dos TLDs.

Sendo um equipamento que possibilita o aquecimento controlado do material TL,transforma o

sinal luminoso em um sinal elétrico, permitindo avaliar a dose em funcdo da luz emitida. A

figura 10 exibe esquematicamente o leitor TL.
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Amplificador Pré- Amplificador Fonte de Alta Tens&o ‘
e Fotomultiplicadora

— LuzTL
Display ou ..

registrador .. Filtro Gtico

l € — TLD
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————
|

_‘ Fonte de alimentacdo |

FIGURA 10 - Esquema de leitor TL

Os principais componentes da leitora podem ser divididos em trés: sistema de

aquecimento, sistema de deteccéo de luz e de conversdo de sinais elétricos.

2.4.2.1 Sistema de aquecimento
O sistema de aquecimento da leitora TL é constituido por uma placa metélica, onde é
posicionado o TLD para seu aquecimento. Desta forma, energia térmica é fornecida ao TLD
para que ele emita luz devido a recombinacdo das cargas liberadas pela radiacdo. Esse
aquecimento é realizado por taxa de aquecimento constante, que é monitorado pelo termopar.
Esse sistema faz o uso do nitrogénio para eliminar o oxigénio ao redor da placa,
reduzindo os sinais ndo induzidos pela radiacdo e também evitando a oxidacdo devido aos

sucessivos aquecimentos, consequentemente aumentando a vida util do aparelho.

2.4.2.2 Sistema de deteccéo de luz

O sistema de deteccéo de luz e formado pelo filtro 6tico, por onde passa a luz emitida
do TLD, e pela fotomultiplicadora. O filtro tem a funcdo de filtrar a radiacdo devida ao
aquecimento da placa metalica em que o TLD € posicionado, consequentemente protegendo a
fotomultiplicadora, que tem a fungéo de transformar o sinal luminoso emitida pelo TLD em

sinal elétrico proporcional a intensidade de luz emitida.

2.4.2.3 Sistema de conversdo de sinal elétrico
O sinal elétrico gerado pela fotomultiplicadora passa por um sistema de amplificacéo e
por um sistema de processamento e apresentacdo do sinal, que é dado em unidade de carga

elétrica em funcédo do tempo de aquisicao (ou temperatura).
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3. Materiais e Métodos

Neste trabalho foram produzidas pastilhas TL para fins de dosimetria termoluminescente. Neste
capitulo sdo apresentados os materiais e métodos de producdo das pastilhas, os feixes de
radiacdo utilizados nos estudos de caracterizacdo das pastilhas dosimétricas produzidas, o
protocolo de tratamento térmico e de leitura para obtencdo da resposta TL, e sdo descritos 0s

métodos realizados para a caracterizacdo da resposta das pastilhas dosimétricas.

3.1 Sintese dos cristais termoluminescentes
Neste trabalho foram produzidos cristais TL a base de CaSO4 com diferentes dopantes. Em

todos os materiais produzidos, foi utilizado o método de Yamashita para a producdo e
crescimento dos cristais TL ((YAMASHITA et al., 1968).

A sintese dos cristais pode ser subdividida nas etapas mostradas na figura 11.

Crescimentos dos
cristais CaS0,

Lavagem e secagem Moagem e refino

Mistura dos cristais Lavagem e

Prensagem e "
com teflon calcinagéo

Tratamento térmico

FIGURA 11 - Etapas da sintese dos cristais

As etapas 1 a 2 foram realizadas na empresa MRA IndUstria Ltda, enquanto que as outras
etapas foram realizadas no Centro de Instrumentagdo, Dosimetria e Radioprotecéo (CIDRA),
do Departamento de Fisica da Faculdade de Filosofia, Ciéncias e Letras de Ribeirdo Preto —
USP (DF-FFCLRP-USP).

3.1.1 Crescimento dos cristais de CaSO4

Os cristais de CaSOs produzidos neste trabalho utilizaram o método de Yamashita
(YAMASHITA et al., 1968), que consiste na mistura de carbonato de calcio (CaCOs) com
oxido do dopante utilizado e acido sulfurico (H2S0O4).

Para a obtencdo dos cristais TL, primeiramente as quantidades de soluto (CaCOs e 0s

dopantes) sdo mensuradas em uma balanca analitica. Em uma capela é realizada lentamente a
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mistura do soluto com o &cido. A mistura é homogeneizada em agitador magnético por volta de
1 hora a 300°C. Em seguida, essa mistura é introduzida em um baldo volumétrico, ficando
envolto em uma manta agquecedora em um sistema aquecido para que o acido evapore. O
sistema de crescimento é selado a vacuo através da utilizacdo da bomba a vacuo, evitando que
vapor residual ndo passe para o ambiente. O vapor do &cido passa por um condensador, onde
voltam para forma liquida e sdo depositados em erlenmeyer com hidroxido de sédio para
neutralizacdo do acido. Para o crescimento dos cristais, 0 processo leva em torno de 3 dias. A

figura 12 exibe o arranjo experimental para o crescimento dos cristais.

Condensador

% Bomba de vacuo

Mantaaquecedora

Erlenmever
Figura 12: Esquema do aparato utilizado para crescimento de cristais TL

Nesse trabalho foram utilizados diferentes Oxidos de terras raras como dopante do
CaSO4. Os materiais utilizados, bem como as proporc¢des dos dxidos dos dopantes (dado em

mol% da massa do CaCOs) sédo mostrados na tabela 3.



36

Tabela 3 — Cristais TL produzidos e informacdes de dopantes utilizados

Massa do Proporgédo em Volume
Cristal TL Massa de CaCOs dopante relacdo CaCOs H2S04
(gramas) (gramas) (mol %) (mililitro)
CaS0O4:Tm 10,0000 + 0,0001 Tm20s: 0,05 mol% 250
0,0180 +
0,0001
CaSO4:Dy,Tm| 10,0000 + 0,0001 Tm20s e Tm203: 0,02 250
Dy.0s3 : mol% e Dy,0s:
0,0090 + 0,03 mol%
0,0001
CaSO4:Th 10,0000 + 0,0001 Th4O7: 0,05 mol% 250
0,0180 +
0,0001
CaSO4:Dy,Tb | 10,0000 + 0,0001 ThsO7:: e Th4O7:: 0,02 250
Dy-0Og: mol% Dy-0Os:
0,0090 + 0,03 mol%
0,0001
CaSOg4:Eu 10,0000 + 0,0001 Eu20a: 0,05 mol% 250
0,0180 +
0,0001
CaSO4:Dy,Eu | 10,0000 £ 0,0001 Eu203 e Eu203: 0,02 250
Dy-0Og: mol% Dy.0Oz:
0,0090 + 0,03 mol%
0,0001

3.1.2 Lavagem e secagem

Apbs o processo do crescimento dos cristais, tem-se o procedimento da lavagem de
modo a retirar resquicios remanescentes do acido nos cristais. Esse processo consiste em trés
lavagens em agua fria e trés lavagens em agua quente, de modo alternado.

Apds a lavagem dos cristais, a secagem consiste no aquecimento dos cristais em forno

a temperatura de 300°C durante 30 minutos.
3.1.3 Moagem e refino

Apds a secagem dos cristais, estes sdo moidos manualmente em cadinho ceramico e

peneirados para obtencédo de cristais com granulometria méxima de 0,180 mm.

3.1.4 Lavagem e calcinacéo
Um segundo processo de lavagem dos cristais, agora em po, é realizado para

homogeneizacdo dos tamanhos dos graos. Esse processo consiste em trés lavagens em agua fria
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e trés em &gua quente, de forma alternada. Em seguida o p6 é colocado em forno a 700°C
durante uma hora. Um choque térmico é realizado colocando-se o material em peca de aluminio

a 5°C logo apds o tratamento térmico.

3.1.5 Mistura dos cristais TL com teflon
Para a formacéo de pastilhas dosimétricas, os cristais em p6 sdo misturado com teflon
em uma proporcao de 2:1 em massa. A mistura é mantida em baixa temperatura (-10°C) até a

prensagem, de modo que o teflon ndo forme agregados.

3.1.6 Prensagem das pastilhas dosimétricas

Os TLDs produzidos neste trabalho sdo sob a forma de pastilhas dosimétricas
produzidas a partir da prensagem da mistura do p6 do cristal TL e de teflon. Cada pastilha tem
51 mg da mistura. Para prensagem, é utilizada prensa mecanica manual e o material é colocado
em molde fabricado no DF — FFCLRP - USP, conferindo o mesmo formato, tamanho e peso
para todas as pastilhas. O formato das pastilhas € cilindrico, com 6 mm de didmetro e 1 mm de
espessura. A figura 13 mostra os moldes para prensagem das pastilhas (a) e uma pastilha
produzida (b).

=
| ==

‘ Cristais

|I|Il""'IIII|II||||IIIllllllllllllllll.llll‘
1 3 4 .

(a) (b)
Figura 13- Modelo utilizado para a prensagem (a) e pastilha produzida (b)
Apds a prensagem das pastilhas passam por um processo de sinterizacdo, em forno a 300°C
durante trinta minutos e a 400°C durante uma hora. Esse processo é necessario para que ndo
permanecam bolhas na pastilha e para que se aumente sua rigidez mecanica (diminuicéo de

esfarelamento).
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3.2Feixes de radiacéo
Neste trabalho foram utilizados feixes de fotons para a caracterizacdo da resposta TL e

dosimétricas dos TLDs produzidos.

3.2.1 Fonte de *'Cs
A fonte utilizada para as irradiagbes de calibracdo dos TLDs foi de Césio-137 (**'Cs),

ndo colimada, com energia média de 662 keV e taxa de dose de 1,37 uGy/s.

Para as irradiacdes nessa fonte, os TLDs foram posicionados no interior de suportes de
acrilico, em um arranjo circular de 18 cm, conforme mostrado na figura 14. Essa com figuracao
foi escolhida para corresponder a calibragdo da fonte de 3’Cs do CIDRA, onde as irradiagdes

foram realizadas.

Para a calibracdo dos TLDs, foi utilizada dose de 2,02 mGy.

