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Resumo
A monitoracdo individual é parte essencial na protecdo radiologica em especial para a area de

radiologia diagnostica. Essa é a area cujo emprego das radia¢fes ionizantes expde mais pessoas,
de modo que as medicOes de radiacdo nesse campo sdo fundamentais para a protecdo dos
trabalhadores. Uma caracteristica importante que a maioria dos detectores utilizados para essas
faixas de energia dos raios X apresentam é uma grande dependéncia da resposta com a energia dos
fétons. O objetivo geral desse trabalho € estudar a resposta luminescente de detectores baseados na
fluorita natural verde em pé combinado com um aglutinante comercial, para irradiagdo com fétons
de raios X e gama de diversas energias (45-1250 keV). Além disso, o trabalho pretende contribuir
para o conhecimento dos fendmenos luminescentes como a luminescéncia opticamente estimulada
e a luminescéncia opticamente estimulada termicamente assistida, exibidos pela fluorita verde,
apresentando um modelo para o decaimento do sinal na forma de uma exponencial estendida
seguido por uma exponencial simples, que apresenta um bom ajuste ao conjunto de dados

experimentais.

Foi explorada a relacéo entre as diversas variaveis de interesse como dose e temperatura de leitura
com o comportamento do parametro B na exponencial estendida. Foi estudado a relag&o dos valores
ajustados de B para diversos conjuntos de dados experimentais com a energia do foton, que pode
ser uma ferramenta usada para estimar indiretamente a energia do féton que depositou energia na
amostra. A deposicdo de energia pelas radiagfes X e beta nas amostras de fluorita foi estudada
qualitativamente, através de uma simulacdo Monte Carlo e os resultados mostraram uma deposi¢ao
ndo uniforme de energia em todo o volume da amostra, estando concentrado principalmente na
face apontada para a fonte. Foram obtidas as curvas de dependéncia energética que podem ser

usadas na avaliacdo do equivalente de dose pessoal.

Um modelo foi proposto para explicar o que foi observado para o sinal de TA-OSL no caso da
fluorita usada nesse trabalho. Ele tem como hipdtese a existéncia de portadores de carga
aprisionados em armadilhas muito profundas, cujo acesso ndo é possivel somente com os estimulos
térmico ou Optico, e sim apenas com a combinacdo dos dois, com o estimulo Optico termicamente

assistido. Foi avaliada a quantidade de energia fornecida na forma de energia térmica para que as



cargas aprisionadas possam ser liberadas de uma armadilha muito profunda cujo valor aqui

determinado é Ea = (0.36 £ 0.05) eV, bastante proximo do valor ja reportado na literatura.

Palavras chaves: Dosimetria, Luminescéncia opticamente estimulada (OSL), Termoluminescéncia
(TL), Fluorita natural, OSL termicamente assistida (TA-OSL).



Abstract

Individual monitoring is an essential part of radiological protection, especially for radiology, where
the use of ionizing radiation exposes most of the people, such monitoring is fundamental in
protecting workers. Most detectors used for X-ray in diagnostic energy range shows an important
characteristic that is a large energy dependence of the response. This work aims to study the
dosimetric response of detectors obtained by cold pressing natural green fluorite powder combined
with a commercial binder, for irradiation with X-ray and gamma photons of different energies
(range 45-1250 keV). In addition, it intends to contribute to the knowledge of luminescence
phenomena such as optically stimulated luminescence and thermally assisted optically stimulated
luminescence, both emitted by green fluorite. For that a model for the light decay is presented in a
form of a stretched exponential plus a simple exponential, that showed a good fit to the

experimental data.

The relationship between the various parameters of interest such as dose and readout temperature,
and the behavior of the  parameter in the stretched exponential was explored. The relationship of
the fitted values of B for different experimental data sets with the photon energy was studied, and
this relation could be a tool to indirectly estimate the energy of the photons that deposited energy
in the sample. The energy deposition by X and beta radiation in the fluorite samples was studied
qualitatively by a Monte Carlo simulation. The results showed a non-uniform deposition of energy
in the entire volume of the sample, being concentrated mainly in the face pointing to the source.
Finally, the energy dependence curves were obtained, and the results could be used in the

evaluation of the personal dose equivalent.

A model was proposed to explain what was observed for the TA-OSL signal in the case of the
fluorite. The hypothesis was the existence of trapped charge carriers in very deep traps, whose
access was possible only with the combination of both thermal and optical stimulus. The activation
energy that the trapped charges need to be released from a very deep trap was determined as Ea =
(0.36 £ 0.05) eV. This value agrees with the one already reported in the literature.



Keywords: Dosimetry, Optically Stimulated Luminescence (OSL), Thermoluminescence (TL),
Natural Fluorite, Thermally Assisted OSL (TA-OSL).
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1. INTRODUCAO
1.1 Consideracdes iniciais

A radiologia diagndstica é uma especialidade médica dindmica que sofre rapidas mudancas com
0s avangos continuos das técnicas e da tecnologia, e pode ser entendida como a analise de imagens
obtidas usando tanto as radia¢fes ndo ionizante como € o caso da ressonancia magnética ou ainda
ondas sonoras como na ultrassonografia, bem como as radiacGes ionizantes tais como radiografias
simples, fluoroscopia e tomografia computadorizada (TC). Essa especialidade, pode ser usada para
identificar uma ampla gama de situagdes como 0ssos quebrados, problemas cardiacos, problemas
gastrointestinais e também pode rastrear doencas como cancer de mama. Além de identificar
problemas, os médicos podem usar a radiologia diagndstica para monitorar como o corpo de um

individuo esta respondendo a um tratamento, como por exemplo a radioterapia.

Em média, o uso dos raios X em medicina para o diagnostico e tratamento de doencas contribui
em 98% da exposicdo a radiacdo de todas as fontes artificiais e, depois das fontes naturais, é o
segundo maior contribuinte para a exposi¢do da populacdo em todo o mundo (UNEP, 2016).
Devido ao crescimento significativo do ndmero total de procedimentos médicos radioldgicos
houve, também, um aumento significativo no do nimero de profissionais da satde envolvidos na
area. De modo que é muito importante para esse conjunto de trabalhadores um servi¢o de

monitoragdo individual externa (SMIE) que avalie o equivalente de dose pessoal (H, (10)) de

maneira confiavel.

O IFUSP tem um laboratério certificado para tanto, com o emprego de dosimetria
termoluminescente (IRD, 2018); (OKUNO et al., 2017). Recentemente nosso laboratorio propds
uma nova composicdo para o detector a base de fluorita utilizado no monitor individual
(UMISEDO et al., 2020), que podera ser empregado para dosimetria pessoal por

termoluminescéncia (TL) ou por Luminescéncia Opticamente Estimulada (OSL).

A principal caracteristica da dosimetria pessoal para os individuos ocupacionalmente expostos da
area de radiologia diagnostica é que, para essas faixas de energia dos raios X, ha uma grande
dependéncia energética da resposta da maioria dos detectores — eficiéncia de deteccdo fortemente
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dependente da energia dos fétons. Outra caracteristica é que o uso de filtros para modificar a
dependéncia energética tem uma desvantagem para baixas energias de raios X, por introduzir uma
forte dependéncia direcional da resposta dos detectores. Além disso, ha evidéncias de uma possivel
relacdo entre a energia dos fotons de raios X com o formato das curvas TL/OSL. Portanto seria
possivel discriminar a energia do foton incidente sem necessariamente usar filtros (MALTHEZ, et
al., 2018).

Todavia, para melhor determinar o equivalente de dose pessoal, nosso laboratério optou por
determinar a energia média dos fétons que incidem no monitor individual, como descrito em
(OKUNO et al, 2017), baseado em metodologia desenvolvida pelo grupo anteriormente
(YOSHIMURA; DA CRUZ, 1984) ;(GUIMARAES et al., 2007).

As mudancas efetuadas no detector baseado em fluorita, com a perspectiva de usar a propriedade
de OSL, tornam necessario realizar novamente testes com os detectores de forma a verificar a

possibilidade de emprego em dosimetria pessoal nessa area de aplicacéo.

1.2 Objetivos

O principal objetivo neste trabalho é estudar a resposta dosimétrica de detectores obtidos pela

prensagem a frio de fluorita verde natural em pé combinado com um aglutinante comercial, para

irradiacdo com fotons de raios X e I' de diversas energias. Ao passo que os objetivos especificos

do trabalho s&o:

e Obter a dependéncia energética das respostas OSL para varias faixas de dose absorvida e
de energia de fotons (raios X e I'), incluindo varia¢fes de formato nas curvas de emissao
OSL, realizando experimentos de leitura TL / OSL combinados.

e Obter curvas de emissdo OSL em temperaturas acima da temperatura ambiente, e avaliar
mudancas nas propriedades dosimétricas da amostra.

e Simular com o método Monte Carlo (PENELOPE) a deposi¢do de energia em situacoes
equivalentes as experimentais.

e Contribuir para o conhecimento dos fenébmenos luminescentes OSL e TA-OSL da fluorita

verde.
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2. FUNDAMENTOS TEORICOS
2.1 A luminescéncia em soélidos

Um solido pode emitir luz apos a absorcéo de certa quantidade de energia, a partir de dois processos
bem conhecidos, o primeiro refere-se a energia absorvida que é convertida em calor. O calor se
difunde através do material, que emite uma radiacdo chamada de Radia¢do Térmica (conversdo de
energia térmica em energia eletromagnética). Em outro processo, a energia absorvida é
temporariamente armazenada em um estado excitado localizado e apos um tempo t essa energia é
liberada, podendo ocorrer a emissdo de luz. Essa luz é chamada de Luminescéncia. E comum
nomear dois tipos de luminescéncia com base nesse tempo t, a fluorescéncia onde 1<10%s e a
fosforescéncia para T > 10®s. Em suma, a radiacio térmica é a emissdo de luz que toda a matéria
possui a uma temperatura maior que o zero absoluto. Enquanto a luminescéncia é um processo pelo

qual a luz emitida € caracteristica do material luminescente (LEVERENZ, 1968).

Em geral a luminescéncia é explicada em termos de decaimentos exponenciais no tempo com uma
constante de tempo caracteristica 1. Este tipo de decaimento foi adotado a partir de experimentos
em fisica atdmica, discutidos a partir de esquemas de dois niveis, correspondentes a seguinte
situacdo representada na Figura 1:

| - Excitando os elétrons de um estado fundamental 'f' (um centro de recombinacgdo) para um estado
excitado 'e'.

Il - Esse elétron em estado excitado agora pode ficar preso em 'm' (nivel metaestavel na banda de
energia "proibida” entre ‘e e 'f") onde permanecera até que receba energia suficiente para retornar
a'e'.

I11- Uma vez em 'e’ o elétron pode sofrer uma transicdo normal de volta para 'f>, com a emissdo

subsequente de luz.

Da mecanica estatistica o tempo médio t gasto na armadilha na temperatura T é dado por: T =
s texp(E/kT). Onde s é uma constante, E ¢ a diferenca de energia entre os estados ‘m’ e ‘e’

(chamado de profundidade da armadilha), k é a constante de Boltzmann. Usando a hipdtese de
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Randall & Wilkins, uma vez que o elétron foi liberado de sua armadilha a probabilidade de retornar
a'm' é muito menor do que a probabilidade de retornar ao estado fundamental 'f”, a intensidade da

emissdo de luz em qualquer instante | (t) é proporcional a taxa de recombinacéo (taxa de transicdes
m-e). Assim, | (t) é proporcional a taxa de liberacdo de elétrons da armadilha: I(t) = C % = % .
Onde C é uma constante de proporcionalidade e n é o numero de elétrons presos em ‘m’.
Resolvendo essa equacdo diferencial obtemos I(t) = I,exp(—t/t), que é a equacdo de
luminescéncia para um modelo simples (os elétrons foram usados como ilustracdo, mas também

vale para os buracos) a uma temperatura constante T (MCKEEVER, 1988).

I l
_m

A1l v

111

Figura 1: Representacéo para a transi¢do de energia para fendmenos de luminescéncia

2.2 A termoluminescéncia (TL) e a luminescéncia opticamente estimulada (OSL)

2.2.1 A termoluminescéncia (TL)

De um ponto de vista fenomenologico, TL € a emissdo de luz por um isolante ou semicondutor
guando aquecido. A termoluminescéncia é a emissdo termicamente estimulada de luz apds a
absorcdo prévia de energia da radiagdo (MCKEEVER, 1988).

