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Resumo

Este trabalho descreve a produgfo e ‘caracterizagfio, para dosimetria de radiagbes gama e
X, de material termoluminescente de alta sensibilidade, LiF:Mg,Cu,P. S&o descritos os métodos
de preparagdo, os parimetros utilizados na fusdo e o desenvolvimento de uma técnica de
resfriamento que resultaram em um material com uma sensibilidade 26 vezes maior que o
LiF:Mg,Ti (TLD-100). O pico dosimétrico situa-se em torno de 210 °C. Nas condigdes
presentes na produgio, observou-se que a taxa de resfriamento é um pardmetro critico para
obtengio de uma alta sensibilidade e redugio do pico de alta temperatura (280 °C). O
LiF:Mg,Cu,P obtido apresenta uma termoluminescéncia residual, sem tratamento térmico para
reutilizagdo, de aproximadamente 1,4% da primeira leitura, para irradiagdo com uma dose de
100 mGy. ‘

A caracterizagio do LiF:Mg,Cu,P para utilizagdo em dosimetria pessoal e ambiental foi
feita com o material em pé, utilizando a metodologia da norma IEC-1066. Os resultados
obtidos demonstram sua aplicabilidade para dosimetria. Uma dose minima detectivel de
2,3 uGy foi determinada utilizando uma leitora comercial sem alterages. O resultado do teste
de dependéncia energética demonstra um minimo de 0,8 em 118 keV, resposta relativa ao
Cs ', irradiagdo livre no ar. Testes para determinagdo da temperatura maxima de leitura
resultaram na escolha de 270 °C, como sendo a temperatura que fornece o méaximo de
eficiéncia termoluminescente, sem exceder o coeficiente de variagdo de 7,5% exigido pela

norma para o teste de reprodutibilidade.



Summary

This dissertation describes the production and characterization of high sensitivity
thermoluminescent material- LiF:Mg,Cu,P - for gamma and X radiation dosimetry.

A description is made of the preparation methods, the parameters used in fusion and the
development of a cooling technique, the result of which is a material having a sensitivity 26
times greater than that of LiF:Mg,Ti (TLD-100). Dosimetric peak is around 210°C. Under
present production conditions, it is noted that the cooling rate is a critical parameter to obtain
high sensitivity and to reduce the high temperature peak (280 °C). The LiF:Mg,Cu,P obtained
has a residual thermoluminescence, with no thermal treatment being given for reuse, of
approximately 1.4% against the first reading for irradiation with a 100 mGy dose.

LiF:Mg,Cu,P for use in personal and environmental dosimetry was characterized for
loose powder using the methodology prescribed by IEC-1066 standard. The results obtained
demonstrate that it can be used successfully in dosimetry. A minimum 2.3 pGy dose was
determined using an unaltered commercial reader. The energy dependence of the response

relative to Cs™*’

shows a minimum of 0.8 to 118 keV, after irradiation free in air. Tests for
determining maximum reading temperature resulted in 270 °C being chosen as the temperature
providing maximum thermoluminescent efficiency, with the coefficient of variation of 7.5%

not being exceeded as required by the IEC reproductibility test.
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Introdugfo

O desenvolvimento das técnicas de produgdo de materiais termoluminescentes

permitiram a obtengdo de varios detectores usados na dosimetria das radiagSes ionizantes.

LiF:Mg,Cu,P, um dos materiais mais recentes, tem despertado um grande interesse entre
aqueles que trabalham na 4rea de dosimetria. Na Décima Conferéncia Internacional de
Dosimetria do Estado Sélido, por exemplo, vérios trabalhos fqram dedicados a investigar ¢
descrever suas caracteristicas. Estas descrigdes, quando confrontadas com as de outros tipos de
materiais, especialmente com outro fluoreto de litio, LiF:Mg,Ti, material considerado
referéncia nas aplicagdes e investigagOes sobre detectores termoluminescentes, logo justificam
o interesse. Ao contrério deste tltimo, o novo detector de LiF apresenta grande sensibilidade,
comparével aos materiais mais sensiveis utilizados, mas mantendo uma das melhores
caracteristicas daquele, que é a resposta as radiag8es gama e X aproximadamente independente

da energia destas.

Um detector com uma sensibilidade maior amplia o intervalo de doses no qual pode ser
utilizado e aumenta a precisdo destas medidas. A resposta independente da energia da radiagdo
simplifica a calibragio e conseqiientemente o equipamento necessario; permite que o dosimetro
tenha um niimero menor de detectores e de filtros e simplifica o algoritmo de calculo da dose.
Apenas estas duas caracteristicas ja seriam suficientes para justificar o interesse verificado no

inicio do desenvolvimento deste material, mas outras seriam futuramente conhecidas.

Na érea de dosimetria em geral, ter disponivel um detector com tais caracteristicas ¢ uma
vantagem, em vista da simplificagdo operacional que pode ser obtida e das possibilidades de
aplicagdo.

Este trabalho se propds a investigar e desenvolver uma técnica para producgdo de
LiF:Mg,Cu,P; obter um material com sensibilidade equivalente & descrita na bibliografia e

caracteriza-lo como detector, para utilizagio em dosimetros pessoais e ambientais.

O primeiro capitulo descreve brevemente o mecanismo da termoluminescéncia, os
defeitos presentes na estrutura cristalina e os modelos mais utilizados para explicar este
fendmeno. Atualmente, tem recebido grande atengdio na dosimetria termoluminescente a
utilizagdo de programas de deconvolugfio da curva de emissio, que, através da disponibilidade
de computagfo presente, permite um aprimoramento signiﬁéativo a esta 4drea. A este aspecto se

deve o interesse na compilagfio de dados, utilizaveis nesta técnica, no final deste capitulo.



O segundo capitulo apresenta outras caracteristicas deste material, seu desenvolvimento,
os parimetros importantes na sua produgdo, os resultados de estudos j4 realizados e alguns

exemplos de aplicagdes.

O terceiro capitulo descreve os experimentos realizados e os resultados obtidos. E feita
uma répida abordagem de tratamentos térmicos especiais, que requerem e merecem um
trabalho de investigagdo detalhado, dada a sua importancia na utilizagio deste material.

O quarto capitulo é dedicado aos testes com o LiF:Mg,Cu,P obtido, nos quais emprega-se
metodologia de normas especificas para sistemas de dosimetria termoluminescente. Neste
capitulo apresentamos também consideragbes sobre aspectos da leitura de detectores
termoluminescentes e uma investigagio sobre temperatura maxima de leitura e sinal residual.

Finalmente, no anexo, apresenta-se uma introdugdo as grandezas e unidades da area de

dosimetria, uma vez que algumas delas sdo utilizadas no trabalho, especialmente no quarto

capitulo.
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CAPITULO 1
TERMOLUMINESCENCIA

1. 1- Introducéo

Luminescéncia é o processo de emissdo de luz por um material que tem a capacidade de receber
energia, reter parte dela e converté-la em luz que é entdo emitida. Existem varias formas pelas quais um
material pode receber energia, formas estas que compdem o nome do fenémeno especifico, como a
triboluminescéncia (atrito), quimiluminescéncia (por reagdes quimicas) e radioluminescéncia (por radiagdes

ionizantes) entre outras. Ha também denominagdes especificas quanto ao processo de emisséo da luz.

Quando a luz é emitida imediatamente, o processo é conhecido como fluorescéncia (da ordem de 10
ns). A fluorescéncia é essencialmente independente da temperatura e depende apenas da probabilidade de
transigdo de um elétron de um estado excitado para um estado nédo excitado. A fosforescéncia ocorre quando
ha um atraso (arbitrariamente considera-se 100 ms) dependente da temperatura, indicando a existéncia de
.um estado metaestavel, do qual ndo pode haver uma transicdo luminescente direta (Fowler e Attix, 1966).
Finalmente, o processo é conhecido como termoluminescéncia quando a emissdo € termicamente
estimulada, através de um aumento constante da temperatura (Mckinlay, 1982). Este dltimo fenémeno é
muito comum na natureza sendo verificado em aproximadamente dois tergos dos minerais existentes e em

varios outros materiais, naturais e sintéticos.

Weidemann et al. (1895, cf. Horowitz, 1984a), sdo considerados os primeiros a realizar inve_stigac;é“)es
sistematicas sobre a termoluminescéncia em diversos materiais, apresentando, em 1895, um trabalho sobre
as propriedades do CaSO4:Mn. Em 1897, Hofmann (cf. Zangaro,1988) ja utilizara o fenémeno para a
detecgdo de UV. Nos primeiros anos deste século, Curie descreveu a termoluminescéncia do CaF, exposto
ao radio. Nos anos quarenta, Daniels et al. (cf. Horowitz 1984a e McKinley, 1981) usaram a

_termoluminescéncia de pequenos monocristais de LiF para quantificar a exposi¢do & radiag8o ionizante,
através da estrutura de picos da curva de emissdo e da perda de sinal (fading) isotérmico. Problemas com a
forte variagdo da sensibilidade dos monocristais os levaram a moer o material e prensa-lo em pastithas.
Entretanto, sinais espurios devidos 2 triboluminescéncia, resultante da moagem dos cristais e a complexa
curva de emissdo do LiF, os levaram a tentar outros materiais como Al,O3; e CaSO4:Mn. Estes, por sua vez,
foram abandonados devido a baixa eficiéncia TL do primeiro e alta perda de sinal (fading) no segundo. Em
1957, Ginter e Kirk (cf. McKinley, 1981) realizaram estudos sobre o CaF,:Mn, demonstrando suas

caracteristicas favordveis, como a alta eficiéncia TL. O desenvolvimento de dosimetros selados deste
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material para monitoragdo pessoal renovaria o impeto de utilizar-se a termoluminescéncia com este
objetivo.

Na década de sessenta, pesquisas com LiF levaram os fabricantes destes cristais, em colaboragdo com
Cameron et al. (cf. Horowitz, 1984a e McKinley, 1981), a descobrirem o papel fundamental de certas
impurezas (Mg e Ti), que resultaria no aurﬁento da sensibilidade deste material. J4 estavam desenvolvidas .
nesta época refinadas técnicas de purificagdo do material base (LiF) que, aliadas & incorporag#o de titdnio e
magnésio, aumentaram a sensibilidade do material e permitiram a redugfo das variagbes de caracteristicas
entre partidas produzidas. Posteriormente, a fabricagdo de pastilhas por incorporagio em PTFE
(Politetrafluoretileno) e por extrusdo levou & rapida disseminag@o do uso destes materiais na dosimetria

clinica e pessoal, devido &s maiores facilidades na sua utilizagdo em relagdo ao pé (Mckinley, 1981).

Desde entdo, acumulam-se estudos sobre as caraqteristicas do LiF e varios outros materiais
termoluminescentes. A introdugo gradativa de automagdo nos processos de leitura e o desenvolvimento de
variadas aplicagdes da termoluminescéncia tais como: dosimetria pessoal, ambiental e clinica; datagdo de

‘cerdmicas e a formacdo de imagens, estabeleceram estes materiais como fundamentais na dosimetria das
radiacGes ionizantes. AplicagSes numa vasta gama de doses, de 107 pGya 107 Gy, sdo relacionaveis , de

ambientais a industriais, demonstrando as possibilidades da termoluminescéncia (Horowitz, 1984a).