Figura 14- Posicionamento das pastilhas na fonte Césio

3.2.2 Feixes de raios-X
O equipamento de raios-X modelo Isovolt TitanH 160-GE, do CIDRA foi utilizado para as
irradiacGes em feixes de baixas energias. Esse equipamento opera entre 20 e 160 kVp e possui
uma filtracdo inerente de 0,8 mmBe e 2 mmAl.
Os feixes utilizados foram implementados conforme norma I1SO 4037-1 e mostrados na
tabela 4.
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Tabela 4 — Padronizagdo dos feixes de raios-X utilizados neste trabalho

Tensédo no Energia Filtracdo 1° CSR Corrente
Tubo (kV)  Média (KeV)  adicional (mm) (mA)
(mm)
N 30 30 24 2 Al 1,15 Al 20
N 40 40 33 2 Al +0,21 0,084 Cu 20
Cu
N 60 60 48 2Al+0,6 0,24 Cu 20
Cu
N 80 80 65 2Al+2Cu 0,58 Cu 20
N 100 100 83 2Al+5Cu 1,11 Cu 16
N 120 120 100 2Al+5Cu 1,71 Cu 13
+1Sn

Para todas as irradiacGes, os TLDs foram posicionados a 1 m do ponto focal do equipamento

e posicionados em suporte de papel (sem material retroespalhador).

3.3 Tratamento térmico dos TLDs

O protocolo adotado neste trabalho para tratamento térmico de todos os TLDs produzidos
foi 0 mesmo que o protocolo padréo utilizado pelo CIDRA para o TLD-900. Desta forma, foram
utilizados tratamentos térmicos pré-irradiacao e pré-leitura. Todos os tratamentos térmicos das

pastilhas foram realizados no CIDRA.

O tratamento térmico pré-irradiacéo foi realizado antes das irradia¢fes dos TLDs com
o0 intuito de limpar qualquer informacdo dosimétrica ainda contida nas pastilhas devido a
irradiacOes anteriores ou a armadilhamentos de cargas devidos a condi¢cbes ambientais e de
armazenagem dos dosimetros. O tratamento € realizado em um forno Bravac modelo M3, com

a temperatura de 300°C durante vinte minutos.

O tratamento térmico pré-leitura foi realizado sempre antes das leituras com o intuito de
eliminar respostas dosimetricas de armadilhas de baixas energias (baixas temperaturas), que

sdo instaveis e podem prejudicar a reprodutibilidade de leitura dos dosimetros. O processo é
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realizado em uma estufa de secagem Quimis, modelo Q317M-23, com a temperatura de 100°C

durante trinta minutos.

A tabela 5 apresenta o protocolo de tratamento térmico dos TLDs.

Tabela 5 Protocolo de tratamento térmico utilizado neste trabalho

Tratamento Temperatura Duracéo
Pré-Irradiagdo 300°C 20 minutos
Pré-Leitura 100°C 30 minutos
3.4 Leitura

A leitora termoluminescentes utilizada foi marca Thermo, modelo QS 3500, com o
programa de aquisicdo de dados WinREMS. O protocolo de leitura para o0 TLD-900 apresenta
intervalo de temperatura para aquisi¢cdo do sinal TL de 50°C a 310°C, com a curva de
aquecimento de 5 °C/s. Utilizou-se, ainda, sistema de condicionamento de ar na camara de

leitura com nitrogénio.

A figura 15 mostra a leitora TL utilizada, com o detalhe da gaveta de leitura.

Figura 15- Leitor TL Thermo 3500 (a) e detalhe da gaveta de leitura (b)

3.5Analises de resposta termoluminescente e dosimétrica

Para a caracterizacdo dos materiais utilizados neste trabalho foram realizados testes de

caracteristicas termoluminescentes e dosimétricae. A tabela 6 apresenta esses testes.



Tabela 6 - Testes de luminescéncia e dosimétricos realizados
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Tipo de Teste

Caracteristica avaliada

Curva de emissao termoluminescentes

Teste TL

Dependéncia Energética

Teste Dosimétrico

Desvanecimento

Teste TL

Dose-Resposta

Teste Dosimétrico

Energia de ativacéo

Teste TL

Dependéncia Energética

Teste Dosimétrico

Sensibilidade

Teste Dosimétrico

Radioluminescéncia

Teste TL

Reprodutibilidade e Homogeneidade

Teste Dosimétricos
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4.Respostas termoluminescentes

Neste capitulo serdo apresentadas a curva de emissdo luminescente dos TLDs
produzidos, seu espectro de radioluminescéncia, a energia de ativacdo dos materiais e 0

desvanecimento para todas as pastilhas produzidas.

4.1 Curva de emissdo luminescente

Para o estudo desse pardmetro, as pastilhas foram irradias na fonte de **’Cs com uma
dose de 2,02 mGy. Apos a irradiacdo, as pastilhas ndo passaram pelo tratamento térmico pré-
leitura estabelecido no protocolo deste estudo. Esse procedimento foi realizado de modo a
verificar-se a curva de emisséo luminescente de cada material sem eliminar os picos de emisséo
em baixa temperatura. Neste estudo, as leituras das pastilhas foram realizadas no intervalo de
aquecimento de 50°C a 400 °C.

4.1.1 Pastilhas de CaSO4:Dy

A figura 16 exibe a curva de emissdo termoluminescente de uma pastilha do grupo de
CaSO04:Dy. A figura apresenta, ainda, os picos de emissdo individuais que formam o sinal
dosimétrico. Esses picos foram obtidos a partir da deconvolucéo do sinal termoluminescente,
realizado através de metodologia apresentada na literatura (A.HARVEY,
MIESHERL.RODRIGUES e KIMBERLEEJ.KEARFOTT, 2011)

x 10%

Intensidade TL (u.a.)

- e > . S )
b4 127 173 223 273 323 373
Temperatura (°C)

FIGURA 16 — Intensidade termoluminescente em funcdo da temperatura para uma pastilha de CaSO4:Dy
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A figura mostra que a curva de emissao tipica do CaSO4:Dy apresenta varios picos de
emissdo que compde os dois picos de emisséo principais, sendo um pico de baixa intensidade
por volta de 125°C e o0 segundo pico, de maior intensidade, por volta de 300°C. O pico de maior
intensidade € relacionado a resposta dosimétrica do material, sendo este chamado de pico
dosimétrico. O perfil da curva obtida dessa pastilha, com dois picos de emissdo, condiz com 0s
relatados pela literatura. (CAMPQOS, 1998). Entretanto, a temperatura dos picos de maior
intensidade apresenta um deslocamento de, aproximadamente, 80°C na direcdo de mais altas
temperaturas em relacdo a literatura. Deslocamentos do pico de emissdo principal foram

encontrados, também, em testes adicionais realizados com pastilhas de TLD-100.

4.1.2 Pastilhas dosimétricas produzidas
Afigura 17 apresenta as curvas de luminescéncia das pastilhas fabricadas neste trabalho,
sendo: CaSO4:Dy,Tm; CaS04:Tm; CaSO4:Dy, Th; CaSO4:Th; CaSO4:Dy,Eu e CaSO4:Eu.

%104

Intensidade u.a.
F-N

50 100 150 200 250 300 350 400
Temperatura °C

FIGURA 17 - Intensidade TL em fun¢do da temperatura para as pastilhas produzidas neste trabalho

A pastilha de CaSO4:Eu é a Unica a apresentar um Unico pico em temperatura
relativamente baixa (aproximadamente 180°C). Desta forma, o dopante eurdpio fez com que
ndo se criassem armadilhas profundas na matriz do cristal. Como a pastilha de CaSO4:Eu
apresenta seu pico de emissdo em baixa temperatura, o tratamento térmico pré-leitura padréo
utilizado neste trabalho consome uma parte significativa de sua resposta. Alem disso, a
intensidade de pico apresentada € baixa em relagdo aos outros materiais. Portanto, essas

caracteristicas fazem com que esse material ndo seja Util para dosimetria termoluminescente de
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feixes de fotons nas doses e energias utilizadas e outros testes ndo foram realizados com essas
pastilhas.

As pastilhas que apresentam o mesmo perfil da curva de emissdo TL da pastilha de
CaS04:Dy séo: CaS04:Tm; CaSO4:Dy, Tm; CaSO4:Th; CaSO4:Dy, Th e CaSO4:Dy,Eu. Portanto
os elementos disproésio, tulio e térbio, quando utilizado como material dopante na matriz de
CaSO0s, produzem armadilhas rasas (baixa temperatura) e profundas (alta temperatura), assim
como o disprosio.

A pastilha de CaSO4:Tm produzida neste trabalho apresenta um pico de menor
intensidade em aproximadamente 155°C e o pico dosimétrico por volta de 260°C. A literatura
mostra que os picos de emissdo desse material se apresentam em 120°C e 220°C (CHAGAS,
NUNES, et al., 2010), de modo que ha uma diferenca em torno de 30 a 40°C com as
temperaturas encontradas. Como comentado anteriormente, essas diferencas podem ser
devidas a erros de instrumentagdo e devem ser melhor investigadas. O CaSO4:Tm é o material
termoluminescente que apresentou a maior intensidade luminescente entre os materiais
produzidos, quando considerada a area sob a curva do pico dosimétrico. Isto pode ser devido
tanto a quantidade de armadilhas formadas no material ou a probabilidade de recombinacéo de
ions em funcdo da temperatura, quanto pela profundidade das armadilhas. A deconvolucdo do
sinal TL poderia ser utilizada para avaliagdo das componentes do pico de emisséo e, juntamente
com as energias de ativacdo para o material, podem auxiliar no entendimento do sinal
dosimétrico. Este trabalho, entretanto, ndo objetivou andlises mais aprofundadas das
componentes do sinal TL das pastilhas.

A pastilha de CaSO4:Dy, Tm apresenta pico de emissdo TL por volta de 155°C e o pico
dosimétrico encontra-se em torno de 250°C. A literatura indica picos em 120°C e 220°C
(DAHAB, KHAMIS e ARAFAH, 2017). A intensidade TL do primeiro pico de emissédo desse
material é ligeiramente superior a intensidade TL do CaSO4:Tm para 0 mesmo pico. Entretanto,
esse pico de emissdo ndo contribui para o sinal dosimétrico devido ao tratamento térmico pré-
leitura usualmente utilizado. Desta forma, 0 CaSO4:Dy, Tm apresenta resposta TL menor que 0
CaS04:Tm devido a menor intensidade de emissdo do seu pico dosimétrico.