Do ponto de vista microscopico, a TL consiste na perturbacéo do sistema eletrénico de um material
isolante ou semicondutor, indo de um estado de equilibrio termodindmico, para um estado

metaestavel através da absorcdo de energia externa, cedida pela radiacdo ionizante. Isto € entdo
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seguido pelo retorno ao estado de equilibrio, ap6s um estimulo térmico, precipitando a emissdo de

luz, que, sem o aquecimento, demoraria muito tempo para ocorrer.

Um grafico da intensidade da luz emitida em funcdo da temperatura pode ter um ou mais maximos,
cada um correspondendo a uma armadilha ou nivel de energia (FURETTA, 2010). Uma curva de

emissdo luminescente tipica da fluorita pode ser vista na Figura 2.

350

TL (Contagens)

T T T
100 200 300 400

Temperatura (°C)

Figura 2: Curva de emisséo luminescente tipica da fluorita utilizada
nesse trabalho

Um modelo bastante simples que podemos usar para explicar a TL € mostrado na Figura 3, com
um diagrama de niveis de energia com uma armadilha de elétrons e um centro de recombinacao,
onde cada parametro nesse modelo representa: E (eV) é a energia de ativacao para liberar um
elétron armadilhado, s (s) é uma fator de frequéncia associado a vibragdo da rede cristalina, Am
(cm3s1) e An (cm®s™?) sdo os coeficientes de probabilidade de recombinagéo e re-armadilhamento,
respectivamente, B(cm®s?) é o coeficiente de probabilidade de aprisionamento de buracos livres
nos centros de buracos, M (cm™) é a concentragdo dos centros de buracos e m (cm2) a quantidade
de buracos armadilhados nesse centro, N (cm) é a concentragdo de armadilhas de elétrons e n
(cm®) representa a ocupagdo dessas armadilhas, nc e ny sdo, respectivamente, as concentragoes

de elétrons e buracos livres. X (cm™ st) é a taxa de producdo de pares de elétron-buraco,

proporcional a taxa de dose.
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ny

Figura 3: Diagrama de niveis de energia mostrando uma armadilha de elétrons acima do nivel de Fermi (linha preta tracejada) e um
centro de recombinacéo abaixo.

O conjunto de equacdes diferenciais que descreve o modelo durante a excitacdo feita pela
irradiacdo com a radiacdo ionizante, que libera pares de ions, na temperatura T, é:

-E
2= A, (N-n) nc— nsext (1)

dt

‘Z—T = B(M-m) ny— Ammnc (2)
% = X - An (N-n) nc— Ammnc (3)
dny _dn dng_dm 4)

dt ~ dt dt dt
Ao resolver essas equacdes para 0 processo de excitacao, termina-se com uma concentracao finita

de elétrons livres, nc e buracos livres, ny. Em seguida, pode-se resolver novamente as equacoes (1-
4) considerando X = 0, e considerando como parametros iniciais as solugdes do conjunto anterior,

para simular o periodo de relaxamento entre a excitacdo e o aquecimento.

Apds essa etapa, nc e ny sdo muito pequenos, e de acordo com a hipétese Randall & Wilkins, uma
vez que um elétron é elevado termicamente para a banda de conducéo, ele executa imediatamente

a recombinacdo com um buraco preso no centro de recombinagdo. Considerando um aquecimento
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da forma T =T, + qt, onde T, (K) e T (K) sdo respectivamente, a temperatura inicial e a
temperatura no instante t, q (K / s) € a taxa de aquecimento constante. Dessa forma o conjunto de
equacdes para a etapa de aquecimento é:

—-E
Z—rtl = An (N-n)nc— nsext (%)
C:i_IZl = - Ammnc (6)
dm _ dn + ﬂ (7)

dt - dt o de

Este conjunto de equacdes diferenciais acopladas ndo pode ser resolvido analiticamente, a solucao
mostrada na Figura 4, foi obtida numericamente usando a funcdo ODE45 no MATLAB
(SHAMPINE, et al., 2005).

cio de elétrons ar

.
TL{ua)

> =
. Temperatura (K)
Tempo (s)

Figura 4: Resultado da simulagdo das equagdes diferenciais 1-7, para os seguintes parametros: s = 102 s, E=15eV, An=4.6 x
108 cm3s?t, Am=4.6x107cmis?, B=4x 10" cmis?, X =5x10"cm=st, N=10cm3 M =N =100 cm=3,

A concentracdo total de estados ocupados, como mostra a Figura 4 varia com a temperatura (ou

tempo). Podemos representar essa concentracao de estados ocupados (m ou n) por:
n(t) = fyl fyz ...fymn(yl,YZ, - Ym) dyq dya, ...dyy ,onde n(yq, Yz, ... Ym) € uma distribuicdo,

que expressa a concentracdo de estados ocupados que possuem 0S pardmetros Yi,Yz, - ¥Ym
(relacionados ao nivel de energia de cada armadilha) que, por sua vez, governam a probabilidade
por unidade de tempo do sistema retornar ao equilibrio (BTTER-JENSEN et al, 2003). A
intensidade de luminescéncia detectada sera proporcional a taxa na qual os portadores de carga

du(t)

retornam ao estado de equilibrio, de modo que: I(t) = m
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E para avaliar melhor essa equacdo podemos usar uma relacéo do tipo: d‘;—it) = u(t) p(t), onde

podemos assumir o principio de superposicdo - ou seja, ndo h& interacdo entre os estados, e
escrever:

du(t)
= =L L L, 00 YaYm) PO Yz - Ym) dys dys.. dym (8)

A forma de p(y) depende do método de estimulo, no caso, térmico ou éptico. No caso térmico,

-F

podemos escrever: p(F) = vKexT, onde v ¢ a frequéncia de vibracéo da rede de fonons, K uma
constante de probabilidade de transicédo e F a barreira de energia livre de Helmholtz que necessita
ser vencida para o decaimento do estado metaestavel. (BATTER-JENSEN et al, 2003)

A equacdo pode ser expandida usando F = E - AST, onde AS é a variacao na entropia:

-F As E —E
p(F) = vKexT = vKexexT =sexT 9)
Portanto a equacdo 9 é o segundo termo da equacdo diferencial 5, de modo que E representa a
"profundidade da armadilha" e p é a probabilidade de liberar um elétron armadilhado.

2.2.2 A luminescéncia opticamente estimulada (OSL)

Semelhante a TL, a OSL ¢ a emissao de luz por um semicondutor ou isolante observada quando
exposto a luz com determinado comprimento de onda de estimulo Aest, ap0s a absorcao prévia de
energia. Essa luz observada é caracteristica de cada material, de maneira que a luz que detectamos
tem comprimento de onda (AosL) diferente da usada no estimulo (AosL < Aest) (YUKIHARA et al,
2011). Como a termoluminescéncia e a luminescéncia opticamente estimulada sdo fendmenos
intimamente relacionados, e 0 modelo usado na Figura 3 para explicacdo da TL é muito semelhante

ao da OSL, nesse modelo simples sé teremos uma alteragdo no conjunto de equag@es diferenciais

(5) a (7).

No caso da OSL, a fungdo p na equagio 9, sera escrita como: p = ®c, onde ® (fotons por cm?2s?)

representa o fluxo de fotons e ¢ (cm?) representa a secdo de choque Gptica. Para estimulo dptico,
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usando um comprimento de onda fixo Aest € uma intensidade de iluminagdo constante @ a

luminescéncia registrada é conhecida como OSL de onda continua (CW-OSL).

O novo conjunto de equacdes diferenciais, que descreve o modelo durante o estimulo é:

fi—rt’ = An (N-n) nc— n®o (10)
d_m =_ Ammnc (ll)
dt

d_m = @ +% (12)
dt dt dt

Supondo que todos os elétrons em estados excitados se recombinem imediatamente, e que
intensidade da luz emitida seja proporcional a taxa de elétrons que escapam dos centros de
armadilhamento, a solucdo desse conjunto de equacdo (10) a (12), pode ser vista na Figura 5, que
representa uma curva de decaimento OSL obtida em modo CW (continuous wave — ou iluminacao

com poténcia constante).

O&Liua)

Tempo (s}

Figura 5: Resultado da simulagdo das equagdes diferenciais 10 a 12, para os seguintes parametros: s = 102s, E=15eV, An =
4.6x108 cm®s?t, Am=4.6 x 107cm3 s, B =4 x 10"1%cm?® s, X =5 x107cm® s, N = 10%°, M = N = 101° cm?,

As técnicas de OSL tém vantagens sobre as técnicas TL por uma série de razdes. A vantagem mais
clara reside no fato de que o método de leitura € totalmente Optico, ndo sendo necessario o
aguecimento das amostras (embora possam existir algumas vantagens em fazer leituras OSL em

temperaturas acima do ambiente). Além de eliminar a necessidade de um sistema de aquecimento
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confiavel, ajuda a lidar com os problemas relacionados ao thermal quenching (reducdo na
eficiéncia da luminescéncia conforme a temperatura da amostra aumenta, devido a abertura de vias

de relaxamento ndo radiativas).

Outra vantagem de um sistema Optico de estimulo é a possibilidade de variar o arranjo experimental
para obter, ao invés de uma iluminag&o continua como foi o caso discutido acima, uma iluminagéo
linearmente modulada (LM-OSL) ou pulsada (POSL). Enfim o estimulo 6ptico favorece outros

arranjos experimentais em que a luminescéncia pode ser estimulada.

Em geral a alta sensibilidade OSL também leva a vantagens relacionadas a multiplas leituras, uma
vez gque ndo é necessario estimular todas as armadilhas para ter um sinal de luminescéncia
suficiente para leitura. Desse modo permaneceria um sinal residual, que pode ser estimulado
posteriormente, uma segunda ou terceira vez, para fins de verificacdo de dose. Finalmente, o
processo de leitura Optica pode ser feito muito rapidamente, ajustando a poténcia da luz usada no
estimulo, levando a vantagens associadas a analise rapida de muitos dosimetros. (YUKIHARA,
2011)

2.3 A Fluorita

Fluorita é o nome para o mineral natural fluoreto de calcio CaF». Sua estrutura cristalina é cubica
de face centrada nos ions de Ca?*, a célula unitaria mostrada na Figura 6, possui 8 ions de Ca?* de
modo que cada &nion de Fé cercado por 4 ions de Ca?*. Os parametros da célula sio a=b=c=5.463A
(arestas do cubo), a=B=y =90° (onde a, € o angulo entre b e c; B, &€ o dngulo entre a e c; y, o angulo
entre ae b) (SCHREYER et al, 2014).

Embora o material puro seja incolor, o mineral natural costuma ser bastante colorido devido a
presenca de “centros F” (defeitos intrinsecos que correspondem a vacancias de anions ocupada por
1 ou mais elétrons armadilhados) e a impurezas comuns em minerais naturais, no caso da fluorita
a substituicdo do cation de célcio por certos elementos terras raras, como itrio e cério, além de

ferro, sodio e bario que também sdo impurezas comuns.
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Figura 6: Estrutura da célula unitaria de CaF2 construido a partir do software VESTA (MOMMA et al, 2011), onde a esfera
grande representa o Ca e a pequena representa o F

A gama de cores comuns para a fluorita é enorme sendo possivel encontra-la nas cores roxa, azul,
verde, amarelo, incolor, marrom, rosa, preto e laranja avermelhado, e cores intermediarias entre
essas citadas. N&o a toa a fluorita ganhou a reputagdo de “O Mineral Mais Colorido do Mundo” (e

talvez rivalizando na gama de cores com o quartzo). (ROPP, 2012)

A fluorita é bastante abundante e é a principal fonte comercial do elemento flGior. E amplamente
utilizada na industria, em especial na metalurgia para a fabricacdo do aco, como fluidificante de
escorias, fabricacdo do aluminio, fundicdo de ligas especiais, fundicdo de zinco e magnésio, e como
citado na industria quimica o uso mais tradicional é a obtencdo do fltor elementar, além de
fluoretos inorganicos e &cido fluoridrico (HF).