Este capitulo apresenta uma introdug#o a teoria de bandas nos cristais, tipos de defeitos na estrutura
cristalina, mecanismo da termoluminescéncia e modelos de cinética dos picos de emissdo. Apresenta, ainda,
uma breve descri¢do de métodos de avaliagio dos pardmetros de armadilhas (E e s) e uma compilagéo de

dados relativos a estes, para o LiF:Mg,Cu,P .

1. 2 - Estrutura cristalina e termoluminescéncia

Existem varios modelos que descrevem o mecanismo da termoluminescéncia. Construidos sobre
evidéncias experimentais, estes modelos ndo conseguem explicar vdérios aspectos do fen6meno,
especialmente quando se particulariza um material ou o papel de um determinado dopante (Mckinley,
1981). Esta deficiéncia, entretanto, ndo impede a sua utilizagdo. Uma vez estabelecidos os procedimentos de

utilizagdo de um material, seu comportamento € bastante estavel para os requisitos da dosimetria.

A termoluminescéncia é um processo complexo devido a existéncia de muitos caminhos possiveis
para os portadores de cargas (elétrons e buracos) liberados pela radiagdo. Os modelos se tornam mais
complexos & medida que consideram um niimero maior destas possibilidades. Em geral, estes modelos sdo

baseados na teoria de bandas dos cristais.
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Nas estruturas cristalinas os niveis de energia dos elétrons podem ser tratados como bandas separadas
umas das outras por uma regido proibida para permanéncia de um portador de carga. A banda mais externa
do 4tomo, denominada banda de valéncia, também é separada da banda de condugio, onde os elétrons ndo

estdo mais ligados aos dtomos, por uma regido de permanéncia proibida (FIG. 1).

@ ®)
banda de condugao banda de condugio

regigo proibida

nfveis interm edidrios

banda de valénda banda de valénda

FIGURA 1: Diagrama de bandas de energia em (a) cristal ideal e (b) cristal real com niveis
intermedidrios

Uma estrutura cristalina ideal simples , como € o caso dos haletos alcalinos (p. ex. LiF), pode ser
descrita como duas redes clibicas interpenetrantes de ions de haletos e 4lcalis. Numa estrutura cristalina real
-estdo presentes varios tipos de defeitos que, alterando a configuragio de cargas da estrutura ideal, criam
niveis discretos intermediarios de enérgia, que se localizam entre as bandas de valéncia e condugio,

denominados niveis metaestaveis ou armadilhas.

1. 2. 1 - Descri¢do do mecanismo da termoluminescéncia

Quando o material termoluminescente € irradiado, elétrons sdo arrancados da banda de valéncia e
atingem a banda de condugio, tornando-se livres (ionizag#o) (FIG. 2). Ao escapar, o elétron deixa na banda
de valéncia buracos positivos que também ficam livres para se deslocarem por esta banda, ambos
contribuindo para o aumento da condutividade elétrica no cristal. Para a maioria destes portadores de carga

_induzidos pela radiagdo (elétrons e buracos), ocorre a recombinagdo logo em seguida (~99%), com a
emissdo de radiagdo denominada radioluminescéncia. Os demais ficam presos nos niveis intermedidrios de
energia (metaestéveis). Para sair desta armadilhas o elétron ou buraco precisa receber uma quantidade de
energia que pode ser fornecida, por exemplo, pelo aquecimento do material. Ao sair, o elétron (buraco) pode
vaguear pela banda de condugdo e ser recapturado em outra armadilha; recombinar-se com um buraco

(elétron) na banda de valéncia sem emissdo de radiagéo, ou recombinar-se com um buraco (elétron) em um
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centro de recombinagdo luminescente ativado,! emitindo um féton. Este Gltimo processo, quando o

fornecimento de energia se d4 por aquecimento, é conhecido como termoluminescéncia.

TERM OLUMINESCENCIA

(1) IRRADIACAO
T - —
radiagio &

iCﬂiZﬂ%‘te A J ./’;I
T 71

emissac

7

banda de
valénda o ? o 0
T - - .
portadores de recom binagio radicluminescénda
cargas aprisionados  radiativa ou nao
nos defeitos radiativa

(ii ) AQUECIMENT O

— [ ) L

-~ s /

+ 1 T

—_—> 0 0

[N S —
reaprisionamento recombinagio  termduminescinda
dos partadores de  radiativa ou

emissao

e

carga nao radiativa )
¢ elétron : (3] c=ntroluminescerte transighes
o0 buraco ativado por elétron elétron ( buraco)
—— armadilha para elétron 3] centroluminescente

—o— armadilha para buraco ativado por buraco

FIGURA 2: Representagdo do mecanismo da termoluminescéncia.
Fonte: Horowitz (1984a: 4)

.1- O centro de recombinagio luminescente € um tipo de defeito onde ocorre a recombinago de um portador de carga liberado da
armaditha com um de sinal oposto presente no centro (ativado). Os portadores de carga permanecem no centro, enquanto os
portadores das armadilhas s#o liberados, tendo assim, um papel mais passivo no processo termoluminescente,
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1. 2. 2 - Defeitos nos cristais

Existem trés tipos de defeitos na rede cristalina que funcionam como armadilhas para os portadores de
carga:
- Defeitos intrinsecos ou térmicos:
Auséncia de um fon (vacancia) positivo ou negativo e fons intersticiais (FIG. 3). Sao defeitos criados
pelo aumento de temperatura da rede cristalina. Como a utilizagdo dos materiais termoluminescentes requer
-constantes tratamentos térmicos, este tipo de defeito é importante uma vez que pode aumentar ou diminuir o

numero de defeitos presentes.

- Defeitos extrinsecos ou substitutivos:

Sdo defeitos criados pela substituigio de um ion da rede cristalina por um ion estranho a rede,
conhecido como dopante. Se os niveis de energia correspondentes a este fon estiverem na banda proibida
forma-se uma armadilha para elétron se o ion for positivo, e para buraco se o ion for negativo.

Este tipo de ion substituto, por exemplo MgJ'2 no flureto de litio, pode formar um tipo de defeito
combinado com outros defeitos na rede. No exemplo citado, o excesso de carga positiva do ion substituto
atrai eletricamente uma vacéncia de ion positivo (carga negativa) formando um dipolo.

Sob certas condigdes térmicas, os dipolos podem se agregar compondo um dimero, trimero ou
complexos de ordem mais elevada, cada um estando associado a um tipo diferente de armadiltha. Como sio
eletricamente neutros, supde-se que a armadilha seja, por exemplo, um centro F modificado, tal como um
dipolo préximo a uma vacéancia negativa.

Virios trabalhos tentam relacionar determinado pico a formagdo de determinado complexo. No
LiF:Mg,Ti, a formag#o ou destrui¢do dos complexos esté relacionada aos tratamentos térmicos empregados

e as taxas de resfriamento pos-tratamento (Mckinley, 1981).

- Defeitos induzidos pela radiagdo:
Uma auséncia de ion negativo na rede cristalina (vacéncia de ion negativa) produz uma carga positiva
local enquanto a auséncia de um ion positivo (vacincia de fon positivo) produz uma carga negativa. Quando
"0 elétron liberado pela irradiag@io do cristal é preso em uma vacéncia negativa (ou o buraco na vacéncia

positiva) formam-se os centros de cor, o primeiro um centro F e o segundo um centro V.

Estes centros possuem niveis discretos de energia de excitagéo e o elétron (buraco) pode absorver um
féton correspondente & regido de energia da luz visivel, passando para um destes niveis. Podem ser

observadas bandas de absorgdo 6tica nos cristais, correspondentes aos fétons de determinado comprimento
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de onda absorvidos, quando os elétrons (buracos) estdo presos em centros de cor. O nome centro de cor se

deve ao fato do cristal tornar-se colorido quando absorve os fétons (Fowler e Attix, 1966; Horowitz, 1984a).

() )]
$08040860800080800 20 E0S000CSO0OSOOOSOS
C*0Ce0B0CSOERCROCO GO OO BO0OSO0BCHOBO SO RO
$0008608080RCEORO S so0soecscecsiSlacecs
O® 0O @O %O SO0 ®O0 &0 &0 90O °’°.°‘°.°.°'.0.°
® 0O ® 0% 0O @O0 B0 *OE*E0e®O0S ® 0 &0 %0 SO0 @O S OS0O SO0
C® OB O0C®O0 SO0 SO0 SO SO C P OSOCE0ORO0OSO0 S0 SO0 SO
00 S OPOCEORPOSO SO .OB0.0.0.0.0.0.0.
O ® 0009 O0OBSOSONOESEO SO °.°.°.O.E.0.0.0QO
® 0O ® 0% 0 & Q@ 0SSOSO R O .0.000.0.0.0.0..O.
OCP®P 0O @O & C OO SO0 SOCe®OC SO CR O®OSEO RO RO SO0 SO
® O8O0 O@® OSSOSO ¢ O SO ® 0O %00 *0C SO0 SO0 SO ROS
OCP® O ® OB O SO0 SO SO SO O ® 0O % 0 @090 &0 S0 e O SO

[*] vacinda de fon negativo
[¢] vacinda de fon positivo

fon haleto o fon dlaali

L ]

[5] impureza substitudonal

FIGURA 3: Estrutura ibnica de (a) cristal haleto alcalino ideal (b) cristal real com vérios tipos de

defeitos.
Fonte: Adaptado de McKinley (1981: 11)

[S

1. 3 - Cinética dos picos de emissdo termoluminescente

1. 3.1 - Introducio

A cinética dos processos termoluminescentes estd relacionada_ ao estudo da excitagdo e leitura
“termoluminescentes e as transi¢Ses de elétrons e buracos entre as bandas de valéncia, condugio e estados
energéticos relacionados as diferentes imperfeigGes (Horowitz,1984a).

McKeever et al. (1993) descrevem a termoluminescéncia como “um processo complexo que se da em
vérios estagios, envolvendo a transferéncia de carga e energia entre diferentes defeitos dentro do material. A
intensidade da termoluminescéncia € o resultado liquido da reagdo entre fotons ou particulas do campo de
radiagdo; do tipo, nimero e distribuigdo das diferentes espécies de defeitos presentes no material no
momento da irradiagdo e do aquecimento; da natureza do material que estd sendo irradiado e outros fatores

como a taxa de irradiagfio, a temperatura, a energia dos fétons ou particulas absorvidas etc”.

16



A despeito desta complexidade, a determinagio dos parmetros relacionados aos defeitos que
originam os picos ¢ feita geralmente considerando-se um modelo simples e uma descrig@o simplificada do
processo que resulta em uma equagéo de primeira ordem (sem recaptura de cargas liberadas). Esta descrigdo
da termoluminescéncia foi feita em 1945 por Randall e Wilkins, e mais tarde, em 1948, por Garlick e
Gibson. Embora esta seja 0til em uma primeira aproximagfo, véarios modelos alternativos tém sido

propostos tendo em vista uma abordagem mais realista do fendmeno (Zangaro, 1988).