O CaSO04:Th apresenta pico de emissdo em 150°C e pico dosimétrico por volta de
270°C, sendo que a literatura apresenta esses mesmos picos em 150°C e 220 °C (SANAYE,
DHABEKAR, et al., 2003). De forma geral, ha baixa intensidade de emissédo TL e a diferenca
entre 0s picos é menos pronunciada do que para os outros materiais. A intensidade de sua
resposta é baixa quando comparada com a pastilha de CaSO4:Tm, sendo quase quatro vezes

menor. Isto faz com que esse material ndo seja Util para a dosimetria termoluminescentes em
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baixas doses, como as encontradas usualmente em dosimetria individual. Desta forma, néo
foram estudadas outras caracteristicas dessas pastilhas nesse trabalho.

A pastilha de CaSO4:Dy, Tb apresenta o pico de emissdo em 165°C e pico dosimétrico
por volta de 270°C. Nota-se um aumento de sua intensidade TL quando comparada com a
pastilha com térbio como dopante Unico e uma intensidade TL menor que a pastilha de
CaSO4:Tm.

A combinacédo de dopantes nas pastilhas de CaSO4:Dy,Eu resultou em um aumento na
intensidade TL, em comparacdo com o material dopado apenas com eurdpio, alem de resultar
na apresentacdo de dois picos de emissdo TL, ao contrario do CaSOa4:Eu, que apresentou um
unico pico de emisséo. Os picos de emissdo do CaSO4:Dy,Eu se encontram em 165°C e 250°C.

A literatura ndo apresenta esses picos de emissdo para comparacgoes.

De acordo com as curvas de emissdo e intensidades TL dos picos dosimétricos dos
materiais apresentados, as pastilhas de CaSO4Tm, CaSO4:Dy,Tm, CaSO4Dy,Th e
CaSO4:Dy,Eu foram as que apresentaram maiores potencialidades para aplicacbes em
dosimetria nas condicGes estudadas, sendo o CaSO4:Tm o material com a maior resposta
dosimétrica entre os materiais produzidos. Estudos mais aprofundados acerca de tratamentos
térmicos e parametros de leitura especificos para cada material ainda podem ser realizados para

explorar as aplicaces para cada material.

4.3 Radioluminescéncia

O estudo da radioluminescéncia foi realizada com espectrometro TL-RL desenvolvido
no DF-FFCLRP-USP (V.S.FRANCA, C. OLIVEIRA e BAFFA, 2019). Foram analisados 0s
espectros de radioluminescéncia com o objetivo de analisar a presenca dos dopantes nas
amostras, assim como suas emissdes luminescentes. As medidas foram realizados para todas as

amostra produzidas nesse trabalho, além da pastilha comercial de CaSOa4:Dy.

4.3.1 Pastilha de CaSO4:Dy
A utilizacdo de alguns materiais como dopante torna possivel transicdes eletrénicas
entre determinados niveis de energia. A partir dessas transi¢cdes sdo gerados os fotons que irdo

compor o espectro de emisséo.

A figura 18 apresenta o espectro de radioluminescéncia de uma pastilhas e CaSO4:Dy
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Pode-se notar através da figura que ocorre emissdéo TL em 480 nm e 570 nm,
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Figura 18- Intensidade TL em fun¢do do comprimento de onda para o TLD-900 (CaSO4:Dy)

demostrando a presenca dos ions de Dy*3, ja que esse ions é caracterizado pelo pico em 480 nm,
devido a transigdo entre os niveis *For2 — *Hoy2, € pelo segundo pico, devido a transicao de *For
— ®Hyz, (LAKSHMANAN, 2001) .

4.3.2 Pastilhas de CaSO4:Tm e CaSO4:Dy, Tm
Os espectros de radioluminescéncia das pastilhas de CaSO4:Tm e CaSO4:Dy, Tm sdo

apresentados na figura 19.
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FIGURA 19 - Intensidade TL em fungdo do comprimento de onda para as pastilhas de CaSO4:Tm eCaSO4:Dy,Tm



47

Na figura, os picos em 480 nm e 570 nm referem ao ion Dy*3 conforme citado
anteriormente. Os picos que referem-se ao ion Tm*3, 360 nm, 452 nm e 480 nm, s&o devidos a

transicdo entre os niveis 'D; —, 3He, 'D2 — *F4 e 1G4 — *Hs, respectivamente.

4.3.3 Pastilhas de CaSO4:Th e CaSO4:Dy, Th
A figura 20 exibe os espectros de radioluminescéncia obtidos para as pastilhas de
CaS04:Th e CaSO4:Dy,Th.
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FIGURA 20 - Intensidade TL em fung@o do comprimento de onda para as pastilhas de CaSO4:Th e CaSO4:Dy,Th

Excluindo-se os picos de emissdo do Dy*3, os picos restantes referem-se ao ion de Th*3.
Esse ion é caracterizado pela emissao principal em 544 nm, que se refere a transigdo entre os
niveis °Ds — 'Fs. Pode-se observar na figura 20 que esse pico € o0 que apresenta maior
intensidade para o material. Observa-se, ainda, outras emissdes menos intensas em 412 nm
(°Ds— Fs), 435 nm(®> D3 — "Fa), 488 nm (°Ds —'Fs), 586 nm (°Ds—>F4) € 620 nm (°Ds — 'F3).
(AYLAR. B. S. GALACOA)
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4.3.4 Pastilhas de CaSO4:Eu e CaSO4:Dy,Eu
Os espectros de radioluminescéncia foram obtidos para as pastilhas de CaSOa4:Eu e

CaS04:Dy,Eu, sendo mostrados na figura 21
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FIGURA 21 - Intensidade TL em fung@o do comprimento de onda para as pastilhas de CaSO4:Eu e CaSO4:Dy,Eu

Conforme a figura 21, a pastilha de CaSOa4:Eu apresenta somente um pico sendo este de
alta intensidade. J& a pastilha de CaSO4:Dy,Eu apresenta 3 picos, sendo o primeiro igual a
pastilha CaSO4:Eu e os dois ultimos ocorrem em 480 nm e 570 nm (Dy*3). O pico de alta
intensidade em ambas pastilhas é devido ao ion de Eu*? da transicdo f-d, permitida por dipolo
elétrico, justificando essa alta intensidade (AYLA R. B. S. GALACOA).

A alta intensidade da emisséo radioluminescente pode indicar a formagéo de armadilhas
de rapido decaimento para os cristais dopados com eurdpio, podendo explicar a baixa

intensidade de sinal TL encontrada para esses TLDs.

4.4 Energia de ativacao

Para o estudo da energia de ativacdo dos materiais, as pastilhas foram irradiadas em
todos os feixes utilizados, com doses de 100 uGy a 50 mGy. Quando se utilizou o aparelho de
raios-X, alem da variacdo da dose tambem variou-se a tensdo do tubo, mantendo-se a
padronizacdo dos feixes conforme a norma 1SO 4037-1. Para a obtencao do valor da energia de
ativacao foi utilizado o método da subida inicial da curva de emissdo, usando-se sempre 0 pico

dosimétrico.
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4.4.1 Pastilhas de CaSO4:Dy

A figura 22 apresenta os valores da energia de ativacdo para as pastilhas de CaSO4:Dy

para as diferentes doses e feixes de radiacao.
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FIGURA 22- Energia de ativa¢do em fungéo da dose e feixe de radiacéo para CaSO4:Dy

O valor da energia de ativacdo cresce em funcdo da dose para baixas doses e tende a
uma saturacdo. As energias de ativacao variam entre 0,85 eV a 1,25 eV, sendo que, para fonte
de 3Cs, os valores apresentaram a maior variagdo, de até 24,3%, dentre os resultados obtidos.
Esses dados estdo condizentes com os da literatura, que apresenta variacdes de 0,8 eV a 2,3 eV
para esse material (SRIVASTAVA e SUPE, 1983 ; FURETTA e GENNAI, 1981). No geral, as
energias de ativacao para o feixe de mais alta energia (*3'Cs) foram as menores, dentre os feixes

estudados. Isto indica a formacédo de armadilhas profundas e estaveis nesse material.

A variacdo percentual das energias de ativacéo para 0 CaSO4:Dy se encontra na tabela



Tabela 7 — VariacOes na energia de ativagdo para diferentes feixes para CaSOa4:Dy

Pastilha Feixe Variacéo de Energia
(%)
N30 18,8
N40 15,0
N60 17,1
CaS04:Dy N80 18,2
N100 23
N120 23,3
137Cs 24,3

As mudancas no valor da energia de ativacao sdo devidas a varia¢do do pico dosimétrico
na curva de emissdo TL para diferentes valores de dose. A probabilidade de desarmadilhamento
e recombinacéo de cargas na estrutura do material TL depende da dose, assim como da energia
do feixe. Em relacdo a dose, esse efeito € pronunciado para baixas doses, em que nem todas as
cargas sdo desarmadilhadas, e tende a uma saturacdo para doses elevadas, em que a quase

totalidade de cargas ja foi desarmadilhada.

4.4.2 Pastilhas de CaSO4:Tm

50

A figura 23 apresenta os valores da energia de ativacdo para as pastilhas de CaSO4:Tm

para as diferentes doses e feixes de radiagéo.
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FIGURA 23- Energia de ativacdo em fungdo da dose e feixe para CaSO4:Tm

A variacdo da energia de ativacdo encontrada foi menor em func¢éo da dose do que para
o feixe de radiacdo utilizado. No geral, o feixe de **’Cs apresentou as maiores energias de
ativacdo, relativas a armadilhas mais profundas (maiores energias). As barras de incerteza, no
geral maiores que as encontradas para o CaSOa4:Dy, ndo permitem a observacdo de uma
tendéncia de variacdo na energia de ativagdo com a dose. Embora as barras de incerteza
indiguem uma maior heterogeneidade na subida da curva de emissdo das pastilhas de
CaSO4:Tm, em relacdo o CaSO4:Dy, a tendéncia linear da energia de ativagdo em funcéo da
dose pode indicar que os cristais de CaSO4:Tm possuem uma maior homogeneidade na
profundidade das armadilhas produzidas .