A fluorita exibe um forte sinal TL/OSL, e, ap6s tratamento térmico, pode ser utilizada de forma
satisfatoria para fins de dosimetria de radiacdo. No Brasil, um grupo do Instituto de Fisica da
Universidade de Sao (IFUSP) e do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN) nos anos
60 liderados pele professor S. Watanabe comegaram os estudos da TL da fluorita brasileira de uma
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jazida em Criciuma. E foram Okuno (OKUNO, 1971) e Cruz (CRUZ, 1972) que estabeleceram as
condicdes de estabilidade e reprodutibilidade do sinal TL da fluorita brasileira, enfatizando o uso
do material para fins de dosimetria de radiacdo. (TRZESNIAK et al., 1990)

2.4 O método Monte Carlo

O método Monte Carlo (MC) é uma ferramenta numérica, que faz uso de algoritmos estocasticos
para simular o comportamento de sistemas fisicos ou matematicos. Foi apresentado pela primeira
vez em 1940 por Metropolis e Ulam, e teve seu potencial testado pela primeira vez em 1945, apos
a invencdo do primeiro computador — O ENIAC (METROPOLIS, 1987).

O ENIAC, foi desenvolvido na Universidade da Pensilvania e teve como responsaveis o fisico John
Mauchly e o engenheiro Presper Eckert. Mauchly, que tinha familiaridade com os contadores
Geiger nos laboratorios de fisica, percebeu que se esse circuito era capaz de contar, entdo ele
poderia realizar operagdes, e por que nao, resolver equacdes diferenciais. Foi Von Neumann quem
programou 0 ENIAC para realizar calculos com o método Monte Carlo (METROPOLIS, 1987)
(ECKHARDT, ULAM e VON NEUMANN, 1987) .

Hoje em dia, temos disponiveis diversos cédigos MC como o0 PENELOPE (SEMPAU, BADAL e
BRUALLA, 2011) e 0 GEANT4 (AGOSTINELLI et.al 2003) que s&o usados na fisica médica
para estudar e simular o transporte de radiacdo na matéria. Esses cddigos MC simulam o transporte
de radiacdo na matéria, calculando uma interacdo particula-material, uma particula por vez —
chamada de historia. Quando a particula simulada atinge uma energia menor do que a energia de
corte, ou deixa a regido de interesse da simulacdo, sua historia acaba, e comeca a simulagéo de

outra particula.

2.4.1 O codigo PENELOPE

O codigo Monte Carlo usado nesse trabalho é 0o PENELOPE, com a interface PenEasy V20190921,
cujo nome € um acrébnimo para PENetration and Energy LOss of Positrons and Electrons.
Inicialmente o cddigo simulava somente elétrons e passou, mais tarde, a simular também fétons. O

algoritmo de simulacédo é baseado em um modelo de espalhamento que combina bancos de dados
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numericos com modelos analiticos de secdo choque para os diferentes mecanismos de interacéo e

é aplicavel a energias de particula com valores de 50 eV a 1 GeV.

Alguns parametros usados na simulacdo devem ser fornecidos pelo usuario, através de um arquivo
de entrada. Esses parametros s&o:

e Localizacdo da fonte de radiagéo.

e Geometria da fonte de radiagéo.

e Energia inicial das particulas.

e Direcdo de propagacéo.

e NuUmero inicial de particulas.

e Geometria do espaco (geometria de todo o sistema simulado, detector, fonte, objetos de

interesse).

e Energia de corte de fotons e elétrons.

A simulacdo da primeira particula é dada a partir da posicéo e da geometria da fonte. A simula¢éo
do espaco onde o PENELOPE simula o transporte de energia € feita com uma sub-rotina o
PENGEOM, que funciona com a superposi¢cdo de planos, superficies conicas, hiperboloides,
esferas e elipses. A intersecdo de superficies define um volume que o PENELOPE chama de corpos
(“body”).

A composicdo atbmica dos corpos é feita com outra sub-rotina, chamada MATERIAL, que contém
as densidades e a fracdo por peso de cada elemento presente na geometria criada. A fracao por peso
de cada elemento no volume que define a probabilidade de a particula interagir com aquele
elemento. Por fim no arquivo de entrada, é configurado a energia de absor¢do dos fétons e dos
elétrons, que é a energia na qual a historia da particula é finalizada. Esses valores s&o definidos
para cada material na simulagdo. Um fluxograma simples da estrutura do cddigo é mostrado na

Figura 7.
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Figura 7: Fluxograma do cddigo PENELOPE, onde em vermelho séo arquivos fornecidos pelo PENELOPE, e em preto sdo
informacdes que o usuério deve fornecer ao cddigo.

Vale ressaltar que toda simulag@o possui limitagdes, seja por simplificagdes no modelo, ou por
aproximacdes nas contas das se¢des de choque. No caso do PENELOPE, as estruturas moleculares
sdo desprezadas, e para energias muito baixas, valores menores que 1keV, os bancos de dados de

secdo de choque ndo possuem resultados tdo acurados, quanto para energias mais elevadas.

2.5 Grandezas dosimétricas

O uso de radiagdo ionizante na ciéncia, industria ou na medicina requer uma habilidade para medir
com precisdo a quantidade e qualidade da radiacdo ionizante produzida por uma fonte radioativa
ou equipamento de raios X. Em especial a precisao é importante no uso medico para diagndstico
(imagem de raios-x e medicina nuclear) ou tratamento (radioterapia) de doengas. Na imagem, o
objetivo é obter a melhor qualidade de imagem com dose minima de radiacdo; na radioterapia é
entregar a dose prescrita para o volume alvo com os melhores valores possiveis, sem ultrapassar

valores de dose seguros nos orgaos sadios.

De modo que se faz necessario falar de algumas das principais grandezas da fisica das radiacdes,
introduzidas no comeco do seculo XX, depois da descoberta que a radiacao poderia destruir tecidos.

As grandezas usadas na fisica das radiacdes estdo separadas em trés grupos como mostra a Figura
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8, e, como podemos notar as grandezas operacionais e de protecdo séo baseadas na definicdo de
uma grandeza fisica fundamental chamada de dose absorvida.

A dose absorvida é definida como a energia média (dg) depositada pela radiacdo em um meio de
massadm: D = ;—:1 . Sua unidade no sistema internacional é o gray (Gy), sendo 1 Gy = 1 J/kg.

Outra grandeza fisica cuja unidade também é o gray, é o kerma (acronimo para “Kinectic energy
releaseed in matter”), que é dada pela razéo entre a energia transferida (dE..soma de todas as

energias cinéticas iniciais das particulas carregadas liberadas por particulas sem carga (fotons,

~ dE¢r
néutrons)) por dm: K = —.
dm
Grandezas fisicas
e Fluéncia ¥
e Kerma K
e Dose absorvida D
Calculadas usando Q(L) e fantomas em Calculadas usando w_ e w_e
forma de paralelepipedos ou esferas fantomas antropomorticos
validadas com medidas e calculos
Grandezas operacionais Grandezas de protecao
. Comparadas por
e Equivalente de dose pessoal H, (d) wedidasarcalcilos e Dose absorvida no érgao D,
e Equivalente de dose ambiente H* (d) (usando w, e w_e e Dose equivalente no érgio H.
o s disge direoional F 6. & fantomas - I
° /e g 2 Q - fetiv
quivalente de dose direciona (d, ©) antropomérficos) e Dose efetiva E

Relacionadas por calibragao e calculo I

Respostas de instrumentos ‘

Figura 8: Relagdo de grandezas para fins de monitoramento e protecéo radiolégica (ICRU, 1998).

Essas duas grandezas podem ser medidas experimentalmente, em especial pode-se estimar o kerma
no ar na entrada do corpo de um ser humano e a dose absorvida na pele (OKUNO, 2018).

Outra grandeza que é importante ser definida nesse trabalho, e pode ser estimada a partir das
grandezas acima € o equivalente de dose pessoal, que é uma grandeza operacional para

monitoracdo individual externa. Definida como o produto da dose absorvida em um ponto na
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profundidade d, abaixo de um ponto especificado sobre o corpo, ponderada por um fator Q de

qualidade da radiagéo nesse ponto: H,(d) = DQ.

Essas grandezas, foram mudando e sendo mais bem definidas com o passar do tempo, junto com o
desenvolvimento das técnicas de medicao de radiacdo ionizante estimulado pela rapida expanséao
da pesquisa em fisica da radiacdo; devido ao grande potencial dos raios X e da radioatividade na
medicina, bem como na industria comercial e militar, de modo que a dosimetria da radiacdo se

tornou e ainda é o componente mais importante da fisica das radiacoes.
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3. MATERIAIS E METODOS
3.1 Amostras

As amostras de fluorita utilizadas neste trabalho pertencem ao Grupo de Dosimetria e Fisica
Médica do IFUSP, sdo cristais de cor verde obtidas a partir de uma jazida em Cricilma na sua
forma bruta (TRZESNIAK et al.,, 1990). Os cristais foram enviados ao laboratério de
caracterizacdo tecnoldgica na Escola Politécnica, e a identificacdo foi efetuada através do po de

fluorita, mediante o emprego de difratdmetro de raios X.

A identificacdo das fases cristalinas, discriminadas como mostra a Figura 9, foi obtida por
comparacdo do difratograma da amostra com os bancos de dados PDF2 do ICDD - International
Centre for Diffraction Data e ICSD — Inorganic Crystal Structure Database. As linhas azuis indicam
as fases identificadas da fluorita (01-077-2245) e as linhas em verde indicam uma possivel presenca
de quartzo (01-083-0539).

I
\

Posigio 26

Figura 9: XRD da amostra de fluorita Natural em vermelho, e em azul as fases caracteristicas da fluorita de acordo com o banco
de dados do ICDD.

O processo de fabricacdo das pastilhas que serdo usadas como dosimetros emprega o pé da fluorita,
triturado com tamanho de gréo entre 85 um e 185 um, apds o tratamento térmico, o po é misturado
com um aglutinante liquido usando na cola Durabond 950 da Cotronics Corp (resistente a

temperaturas até 650°C).
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A mistura é prensada a frio por meio de uma prensa hidréulica, e submetida a um processo de cura
no forno por 12h a 100°C. As amostras em forma de disco de 5mm de didmetro foram lixadas para
obter uma espessura adequada e uma superficie lisa. A proporcéo do p6 de fluorita e do aglutinante
é de 100:30 partes por peso. A distribuicdo de massas do lote de 48 pastilhas produzidas pode ser
vista na Figura 10, com média 0,054g e desvio padrdo 0,003g. Nas amostras foram feitas leituras
de OSL/TA-OSL e em algumas somente leituras TL.

0,065 T T T T T T

0,060 i

001g)

s B 2 4 LR AP

0,050 i E

Massa (+ 0

0,045

0,040 . . . .

Pastilha

Figura 10: Distribuicdo de massas das amostras de fluorita.

3.2 Tratamentos térmicos

Os tratamentos térmicos realizados em materiais naturais sdo necessarios para manter a estabilidade
e a sensibilidade (o sinal OSL/TL por dose de radia¢do) do material usado para a dosimetria. Nesse
trabalho dois tipos de tratamentos térmicos foram efetuados para preparar o material para uso
dosimétrico.

O pé de fluorita foi aquecido a 600°C por 15 minutos, num forno mufla da marca: EDG

Equipamentos e Modelo: Edgcon 3P para reduzir a fotossensibilidade e esvaziar as armadilhas
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importantes para a dosimetria; um aguecimento posterior a 400°C por 2 horas para estabilizar a

resposta TL a radiacéo ionizante.

O resfriamento da amostra € feito retirando-se o recipiente de ceramica do forno e colocando-o
sobre uma superficie de aluminio espessa a temperatura ambiente. Todo o processo do tratamento

térmico é feito no ar.

3.3 Procedimentos de Irradiacdo e Equipamentos
3.3.1 O leitor TL/OSL

As irradiacOes foram realizadas no laboratério do Grupo de Dosimetria e Fisica Médica do IFUSP.
As medidas de TL e OSL foram realizadas usando o leitor comercial produzido pelo Risg DTU
National Laboratory modelo DA-20 (Figura 11).

Photomultiplier tube
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Beryllium window <——— %%%Q 00 00 Z7) &%25'
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. Sample carrousel Q)QQ

)

Figura 11: Esquema do leitor de TL/OSL Risg

A luminescéncia é estimulada utilizando diodos emissores de luz azul (470 nm, FWHM = 20 nm)
distribuindo 80 mW/cm2, na posicao da amostra, em modo CW, e para o caso da TL é utilizado o
sistema de aquecimento do proprio equipamento, com temperatura méaxima recomendada de

700°C, e taxa de aquecimento podendo variar de 0,1°C/s até 10°C/s.
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Os sinais TL/OSL s&o detectados com um tubo fotomultiplicador (PMT) atrés de um filtro dptico
transmissor de UV (Hoya U-340, 7,5 mm de espessura e 45 mm de didmetro) para bloguear a luz
de estimulacdo e transmitir parte do sinal OSL, além desse filtro também é utilizada uma mascara

(colimador de luz) de 5 mm de didmetro.