1. 3. 2 - Curva de emissio - Modelo de Randall e Wilkins

Cada pico da curva de emissdo termoluminescente € relacionado a um determinado tipo de armadilha

constituida por um estado metaestavel na banda proibida (FIG. 4).

T1 T2 TS
E1 EZ E3
5] 52 53

luz emitida

temperatura

FIGURA 4: Curva de emissdo de material com trés tipos de armadilhas.
Fonte : Horowitz, (1984a: 8) .

Randall e Wilkins (1945, cf. Chen, 1984), atribuiram a ocorréncia do pico termoluminescente a
emissdo térmica de elétrons das armadilhas e & recombinagdo com buracos presos em centros de
recombinagdo por uma questio de simplicidade do tratamento matematico, podendo o contrario ocorrer
(emissdo de buracos das armadilhas e recombinag@o com elétrons em centros de recombinagio). As outras

simplificagGes estabelecidas pelos autores foram:

- A existéncia de somente um tipo de armadilha e um tipo de centro de recombinagéo;
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- O elétron liberado recombinard imediatamente com o buraco no centro de recombinagdo n#o
ocorrendo reaprisionamento na mesma armadilha ou em outra, nem recombinagdo em outro centro, nem

acumulagfo de elétrons na banda de condugo.

A armadilha é descrita como um pogo de potencial, onde o elétron ficard até que receba a energia
E(eV), denominada energia de ativag#o, suficiente para escapar. O outro pardmetro do pogo de potencial € s
¢’ ), cujo significado fisico foi descrito como o niimero de vezes que o elétron bate nas paredes do pogo

multiplicado pelo coeficiente de reflexdo destas.

Considerando que no momento t, a temperatura do material seja T (K), e que determinado tipo de
armaditha tenha n elétrons aprisionados, a probabilidade de escape de um elétron de uma armadilha,

mostrada na FIG. 5, € dada por:

p=sexp(-E/kT) Ly
onde k € a constante de Boltzmann.

Assim, o mecanismo de liberagio pode ser descrito pela equag@o:
d
—E;z-zns exp (~E/kT) 1.2)

Pelas consideragdes anteriores, pode-se afirmar que a intensidade luminosa I serd proporcional a taxa

de recombinagfo, que ¢ igual a taxa de liberagdo dos elétrons:

Ia-2 1o (1.3)
dt dt
I=nsexp(~E/kT) ' (1.4

onde C é uma constante relacionada a eficiéncia termoluminescente que, para maior simplicidade, foi

considerada igual a 1 na equagdo (1.4).

Se o material é aquecido a taxa uniforme:

dT )
.3—“;; _ (1.5)
dn dn dT
’;17 ?d?';i't——ﬂ—— (1.6)

substituindo na equagio para liberagdo de elétrons (1.2),
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ou

onde, integrando

%:-%nsexp (-E/kT) .7

an_ 3 o (E/KT) dT (1.8)
n B

n T s [} ’
ln(—)=— jT (E) exp (—E / kT")dT", (1.9)

ny

onde no € o numero de elétrons nas armadilhas no tempo to e a temperatura To.

Substituindo na equagdo da intensidade (1. 4) , para uma fungdo de aquecimento linear T=Ty + f3t :

I=n,sexp(—E/kT) exp l:—(—;—) 'C; exp(E/k T") dT':l (1.10)

A equagdo (1. 4) é chamada de cinética de primeira ordem por oposi¢do a casos onde um expoente de

n aparece na equagdo e outros mais complexos, nos quais um grupo de equagdes diferenciais simultdneas é

usado no lugar desta (Chen,1984).

A representagdo grafica de I (t) por T fornece a curva de emisséo termoluminescente, mostrada na

FIG.S.

1. 3. 3 - Cinética de segunda ordem

Garlick e Gibson (1945, cf. Chen,1984) consideraram a hipétese de que, uma vez liberado da

armadilha, o elétron poderia ser recapturado ou se recombinar com a mesma probabilidade. Outra hipétese

formulada € que a concentragdo de elétrons nas armadilhas e buracos nos centros de recombinagdo seria

igual durante o processo inteiro. Considerando N igual ao niimero de armadilhas de um determinado tipo:

I==="=(s/N)n" exp(~E/KT)

dn a.11)

7 . -+ -l . ’ » ~
-onde s/N € uma constante que tem as unidades de m ? sec’!, denominada s’ (fator pre-exponencial ) e ndo

tem o mesmo significado de s (fator de fregiiéncia).

Para uma fungéo de aquecimento linear :

I(T)=ns' exp(—E/kT)[1+(nos'/,B) foexp(—E/kT')dT']-z 1.12)

- ¥
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temperatura mfnima
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FIGURA 5: Relagio entre a probabilidade de escape da armadilha, o niimero de portadores de

carga nesta armadilha e a intensidade termoluminescente.
Fonte: Horowitz (1984a: 8)

1. 4 - Avaliacio de parametros da curva de emissio

A andlise de um tnico pico termoluminescente, quando tratado de uma forma mais realista, sem as
simplificagdes do modelo de Randall e Wilkins, envolve pelo menos oito pardmetros. A estabilidade do pico
porém, fator decisivo na dosimetria, € dependente principalmente da energia de ativagio E (Chen,1984).

Virios métodos sdo usados para se determinar E, que, uma vez determinado, fornecera o fator s.

A seguir sdo descritos os principais métodos usados e pardmetros avaliados por Delgado et al. (1990)
para LiF:Mg,Cu,P . Por nfo ser o propdsito deste trabalho, os métodos serdo descritos apenas em linhas
gerais. O material objeto deste trabalho, cuja produg@o € descrita no cap. 3 e avaliado no cap. 4, apresenta os
mesmos picos avaliados por Delgado. S&o também apresentados os pardmetros avaliados por Mahajna et al.

(1993) para o mesmo tipo de material .
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1. 4.1 - Método empirico (URBACH)

Urbach (1948, cf. Chen, 1984) deduziu empiricamente uma férmula (1.13) para o KCl, usando um
fator s igual a 10° s, que ests aproximadamente no meio da faixa de valores de s. Outras férmulas
semelhantes foram usadas para outros materiais, mas o valor de s tem que ser estimado antes. Chen (1984)

afirma que este método empirico pode resultar em um erro de até um fator de 2, devido ao erro na avaliagdo
des.
E (eV)=Ty/ 500 (1.13)
onde Ty (K) é a temperatura onde ocorre o maximo do pico.
' Delgado determinou os valores (0.82 + 0.01) eV e (1.02 £ 0.01) eV para os picos 2 e 4

respectivamente.

1. 4.2 - Método do crescimento inicial do pico

Este método (Garlick e Gibson, 1948; cf. Delgado, 1990) se baseia no fato de que na equagio (1.10), para
baixas temperaturas T<< Ty, I (T) « exp(-E/T). )

A representagdo grafica de In I vs. 1/T ¢ linear com uma inclinagdo -E/k.
‘ Para aplicar este método as curvas dos picos 2 e 4 devem ser isoladas das anteriores de menor
temperatura. A curva do pico-2 pode ser obtida esperando-se algumas horas apds a irradiagdo para que o
pico 1 decaia.’

Um tratamento térmico pds-irradiagdo a 150 °C/10 min. esvazia os picos situados em faixas de
temperaturas menores que a do quarto pico. Apos ser tratado termicamente, o material é resfriado e lido
normalmente.

Utilizando este método, os valores determinados para E sfo: pico 2 (1.11 + 0.01) eV e pico 4

(1.75£0.05)eV.

% - Ver posigdes dos picos na FIG.8, pag. 19.
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1. 4.3 - Método de ILICH

Este método também se baseia na regido de crescimento inicial da curva. Desde que I(T) nesta regido
pode ser aproximado por I(T) = ¢ exp (-E/kT), a derivada dI/dT permite o célculo da inclinagdo da tangente .
' curva no ponto T= T, mostrado na FIG. 6 (llich, 1979; cf. Delgado, 1990).

O valor de E é dado por:
E=kT%, A(T,- T*) (1. 14)

Delgado, usando o mesmo método descrito em 1.4.2 para isolar o pico analisado, determinou os

valores de E:

pico2, E=(1.04x0.05)eV
pico4, E=(1.73%£0.03 ) eV

E=KTHT-T)

TL (unid. arbitraria)

temperatura (K]

FIGURA 6: Tangente a curva no ponto T = T; (Método de Ilick)
Fonte ; Delgado (1990:)

1. 4. 4 - Métodos da forma do pico

Sdo métodos que extraem as informagGes da forma do pico. A FIG. 7 mostra os pardmetros relevantes
nestes métodos, que sio:

Ty :temperatura maxima do pico
22



T, : temperatura baixa de meia intensidade

T, : Temperatura alta de meia intensidade

o : T, - T : largura total de meia intensidade

6 =T, - Ty : meia largura de alta temperatura

1=Ty-T) ‘: meia largura de baixa temperatura

K ¢=0/ @ : fator de forma ou de simetria

1 = ordem de cinética

A ordem de cinética que melhor se adapta ao pico deve ser estimada através do fator i1 ;. Na cinética

de primeira ordem, a curva ndo é simétrica com relagdo a Ty;. Na cinética de segunda ordem, ou de ordem

. intermediaria (expoente de n ndo inteiro), a curva se aproxima da simetria.

Tem sido demonstrado que para cinética de primeira ordem p , = 0,42 e para cinética de segunda

ordem

g =0,52.

intensidade

temperatura

FIGURA 7: Parametros da curva de emissio
Fonte: Chen (1984a: 71)

Diferentes autores escreveram equagdes para o calculo de E usando os pardmetros da curva.

Grossweiner (1953, cf. Delgado, 1990) para picos de primeira e segunda ordem:

E=a kT T/t (1. 15)

onde a,= 1,41 ou 1,68 para primeira ou segunda ordem.
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Lushchik (1956, cf. Delgado,1990), primeira e segunda ordem :
E=a5k T3/

onde a;= 0,976 ou 1,706 para primeira ou segunda ordem.

Halperin e Braner (1960, cf. Delgado,1990):primeira ordem:
E,=1,52 (k Tp? /) - 3,16 KTy
segunda ordem : E, = 1,813 (kTy /1) - 4 kTy

Chen (1984) resumiu as equagGes anteriores na seguinte expressao:

Ep=Co (kT2 / ) - by (2kTpp)

(1. 16)

(1.17)
(1. 18)

(1.19)

onde o representa J, T, ou @ e os valores de Ca e ba para os trés métodos e para primeira e segunda ordem

sdo mostrados na TAB. 1.

TABELA 1: Coeficientes da equagdo (1.19) para métodos diferentes de calculo de E.

Primeira ordem Segunda ordem
T 6 o - T S ®

Ca 1,51 0,976 2,52 1,81 1,71 3,54

ba 1,58 + a2 al2 1+a2 2+af2 a2 1 +a/2

Fonte: Chen, (1984: 72)

As expressdes usadas por Chen (1969, cf. Delgado,1990) :
primeira ordem : E,, = 2,29 kTM2 /o (1.20)
.segunda ordem : E, =2 kTy [ 1,756 (T/ ©) - 1] (1.2D)
ordem de valor ndo inteiro:
E.=[1,51+3 (pg-0,42))( KT/ T) [ 1,58+4,2 (pg - 0,42)] 2kTy (1.22)
Es=[0,976+7,3 (g - 0,42) 1 KT/ & (1.23)

(1.24)

Ey=[2,52+10,2 (15~ 0,42 ) 1 (KTy/ @ ) - 2k Ty

Uma vez determinado E, o valor de s pode ser determinado pelas seguintes equagdes :
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TABELA 2 : Parametros de cinética, para LiF:Mg,Cu,P , obtidos por vérios métodos.