A energia de ativagdo para pastilha de CaSO4:Tm variou de 0,85 eV a 1,07 eV, sendo
que na literatura o valor da energia de ativacdo varia entre 0,8 eV e 2 eV (NAMBI, BAPAT e
GANGULY, 1974 ; HUZIMURA e ATARASH, 1982).

O feixe que resultou a menor variacdo da energia de ativacdo foi o0 N120, e 0 que

apresentou maior variacao foi 0 N60, como pode-se analisar através da tabela 8.
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Tabela 8- Variagdes percentuais da energia de ativacéo para diferentes feixes para CaSO4:Tm

Pastilha Feixe Variacéo de Energia

(%)

N30 8,5

N40 7,8

N60 14,2

CaS0O4:Tm N80 6,9
N100 9,1

N120 5,3

137Cs 5,9

Os valores da energia de ativacdo para as pastilhas CaSO4:Dy e CaSO4:Tm
foram préximos, sugerindo que o pico da curva de emissdo TL para ambas pastilha sdo

préximos, conforme encontrado neste trabalho.

4.4 3 Pastilhas de CaSO4:Dy, Tm
A figura 24 apresenta os valores da energia de ativacdo para as pastilhas de
CaS04:Dy, Tm para as diferentes doses e feixes de radiacéo.
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Figura 24 - Energia de ativa¢do em fun¢éo da dose e feixe para CaSO4:Dy,Tm

Os valores da energia de ativacao da pastilha de CaSO4:Dy,Tm ndo apresentam uma
tendéncia definida em funcéo a dose. As energias de ativacdo para essas pastilhas variaram de
0,90eVal,15eV, sendo esses valores proximos aos valores da energia de ativagdo das pastilhas
de CaSO4:Dy e CaSO4:Tm. O feixe N40 apresentou os maiores valores de energia de ativacao,
indicando uma subida mais lenta do pico de resposta TL para essa energia. Essa energia é,
também, aquela em que o material apresenta maior dependéncia energética, em relagdo ao *’Cs,
indicando a formacdo de armadilhas em energias baixas, além daquelas em altas energias

relacionadas as energias de ativagdo para os feixes de maiores energias.

A maior divergéncia entre os valores da energia de ativacdo obtido foi para o feixe N30
e amenor para o feixe N80, conforme a tabela 9. As barras de incerteza encontradas nas energias
de ativacdo, entretanto, ndo permitem encontrar uma tendéncia de variacdo da energia de

ativagcdo em funcédo da dose para os feixes utilizados.
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Tabela 9- Varia¢des da energia de ativacao para diferentes feixes para CaSO4:Dy,Tm

Pastilha Feixe Variacéo de Energia

(%)
N30 10,5

N40 5,2

N60 9,2

CaS04:Dy,Tm N8O 2,9
N100 5,2

N120 5,8

137Cs 6,8

4.4.4 Pastilha de CaSO4:Dy, Tb

A figura 25 apresenta os valores da energia de ativacdo para as pastilhas de
CaS04:Dy, Th para as diferentes doses e feixes empregados neste trabalho.
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Figura 25 - Energia de ativagdo em funcéo da dose e feixe para CaSO4:Dy,Th

Assim como as pastilhas produzidas descritas anteriormente, as barras de incerteza

encontradas sdo maiores que para 0 CaSO4:Dy e a energia de ativagcdo ndo apresenta uma
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tendéncia definida em funcdo da dose de radiacdo. O valor obtido da energia de ativacdo para
as pastilhas de CaSO4:Dy,Tb variou de 0,85 eV a 1,10 eV, estando, aproximadamente, no

mesmo intervalo dos outros materiais avaliados.

A maior variacao entre os valores obtidos da energia de ativacao foi obtido para o feixe
N30 teve; j& para N80 e N100 os valores sdo mais proximos, conforme pode ser visto pela
tabela 10. Isto sugere que no feixe N30 ocorreu uma maior diferenca na subida inicial do pico

dosimétrico durante a variacao da dose.

Tabela 10 - Variacdo da energia de ativacgao para diferentes feixes para a pastilha de CaSO4:DyTb

Pastilha Feixe Variacdo de Energia

(%)

N30 13,8

N40 8,1

N60 8,4

CaSO0a4:Dy,Tb N80 5,8
N100 5,8

N120 7,8

137Cs 10,6

4.4.5 Pastilha de CaSO4:Dy,Eu
A figura 26 apresenta os valores da energia de ativacdo para as pastilhas de

CaS04:Dy,Eu para as doses e feixes utilizados.
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Figura 26- Energia de ativagao em funcdo da dose e feixe para pastilha de CaSO4:Dy,Eu

As energias de ativacdo do CaSO4:Dy,Eu variaram de 0,65 a 0,98 eV. Desta forma, as
energias de ativacdo encontradas para esse material sdo, em geral, menores que para 0S outros
materiais estudados, indicando a presenca de armadilhas de menores energias no cristal e/ou
uma maior probabilidade de desarmadilhamento e recombinac&o em fungéo da temperatura. Da
mesma forma que encontrado anteriormente, ndo ha tendéncia de aumento da energia de
ativacdo com a dose para esse material, indicando que a subida da curva de emissdo ndo varia

com a dose.

O feixe N30 apresenta maior variacdo entre os valores de energia de ativacdo. Para o

feixe N100 foi encontrada a menor variagdo, conforme a tabela 11.
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Tabela 11 - Variacdo da energia de ativacio para diferentes feixes para CaSO4:Dy,Eu

Pastilha Feixe Variacéo de Energia

(%)

N30 13,9

N40 8,3

N60 8,4

CaSO04:Dy,Eu N8O 10,7
N100 5,8

N120 7,8

137Cs 10,6

4.5 Desvanecimento

Para o estudo desse parametro as pastilhas analisadas foram irradiadas com dose de
2,02 mGy na fonte de 3'Cs. Apds a irradiagéo, as pastilhas foram armazenadas em sala onde a
temperatura, umidade e luminosidade foram controladas. As pastilhas permaneceram nessa sala
no tempo determinado para a analise do desvanecimento, sendo que antes da leitura as pastilhas

passaram pelo processo térmico pré-leitura conforme o protocolo estabelecido.

A figura 27 exibe os valores da resposta TL ao longo do tempo em relacdo a resposta
TL obtida logo apds a irradiacdo das pastilhas, sendo apresentados os dados das pastilhas

comerciais e aquelas fabricadas neste trabalho.
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FIGURA 27 - Resposta TL normalizada pela resposta TL obtida logo ap6s a irradiacdo em funcdo do tempo para as
pastilhas comerciais e as produzidas neste trabalho

A figura 27 mostra o desvanecimento do sinal TL para as pastilha de : CaSOa:Dy;
CaS04:Tm; CaS04:Dy, Tm; CaS04:Dy,Th e CaSO4:Dy,Eu. O desvanecimento representa a
diminuicdo da resposta TL que é devido ao processo espontaneo da recombinacao dos elétrons
com os buracos, sendo mais propenso para armadilhas mais rasas (menores energias). Desta
forma, nota-se que, no geral, os materiais produzidos neste trabalho apresentam menor
desvanecimento que o material e as pastilhas comerciais de CaSQOa:Dy.

A pastilha de CaSO4:Dy foi a que apresentou maior desvanecimento da resposta TL
durante o tempo analisado, sendo que apds 2 meses da irradiacdo ocorre perda de até 25,7% do
sinal TL. Com isso, conclui-se que ha armadilhas mais instaveis, ou mais rasas, nesse material,
fazendo com que a probabilidade de ocorrer a recombinagéo seja maior. Como a profundidade
das armadilhas é representada pela energia de ativacdo, o fato da energia de ativacdo desse
material ser proxima da dos outros materiais sugere que a pastilha de CaSO4:Dy apresenta maior
quantidade de armadilhas rasas do que as outras pastilhas produzidas neste trabalho.

A pastilha de CaSO4:Tm apresentou perdade 7,7% da resposta TL em relacdo a resposta

inicial durante o tempo de 2 meses. A literatura mostra que o desvanecimento para a pastilha
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de CaSO4:Tm pode ser até 11% da resposta TL no periodo de um més quando utilizado um
tratamento térmico pré-leitura a 200°C (JUNOT, SANTOS, et al., 2019).

A pastilha de CaSO4:Dy, Tm apresenta um desvanecimento da resposta TL de 9,1 % no
periodo. Ja a pastilha de CaSO4:Dy,Tb apresenta 0 menor desvanecimento dentre todas as
pastilhas analisadas no periodo de 2 meses, tendo perda de 4,95 % do sinal TL. A pastilha de
CaS04:Dy,Eu exibe perda de 13,8 % do sinal TL para o periodo de 2 meses apds sua irradiacao,
sendo a de maior desvanecimento dentre as pastilhas produzidas neste trabalho. Isto sugere que
esta pastilha possui as armadilhas mais rasas quando comparadas com 0s outros dopantes,
corroborando os resultados obtidos de energia de ativag&o.

De acordo com o desvanecimento do sinal TL dos materiais apresentados, as pastilhas
de CaS04:Tm, CaSO4:Dy,Tm, CaSOa4:Dy,Th e CaSO4:Dy,Eu possuem desvanecimento menor
que as pastilhas comerciais. Além disso, as pastilhas produzidas de CaSO4:Tm apresentaram
melhores resultados que os encontrados na literatura indicando potencialidade para aplicacoes,

por exemplo, em dosimetria individual.
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5.Resposta dosimétrica

Neste capitulo sdo apresentados os resultados obtidos na caracterizacdo dosimétrica das
respostas TL das pastilhas produzidas. Sdo apresentadas a sensibilidade e coeficiente de
calibracdo, reprodutibilidade, homogeneidade de grupo, dependéncia energética e curvas de

dose-resposta.