As irradiagbes utilizando a fonte beta °°Sr /°°Y com energia maxima de 2,27MeV e atividade em
torno de 1,48GBq sdo realizadas a temperatura ambiente utilizando irradiador incorporado ao leitor
TL / OSL com taxa de dose aproximadamente de 10 mGy/s. A fonte € montada em uma roda
giratdria de aco inoxidavel, que é acionada pneumaticamente. O tempo para ir da posicao fechada

para a aberta é 0,11s.

A distancia fonte-amostra deve ser tdo pequena quanto possivel para fornecer a maior taxa de dose
possivel, no caso do Risg essa distancia € 7mm. H& um atenuador de 0.1 cm aluminio apos a fonte
e uma janela de quartzo de 0,0125 cm que esta localizada entre o irradiador e a amostra para atuar

como interface de vacuo.

O procedimento para as leituras dos sinais TL/OSL é bastante direto, uma vez que o editor de
sequéncias a ser realizado pelo leitor Risg é bastante intuitivo, uma sequéncia € como uma planilha
- € uma grade retangular de colunas e linhas. A unidade basica de uma sequéncia é uma célula, na
qual um Unico comando é armazenado. Esse comando pode ser, dentre outros, expor a amostra a
radiacdo, estimular a amostra com calor ou luz. Todas as leituras foram realizadas imediatamente

apos a irradiagéo.

3.3.2 Tubo de raios X

O tubo de raio X utilizado nesse trabalho ¢ 0 modelo X MG 540 fabricado pela Philips (Philips
GmbH, Hamburgo, Alemanha) com um alvo fixo de tungsténio (W) e uma filtracdo inerente de 2,2
mm de berilio (Be), conectado a um gerador de potencial constante. Esse equipamento possui uma
unidade de controle modelo MGC 30, podendo ser acionado pela sala anexa ao local em que se

encontra o equipamento.
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Durante as irradiagdes com raios X, utilizamos uma filtragdo adicional fixada no colimador do
feixe; o colimador é feito de chumbo, recoberto por inox e com um orificio conico de diametro
menor 5 cm. A filtracdo foi adicionada para que o feixe correspondesse a um feixe com as
qualidades de radiacdo de referéncia para espectro estreito fornecidos pela norma NBR ISO — 4037
de 2020 (ABNT,2020). A tabela 1 mostra as qualidades de radiacdo de referéncia usadas nesse
trabalho.

Tabela 1: Caracteristicas da série de espectro estreito fornecidas pelo relatério 4037 da NBR 1SO (ABNT,2020)

Potencial | Filtro Adicional | Primeira | Segunda Energia Energia
Qualidade | do Tubo (mm) CSR CSR Média Efetiva
(kVp) (mmde | (mmde (keV) (keV)
Al | Cu| Sn | Pb Cu) Cu)
1 60 40106 - | - 0,234 0,263 47,9 45,3
2 80 40120 - | - 0,580 0,622 65,2 63,5
3 100 4050 - | - 1,09 1,15 83,3 82,1
4 120 40| - |25] - 2,30 2,41 100 100
5 200 40]120130[10 3,92 3,99 165 164

Os valores de primeira e segunda camada semirredutora (CSR), assim como a posi¢éo das amostras

expostas a radiacdo sao medidas a 1m do ponto focal.

3.3.3 Fonte de ®°Co

A fonte de ®Co usada nesse trabalho é uma fonte selada com atividade de 199,52 mCi em
06/09/2007, localizada dentro de um irradiador com blindagem cilindrica de chumbo, com uma
abertura circular de controle manual. Durante as irradiacfes as amostras foram colocadas a 190 cm
da fonte em suportes de madeira apoiados em mesa com tampo de poliestireno expandido. Essa foi

a fonte foi usada nos experimentos para a determinacdo da dependéncia energética das amostras.

3.4 Descricdo da simulagdo Monte Carlo
3.4.1 Geometria da simulagéo
Nesse trabalho a deposicdo de energia foi simulada em duas geometrias diferentes. A geometria
simulada para a deposicao de energia da radiacdo beta, onde as amostras foram expostas a fonte de
%0Sr /°0Y do leitor de TL/OSL Risg, possui as seguintes caracteristicas:

e O dosimetro de fluorita CaF, de espessura de 0,1 cm e raio 0,255 cm, posicionada a 0,7 cm

da fonte.
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e Fonte de radiacéo fonte de *°Sr /*°Y com 0,05 cm de espessura e 0,5 cm de raio posicionada
a 0,7 cm da amostra (obtidas a partir do manual Guide to “The Rise TL/OSL Reader”).
e Atenuador de 0,1 cm de Al

e Janela de quartzo de 0,0125 cm de espessura de 0,6 cm de raio entre a fonte e a amostra.
Como as medidas ndo sédo feitas a vacuo, uma esfera de ar de 1m foi simulada, uma imagem da

geometria descrita pode ser vista na Figura 12.

Figura 12: Simulagdo da geometria da situacdo de irradiacdo do equipamento Risg TL/OSL reader Model DA-2. O Material 1
é a fluorita, Material 2 € a fonte de radiacdo, Material 3 € a capsula de Al, Material 4 é o atenuador de Al e 0 Material 5 é a
janela de quartzo, o material 6 representa o ar.

A geometria da simulagdo com o raio X é relativamente mais simples, pois o tubo raio X néo serd
simulado, uma vez que como fonte de radiacdo sera usado um PSF (phase space file) como sera
discutido em 3.4.2. Outro fator que simplifica a simulacdo da geometria é que o detector € 0 mesmo

nas duas situacdes simuladas, e ele esté situado a 1m da fonte como foi discutido na secéo 3.2.

3.4.2 Caracteristicas dos espectros de entrada

Os espectros de energia da radiacio beta da fonte de °Sr /*°Y do leitor de TL/OSL Risg, podem
ser vistos na Figura 13, onde no eixo x temos a energia em keV, e no eixo y o produto do volume
V por @k (a fluéncia diferencial em energia). Esses espectros foram obtidos com a sub-rotina
PENELOPE /PENNUC, que permite a simulacdo da cascata de decaimento completo de um

radionuclideo, incluindo raios-x e elétrons Auger produzidos apds o decaimento atdmico. Os
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arquivos do radionuclideo (Sr90.nuc por exemplo) podem ser obtidos no site do Laboratoire
National Henri Becquerel. (GARCIA-TORANO, PEYRES e SALVAT, 2019).
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Figura 13: Espectros defluéncia de energia de elétrons emitidos por %°Sr e %Y respectivamente, gerados com o PenNuc.

Os espectros de raios X com as qualidades mostradas na tabela 1, foram simulados usando o modelo
TBC (Tucker-Barnes-Chakraborty) modificado (COSTA, NERSISSIAN, et al., 2007), um
exemplo da qualidade 7 encontra-se na Figura 14. O espectro criado com o software TBC é dado
como uma distribuicdo de probabilidade continua. No entanto, no PENELOPE/penEasy, a
distribuicdo da energia da fonte deve ser na forma de um histograma. Assim, o espectro de TBC
foi transformado em um conjunto de probabilidades ndo normalizadas de intervalo seguindo o
Apéndice B do Manual do Usuario PENELOPE/penEasy.
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Figura 14: Espectro de raio X, simulado com o modelo TBC modificado.
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3.4.3 A energia de absorcéao dos fotons e dos elétrons

A energia de absorg¢do dos fotons na simulacéo tanto para a deposicdo de energia com irradiaces
no leitor de TL/OSL Risg, quanto para o experimento com raios X, foi de 10 keV, para reduzir o
tempo de simulagdo de fétons abaixo dessa energia, uma vez que esses fotons tém probabilidade

muito baixa de depositar energia no dosimetro.

Quanto aos elétrons, embora o tempo de simulacéo seja consideravelmente maior do que o tempo
usado para simular fétons, uma vez que os elétrons depositam energia principalmente por colisdes,
a energia de absorc¢éo escolhida também foi de 10 keV. O tempo de simulagdo ganho com os fétons
foi investido em simular mais tempo os elétrons interagindo no material, principalmente por causa
da fonte de %Sr /°°Y do leitor de TL/OSL Risg. Dessa forma, simulamos mais tempo os elétrons
interagindo na amostra do que os fotons, que podem depositar sua energia “longe” do material de

interesse para a simulagédo. Essas energias foram usadas para todos os materiais.

3.4.4 LimitacGes na simulacao e nimero de historias simuladas
O namero de historias foi escolhido de modo que a incerteza na energia depositada no detector

fosse menor que 5%. Foi escolhido essa grandeza, por ser o0 objeto de maior interesse na simulacao.

Toda simulagdo possui limitagdes. Neste trabalho a fluorita foi simulada usando a sub-rotina
MATERIAL do PENELOPE (que cria um arquivo com tabelas de secGes choque para um
determinado material) que usa 0 ESTAR (BERGER, COURSEY, et al., 2005) como banco de
dados. Portanto, a fluorita simulada ndo possui os componentes da cola usada na mistura, e nem
outras impurezas que amostras naturais eventualmente possam vir a ter (como uma certa

guantidade de quartzo como identificado na Figura 10).

Além do detector, alguns componentes da fonte ndo foram simulados, como por exemplo no leitor
de TL/OSL Risg a fonte € colocada em uma roda giratdria de aco inoxidavel. Esses componentes
ndo foram simulados, pois o objetivo da simulacdo € obter qualitativamente a energia depositada
na amostra, e a radiacdo que seria espalhada por esses componentes contribui pouco para o total de

energia depositada unicamente pela fonte.
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4. RESULTADOS EXPERIMENTAIS E ANALISE

4.1 A curva de decaimento OSL

Ja é conhecida a relacéo entre os sinais TL e OSL da fluorita natural usada pelo nosso grupo onde
0 NaCl é usado como aglutinante na fabricacdo dos dosimetros. No trabalho de (FERREIRA et al.,
2014), é mostrado que o aglutinante ndo tem participagdo na parte estavel do sinal OSL, e ainda

mostrou que o sinal OSL é extinto se a amostra for aquecida a 350 °C.

Na Figura 15 (a) esta a resposta TL para doses que variam de 10 mGy até 100 mGy de radiacao
beta, para a fluorita misturada com o novo aglutinante resistente a altas temperaturas, onde notamos
que o sinal TL aumenta com a dose, em especial a area do terceiro pico (“pico dosimétrico”) estd
diretamente relacionada com a dose, como mostra a Figura 15 (b). Essa dependéncia que ja é
conhecida para a fluorita natural, e 0 novo aglutinante ndo alterou essa caracteristica (UMISEDO
et al., 2020).

(b)

©
o
3
(6]
<
Area TL {u.a)

[*]
il
-

\ £ o 20 &0 B0 B0 100
T S T e Dose (mGy)

100 200 300 400

Temperatura (°C)

Figura 15: Sinal TL para diversas doses na figura (a) e a area do terceiro pico em funcéo da dose na figura (b).

Essa mesma caracteristica é observada nas medidas OSL realizadas a temperatura ambiente, como
mostra a figura 16 (a), onde vemos sinal inicial alto e depois um decaimento mais “lento”, que vai
depender do tempo de iluminagdo. A &rea sob essa curva depende da dose como mostra a figura 16

(b) que ja era um resultado esperado para as amostras de fluorita.
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Esse tipo de decaimento da luz emitida sob estimulo luminoso de uma amostra real, ndo pode ser
descrito em todos os detalhes pela equagdo 9, usada quando discutimos um modelo tedrico que
pode descrever um decaimento OSL. Na verdade, em muitos materiais dosimétricos, verifica-se
que o sinal OSL contém varias componentes exponenciais. Por exemplo, esta bem estabelecido

que no quartzo existem trés componentes exponenciais denominadas de acordo com a magnitude

da secdo de choque da estimulacdo Optica 6, como componente "lenta", "média" e "rapida

(WINTLE, 20086).
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Figura 16: Sinal OSL para diversas doses na figura (a) e a area sob a curva em funcéo da dose na figura (b).