Segundo pico

Quarto pico -

Métodos Ordem Energia de Fator de Ordem Energia de Fator de
cinética ativagdo freqiiéncia cinética ativagido freqiiénci
l E(ev) s Ammo.—v 1 E(ev) s Amoo._v
Urbach - 0,82+ 0,01 10° - 1,02+ 0,01 10°
Aumento inicial temperatura. - 1,11 + 0,01 - - 1,75 + 0,05 -
Tlick - 1,04 + 0,05 - - 1,73 £ 0,03 -
Grosswiener 1 1,27 + 0,01 9x 10" 1 2,15+ 0,02 5x10%
(T) 2 1,51+ 0,01 10° 2 2,57 + 0,02 7x10%
Lushchick 1 1,17+ 0,01 6x10" 1 1,93 + 0,02 3x10"
(8) 2 2,05+ 0,02 7x 10* 2 3,38+ 0,05 10%
Halperin-Braner 1 1,31 + 0,01 3x10" 1 2,25 % 0,02 5x10%
(1) 2 1,56 + 0,01 4x10" 2 2,67 0,02 8x 107
Chen 1 1,25 + 0,01 4x 10" 1 2,10+ 0,02 10%°
(o) 2 1,78 + 0,01 2x10” 2 2,99 + 0,02 10%
T 1,35+ 0,02 8x 10" 2,33 + 0,02 3x 107
Chen 8 1,05+ 0,01 1,33 % 0,02 5x10" 1,10+ 0,10 2,26+ 0,02 6x10%
® 1,35+ 0,02 9x 10" 2,32+ 0,02 2x10%

Fonte : Delgado et al.,1990, p. 25.
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1. 4. 5 - Método de deconvolucio

A deconvolug@o é um método de anélise através do qual se pode simular a decomposigdo de uma
curva, neste caso, de emiss3o termoluminescente real, em varios picos componentes (também denominado
método de ajuste da curva de emissdo), como na FIG. 8. E uma ferramenta auxiliar da dosimetria
termoluminescente por permitir aplicagSes tais como: corregdes de perda de sinal; determinagdo do tempo
transcorrido deste a irradiagdo do dosimetro; detecgdio de vérios tipos de falhas no sistema de dosimetria;
eliminagio de sinal residual na leitura; melhoria na precisdo das medidas e diminuigdo da dose minima
detectavel.

A deconvolugdo também € usada para se obter informagdes (pardmetros) sobre os picos. Pode ainda
ser aplicada como uma ferramenta auxiliar na obtengZo dos pardmetros E e s através dos outros métodos,
em situagdes onde a separagdo de um pico dos demais € dificil de ser obtida.

Originalmente nesta técnica, cada pico é descrito por uma equagdo de cinética de primeira ordem. Nos
tltimos anos, foram desenvolvidas vérias expressdes para o ajuste de um tnico pico, usadas na analise por
deconvoluggo (Horowitz, 1995).

Delgado, usando a equagdo de cinética de ordem geral (1. 28), para cada componente (i) da curva de

emissdo do LiF:Mg,Cu,P, obteve os valores mostrados n.é.-TAB. 3.

li

: . 7 —1]Ai) REREE
I(T)=s, n exp[-—E—’:| l+ﬂ’——]L_[’Texp[~£]{:] dr (1.28)

kT B 3

onde : s; é o fator pré-exponencial, |; € a ordem da cinética, n,; € a concentragdo dos elétrons presos nas

armadilhas inicialmente e E; ¢ a energia de ativagio.

A integral da equagdo anterior aparece nas equagdes da intensidade para uma fungdo de aquecimento
linear (T= T, + Bt ). Ela ndo tem solugdo analitica, mas pode ser resolvida por outros métodos. Chen (1984) .

propde que a integral seja escrita como:
foexp(—E/kT')dT'=F(T,E)—F( %‘,E) (1.29)

onde F(T,E) é dado por:
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F(T,E) = [exp(-~E/KT")dT" : (1. 30)

que pfode ser resolvida escrevendo a equagfio acima como ;.
t

F(T,E)=Texp(-E/kT) + (E/k)E, (—E‘/kT) (1.31)
onde :
—E, (-x)= f (e /u)du (1.32)

A integral acima pode ‘ser calculada através de procedimentos numéricos que fornecerdo o valor de F
para um determinado E e T. Uma revisdo de expressoes de I (T), para um tinico pico, para serem usadas na

analise da curva de emissgo, foi feita por Horowitz e Yossian (1995).

1 ¥ ] 1 ] 1 ¥ T 1 L] L) T T T ] )
! _
1500 | 1
B
£ o000 -
= - ,.
%
] | -
g
.E‘ L -
=
: -
5001 1
gL Tt T e T T

temperatura (K)

FIGURA 8: Deconvolugdo da curva de emiss3o do LiF:Mg,Cu,P
Fonte: Delgado (1990)
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TABELA 3 - Parimetros de cinética obtidos por deconvolugdo

Pico . Temperatura Concentragio ~ Ordem cinética  Fator (*) pré-  Energia de
Ty inicial exponencial ativagdo
K °oc” (ng) 1 s’ E
1 369+3 96+ 3 388 +77 1,84 £0,15 (2,1£1,9) 10" 0,95 + 0,06
2 409+1 136t 1 2413 + 127 1,10 £ 0,01 (5,5£0,7)10" 1,36 +0,01
3 469+1 196+ 1 4266 + 193 1,00 + 0,01 (1,1£0,3)10"7 1,64 +0,01
4 506£1 233%1 16880 + 571 1,00 £ 0,01 >>9.4x10'® 2,00 +£0,01
5 5311 2581 3015 +240 1,99 0,01 (2,3+1,1)10"® 2,30 +£0,05
6 566+1 2931 2594 + 256 1,34 £0,06 (4,2£2,9)10" 1,50 +0,04

(*)s' em st em3 D)

Fonte : Delgado, et al. (1990:27)

1. 4. 6 - Método do decaimento isotérmico

Chen (1984 ) afirma que este processo ndo € realmente um método de termoluminescéncia mas pode

"ser usado, uma vez que se pode considerar a fosforescéncia como uma termoluminescéncia com

aquecimento constante T(t) = constante.

Para a obtengfo das medidas de decaimento isotérmico, o pico sob investigagdo deve ser isolado dos

demais. Delgado (1990) usou para este fim a mesma temperétura na qual o decaimento foi medido. O

processo consiste em medir-se o decaimento luminescente do pico com aquecimento isotérmico,

procedimento repetido em vérias temperaturas.

Um gréfico do logaritmo da intensidade relativa pelo tempo de aquecimento (In (I/Ip ) vs. t ) em cada

temperatura fornecera uma reta cuja inclinagdo é a vida média ( © ) associada ao decaimento do pico de

acordo com as equagdes (FIG. 9) :
I=1p exp (-s exp(-E/kT) t)

InI=Inly-sexp (-EkT)t

inclinagéo (1) =-s exp (-E/kT)
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‘Um segundo gréfico, de In ( T ) vs. T fornecerd uma relagdo linear cuja inclinag@o é E/k e o termo

constante é In ( 1/s ), como mostrado na FIG. 9. Os valores de s e E sdo obtidos independentemente neste

processo.
) In(t)=-[In(s.exp(-EKT)] * (1.36)
In (t)=In(1/s) + (E/k). (1/T) (1.37)
Inl In7
inclinagao

-s exp( EfkT)

inclinagio E/k

tempo T

FIGURA 9: Retas obtidas no método de decaimento isotérmico

Os resultados obtidos por Delgado, estdo na TAB.4.

TABELA 4 : Parametros de cinética obtidos por decaimento isotérmico

Pico  Ordem cinética Energia de ativagio " Fator de freqiiéncia_ Temperatura
l E ( ev ) s s (S-l) maxima
0 C :
2 1 1,05 5x 10" 104
3 1 1,33 4x 10" 154
4 1 2,32 8x10%° 195

Fonte : Delgado et al. (1990: 30).

Mahajna (1993), usando o método de decaimento isotérmico, obteve os valores de E e s mostrados na
TAB. 5.
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TABELA 5 : ParAmetros cinéticos obtidos por decaimento isotérmico

Tipo (*) Energia de ativagdo " Fatorde freqliéncia
E(eV) - ‘ s( s )

1 1,23 40,03 : 2x 10" 6 x 10"

2 1,27:£0,05 B 8x10"-9x 10"

3 1,20 + 0,03 - 3x10"°-8x10"

4 1,47 £ 0,03 : 2x10”-1x10"

(*) - materiais de partidas diferentes (1,2 e 3) e fabricante diferente (4).

~ Fonte : Mahajna et al. ( 1993).
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CAPITULO 2

ASPECTOS DO DESENVOLVIMENTO, CARACTERISTICAS E
APLICACOES DO LIF:Mg,Cu,P

2.1 - Introdugdo

Vérios tipos de detectores termoluminescentes tém sido produzidos e investigados desde

o inicio da utilizagio destes materiais para medidas de radiagdes ionizantes.

As caracteristicas desejaveis em um material termoluminescente variam de acordo com a
sua aplicagdo. Um material que ndo € usado em determinada aplicagdo, em fungio de uma
caracteristica desfavoravel, pode ser utilizado em outra na qual esta seja favoravel . O
CaSO4:Mn, por exemplo, cujo pico de emissdo se situa em torno de 70 °C, para uma taxa de
aquecimento de 10 °C/s, tem uma perda de sinal (fading) muito acentiada (50% em 48 horas),
devido a esta baixa temperatura de emissdo. Sua utilizagdo para dosimetria pessoal ou
monitoragdo ambiental, que requerem um periodo relativamente longo de utilizagéo (30 dias),
estaria comprometida por requerer uma corregdo, ndo muito simples, do sinal resultante.
Zangaro (1988) , utilizando este material em associagdo com um polimero (PVDF), obteve
placas teﬁnolumi}lescentes (filmes) usadas na formagdo de imagens, cuja leitura ponto a ponto
¢ feita por uma varredura a laser. Como o ponto de fusio deste polimero é 170°C, a associago '
com um material como LiF:Mg,Cu,P, cujo pico de emissao principal est4 acima de 200 °C, ndo
seria possivel.

Na dosimetria individual, dosimetria clinica e monitoragdo ambiental, as caracteristicas

desejaveis em um detector s@o as seguintes (ver cap. 4):

- alta sensibilidade

- linearidade de resposta em uma extensa faixa de dose’

- equivaléncia com o tecido humano (em termos de Zr)

- curva de emissd@o simples

- tratamento térmico simples .

- baixa perda de sinal



- baixa termoluminescéncia residual

- inércia quimica

- insensibilidade 3 luz.
- temperatura do pico principal em torno de 200 °C.
- comprimento de onda de emissdo em torno de 400 nm,

- capacidade de reutilizagdo.