5.1 Sensibilidade e coeficiente de calibracao

Para o estudo da sensibilidade e do coeficiente de calibracdo, as pastilhas receberam
uma dose inicial de 20 mGy, em fonte de 3’Cs, conforme indicado pelo fabricante como dose
para estabilizacdo de armadilhas dosimétricas. Apds essa dose inicial, as pastilhas passaram por
ciclos de calibracdo até que a resposta TL atingisse a estabilidade. Cada ciclo de calibracéo foi
composto por: tratamento térmico pré-irradiacdo; irradiacdo com 2,02 mGy em uma fonte de
137Cs; tratamento térmico pré-leitura e leitura. Todas as leituras foram realizadas com aquisicéo

no intervalo de 50°C & 310°C e com taxa de aquecimento de 5°C/s.

5.1.1 Pastilhas de CaSO4:Dy

A figura 28 apresenta a leitura média do grupo das pastilhas de CaSO4:Dy em func¢éo
dos ciclos de calibracdo realizados. Embora as barras de incerteza sejam consideraveis
(aproximadamente 15%), verifica-se que ha um decréscimo da resposta TL até o terceiro ciclo
consecutivo, se mantendo estavel apds esta calibracdo. Assim, é possivel observar que as
armadilhas de diferentes niveis de energia ndo se estabilizam a partir da dose inicial preconizada
pelo fabricante. Como a estabiliza¢do da resposta TL ocorre a partir da quinta calibracdo foi
possivel estabelecer que uma dose de 30 mGy proporciona a estabilizacdo das armadilhas no

cristal.
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Figura 28: Intensidade TL média do grupo em funcdo do nimero de calibragfes para pastilhas CaSOa4:Dy irradiadas em
137CS

Na figura 28, a leitura referente a quarta calibracdo ndo € apresentada devido a um erro

experimental no processo.

Ap0s atingida a estabilizacdo da resposta TL das pastilhas foi calculado o coeficiente de

calibracdo e a sensibilidade desse grupo de pastilhas, que sdo apresentados na tabela 12.

Tabela 12 - Coeficiente de calibrac&o e sensibilidade das pastilhas de CaSOa4:Dy irradiadas em feixe de **Cs

Coeficiente de calibra¢do (uGy/nC) 76+1,0
Sensibilidade (nC/mGy) 131,4 £ 14,7

A analise individual de cada pastilha do grupo de pastilhas de CaSQOa4:Dy foi realizado
para as trés Ultimas calibracdes. A figura 29 representa a leitura média entre trés calibracoes, ja
com seu respectivo desvio, para cada pastilha do grupo: linha verde representa a média do
grupo, a linha vermelha representa um desvio de 5% em relacdo a leitura média e a linha azul

representa um desvio de 10 % em relacdo a leitura média.
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Figura 29: Leituras individual das pastilhas de CaSOa:Dy irradiadas em 3’Cs
Um ndmero consideravel de pastilhas apresenta resposta TL fora dos intervalos de de
resposta em relacdo a leitura média, sendo 54% com desvio maior que 10%. O valor medio da
intensidade TL para esse grupo foi de 265,6 nC. Sendo esse um grupo de pastilhas considerado
heterogéneo, foram escolhidas as 10 pastilhas mais proxima da média para realizacdo dos
demais testes dosimétricos. Dessa forma, os proximos resultados apresentados para o

CaS04:Dy sao relativos a esse subgrupo de 10 pastilhas.

5.1.2 Pastilha de CaSO4:Tm
A figura 30 exibe os valores medios de resposta TL para o grupo de pastilhas de

CaSO4:Tm durante o processo de calibragdo.
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FIGURA 30 - Intensidade TL média do grupo em funcéo do nimero de calibragdes para as pastilhas CaSO4:Tm irradiadas
em ¥7Cs

Verificou-se que a até a segunda calibracdo ocorre um declinio da intensidade de
resposta TL do grupo de pastilhas. Apds a segunda calibracdo, ocorre mudanca de tendéncia da
resposta do grupo, sugerindo que a estabilizacdo das armadilhas dosimétricas tenha ocorrido.
Entretanto, dadas as barras de incerteza, e para garantir uma margem de erro, consideramos que
as armadilhas foram estabilizadas apds a quarta calibracdo. Portanto, a dose necessaria para a
estabilizacdo das armadilhas foi de, aproximadamente 28 mGy, sendo esse valor 0 somatério
da dose inicial mais 3 sessdes de dose de 2,02 mGy.

Posteriormente a estabilizacdo das respostas TL das pastilhas foram obtidos os

coeficientes de calibracéo e a sensibilidade do grupo de pastilhas, mostrados na tabela 13.

Tabela 13 - Coeficiente de calibracéo e sensibilidade das pastilhas de CaSO4:Tm irradiadas em *37Cs

Coeficiente de calibragéo (uGy/nC) 6,5+0,3
Sensibilidade (nC/mGy) 153,1+17,3

A sensibilidade do grupo de CaSO4:Tm foi 16,5% superior ao das pastilhas comerciais

de CaS0O4:Dy.

A figura 31 exibe os valores da resposta TL para cada pastilha desse grupo, referentes

aos trés ultimos processos de calibracdo, com seus respectivos desvios padrdo, além de
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marcadores da resposta TL média e de 5% e 10% de variacdo de resposta em relacéo a resposta
TL média (linha verde, linha vermelha e linha azul, respectivamente).
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FIGURA 31 — Intensidade TL em funcéo da pastilhas de CaSO4:Tm irradiadas em *¥7Cs

Verificamos que a resposta da maioria das pastilhas esta dentro do desvio de 10% em
relacdo a média, sendo que 22% das pastilhas ndo se encontra nesse intervalo. Além disso, no
geral, as barras de incerteza nas respostas das pastilhas individuais sdo menores que as
encontradas para a pastilha de CaSOa4:Dy. O valor médio da intensidade TL desse grupo de
pastilha foi de 309,6 nC. Para garantir uma melhor homogeneidade foi separado um subgrupo

com as 10 pastilhas mais proxima da média para posteriores analises.

5.1.3 Pastilhas de CaSO4:Dy, Tm
A figura 32 representa a resposta TL média do grupo das pastilhas de CaSO4:Dy,Tm

durante o sete ciclos de calibragao.
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FIGURA 32 - Intensidade TL média do grupo em fungé@o do nimero de calibra¢des para as pastilhas CaSO4:Dy,Tm
irradiadas em ¥7Cs

Embora com grandes incertezas associadas, até a terceira calibracdo as pastilhas
apresentam uma tendéncia queda da resposta TL, sugerindo que as armadilhas de diferentes
niveis de energia se estabilizam a partir da quarta calibracdo. Assim, a dose para estabilizacéo
das armadilhas foi 28 mGy.

Os valores do coeficiente de calibracdo e da sensibilidade para as trés ultimas
calibracOes sdo apresentados na tabela 14.

Tabela 14 - Coeficientes de calibragéo e sensibilidade para pastilhas de CaSO4:Dy,Tm irradiadas em ¥’Cs

Coeficiente de calibracdo (uGy/nC) 7,3 0,8
Sensibilidade (nC/mGy) 137,0+ 11,3

As pastilhas de CaSO4:Dy, Tm apresentaram sensibilidade 4,4% maior que CaSOa4:Dy e
10,5% menor que CaSO4: Tm.

A leitura média individual para os trés Gltimos processos de calibra¢fes em funcgdo da
pastilha para 0 CaSO4:Dy,Tm é mostrada na figura 33, onde a barra de incerteza refere-se ao
desvio da intensidade TL da pastilha durante a triplicata, a linha verde indica o valor da resposta
TL média desse grupo, a linha azul ao desvio de 10% em relagéo a resposta média e a linha

vermelha indica um desvio de 5% em relagdo a resposta TL média.
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FIGURA 33 - 37Cs Intensidade TL média em fungdo do niimero de calibragdes para as pastilhas CaSO4:Dy, Tm irradiadas
em ¥'Cs

Pode-se verificar a existéncia de pastilhas com grandes incertezas associadas,
correspondentes, possivelmente, a variagbes no nimero e/ou profundidade de armadilhas no
cristal. A maioria das pastilhas estdo dentro do intervalo de desvio de resposta de 10% da média
do grupo, sendo que 9% das pastilhas estdo fora desse intervalo. Isto demostra que esse grupo
apresente consideravel homogeneidade entre as pastilhas produzidas. Além disso, a intensidade
TL média desse grupo foi de 278,3 nC. Para que essa diferenca entre os valores das intensidades
TL das pastilhas ndo interfiram em outros parametros estudados nesse trabalho foram separadas

as 10 pastilhas com menor desvio de resposta em relacdo a média para estudos posteriores.

5.1.4 Pastilha de CaSO4:Dy,Tb

As pastilhas passaram por 7 processos de calibra¢6es conforme mostra a figura 34, que
representa a intensidade TL media do grupo de pastilha de CaSO4:Dy,Tb durante esses
processos de calibragdes.
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FIGURA 34 - Intensidade TL média do grupo em func¢éo do nimero de calibracdes para as pastilhas CaSO4:Dy,Tb
irradiadas em *¥’Cs

Apesar das barras de incerteza, os dados obtidos mostram que a leitura média do grupo
durante os processos de calibracdo apresenta a tendéncia de queda até a segunda calibragéo,
mudando a tendéncia apds essa calibracdo. Isto sugere que as armadilhas presentes nas pastilhas
se estabilizaram e, para garantir uma margem de erro, consideramos que a estabiliza¢do dessas
armadilhas foi obtida na quarta calibragdo. Portanto, a dose inicial para estabilizacdo dessas
pastilhas foi de 28 mGy.

Ja estabilizadas as armadilhas dosimétricas, analisamos a relacdo entre a dose e a
intensidade TL, ou seja, obtivemos os valores de coeficiente de calibracdo e a sensibilidade
desse grupo de pastilhas. Esses valores sdo demostrados na tabela 15, lembrando que esses
foram obtidos durante a trés Gltimas calibragoes.

Tabela 15 - Coeficiente de calibracéo e sensibilidade das pastilhas de CaSO4:Dy,Th irradiadas com *¥7Cs

Coeficiente de calibragéo (LGy/nC) 8,6+ 1,0
Sensibilidade (nC/mGy) 116,4 + 15,7

A sensibilidade das pastilhas do grupo de CaSO4:Dy,Tb foi 11,4 % menor que a
sensibilidade do grupo de CaSOa:Dy.