No caso da fluorita, entretanto essa soma de componentes exponenciais simples ndo descreve bem
0 decaimento OSL. Um exemplo de ajuste para uma dose de 10mGy, usando a soma de duas
exponenciais simples como mostra a equacgao 13 onde, 11 e 1> s&o as intensidades parat=0e 74,7,
sd0 0s tempos necessarios para decair para e da intensidade inicial de cada componente.

los,= Ile;_f + Ize;_Zt +C (13)
O ajuste dessa equacdo a um conjunto de dados experimentais pode ser visto na figura 17 (a) e foi

feito em um script de MATLAB (apéndice A), usando o metodo dos minimos quadrados.

exp _ _fit
Essencialmente foi usado a fungéo fminsearch para minimizar o y?= Zﬁv(%)z, em que o; €
i

aincerteza na intensidade OSL (SOARES, 2018), e a incerteza dos parametros ajustados foi gerada
por MC.
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Figura 17: Ajuste da equagdo 13 para a fluorita irradiada com 100 mGy de radiagdo beta na figura (a) e os residuos reduzidos
do ajuste na figura (b).

Em uma analise qualitativa do ajuste da Figura 17, vemos que o grafico dos residuos reduzidos nao
se distribui uniformemente em torno de 0, principalmente nos primeiro 100 pontos no inicio do
decaimento OSL, que ja é um indicio de que o modelo usado no ajuste pode ndo ser o mais
adequado para descrever o conjunto de dados experimentais. Na tabela 2 encontram-se os valores
dos parametros ajustados, onde notamos que o valor do y?encontrado ¢ de 445 que é bem distante
do valor esperado para 0 ¥ esp = 295 +24, indicando novamente que o modelo utilizado no ajuste

ndo é adequado para o conjunto de dados experimentais.

Tabela 2: Valores dos parametros ajustados pela equagéo 13

I T,(8) I, T,(s) C X2 eres
39139482 1,36+0,04 489+14 0,040+0,001 155+2 445 1,51

Foi observado ainda que esse caso se repete se tentarmos somar mais uma exponencial e usar um
modelo parecido com o caso do quartzo. Indicando que para o caso da fluorita usada nesse trabalho,

a soma de componentes exponenciais simples ndo descreve bem o decaimento OSL.

O modelo para o decaimento OSL da fluorita sugerido neste trabalho, € a combinagcdo de um
decaimento na forma de uma exponencial estendida com uma exponencial simples, como mostra a

equacéo 14.
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—typ -t 14
IOSL= Ile(Tl) + IzeTZ +C ( )

Em (BERBERAN-SANTOS et al, 2005), esse tipo de decaimento é explorado de modo mais
amplo, onde sdo comentados os diversos tipos de fendmenos fisicos que podem ser modelados por
essas exponenciais, como a descarga de capacitores, ou ainda em estudos de relaxamento de

sistemas complexos, no campo da luminescéncia molecular etc.

Em (CHEN, 2003), é discutido o papel desse novo parametro 3, sendo sugerido (PAVESI, 1993)
que este parametro, estaria relacionado com a desordem na rede e, portanto, atuaria como um fator
de dispersdo. E mostrado em (CHEN, 2003), através de simulagbes numéricas que, para obter um
decaimento do tipo da equacao 14 é necessario que o coeficiente de re-armadilhamento seja alto (o
termo A, presente na equacdo 10). E, portanto, a dispersdo seria causada por mdltiplos

armadilhamentos e re-armadilhamentos

O ajuste da equacdo 14 ao conjunto de dados experimentais pode ser visto na figura 18(a), onde
podemos ver que a curva em vermelho nos primeiros 50s esta mais “suavizada” em comparagao
com a figura 17(a), e ndo esta tdo inclinada nos segundos finais. Com os residuos reduzidos na
figura 18 (b), podemos observar melhor o que foi dito anteriormente, e notar que 0S pontos se
distribuem uniformemente em torno de zero em todo o intervalo de tempo.
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Figura 18: Ajuste da equacdo 14 na figura (a) e os residuos reduzidos do ajuste na figura (b).
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Na tabela 3 encontram-se os valores dos pardmetros ajustados, onde notamos que o valor do 2
encontrado é de 271 que diferentemente do ajuste anterior j& ndo € distante do valor esperado para

0 ¥%esp = 295 +24, 0 que indica que o0 modelo se adequa bem ao conjunto de dados experimentais.

Tabela 3: Valores dos parametros ajustados pela equagéo 14

[ T, (8) B I, T,(8) C XZ eres

4374+95 | 0,41+0,03 | 0,35+0,02 | 116+47 | 0,016+0,006 | 146+3 271 0,92

Nas tabelas 4 e 5 do apéndice A, encontram-se as tabelas de correlacBes para 0s parametros
ajustados. Dessas tabelas vemos uma correlacdo positiva forte entre o valor de 3 e o valor de Iz e

uma correlacdo negativa moderada com o valor de 1.

Ainda ndo ha argumento tedrico que justifique o parametro 3 na equacéo 14, mas diversos trabalhos
na literatura (CHEN, 2003), (BERBERAN-SANTOS et al, 2008), (BERBERAN-SANTOS et al,
2008) mostram que, no campo de luminescéncia da matéria condensada, esse valor esta no intervalo
0 <P <1. Dainterpretacdo fisica desse parametro feita até 0 momento é esperado nao haver uma
dependéncia da poténcia do LED, usado no estimulo para as leituras OSL/TA-OSL.

Foram feitas varias medidas para a mesma pastilha e mesma dose variando somente a poténcia do
LED, obtendo o parametro § em cada ajuste e como mostram 0s pontos em preto na figura 19 nao
ha nenhuma correlacdo entre os dois parametros nessa figura: os pontos estdo distribuidos em torno
da media, mas ndo ha indicacdo de tendencia aparente, indicando, que provavelmente 3 ndo esta
relacionado ao fluxo de fétons de estimulo (® na equagdo 10) incidente na amostra. Ainda na figura
19, estdo os resultados de diversas medidas na mesma amostra a uma poténcia constante e variando
somente a dose, para obter a relacdo entre o parametro e a dose na amostra. Em uma analise
qualitativa da figura é dificil ver alguma relacdo entre as duas grandezas, mas € possivel notar que
o valor de B aumentou em média em comparacdo aos valores obtidos variando a poténcia, que foi

obtida para uma dose de 10 mGy, embora seja um aumento discreto
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Figura 19: Gréfico da variacdo de p com a poténcia do LED (eixo-x inferior) representado pelos pontos em preto, e da variagéo de

B com a dose (eix0-x superior) na amostra representado pelos pontos em vermelho. As linhas horizontais em preto e vermelho sdo
as médias dos valores de B 0,34 e 0,35 respectivamente.

Na figura 20 (a), estd 0 mesmo conjunto de dados da Figura 19, para a variacdo com a dose. Com
0 auxilio de uma linha de tendéncia podemos ver uma relacdo, mostrando que B pode variar com a
dose. Com o uso do coeficiente de Pearson para medir uma possivel correlacdo entre as grandezas,
temos um valor de 0,81, indicando haver uma possivel correlagdo moderada entre a dose e o valor
de B encontrado. Ou seja, B pode estar relacionado de forma crescente com a energia depositada na

amostra.

Essa energia depositada na amostra é usada em ionizacdo e excitacdo das moléculas da rede
cristalina que fazem com que os portadores de carga se espalhem pela sua estrutura cristalina da
amostra, portanto, B poderia significar ou estar relacionado a um fator de dispersdo. Uma outra
contribuicéo para esse argumento esta na figura 20 (b), onde é mostrado como o parametro 3 varia
com a temperatura em que a leitura OSL é feita, variando da temperatura ambiente até 200°C.
Nessa figura, a linha de tendencia ajuda a visualizar melhor uma relagdo mais forte do que a vista
na Figura 20 (a). De fato, o coeficiente de Pearson para a correlagdo entre a temperatura e o
parametro B é de 0,96, indicando uma correlagédo forte entre os dois parametros, e o crescimento

de B com a temperatura de leitura, consequentemente com a desordem da rede.
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Figura 20: Relagéo entre 3 e a dose na amostra na figura (a) e relagdo entre B ¢ a temperatura de leitura OSL na figura (b).

Portanto, no caso da fluorita natural estudada nesse trabalho, é provavel que o parametro 3 seja um
fator de dispersdo. Embora a simulacdo numérica feita por Chen e Leung em (CHEN, 2003), mostre
que é necessario que o coeficiente de re-armadilhamento seja alto para um decaimento do tipo da

equacao 14 ocorrer, esse coeficiente ndo foi avaliado nesse trabalho.

4.2 OSL termicamente assistida (TA-OSL)

Como mostrado na sessé@o anterior o parametro 3 na equacdo 14, depende da temperatura. Sabe-se
também que a temperatura influencia a forma do decaimento OSL, como mostrado para 0 quartzo
e alguns outros materiais (MCKEEVER et al., 1997). Mas essa influéncia da temperatura pode-se
dar de algumas formas diferentes, e uma descri¢do teorica dessa influéncia pode ser bastante

complicada devido ao grande numero de parametros envolvidos.

Uma das formas que a temperatura pode afetar a luminescéncia do material € através de um
fendmeno conhecido como Thermal quenching, onde ha uma perda de eficiéncia de luminescéncia
com o0 aumento da temperatura, pois a desexcitacdo pode ocorrer por outras vias ndo radiativas, a
medida que o material é aquecido, o que é uma desvantagem para a TL comparada a OSL, uma
vez que a sua eficiéncia pode variar a medida que o material é aguecido. No trabalho de
(KAFADAR, 2011) é possivel observar o Thermal quenching para a TL da fluorita artificial (TLD-
200 e TLD-300), onde a taxa de aquecimento varia de 10 °C/s a 30 °C/s, e é possivel observar como

a area sob a curva TL diminui conforme a taxa de aquecimento aumenta. Um outro fenémeno
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observado é que a temperatura dos picos TL é deslocada conforme a taxa de aquecimento aumenta,
provavelmente por causa do contato térmico do sistema, causando um pequeno atraso entre a

temperatura da amostra e a temperatura medida.

A OSL termicamente assistida (TA-OSL) é uma outra forma que podemos observar a influéncia
da temperatura no sinal luminescente, em especial OSL. Nessa técnica, o estimulo Optico é
combinado ao estimulo térmico, e dessa combinacéo é possivel acessar armadilhas mais profundas
(as quais, em geral, precisam de mais energia para serem acessadas) do material analisado.

Um exemplo da TA-OSL, para a fluorita usada nesse trabalho, para uma dose de 10 mGy de
radiacdo beta, para temperaturas variando da temperatura ambiente até 400°C, pode ser vista na

figura 21 (a). O procedimento é detalhado a seguir:

1. Expor a amostra a uma dose teste. (Em geral 10mGy).

2. Medir a TL, para avaliar o formato da curva, e em seguida expor novamente a amostra a
dose teste.

3. Elevar e manter a temperatura em Ti (°C); e realizar a CW-OSL nesta temperatura para
obter o sinal TA-OSL.

4. Realizar uma leiturade TL residual (RTL), a fim de registrar mudangas na curva de emissao
TL ap6s a TA-OSL, incluindo qualquer sinal possivelmente induzido por fototransferéncia
apos a leitura de TA-OSL na etapa 3.

5. Expor novamente a amostra a radiacdo com a mesma dose de teste da etapa 1.

6. Medira TL para verificar as mudancas de sensibilidade e/ou varia¢fes da estrutura da curva
em comparagdo com a TL obtido na etapa 2.
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Figura 21: Na figura (a) OSL termicamente assistida para a fluorita para varias temperaturas, na figura (b) a TA-OSL somente
para duas temperaturas.

O objetivo dessa medida para varias temperaturas, € encontrar uma temperatura ideal para analisar
a TA-OSL da amostra, e verificar se 0 modelo da equacdo 14 é valido para sinais OSL obtidos
nessas temperaturas. Chama atencdo na figura 21 (a) como a forma da curva varia conforme a
temperatura aumenta, 0 modelo da equacédo 14 pode ser usado apenas até a temperatura de 185°C,
pois a partir dessa temperatura, a emissdo de luz, perde a caracteristica de decair com o tempo de
iluminacdo. Para a temperatura de 290°C vista na figura 21(a), a leitura CW OSL foi continuada

por 600s sem haver queda aparente do sinal. Vale comentar ainda que em principio o sinal OSL
da fluorita usada ndo apresenta thermal quenching, porque o sinal até cresce com o aumento de

temperatura.

Como a TA-OSL é uma combinagdo do estimulo térmico e dptico, no sinal visto nas figuras 21(a)
e (b) vale a pena observar que ha a emissdo de um sinal de TL isotérmica (ITL - uma medida TL a
uma temperatura fixa, no caso desse trabalho 185°C) junto a uma emissdo OSL. Na figura 22 (a)
temos os sinais dos trés fendmenos para a mesma dose de 10 mGy de radiacéo beta, onde a linha
em preto é um estimulo de ITL sem dose irradiacdo. Embora exista emissdo ITL a 185°C, seu
decaimento é rapido e a intensidade pequena comparada a diferenga de intensidades OSL nessa

temperatura e a temperatura ambiente.