O fluoreto de litio dopado com magnésio e titinio (LiF:Mg,Ti), um dos materiais
termoluminescentes mais utilizados e investigados durante os tiltimos trinta anos, refine a major
parte das caracteristicas acima, com as excegdes de: curva de emissio simples, tratamento

térmico simples e principalmente alta sensibilidade.

Dentre as possibilidades de se aumentar a sensibilidade de um sistema TLD, o
desenvolvimento de novos materiais, através de melhores técnicas de crescimento de cristais e
experimentos com novos tipos e concentragdes de impurezas, é a que apresenta maior

potencialidade atualmente.

Outras possibilidades de aumento de sensibilidade sdo: o tratamento térmico do material,
que é essencial mas limitado e a melhoria do sistema de leitura, através do aumento da
sensibilidade e da rela¢do sinal/ruido das leitoras (leitoras com fotomultiplicadoras bialkali por
exemplo).

Portanto, o desenvolvimento de um material termoluminescente que retina as principais
caracteristicas do LiF:Mg,Ti e apresente maior sensibilidade que este seria de grande
importéncia para a dosimetria.

Desde seu aparecimento, o LiF:Mg,Cu,P tem despertado. o interesse daqueles que
trabalham na é4rea de dosimetria, como o material que, até o momento, possui o melhor
potencial para ser o dosimetro que apresente o maior nimero das caracteristicas desejaveis
citadas.

Nesté’ capitulo, faz-se uma revisio da literatura acerca do material termoluminescente
LiF:Mg,Cu,P. Descreve-se a evolugdo dos experimentos realizados por outros autores, os
parimetros importantes na sua produgdo, a influéncia dos compostos utilizados, os tratamentos

térmicos, as caracteristicas do material e alguns exemplos de aplicagdes.

-
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2.? - Histérico

No final dos anos setenta, Nakajima et al. (1978), considerando a hip6tese de desenvolver

novos materiais, realizaram experimentos a partir do material base fluoreto de litio.

Os autores esperavam aumentar a sensibilidade do LiF, através do aumento do niimero
de armadilhas possiveis para os portadores de carga, elétrons e buracos, gerados pela interagéo
da radiagdo com este material. Alterar o numero de armadilhas, neste caso, significava
experimentar novos tipos e concentragSes de impurezas, que iriam forma-las por substituigdo

aos 4tomos da rede cristalina do fluoreto de litio.

O experimento de Nakajima consistiu em misturar, em solugdo aquosa, Fluoreto de Litio
(LiF) de alto grau de pureza com CuF; (0.05 mol%) e MgCl, (0.2 mol%). Posteriormente,
foram adicionadas diferentes concentragdes de acido borico, silicato ou fosfato de aménia,
alternadamente. Apés secar a mistura por 4 horas a 80° C, esta foi fundida em cadinho de
platina a 1050°C por 30 minutos em atmosfera de nitrogénio. Apos este tempo de fusdo, o
material foi rapidamente resfriado para a temperatura de 400°C, permanecendo nesta

temperatura por 30 minutos.

Dos trés compostos utilizados como terceira impureza, o fésforo (P), do fosfato de
amonia, na concentra¢gdo de 2.3 mol%, apresentou o melhor resultado com o composto
resultante apresentando uma sensibilidade 23 a 25 vezes maior que o LiF:Mg,Ti (TLD-
600/Harshaw), usado como referéncia, apds serem irradiados com uma dose de 35 rad de
radiagio gama de ®Co e radiagio beta de *Sr. Comparado com outros materiais
termoluminescentes mais sensiveis, tais como Mg,SiO, (Tb) e CaSO, (Tm), o novo material, .
LiF:Mg,Cu,P, apresentou sensibilidade suficiente para medir doses de 1nGy.

Apbs este trabalho inicial de Nakajima, outras descrigbes de preparagdo e estudos das
caracteristicas deste material vem sendo feitos:

Em 1982, Chandra et al. realizaram estudos com o material obtido por Nakajima, para
determinar suas condi¢des de tratamento térmico e reutilizagdo (ver se¢éo 2.3.3).

Em 1984, Wu et al. afirmaram que o LiF:Mg,Cu,P preparado por Nakajima perdia sua
alta sensibilidade apés a primeira utilizagio e que haviam produzido um material que mantinha
a sensibilidade durante a sua reutilizagdo (menos de 10% de perda de sinal apds 10
reutilizagGes).

Ainda em '1984, Niwa et al. produziram monocristais de LiF:Mg,Cu,P, com as seguintes
concentragdes de dopantes: Cu (0.05 mol%), Mg(0.2 mol%) e P(0.1-0.5 mol%), com o

proposito de eliminar a autoabsorgdo dos fétons pelo material em p6. Pelo corte do monocristal
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foram produzidos TLD de 4x4x2 mm’, cujas intensidades de resposta variavam de acordo com
a regidio de corte do cristal.

Em 1986, Wang et al. produziram e compactaram LiF:Mg,Cu,P na forma de pastilhas.
Utilizando as técnicas de prensagem a quente e sinterizagdo obtiveram um detector que,
segundo os autores, ndo apresentava os inconvenientes do material em p6, tais como: sinal de
ruido relativamente alto (dose zero), inconveniéncia no manuseio e fraca reprodutibilidade.
Verificaram também a influéncia da variagio da temperatura no tratamento térmico para
reutilizages.

Nos anos seguintes, este grupo investigou caracteristicas e aplicagdes importantes deste
material: medidas de doses extremamente baixas (Zha, 1986); influéncia da concentragdo dos
dopantes na resposta termoluminescente e na estrutura da curva de emissdo (Wang, 1988);
dosimetria de radiagdo beta (Cai, 1992); ajuste da curva de dependéncia de resposta com a
energia da radiagdo (Wang,1993); tratamento térmico para redugdo do pico de alta temperatura
(Zha, 1993); influéncia da utilizag@io de diferentes compostos, contendo o dopante fésforo, na
resposta do material (Wang , 1993).

Ainda em 1986, Driscoll et al., realizando um estudo comparativo dos dados publicados
por outros pesquisadores e seus proprios testes, observaram um comportamento diferente do
LiF:Mg,Cu,P quanto a reprodutibilidade em varios ciclos de reutilizagdes, para tratamentos
térmicos feitos na prépria leitora ou em fornos.

A determinag3o dos pardmetros de cinética (E e s) de LiF:Mg,Cu,P, um aspecto de grande
importincia para o estudo dos materiais termoluminescentes, foi realizada, através de varios
métodos, por Delgado et al. (1990)(ver cap. 1).

A partir de 1990, Horowitz e Horowitz, vém produzindo e investigando aspectos deste
material tais como: caracterizagdo do LiF:Mg,Cu,P para aplicagdo em dosimetria pessoal
(1990a); preparagido e influéncia da concentrag@o de dopantes na resposta (1990b); eliminagao
do sinal residual em LiF:Mg,Cu,P (1992) e deconvolugdo computadorizada da curva de
emiss@o (1995). Em colaboragio com Oster (1993) , realizaram também investigagdes sobre a
temperatura méaxima de leitura e sinal residual. Em colaboragdo com Mahajna (1993),
determinaram os pardmetros de cinética (E e s), utilizando o método de decaimento isotérmico
(ver cap. 1).

A deconvolugio computadorizada da curva de emissdo, foi também.utilizada por Delgado
et al. (1995), para determinagdo de doses na faixa de uGy.

A influéncia da taxa de aquecimento na leitura do LiF:Mg,Cu,P foi investigada por

Pradham (1995), que observou o deslocamento do méximo do pico dosimétrico para
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temperaturas acima de 280°C, quando se utiliza taxas de aquecimento acima de 20 °C/s. O
aquecimento do material até esta temperatura, provocaria uma diminuigdo de sua sensibilidade,

o que coloca uma limitagdo na taxa de aquecimento a ser usada na leitura deste material (Ver

2.3.3).
2. 3 - Producio do LiF:Mg,Cu,P

2. 3. 1 - Tipos de reagentes, concentra¢io e seus efeitos nas caracteristicas dos

materiais

Desde os experimentos iniciais de preparagdo do LiF:Mg,Cu,P, realizados por Nakajima
et al. (1978), a influéncia do tipo de composto fornecedor do ion dopante e a concentragéo
deste nas caracteristicas do material, tém sido investigadas.

Em geral as concentragBes de dopantes utilizadas tém decrescido desde os primeiros
experimentos, mas ainda sdo consideradas elevadas em relagdo a outros materiais
termoluminescentes. O que se deseja obter com a otimizagfo dos dopantes ¢ um LiF:Mg,Cu,P
de maior sensibilidade e alturas relativas minimas dos demais picos em relagdo ao pico
principal.

Horowitz ¢ Horowitz (1990b), variando as concentra¢cdes de CuF, , NH;H,PO, e O, ,
determinaram uma concentragdo Otima de CuF,; (0,005 mol%), (PO4)'3 (3,5 mol %) e O,
(0,75mol%).

Para os autores, ndo ha uma correlagio aparente entre a altura relativa do pico de alta
temperatura’ (270 °C) e as concentragGes de dopantes. '

Wang (1988), variando a concentragdo de CuF,, de 0,00045 a 0,015 mol%, verificou
uma tendéncia similar de aumento ou diminui¢#o dos picos de 110 °C, 170 °C € 210 °C com o
aumento ou diminui¢do da concentragdo deste dopante. Por outro lado, o pico de alta
temperatura (250 °C), foi reduzido com o aumento da concentragio de CuF,.

VariagGes na concentragdo de MgF,, de 0,1 a 0,5 mol%, resultaram em uma significativa

influéncia na altura do pico principal , alguma influéncia no pico de 250 °C e uma menor

influéncia nos picos de 110 °C e 170 °C. A partir de uma certa concentragdo, (> 0,2 mol% ), o

! Podem ocorrer variagdes na temperatura de cada pico citada pelos autores. Estas varia¢des se devem
as condigGes experimentais na leitura, por exemplo, a taxa de aquecimento utilizada por cada um.
LiF:Mg,Cu,P apresenta 5 picos na faixa de temperatura 20 ° C a 300 ° C. Um abaixo de 100° C, que’
raramente é mencionado, um a ~110 ° C, um a ~170 ° C, o pico dosimétrico numa faixa de 200 2230 ° C
¢ 0 pico de alta temperatura numa faixa de 250 4 280 ° C.
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aumento de MgF, reduziu a altura do pico principal e aumentou a altura do pico de alta
temperatura (250 °C).

Variagdes da concentragdo de NH;H,PO,, de 0,768 a 4,68 mol%, resultaram em uma
grande influéncia sobre o pico principal (méximo & concentragdo de 1,536 mol%, fixadas as
concentragdes de MgF, em 0,2 mol% e CuF, em 0,004 mol%) e sobre o pico de 250 °C (para
concentragdes maiores que 2 mol% ). -

As concentragdes 6timas foram determinadas como sendo: MgF, (0,2 mol% ); CuF,
(0,00196 mol%) e NH H,PO, (1,92 mol% ).