A figura 35 retrata a resposta TL individual de cada pastilha durante a trés ultimas
calibracBes: a linha verde representa a resposta média do grupo de pastilhas, a linha azul

represente um desvio de 10% em relacdo a média e a linha vermelha desvio de 5% em relacéo
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a média. As barras de incerteza indicam o desvio entre as repostas obtidas de cada pastilha
durante a triplicata da calibracéo.
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FIGURA 35 - Intensidade TL média em fungéo do nimero de calibracdes para as pastilhas CaSO4:Dy,Tb irradiadas em
137Cs

Para as pastilhas de CaSO4:Dy,Th, metade das pastilhas se encontram fora do desvio de
10% da média de respostas do grupo, mostrando uma heterogeneidade nas pastilhas produzidas.
Essa heterogeneidade pode ser devida a diferentes fatores, como ao processo de produ¢do ou
ao tratamento térmico utilizado em relacdo ao numero e profundidades das armadilhas do
cristal. Para tornar esse grupo mais homogéneo foram escolhidas as 10 pastilhas com resposta
TL mais proximas da resposta média para a realizacdo dos proximos estudos. E também

obtivemos que a intensidade TL média do grupo foi de 236,7 nC.

5.1.5 Pastilha de CaSo4:Dy,Eu
A figura 36 mostra as leituras médias do grupo em sete processos de calibragdo. As

barras de incerteza representam o desvio padrdo da resposta das pastilhas no grupo.
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FIGURA 36 - Intensidade TL média do grupo em funcéo do nimero de calibracdes para as pastilhas CaSO4:Dy,Eu
irradiadas em *¥’Cs

Para o grupo de CaSO4:Dy,Eu, até a segunda calibracdo a resposta média do grupo
apresenta tendéncia de queda e muda a partir da terceira calibracdo. Para garantir uma margem
de erro, consideramos que na quarta calibracdo ocorre essa estabilizacdo e, com isso, a dose
para estabilizacdo de resposta TL foi de 28 mGy.

Apbs a estabilizacdo da resposta TL foi obtido o coeficiente de calibracdo e

sensibilidade do grupo, mostrados na tabela 16.

Tabela 16 - Coeficientes de calibragéo e sensibilidade para pastilhas de CaSO4:Dy,Eu irradiadas em 137Cs

Coeficiente de calibra¢do (uGy/nC) 17,8+ 1,5
Sensibilidade (nC/mGy) 56,4+ 7,5

As pastilhas de CaSO4:Dy,Eu foram as que apresentaram menor sensibilidade, 57%
menor que 0 CaS0a:Dy.

A figura 37 mostra as respostas TL individuais no grupo, onde a linha verde refere-se a
média do grupo, linha azul ao desvio de 10% em relacdo a média do grupo e a linha vermelha
desvio de 5 % em relacdo a média. A barra representa o desvio entre as respostas obtidas durante

0 processo de calibracéo.
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FIGURA 37 - Intensidade TL em fungdo da pastilhas de CaSOa4:Dy,Eu irradiadas em ¥7Cs

A maioria das pastilhas (65%) se encontra dentro do intervalo de 10% da resposta media
encontra-se a maioria das pastilhas. Entretanto, a variagdo nos desvios padréo das pastilhas
individuais mostra que as pastilhas produzidas podem nao ser homogéneas ou que o tratamento
térmico utilizado pode ndo ser 6timo para essas pastilhas. Um subgrupo das 10 patilhas que
apresentam a resposta mais proxima da media, e com menor desvio, foi considerado para outras

andlises. O valor da média da intensidade TL foi de 113,2 nC para esse grupo.

5.1.6 Comparacao entre todas pastilhas

Ap06s analise individual dos grupos de pastilhas durante o processo de calibracéo, foi
realizada a comparacao entre todos os grupos. A tabela 17 apresenta o coeficiente de calibracdo,
a sensibilidade e a variagéo percentual da sensibilidade do grupo em relag&o ao grupo comercial
de CaS0O4:Dy.
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Tabela 17-Coeficientes de calibracéo, sensibilidades e varia¢des percentuais da sensibilidade, em relacdo ao CaSO4:Dy,
para todas as pastilhas estudadas

Pastilhas Coeficiente de Sensibilidade Variagdo percentual
Calibracéo (nC/ mGy) da sensibilidade
(MGy /nC)
CaS04:Dy 76+10 131,4 £ 14,7 -
CaSO4:Tm 6,5+0,3 153,1+17,3 16%
CaS04:Dy, Tm 7,3+0,8 137,0+ 11,3 5%
CaS04:Dy,Th 86+1 116,4 + 15,7 -11%
CaS04:Dy,Eu 178+15 56,475 -57%

A figura 38 representa a intensidade média TL do grupo durante todo processo de
calibracédo para todas pastilhas estudada neste trabalho.
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FIGURA 38 - Intensidade média da resposta TL do grupo em funcdo da calibragdo para as todas pastilhas

A pastilhas de CaSO4:Tm apresenta a maior intensidade TL dentre as pastilhas
analisadas, correspondendo a maior sensibilidade encontrada. Ja as pastilhas de CaSO4:Dy,Eu
apresentam a menor intensidade TL e menor sensibilidade. Portanto, embora todas as pastilhas
apresentem potencialidades para aplicagdes em dosimetria, as pastilhas de CaSO4:Tm podem

ser adequadas especificamente para aplicagcdes em baixas doses.
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5.2 Reprodutibilidade e Homogeneidade

Para a avalicdo da homogeneidade e reprodutibilidade, as pastilhas foram submetidas a
uma de dose 2 mGy na fonte *’Cs e passaram por todo protocolo de leitura, que consiste do
tratamento térmico pré-irradiacao e pre-leitura. As pastilhas passaram por esse ciclo por quatro
vezes, apés a estabilizacdo das armadilhas dessas pastilhas. A homogeneidade do grupo de
pastilhas foi analisada atraves pelo coeficiente de homogeneidade, dado pela equacdo 5, e a
reprodutibilidade de cada pastilha por meio do coeficiente de reprodutibilidade, dado pela
equacéo 6.
5.2.1 Pastilha de CaSO4:Dy

A figura 39 apresenta a resposta média, na quadruplicata de calibracGes, relativa a
resposta média do grupo das pastilhas de CaSOa:Dy.
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FIGURA 39 - Média relativa da resposta por pastilha de CaSO4:Dy irradiada em 3’Cs

As pastilhas do grupo apresentaram diferentes respostas, apesar de constituirem o
mesmo material. Teoricamente, um grupo homogéneo seria aquele em que todos as pastilhas
apresentassem a mesma resposta da média do grupo. O coeficiente de homogeneidade desse
grupo é de 118,2%, sendo que as pastilhas que apresentaram valores de resposta mais distintos
da média foram as pastilhas 30 e 73. Esse coeficiente de homogeneidade indica uma variacao
de 118,2% entre a maior e a menor resposta no grupo. Desta forma, esse coeficiente ndo ilustra
a variabilidade média do grupo. Assim, o desvio padrdo da média de respostas pode ser utilizado
para esse fim. Para esse grupo de pastilhas, o desvio padrdo da média de resposta TL é de
34,4 nC. De todo modo, o coeficiente de homogeneidade indica que coeficientes de calibragdo

individuais deveriam ser utilizados em aplicacGes com essas pastilhas.
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Atraveés da reprodutibilidade verifica-se 0 qudo proximo estdo as respostas TL de uma
determinada pastilha durante diferentes ciclos de irradiacdo nas mesmas condicdes (dose e
energia do feixe). A figura 40 apresenta a frequéncia de pastilhas em funcdo do intervalo de
coeficientes de reprodutibilidade para as pastilhas de CaSO4:Dy. O intervalo de confianca

utilizado para o calculo do coeficiente de reprodutibilidade foi de 95%.
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FIGURA 40- Frequéncia de pastilha por intervalos de coeficientes de reprodutibilidade das pastilhas de CaSO4:Dy
O minimo e 0 méximo coeficiente de reprodutibilidade desse grupo, obtido da equacéo
6, foi de 0,78% e de 10,53%, respectivamente. A maior frequéncia dos coeficientes de
reprodutibilidade se encontra em valores até, aproximadamente, 2,5%. Entretanto, a dispersao
nos valores de coeficiente de reprodutibilidade, bem como seus valores absolutos, mostra que
as pastilhas desse grupo devem ser calibradas com muito cuidado para aplicacbes especificas

em dosimetria.

5.2.2 Pastilha de CaSO4:Tm

A resposta média relativa das pastilhas de CaSO4:Tm, em quadruplicata de calibracdes,
é retratada pela figura 41.
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FIGURA 41 - Média relativa da resposta por pastilha de CaSO4:Tm irradiada em ¥’Cs

O coeficiente de homogeneidade, dado pela equacdo 5, para esse grupo € de 36,0%,
mostrando esse grupo ¢ mais homogéneo que o de pastilhas comerciais de CaSOa4:Dy. Duas
pastilhas que apresentaram resposta TL mais discrepantes da média do grupo sdo as pastilhas
18 e 31. O desvio padrdo da média das leituras do grupo é de 19,1 nC mostrando, ainda, que o
grupo é mais homogéneo que o TLD-900.

A figura 42 demostra a distribuicdo de frequéncia dos valores de coeficientes de
reprodutibilidade, obtidos mediante a equacéo 6, para pastilnas de CaSO4:Tm irradiadas em
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FIGURA 42- Frequéncia de pastilhas por valor de coeficiente de reprodutibilidade das pastilhas de CaSO4:Tm irradiadas com
137CS
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Para esse grupo de pastilhas observa-se uma distribuicdo maxima entre 3,2 e 3,6%,
sendo 0 mé&ximo valor encontrado de 7,2%. Desta forma, embora as pastilhas apresentem uma
gama de coeficientes de reprodutibilidade variada, todo 0 grupo mostrou resposta mais

reprodutivel que o grupo de pastilhas comerciais.