Um resultado interessante da andlise das curvas de TL residual na figura 22 (b), é que ao medir a
TL logo a ap6s a OSL a temperatura ambiente (obter a TL residual da OSL), vemos que parte do
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sinal do pico 3 é "apagado”, como é observado na linha verde, que mostra um pico mais estreito
que o da linha vermelha (TL apds a ITL). Todavia a realizacdo da TA-OSL ndo altera o formato
do pico 3 diminuindo somente sua intensidade, além disso temos mais um pico que nao aparecia

somente com um dos estimulos, térmico ou oOptico.

Uma possivel explicacdo para o sinal de TA-OSL nas temperaturas mais elevadas ficar
praticamente uma constante (ou levar muito mais tempo para decair), pode ser ilustrado pelo
diagrama na figura 23. Como a fluorita usada nesse trabalho € uma amostra natural e vem
acumulando, pela irradiacdo natural, portadores de cargas armadilhadas ha muitos anos, mesmo
apos os tratamentos térmicos descritos na secdo 3.2, € possivel que haja portadores de cargas
aprisionados, em armadilhas muito profundas (AP na figura 23), cujo acesso ndo seria possivel

somente com os estimulos térmicos ou 6pticos isoladamente.

(@) (b)

T
— sem irradiagdo TL's Residuais apds as leituras:
—— ITL-10 MGy 500
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400 l——0st

100 o

Intensidade (contagens)
Intensidade (contagens)

10 T T
0 50 100 150 200 100 260 3(‘)0

Tempo (s) Temperatura (°C)

Figura 22: Na figura (a)temos a comparagdo dos trés estimulos para a mesma dose de 10 mGy de radiacéo beta onde a ITL em
vermelho e a TA-OSL em azul sdo medidas em 185°C e a OSL em verde a temperatura ambiente, e na figura (b) a TL residual
feita imediatamente depois das leituras mostradas em (a).

Na figura 24 (a), vemos um grafico das curvas TL residuais (o sinal de TL que “sobrou”, apds a
medida de TA-OSL), realizadas imediatamente apds as medidas de TA-OSL para cada uma das
temperaturas da figura 21 (a). Na linha em preto estd a TL residual para a medida OSL realizada a
temperatura ambiente, e notamos que, nesse caso, ha emissao somente no terceiro pico de TL.

Entretanto, conforme a temperatura de realizacdo da medida de TA-OSL vai aumentando até
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290°C, o pico 3 da fluorita tem sua intensidade aumentada, e ha também o surgimento de um pico
TL adicional (que chamamos pico 4, com T~410°C), corroborando com a hipétese de que, com a
combinacéo dos estimulos térmicos e Opticos simultaneos, os elétrons de armadilhas profundas séo
estimulados para as armadilhas mais superficiais (111 e IV no diagrama da figura 23). Nas medidas
de TL realizadas na fluorita registramos 3 picos bem definidos, como mostra a figura 15, porém,
apo6s um procedimento TA-OSL na figura 24 (a) podemos ver um quarto pico na temperatura de
410 °C aparecendo cada vez mais definido e intenso conforme a temperatura da TA-OSL aumenta,
uma vez que mais portadores de carga vao ficando disponiveis para essa armadilha que até entao
ndo contribuia para a TL. Como dito na sessdo 3.3.1 o filtro de luz empregado em todas as leituras
de luminescéncia tem uma janela bem estreita, entdo, fazer a hipotese de que a luz observada
provém do mesmo centro de recombinacdo parece razoavel. Se houver outras contribui¢cbes em
outros comprimentos de onda, ndo sdo observadas. E importante notar que para o estimulo
luminoso acima de 350°C, ndo ha mais o terceiro pico TL na TL residual, pois os portadores de
carga ndo conseguem ficar presos nessa armadilha - é uma temperatura de estimulo suficiente para

libera-los dessa armadilha.

Banda de conducio

Banda de Valéncia

Figura 23: Diagrama para exemplificar a TA-OSL, CR é o centro de recombinacdo, as armadilhas de I-1V ilustras as armadilhas
da fluorita usada no trabalho e AP é um exemplo de armadilha profunda.
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Na figura 24 (b), estdo as medidas de TL da etapa 6 do procedimento cujo objetivo é avaliar se 0
procedimento experimental para obter o sinal de TA-OSL néo alterou o formato das curvas TL.
Como mostra a figura 24(b) para todas as amostras em que a TA-OSL foi realizada o sinal de TL
estd como esperado. A excecdo é para a curva onde a TA-OSL foi realizada em uma temperatura
de 350 °C (curva amarela), apesar de ndo haver alteracdo na posi¢do ou formas dos picos 1 a 3
esperados para essa amostra, ainda ha sinal remanescente de um pico de temperatura ainda mais

elevada. Em novas leituras TL esse sinal ndo é mais detectado.
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Figura 24: Na figura (a) vemos algumas das leituras das TL residuais apds as medidas TA-OSL, na figura (b) TL das amostras
apos todos o procedimento de leituras TA-OSL e nova irradiacdo (passo 5 do procedimento para TA-OSL).

Foi sugerido por alguns autores (SPOONER, 1994) (MISHRA et al., 2011), que a se¢éo de choque
Optica o, que aparece na equacao 10, pode ser escrita como o0 produto de dois termos, um sendo

independente da temperatura e a outra é um termo exponencial dependente da temperatura, descrito

pela equacdo 15.
(15)

—Ea

o(T,A) = oy(A)e kT

onde ¢ (T, A) € a secdo de choque de fotoionizagdo a temperatura T (K) para o comprimento de
onda de estimulo A, k é a constante de Boltzmann e oo (A) é 0 fator pré-exponencial da secéo de

choque de ionizacdo que nédo é influenciado por perturbagfes térmicas e corresponde a secdo de
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choque para Ea<<KT. A secdo de choque de fotoionizacéo esta relacionada & probabilidade de
escape de elétrons durante a aplicagdo do estimulo dptico.

14,5 T T T T T T T T T

= In(TA-OSL)
14,0 = E = (0,36 £ 0,05) eV/|

13,5 .

13,0 H .

In(TA-OSL)

= =
N N
o ol
! !
I

11,5 .

11,0 .

10,5 .

20 25 30 35 40
1/KT,

Figura 25: Gréfico de In (TA - OSL) por 1/xTi para o célculo da energia de ativacdo para a amostra
de fluorita.

Em processos assistidos termicamente, o grafico de In (TA-OSL) por 1/kTi (onde Ti representa a
temperatura de medicdo), de acordo com o modelo da Equacéo 15, produz uma relacao linear com
uma declividade correspondente a energia de ativagdo térmica Ea, que indica a quantidade de
energia fornecida na forma de energia térmica para que as cargas aprisionadas possam ser liberadas
de uma armadilha muito profunda para uma armadilha mais rasa e, neste caso, opticamente ativa.
Para o caso da fluorita usada nesse trabalho, como mostra a figura 25, a energia de ativacdo térmica,
é Ea = (0,36 = 0,05) eV. Esse valor, esta de acordo com o valor ja reportado para a fluorita natural
de origem grega (POLYMERIS et al, 2006).

A variacdo dos sinais de TA-OSL realizada a temperatura de 185°C e de TL residual com dose,
podem ser vistas nas figuras 26(a) e 26(b) respectivamente. E possivel notar na figura 26(a) que

mesmo quando a amostra ndo é exposta a radiacdo ha um sinal de fundo elevado, provavelmente



Pagina |38

relacionado ao processo de fototransferéncia de cargas de armadilhas profundas e sua captura pelos
centros que estdo relacionados com os picos 3 e 4, pois como mostra a 26(b), mesmo quando a

amostra nao foi exposta a radiacao, e é realizado uma leitura TL ha sinais nos picos 3 e 4.
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Figura 26: Variacdo das curvas de TA-OSL medidas em 185°C com a dose para a amostra de fluorita na figura (a), bem como o
sinal de TL residual na figura (b).

Como mostram as figuras 27(a) e 27(b) ambos os sinais apresentam uma dependéncia linear com
a dose nessa regido até 100mGy de radiacdo beta. Sabe-se que as medidas de TA-OSL, possibilitam
uma melhora na dose minima detectada pelos materiais que apresentam o fendmeno
(POLYMERIS, 2016), embora nédo seja possivel com leitor Riso irradiar com doses menores que
10mGy, comparando os resultados vistos na figura 16 com a figura 27 temos um aumento na
sensibilidade para a TA-OSL de aproximadamente 38% no sinal, mas ainda ndo conseguimos

verificar diretamente essa propriedade para a fluorita usada nesse trabalho.
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Figura 27: Area da curva de TA-OSL medidas em 185°C para a amostra de fluorita na figura (a) bem como o sinal de TL residual
na figura (b).

4.3 O fading do sinal de TA-OSL

Foi investigado o fading (que é o desvanecimento do sinal devido a tempo de espera entre
irradiacdo e leitura do sinal luminescente) da TA-OSL para a amostra de fluorita natural misturada
com o aglutinante resistente a altas temperaturas usadas nesse trabalho, o resultado pode ser visto
na figura 28, para diversos tempos de espera. Notamos que ap6s uma semana ha uma perda de 25%
do sinal e ndo had uma grande perda de sinal se a leitura for realizada uma semana ou 7 meses depois
como um fading de pouco mais que 7% entre essas medidas e um fading total de aproximadamente
30%. Esse é um resultado bastante interessante, pois para fluorita de mesma origem, porém com o
NaCl como aglutinante tem como resultado um fading do sinal OSL rapido de 60% nas primeiras
horas (YOSHIMURA, 2006). Mais tarde, foi visto que o NaCl usado como aglutinante contribuia
majoritariamente para o fading visto nessas amostras (FERREIRA, et al., 2014).
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Figura 28: Fading para a amostra de fluorita, o sinal estd normalizado e a linha preta é apenas um guia para os olhos.

Como mostrado em (YOSHIMURA, 2006), um aquecimento prévio da amostra em 150 °C resolve
0 problema do fading rapido do sinal OSL nas amostras de fluorita natural com NaCl como
aglutinante. No caso da figura 28, a temperatura de leitura é 185°C, apesar dos fendmenos serem
diferentes ndo ha a contribuicdo dos centros de temperatura mais baixa nos resultados de fading
observado aqui.

Foi ainda investigado o fading do pico 4 da TL, visto na figura 29, com o objetivo de entender o
porqué normalmente esse pico ndo aparece nas medidas de TL para essa amostra. A hipdtese seria
que esse centro possuisse um fading anémalo, que € um fading significativamente mais rapido do
que o garantido pelos parametros e caracteristicas do pico TL em questdo. Foi entdo avaliadoa TL
em uma série de tempos e o resultado foi comparado com o pico 3 (pontos em preto) e o resultado
esta na figura 29.
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Figura 29: Fading do pico 3 representado pelos pontos pretos bem como o pico 4 como pontos vermelhos da TL residual das TA-
OSL em 185°C para uma dose de 10 mGy.

Como mostra a figura 29 o pico 4 (pontos em vermelho) ndo possui um fading mais rapido que o
esperado, pois ele perde sinal no mesmo “passo” que o pico 3 também perde, ¢ em principio o pico
3 da fluorita € o mais estavel e usado para a dosimetria, descartando assim a hipotese de fading

anémalo para o pico 4 a0 menos nas primeiras 24h apds a irradiacao.
4.4 Dependéncia energética para a OSL e TA-OSL

Nessa se¢do serdo discutidos os resultados para um parametro muito importante para a dosimetria
das radiacOes que pode afetar o emprego do sinal luminescente da amostra em dosimetria
(MALTHEZ, et al,2014), que ¢é a dependéncia energética. A tabela 1 (Secdo 3.3.2) mostra as
qualidades de radiacdo de referéncia usadas nesse trabalho para o espectro estreito fornecido pela
norma ISO — 4037 de 2020 (ABNT,2020), e a descricdo da fonte de cobalto usada esta na Se¢édo
3.3.3.