Com o objetivo de entender as caracteristicas do processo termoluminescente que ocorre
neste material, McKeever (1991) examinou o espectro emitido durante as leituras de amostras
de LiF:Mg,Cu,P; LiF:Cu; LiF:Mg,P(Cu™? ¢ Cu*! ); LiF:Mg e LiF:Mg,Cu,P (O), em varias
concentragdes de dopantes :

LiF:Cu*:

Amostras contendo apenas Cu*? como dopante (CuF,), apresentaram dois picos
termoluminescentes & 125°C e 175 °C, emitindo em 425mm. )

LiF: Mg:

Amostras contendo apenas Mg como dopante, apresentaram um sinal termoluminescente
fraco centrado em 400-410 nym, pico de emissdo em 200 °C.

LiF:Mg,Cu,P (variavel Cu*?):

Quando se adicionou o dopante P, as amostras tiveram sua sensibilidade bastante
aumentadas, indicando que a forte emissdo deste material se deve ao fésforo como ativador. A |
maior parte da emissdo se deu em 380 nm, 225 °C . O pico de temperatura mais alta (275 °C)
emitiu em comprimento de onda menor, ~360 nm. Portanto, a sensibilidade do material e o

processo de emissdo, estdo inequivocamente relacionados a presenga do fosforo, uma vez que

nos materiais dopados somente com Cu e Mg , o comprimento de onda emitido foi diferente
daqueles dopados com P. Entretanto, as amostras de LiF:Mg apresentaram uma curva de
emissio termoluminescente similar aquela apresentada pelo LiF:Mg,Cu,P. Aparentemente, o

niimero e posigio dos varios picos TL dependem da impureza Mg.

Nakajima et al. (1978), demonstraram que a variagdo do terceiro dopante (X) em
LiF:Mg,Cu,X n3o influenciava a posigdo dos picos na curva de emissao.

OQutros autores ja realizaram estudos semethantes para LiF:Mg,Cu (Bhatt et al., 1989; cf.
McKeever, 1991) e LiF:Mg,Ti (Townsend et al., 1983; cf. McKeever, 1991).
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McKeever observou ainda, que a temperatura dos picos, ou o comprimento de onda

emitido, ndo variavam com a concentragio de Cu'? em amostras de LiF :Mg,Cu,P.

LiF:Mg,Cu,P (variavel Cu®):

Variagdes de doping com Cu’ , em LiF:Mg,Cu,P, implicaram em alteragdes na
intensidade do pico de alta temperatura (275 °C). Este pico aparentemente aumenta com o

decréscimo de Cu® .
LiF:Mg,Cu,P (variavel P) :

Ao variar a concentragdo de P, McKeever ndo observou nenhuma alteragéo 6bvia no
numero de picos, nas intensidades relativas destes ou no comprimento de onda emitido.

LiF:Mg,Cu,P (variavel O) :

O oxigénio, outro componente analisado por este autor e originalmente por Horowitz e
Horowitz (1990b), aparentemente tem influéncia na altura relativa do pico de alta temperatura
através da forma como o f6sforo € incorporado no LiF:Mg,Cu,P. A variagdo da concentragio de
O, porém, ndo influencia a posi¢do dos picos nem tampouco o comprimento de onda de
emissdo.

Horowitz e Horowitz (1992) investigaram a influéncia da forma quimica do fosfato
adicionado. Compostos com a presenga de hidrogénio resultaram em materiais com melhor
sensibilidade e relagdo entre alturas de picos. Aparentemente, o nimero de grupos OH' ligados

ao atomo de fésforo, tem um importante papel no mecanismo de termoluminescéncia.

Em experimentos realizados com o objetivo de reduzir o pico de alta temperatura
(270 °C), ao contrario de McKeever, ndo observaram variagdes na altura deste em fungdo do
tipo de composto com Cu utilizado (Cul, CuCl e CuF,). Entretanto, variagdes na concentragio ‘
de O,, de 0,2 a 6,7mol%, na atmosfera de fusdo, resultaram em uma variagdo da altura relativa
deste pico, com um minimo obtido para uma concentragéo de 0,5-1,0 mol%.

Para Wang (1993), o fésforo ndo € incorporado na forma do elemento (P), mas
provavelmente na forma de um grupo metafosfato (PO;” ). O autor relaciona o pico de 220 °C
(principal) 4 formagio do grupo metafosfato (POs; ), o pico de 270 °C a formagdo de
polimetafosfato (PO3” ), , picos em temperaturas mais altas & formagio do grupo ortofosfato e
ainda um centro de emissdo muito instivel formado pelo grupo pirofosfato (P207'4 ).

Segundo Zha et al. (1993), apenas uma parte do fésforo adicionado participa do processo
termoluminescente. O excesso deste pode provocar deligiiescéncia no material e reagir com

" outros compostos, provocando alteragdes de cor e perda de sensibilidade.



Os autores, além de selecionarem uma concentragdo considerada 6tima (~1,92 mol%),
adicionaram um_ componente que forma um composto estivel com o fésforo restante,

methorando a estabilidade e reprodutibilidade da resposta do LiF:Mg,Cu,P .

Sun et al. (1994) analisaram amostras de LiF:Mg,Cu,P, tratadas e ndo tratadas com
solugdo 4cida (HCI, 1 N), por difragfo de raios-x. As amostras ndo tratadas apresentaram linhas
de difragfo correspondentes ao LiyP,0; (pirofosfato de litio). Aparentemente, o tratamento com
dcido retira este composto da superficie das particulas provocando defeitos que podem ser a
causa de um pico observado em 365°C. Em algumas amostras analisadas, com diferentes
concentragdes de dopantes, os espectros de difragao apresentaram linhas correspondentes a uma
terceira estrutura cristalina n3o identificada, formada aparentemente por Li, Cu, P e O. Estas
amostras apresentaram maior sensibilidade a radiagdo. Sun sugere que este material pode ser
uma combinagdo metal-pirofosfato (Li, Cu e P,0;) que teria um importante papel na
termoluminescéncia do LiF:Mg,Cu,P.

Wang e Cai (1991), descreveram a incorporagdo de um quarto dopante (PbO) para
corrigir a resposta andmala do. LiF:Mg,Cu,P em baixas energias (resposta relativa ao Co®
menores que 1 para energias menores que 100 KeV).

Quando PbO, que tem um alto niimero atémico efetivo, € incorporado em concentragdes,
de até 1,5wt% , a resposta do LiF:Mg,Cu,P, relativa ao Co® , varia de 0,8 a 2,0 para fétons de
87 KeV.

Esta variacfo da resposta em relagdo & energia da radiagfo, pela incorporagdo de PbO,
ndo influi nas demais caracteristicas do material e torna possivel um ajuste desta resposta para
avaliagdo de uma determinada grandeza.

A TAB. 6 mostra o tipo de composto fornecedor do ion para doping e a concentragdo

utilizada na produgéo de LiF:Mg,Cu,P ,por vérios autores:
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TABELA 6: Tipos de compostos e concentragdes utilizadas na produgdo de LiF:Mg,Cu,P

autores Tipo de composto e Tipo de compostoe  Tipo de composto e
concentragdo (Mg ) concentragdo (Cu) concentragio (P)

Nakajima et al. MgCl, - 0,2 mol% CuF, - 0,05 mol% NH H,PO; - 2,3 mol%
(1978)

Sunetal (1994) MgF, - 0,38 wt% CuClL.H,0 - 0,17 wt% NH;H,PO, - 20 wt%

Niwa et al. (1984) MgCl; - 0,2 mol% CuCl, - 0,05 mol% LisPOz; - 0,25 mol%

Wang et al. (1988) MgF, - 0,2 mol% CuF, - 0,00196 mol% NHH,PO, - 1,92
mol%

Azorin et al. MgCl, - ... CuF; - ... NH;H,PO,- ...

(1990)

Horowitz e MgF, - 0,2 mol% CuF; - 0,004 mol% NHH,PO; - 2,2 mol%

Horowitz*

(1990b)

Horowitz e MgF, - 0,2 mol% CuCl - 0,004 mol% H;3PO, - 3 mol%

Horowitz** (1992)

* preparagdo normal.
** preparagdo especial, para material com pico de alta temperatura reduzido.

L]

2.3.2 - Preparagiio da solucdo, fusio , atmosfera, resfriamento e prepara¢io para

utilizacio
- Preparacio da solugéo :

Na produgdo de LiF:Mg,Cu,P, o material base utilizado é LiF em p6 de alta pureza ou pé
obtido da moagem de monocristais de LiF de grau ético (Horowitz e Horowitz, 1990b;
Nakajima et al., 1978; Sun et al. , 1994; Wang, 1988).

_ O doping pode ser feito com vérios compostos fornecedores dos ions Mg, Cue P
(ver TAB. 6).

Os componentes sdo dissolvidos em solugdo aquosa (Nakajima et al.,1978; Wang, 1988)
ou simplesmente misturados (Horowitz ¢ Horowitz, 1990b; Sun et al., 1994). Quando em

solugdo aquosa, esta € posteriormente seca em estufa & temperatura de 80 °C por 4 horas,



segundo Nakajima, ou 200 °C por 2 horas, segundo Wang. A mistura é entdo colocada em

cadinho de platina e levada ao forno para fusdo.

- Fusdo:

Podem ser usadas temperaturas diferentes no processo de produgdo do LiF:Mg,Cu,P. A
temperatura de fusfo depende da concentragdo de dopantes. E conveniente porém, que esta
temperatura esteja acima do ponto de fusdo do LiF (847 °C) e que seja mantida por um certo
tempo, para que possa haver uma difusdo homogénea dos ions dos dopantes pelo material base
(Zha et al. 1993).

A temperatura méxima utilizada nio deve exceder ~1050 °C, uma vez que o ponto de
volatilizagdo do LiF esta entre 1100- 1200 °C.

A atmosfera na fusdo, utilizada pela maioria dos autores, € de nitrogénio. Horowitz e
Horowitz (1990b) entretanto, afirmam que a incorporagdo de oxigénio durante o processo de
fusdo € essencial para o aparecimento da termoluminescéncia. A TAB. 7, mostra pardmetros

utilizados na fusdo por alguns autores.

TABELA 7 : Pardmetros de fus#o utilizados por alguns autores.

Autor Temperatura de Durag@o do patamar de Atmosfera
' aquecimento (°C) alta temperatura (min.)

Nakajima et al. (1978) 1050 30 N,

Niwa et al.* (1984) 900 60

Wu et al. (1984) 900 o 60 N,

Wang et al. (1988) 1050 30 N,

Horowitz et al. (1990b) 1000 . 30 N,/O,

Azorin et al. (1990) 700 60

* Produgdo de monocristais de LiF:Mg,Cu,P.
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- Resfriamento :

No processo de resfriamento usado por Nakajima et al. (1978), (ver 2.2 ), a mistura
fundida é rapidamente resfriada para 400 °C permanecendo nesta temperatura por 30 minutos.

Zha et al. (1993) utilizam dois métodos de resfriamento a partir do patamar em alta
temperatura:

-Resfriamento rapido, para misturas cuja concentragdo de Cu seja menor que
0,005 mol%, no qual o cadinho é retirado do forno e resfriado para a temperatura ambiente com
um ventilador.