5.2.3 Pastilha de CaSO4:Dy,Tm
Na figura 43 demostra a resposta média, em quadruplicata de calibraces, relativa a

média do grupo das pastilha de CaSO4:Dy,Tm.
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FIGURA 43 - Média relativa da resposta por pastilha de CaSO4:Dy,Tm irradiada em 13’Cs

Nesse grupo, as pastilhas 3 e 32 sdo as que apresentam maior discrepancia de resposta
com a média do grupo. O coeficiente de homogeneidade para esse grupo de pastilhas foi de
42,4 %, indicando variabilidade significativa entre a maxima e a minima resposta das pastilhas.
O desvio padrdo da média das leituras das pastilhas do grupo foi de 14,1 nC. Esse grupo de
pastilhas, embora ndo homogéneo, também apresentou melhores resultados que o grupo
comercial de pastilhas.

A figura 44 retrata a distribuicdo de coeficientes de reprodutibilidade desse grupo de

pastilhas, os quais foram obtidos por meio da equagéo 6.
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FIGURA 44 - Frequéncia de pastilhas por valor de coeficiente de reprodutibilidade das pastilhas de CaSO4:Dy,Tm
irradiadas em *¥’Cs

Nesse grupo, cinco pastilhas tiveram coeficiente de reprodutibilidade superior a 3,94%,
sendo o0 que o maior valor obtido foi de 12,34%. Desta forma, uma das pastilhas do grupo

apresentou resultado pior que as pastilhas do grupo comercial.

5.2.4 Pastilha de CaSO4:Dy,Tb
A figura 45 exibe a resposta média relativa das pastilhas de CaSOa4:Dy, Tb irradiadas em
137Cs. A média é relacionada & quadruplicata de irradiagdes e as respostas médias sdo relativas

a resposta TL média do grupo.
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FIGURA 45 - Média relativa da resposta por pastilha de CaSO4:Dy,Tb irradiada em 3'Cs



7

As pastilhas 7 e 19 séo as que apresentam maiores diferencas entre os valores de sua
reposta em relagdo a média do grupo. O coeficiente de homogeneidade do grupo foi de 46,1%
e o0 desvio padrdo da média das leituras foi de 21,4 nC. Desta forma, a homogeneidade de grupo
dessas pastilhas esta proxima aquela encontrada para as outras pastilhas produzidas, e melhor
que para o grupo comercial.

Na figura 46 é apresentada a distribuicdo dos coeficientes de reprodutibilidade das
pastilhas do grupo.
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FIGURA 46 - Frequéncia de pastilhas por valor de coeficiente de reprodutibilidade das pastilhas de CaSO4:Dy, Th irradiadas
em 1¥7Cs

Assim como para outras pastilhas produzidas, algumas pastilhas do grupo apresentam
coeficientes de reprodutibilidade mais altos, sendo o maior igual a 8,74%. A maioria das

pastilhas do grupo (90%), entretanto, apresenta coeficiente de reprodutibilidade até 2,74%.

5.2.5 Pastilha de CaSO4:Dy,Eu
A figura 47 exibe a homogeneidade das pastilhas de CaSO4:Dy,Eu
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FIGURA 47 - Média relativa da resposta por pastilha de CaSO4:Dy,Eu irradiada em *¥7Cs

As pastilhas 20 e 28 foram as apresentam a resposta mais discrepante com a resposta
média do grupo. A partir da equacdo 5, o coeficiente da homogeneidade encontrado para esse
grupo de pastilhas foi de 84,6%. Desta forma, esse grupo de pastilhas € o que mais se aproxima
da heterogeneidade do grupo de pastilhas comerciais, quando se analisa 0 coeficiente de
homogeneidade. O desvio padrdo da média das respostas do grupo, entretanto, foi de 10,1 nC,
correspondendo a um melhor resultado que as pastilhas comerciais.

A frequéncia do coeficiente de reprodutibilidade para as pastilhas de CaSO4:Dy,Eu é
representada na figura 48
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FIGURA 48- Frequéncia de pastilhas por valor de coeficiente de reprodutibilidade das pastilhas de CaSO4:Dy,Eu irradiadas
em 137Cs
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Para esse grupo o coeficiente de reprodutibilidade chegou a 11,8%, com maior
distribuicédo de pastilhas de 1,32 a 4,12%.

A tabela 18 apresenta os valores obtidos de coeficiente de homogeneidade, desvio
padrdo da media de leituras do grupo e coeficiente de reprodutibilidade para os grupos de

pastilhas estudados.

Tabela 18 - Coeficientes de homogeneidade, desvio padrdo da média de leituras do grupo e o valor médio do coeficiente de
reprodutibilidade

Valor Médio do

Coeficiente de Desvio padréao da coeficiente de
Homogeneidade (%) média (nC) reprodutibilidade
Pastilha TL (%)
CaS0O4:Dy 118,17 34,40 4,39
CaS0O4:Tm 36,04 19,10 3,5
CaS0O4:Dy:Tm 42,38 14,10 3,23
CaS04:Dy,Tb 46,11 21,40 2,18
CaS04:Dy,Eu 84,62 10,10 4,09

As pastilhas de CaSO4:Tm foram as que apresentaram o melhor coeficiente de
homogeneidade além de boa combinacdo entre o desvio padrdo da média das leituras do grupo
e do coeficiente de reprodutibilidade. Ja as pastilhas usadas comercialmente apresentam a maior
heterogeneidade, sugerindo elas sejam separadas em grupos menores para calibracdo em

aplicacdes especificas.

5.3 Dependéncia Energética
Para estudo da dependéncia energética, foram utilizados os feixes de raios-X e de 3Cs,
que foi utilizado como padrédo de comparacao. A figura 49 apresenta a resposta normalizada em

funcéo do feixe para todas as pastilhas estudadas.
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FIGURA 49- Resposta TL normaliza em fungéo da energia do feixe para todas pastilhas
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Os dosimetros estudados apresentam uma resposta crescente até,
aproximadamente, 33 keV, que corresponde ao feixe N40. Ap0s essa energia, a resposta tende
a diminuir até atingir uma constancia correspondente ao valor obtido quando utilizou-se a fonte
137Cs. Portanto, todos materiais apresentam uma dependéncia energética maxima para N40, e
os valores obtidos apresentam concordéancia com os valores da literatura (AVILA, RAMIREZ-
BARBOSA e GAMBOA-DEBUEN, 2014).

Esses dosimetros apresentam uma alta dependéncia energética para baixas energias,
devido ao fato desses dosimetros apresentarem um alto nimero atémico efetivo (15,7) quando
comparado ao nimero atdmico do tecido humano (7,2). Em energias baixas ha a predominancia
do efeito fotoelétrico, onde a probabilidade de ocorréncia desse efeito aumenta fortemente com
0 aumento do niimero atdmico do meio (proporcional a Z#). Assim, em baixas energias, um
TLD com numero atdmico efetivo elevado apresenta uma resposta superestimada quando

comparado com um TLD de namero atémico efetivo mais baixo.

A pastilha de CaSO4:Dy,Th € a que apresenta a maior dependéncia energética e as
pastilhas de CaSO4:Dy a menor dependéncia energética entre os materiais estudados, conforme

mostrado nas tabelas 19 a 23.



Tabela 19 - Resposta normalizada para diferentes feixe da pastilha de CaSO4;Dy

Pastilha Feixe Resposta
Normalizada

N30 9,0
N40 10,9
N60 9,4

CaS04:Dy N8O 6,4
N100 3,7
N120 2,8
137CS 1

Tabela 20 - Resposta normalizada para diferentes feixe da pastilha de CaSO4:Tm

Pastilha Feixe Resposta
Normalizada

N30 12,3
N40 13,5
N60 11,5

CaS0O4:Tm N80 7,4
N100 4.4
N120 3.4
137Cs 1

Tabela 21 - Resposta normalizada para diferentes feixe da pastilha de CaSO4:Dy,Tm

Pastilha Feixe Resposta
Normalizada

N30 121
N40 13,3
N60 11,4

CaS04:Dy,Tm N8O 7,1
N100 4,1
N120 34
137CS 1
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Tabela 22 - Resposta normalizada para diferentes feixe da pastilha de CaSO4:Dy,Th

Pastilha Feixe Resposta
Normalizada

N30 12,2
N40 13,6
N60 11,2

CaSO0a4:Dy,Tb N80 7.5
N100 4,4
N120 3,3
137CS 1

Tabela 23 - Resposta normalizada para diferentes feixe da pastilha de CaSO4:Dy,Eu

Pastilha Feixe Resposta
Normalizada

N30 12,5
N40 14,3
N60 11,8

CaS04:Dy,Eu N8O 7,4
N100 4,7
N120 2,1
137Cs 1
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A dependéncia energética deve ser objeto de estudo e corre¢cdo na utilizacdo de
dosimetros em aplicacbes em geral. Em algumas aplicacbes especificas, a dependéncia
energética pode ser desejavel, como, por exemplo, em dosimetria individual, em que pode ser

necessario descobrir o tipo e energia de feixe de radiacéo responsavel pela deposicao da dose.

5.4 Curva dose-resposta
Para o estudo de dependéncia de resposta TL com a dose, utilizou-se os feixes de raio-
X e de ¥'Cs, variando a dose nos seguintes valores: 100 uGy, 1 mGy, 3 mGy, 10 mGy, 20 mGy,

40 mGy e 50 mGy. Para fonte de raio-X, a tensdo utilizada foi a mesma que a do estudo da
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dependéncia energética, ja que foi realizada toda a padronizacdo do feixe conforme a norma
ISO 4037-1.

5.4.1 Pastilhas de CaSO4:Dy
A figura 50 apresenta as intensidades de resposta TL das pastilhas de CaSO4:Dy em

funcdo da dose para os feixes utilizados no trabalho.
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Figura 50- -Resposta TL em fun¢&o da dose da pastilhas de CaSO4:Dy

Para o intervalo de doses utilizadas héa linearidade de resposta com a dose para todos 0s
feixes. Na literatura, as pastilhas de CaSO4:Dy apresentam a regido de linearidade até por volta
de 2,5 Gy (CAMPOS e LIMA, 1986).