A figura 30 (a) é um exemplo do sinal OSL para cada uma das energias usadas nesse trabalho bem
como na figura 30(b) as respostas para a TA-OSL em 185°C, para uma mesma dose de 2 mGy. E

possivel notar uma diferenca na intensidade do sinal, conforme a energia varia, tanto para o OSL
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como paraa TA-OSL, onde as curvas com energia mais baixa ttm maior intensidade que as curvas
com energia mais alta para a mesma dose absorvida, em um comportamento semelhante para 0s

dois fendmenos.
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Figura 30: Sinal OSL para diversas energias para a amostra de fluorita na figura (a), bem como o sinal de TAOSL para as mesmas
energias e mesmas dose (2m Gy) na figura (b).

As curvas de dependéncia energética podem ser usadas para a caracterizagdao dos dosimetros e para
a determinacdo do equivalente de dose pessoal, em conjunto com outro fator de correcdo. Essas
curvas sao obtidas a partir da curva de dose resposta do dosimetro, como pode ser visto na figura

31, onde estdo todas as curvas para cada uma das energias mencionadas anteriormente na tabela 1.
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Figura 31: Curvas de dose resposta. Os pontos sdo os dados experimentais com as barras de incerteza e as retas o ajuste linear. Na
legenda estédo as energias efetivas dos feixes empregados na irradiacao.

Com o coeficiente angular das curvas de dose-resposta em fun¢éo da energia temos uma curva para
a dependéncia energética dos dosimetros usados nesse trabalho como pode ser vista nas figuras
32(a) e 32(b), para OSL e TA-OSL respectivamente.
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Figura 32: Resposta OSL para diversas energias para a amostra de fluorita na figura (a), bem como resposta TA-OSL para as
mesmas energias na figura (b).
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Podemos observar que embora sejam fenémenos ligeiramente diferentes, a dependéncia energética
do sinal em funcédo da energia € bastante semelhante tanto na ordem de grandeza dos valores bem
como na distribuicdo dos pontos. Ao normalizar os valores da resposta OSL/dose para a energia do
Co-60, podemos observar pela figura 33 que a dependéncia energética é 1,5 vezes maior na OSL
em comparacao a TA-OSL, de modo que a combinacao dos estimulos aparentemente contribui para
a reducdo na dependéncia energética da amostra.
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Figura 33 Resposta OSL e TA-OSL para diversas energias para a amostra de fluorita relativas a energia do Co-60.

Nota-se ainda na Figura 33 a auséncia de um ponto experimental no intervalo entre 165 e 1250 keV
(poderia ser a linha de 662 keV do Cs-137, por exemplo), que afeta o tragcado da curva de
dependéncia energética em um intervalo grande de energias, mas ainda assim é possivel observar

a tendencia de queda da resposta OSL/dose.

Como vimos nas sec¢des anteriores a equacao 14 descreve bem o decaimento OSL da fluorita usada
nesse trabalho, e vimos que o parametro  dessa equacdo pode estar relacionado a dispersdo dos
portadores de carga na amostra. Os valores do parametro 3 obtidos por ajustes da equacdo 14 aos
pontos experimentais das curvas OSL e TA-OSL para as amostras usadas nesse trabalho, para as
diversas energias podem ser vistas na figura 34. Os pontos em preto na figura 34 séo os valores de
B para a OSL onde estdo as médias dos valores ajustados para doses variando de 0,1 até 2 mGy
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para cada qualidade de feixe da tabela 1. A média € a reta horizontal vermelha com valor de 0,46
e ndo ha uma dependéncia evidente entre o valor de 3 e a energia do feixe. Notamos que ha valores
abaixo da média para energia até 100 keV e acima da média a partir desse valor, indicando alguma

tendéncia, mas ndo muito forte.

Os resultados para a TA-OSL na mesma situagao descrita para a OSL anteriormente, sdo 0s pontos
em vermelho na figura 34, a primeira grande diferenca para aos valores de B para a TA-OSL € que
eles estdo maiores do que os valores obtidos para a OSL. A média nesse caso € 0,64, e como
mostrado na secdo 4.1 a temperatura tem bastante influéncia sobre os valores de B, o que pode
explicar o aumento do valor de B na TA-OSL em comparacdo com a OSL (realizada em
temperatura ambiente). Apesar dessa diferenca de valores entre a OSL e a TA-OSL, até 100 keV o
comportamento dos pontos é similar nos dois casos, porém a partir dessa energia 0 comportamento
entre os dois fendmenos difere. Enquanto para a OSL ndo ha nenhuma tendencia evidente, para a
TA-OSL a linha preta que ajuda a guiar os olhos evidencia um aumento do parametro § conforme

a energia dos fotons de raios X ou I aumenta.
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Figura 34: Variagéo do pardmetro 3 em fungdo da energia. Em vermelho estdo os pontos para a TA-OSL para uma temperatura de
185°C, e em preto os valores de 3 para a OSL.
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O experimento deve ser repetido para verificar se esse ponto de 1225 keV para a OSL realmente
cai, ou se aumenta como no caso da TA-OSL, e como podemos notar, um ponto em 662 keV
(irradiacdo com Cs-137) ajudaria a completar a dependéncia energética para a fluorita usada nesse
trabalho. Se confirmado em experimentos futuros essa dependéncia vista na figura 34 para a TA-
OSL, o modelo de ajuste pode ser uma ferramenta usada para estimar a energia do féton que

depositou energia na amostra.

4.5 Simulagédo MC

Essa sessdo trata da simulacéo usando o codigo PENELOPE com a interface PenEasy V20190921,
para avaliar a deposi¢do de energia nas amostras de fluorita. Como comentado na sesséo 2.4.1 a
composic¢do atbmica dos corpos, é feita com a sub-rotina, chamada MATERIAL, que contém

as densidades e a fracdo por peso de cada elemento presente na geometria criada, portanto a fluorita
simulada aqui ndo possui exatamente todas as caracteristicas fisicas da fluorita natural misturada
com o aglutinante usada no trabalho.

De toda forma, para uma analise qualitativa para a deposicao de energia a simulagdo pode ser (til
para entender o que acontece nas figuras 35 (a) e (b). Onde, foi feito um experimento em que as
faces da pastilha sdo identificadas e é avaliado o sinal emitido pelas duas faces de uma mesma
amostra. Na primeira parte do experimento, a medida consiste numa exposi¢ao a radiacao beta e
leitura na mesma face, e na segunda parte uma face é exposta a radiacdo e a leitura € feita na outra

face (esse procedimento é feito abrindo o Rise e virando a outra face da amostra, logo apds a

exposicdo para a realizacdo da leitura).
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Figura 35: Sinal OSL, para uma dose de 10mGy de radia¢do beta para uma amostra de fluorita, para leita e exposi¢ao nas duas
faces na figura (a) e sua TL residual na figura (b).

Como é mostrado na figura 35 (a) praticamente ndo ha diferencas no decaimento OSL quando a
exposicdo e leitura sdo realizadas na mesma face e 0 mesmo acontece para as TLs residuais na
figura 35(b). Resultado semelhante é visto no segundo experimento, ou seja, quando a exposicao
¢ feita em uma face e a leitura em outra. Ha diferencas nos sinais de OSL somente quando
comparamos o resultado de um experimento com o outro, isso acontece porque a deposicdo de
energia ndo € uniforme ou é a falta de transparéncia a luz que afeta os sinais, ou ainda uma
combinacdo das duas hipdteses?

Se a energia for depositada uniformemente na amostra, como a pastilha de fluorita ndo €
completamente transparente, a luz emitida por TL/OSL que é captada pela fotomultiplicadora do
leitor deve vir majoritariamente da face que esta apontada para o detector. A geometria do
equipamento simulado, bem como o espectro de energias da fonte de radiacdo beta estdo na secéo
3.4, o resultado visto na figura 36 € a distribuigdo cilindrica de dose na pastilha de fluorita, onde a
escala de cores representa a dose em keV/g por histéria para cada fatia de posi¢éo z a partir da base

da pastilha (z=0), e para cada posicéo radial R a partir do centro da pastilha (R=0).
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Figura 36: Distribuicdo de dose (keV/g por historia) cilindrica para a amostra de fluorita irradiada com radiagéo beta (Sr/Y-
90). A linha horizontal mostra a posic¢éo z que corresponde a 50% da dose méaxima.

Como mostra a figura 36 a deposicdo simulada de energia ndo é distribuida uniformemente, sendo
depositada majoritariamente na face mais préxima da fonte de radiagdo beta, 0 que ajuda a explicar
a perda de quase 50% do sinal luminescente emitido pela amostra quando exposicdo € feita em
uma face e a leitura em outra. Dessa forma a perda de sinal vista na figura 35, pode néo ser causada
apenas pelo fato de a amostra usada ndo ser completamente transparente a luz, mas também a dose
néo se distribuir uniformemente pela amostra. O experimento cujos resultados estdo na figura 37

foram realizados para a irradiagdo com os raios X, como descrito na Secédo 3.4.2.

Nessa simulacdo foi gerado em média 2,8x108 historias com uma energia média depositada na
amostra de 5,3x103 eV/histdria, e considerando a massa média das pastilhas como 0,054 g temos
uma estimativa de 4,5 mGy de dose, que é pouco mais que o dobro das doses usadas na se¢do 4.3
na avaliacdo da dependéncia energética e na dependéncia do parametro 3 na se¢éo 4.3. Vemos uma
deposicdo de energia semelhante nos 4 casos mostrados na figura 36, onde em nenhuma das
qualidades os resultados da simulagdo mostraram uma deposicao de energia uniforme em todo o
volume da amostra, estando concentrado principalmente na face apontada para o feixe, embora de

forma bem menos concentrada que para irradiagcdo com particulas beta.
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Figura 37: Distribuicdo de dose (keV/g por historia) cilindrica para a amostra de fluorita. Note que a escala de cores muda para
cada simulag@o. Uma linha horizontal mostra a posicéo z que corresponde a 50% da dose maxima em cada caso.

Durante todos os experimentos na se¢éo 4.3 onde os feixes de raios X foram usados foi tomado o
cuidado de manter a face que estava exposta a radiagdo, também apontando para a
fotomultiplicadora no momento da leitura. Os resultados vistos nessa se¢do sdo fruto de uma
simulacdo numérica, que possui suas limitagdes como comentado na secdo 3.4.4, mas contribui de

forma qualitativa para o entendimento da deposicao de energia nas amostras de fluorita.
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5.CONCLUSOES

O presente trabalho explora resposta de sinais luminescentes (TL/OSL e TA-OSL) de detectores
obtidos pela prensagem a frio de fluorita verde natural em pé combinado com um aglutinante
comercial, para irradiagdo com fotons de raios X e I' de diversas energias e radiacdo beta, e
apresenta um modelo para o decaimento OSL em CW que também pode ser aplicado para o
decaimento TA-OSL até a temperatura maxima de estimulo de 185°C. O modelo apresentado, é de
um decaimento na forma de uma exponencial estendida seguido por uma exponencial simples, e

apresenta um bom ajuste ao conjunto de dados experimentais com 0 x%es em torno de 0,92.

Foi avaliado ainda o comportamento do parametro B na exponencial estendida em relacdo as
diversas varidveis de interesse. Vimos que o parametro ndo esta relacionado ao fluxo de fétons,
mas pode haver correlacdo moderada e crescente entre e a dose absorvida. O significado fisico
desse novo parametro pode estar relacionado a dispersdo dos portadores de carga na estrutura
cristalina do material, e 0 que contribui para esse argumento é a correlacdo forte entre a temperatura
de leitura da TA-OSL e os valores de B ajustados aos diversos conjuntos experimentais. Outro
resultado interessante é a dependéncia dos valores ajustados de B e a energia do foton, que embora
ainda sejam necessarios mais testes no modelo para as amostras de fluorita, essa relagdo pode ser
uma ferramenta usada para estimar indiretamente a energia do féton que depositou energia na
amostra. Foram obtidas ainda as curvas de dependéncia energética que podem ser usadas para a

determinacéo do equivalente de dose pessoal.

O estudo do sinal TA-OSL da amostra de fluorita natural usada nesse trabalho mostrou alguns
resultados bastante interessantes. Podemos observar o decaimento do sinal TA-OSL até uma
temperatura maxima de estimulo de 185°C, pois, a partir dessa temperatura, a emissdo se torna
continua, em especial, a curva de 290°C vista na figura 21(a) foi continuada por 600s sem haver
queda aparente do sinal. Baseado no modelo proposto em (POLYMERIS, 2006) para explicar o
que foi observado para o sinal de TA-OSL para fluorita usada nesse trabalho, que tem como
hipdtese a existéncia de portadores de cargas aprisionadas, em armadilhas muito profundas, cujo
acesso ndo era possivel somente com os estimulos ou térmicos ou dpticos, somente com o estimulo
Optico termicamente assistido, inclusive a existéncia de um pico 4 na TL residual do sinal TA-OSL
na temperatura de 410 °C, que ndo era esperado para a amostra usada nesse trabalho, cuja
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intensidade esté relacionada com a temperatura de estimula da TA-OSL. Foi avaliado a quantidade
de energia fornecida na forma de energia térmica para que as cargas aprisionadas possam ser
liberadas de uma armadilha muito profunda Ea = (0,36 + 0,05) eV, bastante proximo do valor ja

reportado na literatura.