-Resfriamento lento, para misturas cuja concentragdo de Cu seja maior que 0,02 mol%,
no qual o forno é desligado e o material permanece dentro deste, por aproximadamente 2 horas,
enquanto a temperatura decresce para 500-600 °C. Apés este periodo, o cadinho é retirado do
forno e o material é resfriado para a temperatura ambiente com ventilador.

Horowitz e Horowitz (1990b), ap6és manterem a mistura por 30 minutos no estado
fundido, resfriam-na para a temperatura ambiente rapidamente.

Niwa et al. (1978), apds deixarem a mistura por 1 hora a 900 °C, reduzem a temperatura
para 700 °C e a mantém por 50 horas. Esta técnica porém, é relativa & produgdio de
monocristais.

Sun et al. (1994 ), apés manterem a temperatura de 1050 °C por 30 minutos, resfriam

gradualmente o material fundido para a temperatura ambiente em meia hora.

- Preparacéo para utilizacao:

O LiF:Mg,Cu,P resultante é policristalino e deve ser preparado para utilizagdo. Esta
preparagdo geralmente envolve: moagem, selegdo granulométrica, lavagem com &cido para
retirada de residuos e eventualmente, prensagem em pastilhés.

Nakajima et al. (1978), aparentemente usaram o LiF:Mg,Cu,P sem a lavagem com 4cido.
Este foi moido e particulas entre 80-200 mesh (74-177 pm) selecionadas.

Nos experimentos de Wang (1988 ), Horowitz e Horowitz (1990b) e Sun et al. (1994), o
LiF:Mg,Cu,P policristalino foi moido e peneirado. Foram selecionadas particulas com tamanho

entre 80-200 mesh, 100-200 mesh e 80-200 mesh respectivamente. Este foi entdo lavado com
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uma solugdo de HCI (1 N) e posteriormente, d4gua destilada repetidas vezes. A secagem ¢ feita

em estufa entre 100 ° C (1 hora) (Wang) e 150 °C (2 horas) (Horowitz).

2. 3. 3 -Tratamentos térmicos e temperatura mixima de leitura

As variagGes de temperatura, pelas quais passa um material termoluminescente, sdo téo
importantes que sio consideradas a “histéria térmica” deste material. (ver cap 1,3 € 4).

Estas variagBes estio presentes nos tratamentos térmicos iniciais para ajuste da
sensibilidade; nos tratamentos térmicos para reutilizagdo (pré-irradiagfo); nos tratamentos de
eliminagdo dos picos de baixa temperatura (pos- irradiagdo) e na leitura do material. Sio
importantes, ndo s6 a temperatura atingida, mas também o tempo (duragdo) e as taxas de
elevagdo e decréscimo da temperatura.

Os efeitos destas variagdes de temperatura podem ser:

-aumento da sensibilidade, pela cria¢do ou alterag@o dos tipos de armadilhas;

-diminui¢do da sensibilidade, pela destruigiio de um determinado tipo de armadilha ou
altera¢do do comprimento de onda de emissdo;

-alteragGes da curva de emissdo (estrutura da curva ou alturas relativas dos picos ), pela
conversio de um tipo de armadilha em outro;

-diminuigdo da eficiéncia luminescente, pela extingfio térmica’ provocada por altas taxas
de aquecimento.

Estes efeitos podem ser reversiveis, permanentes ou aparecerem em determinadas
condigGes de utilizagdo. SAo também variaveis de um tipo de material termoluminescente para
outro, o que faz com que estes tenham que ser investigados, caracterizados e submetidos a um
procedimento de utilizagdo (condigGes de tratamentos térmicos e leitura) para manter as
caracteristicas presentes na calibragdo. '

O LiF:Mg,Cu,P tem 5 picos3 na faixa de temperatura de 20 °C a 300 °C. A temperatura
onde ocorre 0 maximo de um pico porém, depende da taxa de aquecimento. Os valores

mencionados abaixo sfo apenas referéncias:

? . Extingdo, apagamento do sinal (thermal quenching) devido ao aumento da probabilidade de transi¢des
ndo radiativas, diminuindo as transigdes radiativas (com emissdo de luz).
? - Na anilise por deconvolugZo da curva de emissdo, o pico 5 tem sido subdividido em dois ou trés picos.
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-Pico 1: 73 °C (Wang, 1986) e 103 °C (Nakajima et al., 1978).

Este pico tem uma baixa intensidade relativa ao pico principal (0,01). Decai rapidamente
e ¢ eliminado na leitura, que normalmente é feita por integragdo do sinal acima de uma
determinada temperatura (~100 °C). N

-Pico 2: 123 °C (Wang , 1986) e 128 °C (Nakajima et al., 1978), intensidades relativas
0,10 e 0;016 respectivamente. Decai em aproximadamente 30 dias, podendo ser eliminado por
um tratamento térmico pés-irradiagio ou por deconvolugdo.

-Pico 3: 185 °C, intensidade relativa de 0,13 (Wang,1986)e 0,058 (Nakajima et al., 1978);
196°C (Delgado et al.,, 1990). Bastante préximo do pico principal, este pico se torna quase
imperceptivel em 90 dias apés a irradiagdo (ver teste estabilidade no cap. 4 ). O decaimento
_ deste pico e dos anteriores, provoca uma baixa perda de sinal: 3% em 30 dias (Wang,1986), 5%
em 30 dias (Nakajima et al., 1978).

-Pico 4: 220 °C (Wang,1986); 232 °C (Nakajima et al., 1978) e 233 °C (Delgado et al,
1990). Pico principal ou dosimétrico, situado numa temperatura de emissdo considerada
adequada para dosimetria pessoal, ambiental e outras aplicagGes, devido a baixa perda de sinal

¢ baixa emissdo de radiag@o infravermelha pela prancheta na leitura.

-Pico 5: 250 °C e intensidade relativa de 0,12 (Wang,1986); 256 °C e 0,040
(Nakajima,1978) e 270 °C (Wang,1993). Este pico de alta temperatura situa-se bastante
préximo do i)ico principal e contribui para a alta sensibilidade deste material, podendo chegar &
30-40% do sinal termoluminescente total, de acordo com a partida (Horowitz, 1993).
Entretanto, esta contribuigdo € responsavel também por uma certa instabilidade. O tipo de
defeito que causa a emissdio que da origem ao pico 5, é aparentemente destruido’
progressivamente pelo aquecimento acima de determinada temperatura (>240 °C), por periodos

maiores que alguns segundos. (Horowitz, 1993), (Bacci, 1993).

Na utilizagdo da técnica de deconvolugdo (ver cap. 1) ou na leitura de dose residual
(segunda leitura ), observa-se um prolongamento deste pico que se estende para a regido de
temperatura do pico 4. Isto faz com que, mesmo que as leituras sejam feitas até a temperatura
méxima de 240 °C, possa haver uma pequena redugdo progressiva da sensibilidade (6% em dez
ciclos de reutilizagdo, para tratamento térmico inicial de 240 °C por 10 minutos) (Zha et al.,
1993).

A presenga de um pico (~270 °C), cujas armadilhas ndo so completamente esvaziadas na
leitura (240 °C), dé origem a uma resposta residual, que dificulta a utilizagdo do LiF:Mg,Cu,P
sem tratamento térmico de reutilizagdo, no qual este pico é satisfatoriamente esvaziado

(ver cap. 4).

44



Desde o aparecimento do LiF:Mg,Cu,P, as investigagdes de vérios autores t€m recaido no
estabelecimento do melhor procedimento de utilizagio deste, minimizando o decréscimo de
sensibilidade e a dose residual. Mais recentemente, investigagdes sobre o desenvolvimento

deste material, objetivando reduzir ou eliminar este pico, tém recebido diferentes abordagens.

Em 1978, Nakajima et al., j& haviam verificado a influéncia do tratamento térmico na
curva de emissdo do LiF:Mg,Cu,P e estabelecido um tratamento térmico de 240° C por 10 min.,
com o qual, segundo os autores, tanto a estrutura da curva de emissdo quanto as intensidades
relativas entre os picos seriam pouco alteradas, sendo possivel a reutilizagdo do material sob

esta condigio.

Chandra et al. (1982) observaram que qualquer tratamento térmico alterava a forma da
curva de emissdo e a sensibilidade do LiF:Mg,Cu,P virgem. Apds vérios experimentos,
variando a temperatura e o tempo de tratamento, verificaram que a sensibilidade do material
diminuiu com o aumento de ambos. Observaram o que seria estudado, posteriormente, por
outros autores: a presenga de um pico, a uma temperatura mais alta (~280 °C) que o pico
principal (~225 °C), que contribuia para a permanéncia de uma TL residual no detector, se a
leitura ndo fosse feita até uma temperatura de ~320 °C (esta temperatura seria redefinida
posteriormente). Por outro lado, leituras & temperaturas maiores que 250 °C, reduziam a
sensibilidade do material. O procedimento sugerido, foi uma leitura do detector a temperatura
maxima de 325 °C, que reduzia consideravelmente a sensibilidade do LiF:Mg,Cu,P, seguido de
um tratamento térmico pré-irradiagio de 250 °C por 15 min, que restaurava em parte a
sensibilidade perdida (12% de redugfo de sinal ap6s 10 ciclos de irradiagdes e leituras). Porém,
este tratamento térmico de restauragdo de sensibilidade ndo seria confirmado por outros

autores.

Wau et al. (1984), consideraram um tratamento térmico de 250 °C por 15 min seguido de
100 °C por 2 horas, como padrio. Tal tratamento, se mantido entre 240 e 255 °C ndo provocaria
alteragdes na forma da curva de emiss&o e nas alturas dos picos.

O tratamento térmico inicial e para reutilizagSes proposto por Wang et al. (1986) foi de
240°C por 10 min. Este tratamento térmico inicial proporcionaria alta sensibilidade e
temperatura apropriada do pico dosimétrico. Nas reutilizagSes, 0 mesmo tratamento reduziria a
termoluminescéncia residual de 1,7% da leitura inicial, para 0,002%. Para minimizar as
mudangas na sensibilidade do LiF:Mg,Cu,P, recomendaram uma temperatura méxima de
leitura de 240 + 5 °C. Utilizando este procedimento, obtiveram um coeficiente de variagdo de

2,5% na resposta, em dez ciclos de reutilizagdo.
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Com o f6sforo LiF:Mg,Cu,P em pastilhas, produzido por Wang et al. (1986), Driscoll et
al. (1986) obtiveram, para uma dose teste de 1mGy (**’Cs) e tratamento térmico feito na
propria leitora (atmosfera de N,), uma sensibilidade equivalente a 40 vezes a sensibilidade do
LiF:Mg,Ti. Em 30 ciclos de reutilizagdo, verificaram uma variagdo de +10% na résposta

termoluminescente.

Embora reafirmassem a necessidade do tratamento térmico para reduzir adequadamente
o sinal residual para doses acima de 1mGy, sugeriram um tratamento térmico a 250 °C por 2-3

min. para doses abaixo deste valor.