A partir da linearidade entre a resposta TL e a dose pode-se obter a sensibilidade das
pastilhas, que € dada pelo coeficiente angular dos ajustes da figura 51. A tabela 24 exibe os
valores da sensibilidade obtidos para cada feixe e também a sensibilidade relativa, que é a

relacdo entre a sensibilidade para determinado feixe e a sensibilidade para o ¥'Cs.



Tabela 24 — Sensibilidade e sensibilidade relativa das pastilhas de CaSO4:Dy para diferentes feixes
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Pastilha Feixe Sensibilidade Sensibilidade
(nC/mGy) Relativa

N30 1.407,0 17,3
N40 1.580,0 19,4
N60 1.388,8 171

CaS0a4:Dy N80 971,0 11,9
N100 584,9 7,2
N120 400,5 4,9
137Cs 81,4 1

A tabela 24 retrata que a maior sensibilidade ocorre para o feixe N40, corroborando que

as pastilhas de CaSO4 apresentam maior dependéncia energética para esse feixe, conforme

encontrado anteriormente. As sensibilidades relativas para os feixes de raio-X utilizados

apresentam valores diferentes dos encontrados das dependéncias energéticas. Isto é devido a

dependéncia energética ter sido obtida na dose de 2 mGy, que corresponde ao inicio do intervalo

de doses aqui apresentadas. Desta forma, ainda que a dependéncia de resposta com a dose possa

ser ajustada linearmente, ha variacfes locais na aderéncia do ajuste utilizado aos pontos

experimentais que devem ser levadas em consideracdo nos processos de caracterizagdo e

calibracdo de TLDs.

5.4.2 Pastilha de CaSO4:Tm

A figura 51 mostra a curva de dose-resposta para 0 CaSO4:Tm nos feixes estudados.
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FIGURA 51 - Resposta TL em fun¢éo da dose das pastilhas de CaSO4:Tm
As pastilhas CaSO4:Tm apresentam linearidade de resposta com a dose para alguns dos
feixes utilizados. Entretanto, para N30 e N80 a resposta ndo é linear em todo o intervalo de
doses estudadas. A sensibilidade das pastilhas de CaSO4:Tm sdo apresentados na tabela 25,
onde os valores com ‘*’ foram calculados como a razdo da resposta TL em 10 mGy por esse

valor de dose, dado que a resposta ndo era linear em todo o intervalo de doses.

Tabela 25 - Sensibilidade e sensibilidade relativa das pastilhas de CaSO4:Tm para diferentes feixes

Pastilha Feixe Sensibilidade Sensibilidade
(nC/mGy) Relativa

N30 1.628,3 * 12,0 *
N40 1.437,0 10,6
N60 1.629,9 12,0

CaS04:Tm N80 619,7 * 4,6 *
N100 691,9 51
N120 486,7 3,6
137Cs 135,9 1

* valores obtidos a partir da razéo da leitura em 10 mGy por essa dose.

As pastilhas de CaSO4:Tm apresentam uma dependéncia energética de 13,5 para o feixe

de N40 (ver tabela 20), de modo que, para esse feixe, a sensibilidade relativa e a dependéncia
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energeética sdo, relativamente, proximas. Isto demonstra a qualidade do ajuste linear dos valores
de resposta TL em funcéo da dose, com boa aderéncia aos resultados em todo o intervalo de
doses.

5.4.3 Pastilha de CaSO4:Dy,Tm

A figura 52 apresenta os valores da intensidade TL para as pastilhas de CaSO4:Dy, Tm

em funcéo das doses de radiacfes utilizando diferentes feixes.
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FIGURA 52 - Resposta TL em fungéo da dose para as pastilhas de CaSO4:Dy,Tm

Pode-se verificar que para os feixes de N80 e N100 os valores da resposta variam nao
linearmente com a dose. Para esses feixes, a sensibilidade foi calculada pela razéo entre
intensidade TL na dose de 10 mGy e a dose. Os valores obtidos da sensibilidade séo

demonstrados na tabela 26, juntamente com a sensibilidade relativa.
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Tabela 26 - Sensibilidade e sensibilidade relativa das pastilhas de CaSO4:Dy,Tm para diferentes feixes

Pastilha Feixe Sensibilidade Sensibilidade
(nC/mGy) Relativa

N30 1.507,4 13,4
N40 1.571,7 14,0
N60 1.328,2 11,8

CaS04:Dy,Tm N80 753,3 * 6,7*
N100 4342 * 39*
N120 376,7 3.4
137Cs 1121 1

* valores obtidos a partir da razdo da leitura em 10 mGy por essa dose.

As pastilhas de CaSO4:Dy, Tm apresentam dependéncia energética similar aos valores
de sensibilidade relativa obtidas. Para o feixe N40, por exemplo, a dependéncia energeética
encontrada foi de 13,3 (ver tabela 21), enquanto que a sensibilidade relativa é de 14,0, 0 mesmo
ocorrendo com as outras energias. Em casos como esse, 0 processo de caracterizagdo e
calibracdo dos TLDs permite a obtencdo de estimativas de dose com maior precisdo e a
utilizacdo desses TLDs em aplicacfes em que requeiram maior precisao, como, por exemplo,

aplicacdes em controle da qualidade de procedimentos clinicos.

5.4.4 Pastilha de CaSO4:Dy, Th
A figura 53 representa a resposta TL obtida para a variacdo de dose utilizando diferentes

feixes de radiacdo para as pastilhas CaSO4:Dy, Th.
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FIGURA 53 - Resposta TL em funcéo da dose para pastilhas de CaSO4:Dy,Th

88

Os feixes N80 e N100, novamente, ndo produzem respostas lineares com a dose para 0s

TLDs de CaSO4:Dy,Th. A sensibilidade e sensibilidade relativa para os feixes estudados séo

retratados na tabela 27.

Tabela 27- Sensibilidade e sensibilidade relativa para pastilhas de CaSO4:Dy, Th em diferentes feixes

Pastilha Feixe Sensibilidade Sensibilidade
(nC/mGy) relativa

N30 1.348,3 12,5
N40 1.483,5 13,8
N60 1.320,5 12,3

CaS0a4:Dy,Tb N80 628,9 * 5,9 *
N100 406,2 * 3,8*
N120 362,8 3.4
137Cs 107,5 1

As sensibilidades relativas e dependéncias energéticas para o0 CaSO4:Dy,Thb (tabela 22)

estdo em concordancia para os feixes em que ajustes lineares puderam ser obtidos para a curva

de dose-resposta. Da mesma forma que para 0 CaSO4:Dy,Tm, para essas energias de feixe, 0

processo de calibracdo pode ser simplificado, correspondendo a facilidade de aplicagdo do

TLD.
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5.4.5 Pastilha de CaSO4:Dy,Eu
A figura 54 apresenta os valores da intensidade TL para diferentes doses de radiacéo e

feixes para as pastilhas de CaSO4.Dy,Eu.
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Figura 54- Resposta TL em funcdo da dose para pastilhas de CaSO4:Dy,Eu

As curvas de dose-resposta para os feixes N30 e N40 ndo apresentaram linearidade,
devido aos pontos de baixas doses, assim como outros materiais estudados. Na tabela 28 sdo
exibidas a sensibilidade e a sensibilidade relativa das pastilhas.

Tabela 28 - Sensibilidade e sensibilidade relativa das pastilhas de CaSO4:Dy,Eu para diferentes feixes

Pastilha Feixe Sensibilidade Sensibilidade
(nC/mGy) Relativa

N30 678,3* 12,8 *
N40 790,1 14,9
N60 653,8 * 12,3 *

CaSO0a4:Dy,Eu N80 461,9 8,7
N100 2549 4.8
N120 171,2 3,2
137Cs 53,1 1

As sensibilidades relativas do CaSOa4:Dy,Eu corroboram a maior dependéncia

energeética desse material para o feixe N40. Além disso, para os outros feixes analisados, a
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proximidade entres os valores da sensibilidade relativa e da dependéncia energética (tabela 23)
podem contribuir para protocolos de calibragcdo simplificados em aplicagdes especificas.

6 Conclusoes

Neste trabalho diferentes materiais TL, a base de CaSO4 e com dopantes terras raras,
foram produzidos e estudados com o intuito de desenvolvimento em aplicacdes em dosimetria
das radiagdes ionizantes.

A anélise dos resultados obtidos sobre a curva de emisséo de termoluminescente revela
que as pastilhas de CaSO4:Tm, CaSO4:Dy,Tm e CaSO4:Dy,Th foram as que apresentaram
maiores potencialidades para aplicacfes em dosimetria nas condi¢des estudadas. Protocolos de
tratamento térmico especificos podem ser, ainda, estudados de modo a otimizar a resposta
desses materiais. As pastilhas de CaSO4:Dy,Eu e CaSO4:Eu, embora ndo tenham apresentado
caracteristicas Otimas para a dosimetria TL, apresentam potencial para mais estudos em
radioluminescéncia, com possibilidade de desenvolvimento de dosimetria online em controle
de qualidade clinico.

As pastilhas de CaSOs:Tm apresentaram uma maior intensidade TL, quando
comparadas com a pastilhas comerciais, que apresentaram heterogeneidade e baixa
reprodutibilidade. As pastilhas produzidas neste trabalho apresentaram, ainda, menor
desvanecimento, além de maior homogeneidade e reprodutibilidade que as pastilhas comerciais
de CaSOs;Dy.

A pastilha comercial de CaSO4:Dy foi a Unica que apresentou linearidade de resposta,
para todos os feixes utilizados, em doses de até 50 mGy, enquanto que as pastilhas produzidas
apresentaram falta de linearidade em casos especificos devido a respostas em baixas doses.

A partir da anélise das partilhas disponiveis no mercado, e da informacao disponivel na
area, este trabalho pode produzir pastilhas que se mostraram, de modo geral, melhores quando
comparadas com as disponiveis no mercado. O método de producdo das pastilhas é simples,
seguro e barato, adicionando vantagens de producdo aos TLDs desenvolvidos.

Dessa forma, os objetivos iniciais que levaram a essa pesquisa foram plenamente

alcancados, e pode-se contribuir com avangos e inovacgdes na area de dosimetria TL.
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