Durante o trabalho foram desenvolvidos alguns cddigos em MATLAB usados na simulacdo de
curvas de TL/OSL a partir das equacdes fundamentais, sendo possivel variar alguns parametros
como concentragdes de defeitos e dose absorvida, bem como um script para o ajuste das curvas de
OSL/TA-OSL que estdo disponiveis no apéndice A. Foi usando ainda o codigo PENELOPE para
avaliar a deposicao de energia pelas radiagdes X e beta nas amostras de fluorita, onde os resultados
da simulacdo contribuem qualitativamente para o entendimento da deposicdo de energia nas
amostras. Os resultados mostraram que em nenhuma das qualidades dos feixes de raio X simulados
ou para a exposicdo a radiacdo beta temos uma deposicao de energia uniforme em todo o volume
da amostra, estando concentrado principalmente na face apontada para o feixe. Os resultados deste
trabalho podem colaborar com o projeto de um monitor individual baseado em OSL e com bom

desempenho para trabalhadores em radiologia.
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Sugestdes para Trabalhos futuros

e Realizar irradiagdes com doses mais baixas (menores que 0.1 mGy) a fim de verificar
diretamente o limite de detectabilidade do sinal de TA-OSL para as amostras de fluorita

usadas neste trabalho.

e Expor a amostra ao Cs-37 a fim de completar as informacGes sobre a dependéncia

energética do sinal e sua relagdo com o parametro p do modelo visto na equacao 14.
e Avaliar a dependéncia angular da resposta TA-OSL para raio-X e I' bem como a rela¢éo do

parametro 3 do modelo proposto na equacéo 14.

e Medir o espectro de emissdo do sinal de TA-OSL e TL, e se possivel inferir quais centros
de emiss@o na amostra colaboram para a emisséo de luz, em especial uma avaliacdo da

emisséo do pico 4, vistos nas figuras 23 e 24.

e Comparar a emissdao TA-OSL das amostras naturais de fluorita com uma amostra sintética,

a fim de avaliar o comportamento das curvas e da TL residual.

e Explorar as correlagdes TA-OSL coma TL e OSL.

e Aprimoramento da simulacdo TL/OSL e expandir o codigo para simular um decaimento de
TA-OSL.
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Apéndice A

Nesse apéndice estdo os cddigos usados na simulagdo de curvas de TL/OSL, bem como o script

—t. t

. N —tye -t
usado para ajustar o modelo da equacgéo 14: Iyg = Ile(f " 4 Lew= + C.

Script para simulagéo das curvas TL/OSL.:
Essa simulagéo usa trés funcdes, a primeira fungéo simula a excitagdo do meio pela irradiacdo e
liberacdo dos elétrons:

function diffeqs = (t, var)
#“Excitacdo, primeira etapa da simulac3o.

Wariaveis
n (1);

(2);
(
(

3);
4);

2%18~(-5); %eV/K
'(-8); % cm"3 s"-1

=

%cm™ -3

-

~-1
1 variavel responsavel pela "dose™ na amostra.
#Conjunto de equacoes diferenciais a ser resolvido:
(1,1) -
(2,1) =

(3,1)
(4,1)

A n*(N-n)*n_c; %- s*n* (-E/(K*t)) ; %dn/dt
B*(M-m)}*n_v -A_m*m*n_c;%dm/dt
X - An*(N-n)*n_c - A m*m*n_c ; %dn_c/dt
A

n*{N-n)*n_c + X - A n*(N-n)*n_c - A m*m*n_c - B*(M-m)*n_v + A m*m*n_c;
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A segunda funcéo simula a etapa de relaxamento, onde a variavel X na linha 21 é zero, pois nessa
etapa ndo ha estimulo nem excitac&o, e é simulado a ocupacgéo das armadilhas pelos portadores de

cargas:

function diffeqs = {t, var)
#Relaxamento, segunda etapa da simulacao.

“Variaveis
n

xnEquactes diferenciais

(1,1) = A_n*(N-n)*n_c;% - s*n* (-E/(K*t)) ; %dn/dt

(2,1) = B*(M-m)*n_v -A_m*m*n_c;%dm/dt

(3,1) = X - A n*(N-n)*n_c - A m*m*n_c ; %dn_c/dt

(4,1) = A n*(N-n)*n_c + X - A_n*(N-n)*n_c - A m*m*n_c -B*(M-m)*n_v +A m*m*n_c; %dm_v/d
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A terceira etapa € o estimulo:

Térmico para simular uma curva de termoluminescéncia

function diffeqs = (t, var)
#nExitacdo, primeira etapa da simulacdo.

Wariaveis

#Constantes
1 (&1 o

#Equacdes diferenciais

(1,1) = A_n*{N-n)*n_c - s*n* {-E/{K*t)); %dn/dt

(2,1)= -A_m*m*n_c ;%dm/dt

(3,1) = s*n* {-E./(K*t)) - A n*(N-n)*n_c - A m*m*n_c ;%dn_c/dt

(4,1) = A_n*(N-n)*n_c + X - A n*(N-n)*n_c - A_m*m*n_c -B*(M-m)*n_v +A_m*m*n_c; %dm_v/dt
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Optico para simular um decaimento OSL:

function diffeqs = (t, var)
#Exitacdo, primeira etapa da simulac3o.

#Variaveis
n = (1);
(2);

(E)F

(4);

phi_|
sigma_@
+ =1,

%Equactes diferenciais

(1,1) = A n*(N-n)*n_c - f*n; %dn/dt

(2,1)= -A m*m*n_c ;%dm/dt

(3,1) = -A_m*m*n_c -A_n*(N-n)*n_c + f*n ;%dn_c/dt

(4,1) = A n*(N-n)*n_c + X - A_n*(N-n)*n_c - A m*m*n_c -B*(M-m)*n_v +A_m*m*n_c; %dm v/dt

Por fim o arquivo com o script onde sdo chamadas todas as 3 fungdes. A simulagdo consiste em
partir de uma condicédo inicial, e resolver a primeira funcdo que simula a etapa de excitagéo
(irradiacdo), e a solucdo da primeira fungéo é usada como condicdo inicial para resolver a segunda
fungéo que simula a etapa de relaxamento. No fim é usado como condigéo inicial os resultados da
segunda funcéo para o estimulo dptico ou termico. Nesse script a partir da linha 17 estdo as fungdes

usadas na criacdo das figuras usadas no trabalho.
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xScript
clear all

range = (298,673,180); %temperatura
ICs =[16"10,18"10,0,8]; % Condicoes iniciais da simulacao

options = ( "NonNegative',3);
[tsoll,varsoll] = (@odes_sys_ex,range,ICs, options);
ICs1 =[ (end, 1), (end,2), (end,3), (end,4)]; %condicoes iniciais da estapa de relaxamento

[tsol2,varsol2] = (@odes_sys_re,range,ICs1, options);
ICs2 =[ (end, 1), (end, 2), (end,3)]; %condicoes iniciais da estapa de estimulo

[tsol3,varsol3] = (@odes_sys_st,range,ICs2, options); conjunto final de solucoes

%FIGURAS
figure_concentrarion= (1);
(e,375, (range));
(t, (:,2), -0, LineWidth',2)
xlabel{ ' Tempo (s)", fontweight’, 'bold’, fontsize',16)
([e 365])

ylabel({ ' Concentracio de elétrons armadilhados n(t)’,’fontweight','bold’, 'fontsize’,16)

T = (298,673, (range));
figure TL = (2);
TL2 = abs( ( (:,2)));
(T, TL2, 0", LineWidth",2)
x1label( Temperatura (K)', fontweight', 'bold’, fontsize’,16)
([298 675])
label('TL(ua) ", fontweight', 'bold’, fontsize’,16)

%Salvar a TL em um arquivo .txt
(“test2.txt’, 'TL2", "-ascii’)

—t. -t

. . . —tyB
Script para ajustar a equacgéo: Iyg,= Ile(f " 4 ez + Fundo

clear all
D { 'Nome_do Arquivo.txt' );
(l:end,1); %primeira coluna dados tempo
(l:end,2); ¥segunda coluna dados da intensidade
{l:end,3); %terceira coluna dados da incerteza na intensidade

@CA,y)( A1) *exp(-(t/A(2))."A(3))+A(5) *exp(-t*A(5) )+ A(6));
@A, y)( ( ( (y-f(A))./sy )."2) );

%" parametros iniciais
I8 (y) ;

s@ =

beta

I1 =

sl = -;
fundo = -;
svetor com os parametros

Ac = [I8-fundo sB beta I1 s1 fundo];

snumero de graus de liberdade
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sminimizacao

Atil = ( @(2)2z,y), Ac );
chi2? (Atil,y);

yresi = y - (Atil);

chi?Reduzido = chi2/1;

yresired = (y - (Atil)). /sy;

#MC para avaliar incerteza
nREP 1 ;
for gR = nREP:-1:1
yMC = f(Atil) + sy.* ( (sy));
(aR,:) = ( @(z)Q(z,yMC), Ac );
(gR,1) = Q( (aR, :),yMC);
end
“Matriz de covariancias
AtilMC

%“Figuras
figure, , ¥, s¥, '*' ), hold on, ( t,f(Atil), -r")

% figure,
% hline

), hold on, ( t,f(Atil)," -r"),

figure,
hline

Esse script escrito em MATLAB, recebe um arquivo de texto (.txt) com trés colunas, na primeira
0 tempo, a segunda a intensidade do sinal luminescente e na terceira a incerteza na intensidade. Na
linha 7 esta 0 modelo ajustado e na linha 8 o valor de Q que serd minimizado usando uma funcao

propria do MATLAB fminsearch. Como trata-se de um ajuste ndo linear, pode ser que 0s
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parametros ajustados no processo que esta linhas 22 a 27 ser sub ou superestimado, bem como os
valores da sua incerteza. A correcdo pode ser feita, a partir de uma simulagdo (linhas 29 a 35), onde
a partir de um valor ajustado, por exemplo B’ podemos simular muitos conjuntos de dados
obedecendo a distribui¢do do conjunto de dados experimentais. A corre¢do entdo € feita de acordo
com (HELENE, 2006) onde para cada valor simulado um novo (3 é ajustado, e é verificado se em
média esses valores sdo distribuidos em torno de (. Caso néo, é considerado a diferenca entre o
valor simulado e as médias dos varios resultados obtidos.

Na da linha 37 temos o0 comando cov para obter matriz de covariancias, e no MATLAB podemos
converter essa matriz em uma matriz de correlagdo com o camando corrcov. Nas tabelas Al e A2
temos dois exempos para a matriz de correlacdo para o conjunto de dados de uma OSL para uma
dose de 100 mGy e para uma TA-OSL em 185°C.

Tabela Al: Exemplo de matriz de correlagdes para a TA-OSL em 185°C OSL para uma dose de 100 mGy

I; ;7! B I, P C
I 1 -0.7925 -0.4928 -0.9811 -0.3848 0.0770
T, 7t -0.7925 1 0.9070 0.7721 0.8375 0.1030
B -0.4928 0.9070 1 0.4701 0.9247 0.2800
I, -0.9811 0.7721 0.4701 1 0.4043 -0.0927
iy -0.3848 0.8375 0.9247 0.4043 1 0.2211
C 0.0770 0.1030 0.2800 -0.0927 0.2211 1
Tabela A2: Exemplo de uma matriz de correlacdes para a OSL para uma dose de 100 mGy
Ik T, ! B I; Ty C
I 1 -0.4931 -0.6271 -0.5565 -0.4995 -0.3930
T, ! -0.4931 1 0.4332 0.0268 -0.1283 -0.1459
B -0.6271 0.4332 1 0.8950 0.7270 0.5387
I, -0.5565 0.0268 0.8950 1 0.9137 0.7017
o -0.4995 -0.1283 0.7270 0.9137 1 0.9004
C -0.3930 -0.1459 0.5387 0.7017 0.9004 1