Quando o tratamento térmico dos detectores foi feito em fornos (em atmosfera de ar ),
verificaram, para algumas amostras, além de uma redugdo de sensibilidade de +20%, apds 5
ciclos de medigdo e tratamento, um prolongamento de um pico de alta temperatura (~275°C)

que se estendia sob a curva de emissdo feita até a temperatura maxima de leitura de 240° C.

McKeever (1991), investigon quais mudangas sfo induzidas na curva de emissdo
termoluminescente e no comprimento de onda da emiss3o, em fungdo do aquecimento durante~
a leitura inicial. Verificou que amostras lidas até 400 °C, ou submetidas a tratamento térmico a
esta temperatura e reutilizadas, tinham sua emissio maxima em 230-250 °C, ao invés de 200 °C
anteriormente. O comprimento de onda emitido deslocava-se de 380 nm para 350 nm. Este
tratamento térmico (400°C), segundo o autor, altera a estrutura de defeitos do LiF:Mg,Cu,P,
que resulta numa redugdo da sensibilidade de um fator de 3,5. Para amostras tratadas a
temperaturas de 200 °C a 400 °C (50°C de intervalo), verificou que a partir de 250 °C, o
material comegou a sofrer alteragdes gradativas na temperatura na qual ocorria o maximo de
emissdo e no comprimento de onda desta, concluindo ser esta uma temperatura crucial para o
LiF:Mg,Cu,P.

Parte desta alteragdo de sensibilidade, observada por varios autores, pode ser devida a
mudanga no comprimento de onda de emissdo, uma vez que a resposta da fotomultiplicadora
varia com este. Uma fotomultiplicadora S-11, por exemplo, utilizada por varias leitoras
comerciais, tem sua sensibilidade fortemente decrescente com o decréscimo do comprimento

de onda (Oster, 1993).

Em uma investigag8o sobre a temperatura maxima de leitura, tratamento térmico e dose
residual, Horowitz e Horowitz (1990a), variaram a temperatura de leitura entre 230 °C e
250 °C. Para uma temperatura maxima na leitura de 240 °C + 2 °C, obtiveram um desvio
padrdo de 2% na resposta para dez ciclos de reutilizagdes, com uma redugo de sensibilidade de

0,9% (com utilizagdo de N, na leitura). Entretanto, para leituras feitas até esta temperatura, a
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leitura residual total verificada (soma das 10 leituras subseqtientes), foi de ~7% da primeira
leitura, o que dificultaria a utilizagdo do LiF:Mg,Cu,P em aplica¢Ses onde a reutilizagdo sem

tratamento térmico fosse desejavel (ver cap.4 ).

Oster et al. (1993), investigaram exaustivamente a variagdo de sensibilidade na
reutilizagdo do LiF:Mg,Cu,P e o sinal residual total, com e sem tratamentos térmicos de
reutilizagdo, para temperaturas maximas de leitura de 240 °C, 250 °C, 260 °C, 270 °C e 280 °C.
Concluiram que o material pode ser lido & temperatura méxima de 270 °C (12 segundos nesta
temperatura) , sem uma significativa perda de sensibilidade (4%, em 30 ciclos de reutilizagdo).
A utilizagdo desta temperatura reduziu a leitura residual total para 0,6%, uma ordem de
grandeza menor que para leituras a 240 °C. Duas leituras subseqgiientes & esta temperatura,
reduziram o sinal residual para 0,1%, comparavel ao sinal residual do TLD-100 (LiF: Mg, Ti) e

adequado para reutilizagbes sem tratamento térmico normal.

Outras abordagens para o problema da instabilidade do pico de alta temperatura, t€ém sido
investigadas:

Zha et al. (1993), sugeriram um novo tipo de tratamento térmico inicial, que reduz a
intensidade relativa do pico de alta temperatura (~270 °C) e estabiliza o LiF:Mg,Cu,P. Este
tratamento ¢ realizado a 270 °C por 20 min. seguido de 240 °C por 10 min., aplicado somente
no inicio da utilizagdio do material. Os tratamentos térmicos posteriores, continuam sendo de
240 °C por 10 min. Este tratamento reduz um pouco a sensibilidade inicial, mas nas
reutilizagdes posteriores, obtiveram uma resposta termoluminescente relativa ‘a primeira

utilizagdo de 0,99 em dez ciclos, ao invés de 0,94 obtida para o tratamento térmico normal.

Horowitz e Horowitz (1992), relataram a produgdo de um LiF:Mg,Cu,P com uma.
sensibilidade relativa menor (17 ao invés de 35 na preparagdo normal do autor ), mas com o
pico de alta temperatura bastante reduzido. A alteragdo se deu por uma “ manipulagdo dos
pardmetros de preparagio do material”, resultando em uma dose residual total de 0,5 a2 1% ,
para leituras até 240°C.

Técnicas de deconvolugdo tém sido utilizadas para isolar o sinal do pico principal do pico
de alta temperatura, responsavel pela termoluminescéncia residual. Horowitz (1995) usou um
processo de deconvolugio total da curva de emissdo, na qual o pico 5 € ajustado por dois picos.
McKeever (1993; cf. Horowitz e Yossian, 1995) usa a mesma técﬁica e seu ajuste do pico de

alta temperatura foi feito mediante sua subdivisdo em trés picos componentes.
Um programa de deconvolugdo simplificada, sem resolugdo de cada pico

individualmente, mas capaz de fazer uma estimativa da contribuigo do sinal residual causado

por irradiagGes anteriores, foi descrito por Delgado et al. (1995). Para leituras feitas a



temperatura méxima de 250 °C, o método pode separar o sinal residual, do sinal
termoluminescente considerado verdadeiro, para doses extremamente baixas, na faixa de 0,5-

300 Gy ((5% ).

2. 3. 4 - Caracteristicas e aplicagdes do LiF:Mg,Cu,P

Vérios autores tem descrito testes de caracterizagdo do LiF:Mg,Cu,P. A TAB. 8 apresenta

algumas das caracteristicas observadas neste material.

A utilizagio do LiF:Mg,Cu,P para dosimetria pessoal de fotons, pode, devido as suas
caracteristicas (ver cap. 4), methorar significativamente a precisdo dos resultados para doses

baixas em relagfo a filmes dosimétricos e outros materiais termoluminescentes.

A aplicagdo em dosimetria clinica também pode fornecer um resultado com maior
precisdo que a obtida com LiF:Mg,Ti, devido & maior faixa de linearidade (até ~10 Gy) e a

auséncia de supralinearidade (Horowitz, 1993)

Cai et al. (1992), relataram a aplicag¢do de LiF:Mg,Cu,P para dosimetria de radiagio beta
e gama. O dosimetro foi feito por deposigdo de uma fina camada de material
termoluminescente sobre uma fita adesiva de polyimide (Kapton). Com particulas de
44-59 pm, obtiveram uma camada de fésforo de 6 mg.cm’z, com um limiar de detecgdo de
25nSv (gama).

Wang et al. (1993), descrevem a utilizagdo de LiF:Mg,Cu,P para mapeamento de éreas'
com possivel ocorrc?pcia de petroleo e gas. A ocorréncia de campos de hidrocarbonetos provoca
anomalias na radiag8@o natural da superficie, que podem ser detectadas em periodos de 30 dias.
As caracteristicas exigidas por este tipo de aplicagfo tais como alta sensibilidade, baixa perda
de sinal, resposta independente da energia, resisténcia a condigdes de alta temperatura e

umidade, sdo satisfatoriamente atendidas por este material.

(252 Cf) relativa a

Horowitz e Shachar (1988), relataram uma resposta a néutrons rapidos
gama (¥Co), de 0,011+0,01 para o pico 3 e 0,025+0,01 para os picos 3+4, 0 que permite a
utilizagdo do LiF:Mg,Cu,P como discriminador de néutrons, com resultados similares aos

melhores contadores Geiger-Miiller.
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TABELA 8 - Propriedades dosimétricas do material termoluminescente Emugm.ﬂcuwa.

Autor Tipo de Espectro de Sensibilidade Limiar de Linearidade Resposta com a Pico
amostra emissdo relativa detecgdio energia dosimétrico
(origem ) (mm) (ao TLD-100) (1Gy) (energia keV/1,25 Co)
Mev)
Nakajima et al po 340-410 23 1 50 pGy - 10 Gy 0,85 227
(1978) (Japdo (80 keV)'
Wu et al. po 380 23-35 i 3 uGy -10 Gy 1,25 210
(1984) (China) (similar ao TLD-100)
Bhatt et al. po 25,4 4,6 < 10Gy 205
(1982) (Japdo)
Wang et al. pastilha ; 29-44 0,06 . <12 Gy 0,8 210
(1986) (China) (80 keV)
Azorin et al. po 25 0,06 100uGy-100 Gy 1,0 210
(1990) ) (México) _ (similar ao ..H.H,LULc.ou )
Driscoll et al. pastilha 40@ 0,2 0,82 235
a6 (Chine) o Laoke)

Bacci et al. pastilha 20-30 1,8 <18 Gy 236
(1993) (China)
Horowitz e po 380® 35 o
Horowitz (1993) (Israel)

1- Por Chandra et al (1982)
2- Tratamento Térmico na leitora
3- Por McKeever (1990)

”

‘. ,_,.mcm_m feita a partir de Zha et al. (1993). Alguns dados foram modificados ou acrescentados.
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CAPITULO 3
PRODUCAO DO LiF:Mg,Cu,P

3.1 - Introducio

As caracteristicas que os detectores termoluminescentes adquirem durante o processo de
produgfo, como a sensibilidade e a estrutura da curva de emissdo, sdo determinadas néo apenas
pelo material base e dopantes utilizados, mas também pelos processos termodinimicos
ocorridos no processo de produgdo de cada partida (fornada, corrida). Assim, pequenas
diferencas entre materiais utilizados, entre os processos de incorporagio de impurezas e
formagdo de defeitos na cristalizag@o alteram a quantidade e tipo de armadilhas e produzem

variagGes entre os detectores resultantes.

Um determinado tipo de detector termoluminescente n#o apresenta caracteristicas
totalmente uniformes, independentemente de sua origem. Ele é composto por um grupo de
materiais que tém as mesmas caracteristicas basicas mas que apresentam ligeiras diferengas
dependentes da produgdo. O progresso desejavel nos processos de produgdo tendera a diminuir
estas variagSes até um ponto, descrito por McKeever (1993), a partir do qual “ainda que as
técnicas de purificagdo de materiais permitissem um rigoroso controle das impurezas
intencionais e das ndo intencionais e que as temperaturas do processo de fusdo e resfriamento
fossem totalmente reprodutiveis, as incertezas decorrentes da natureza estatistica dos processos
termodindmicos na fusdo implicariam sempre num certo grau de inconstincia e ndo

universalidade das caracteristicas termoluminescentes™.

Esta limitagdo na homogeneidade, intrinseca & produgdo leva, em alguns casos, a

necessidade de separagdo e calibragio de materiais provenientes de partidas diferentes.

Assim, na producio de materiais termoluminescentes é fundamental controlar, tanto
quanto possivel, as varidveis nas quais se possa atuar e das quais estes sdo fortemente
dependentes, minimizando as diferengas entre partidas. Na utilizagfo, é necessério estabelecer
procedimentos que permitam neutralizar as variagdes restantes.

Este capitulo descreve os compostos € equipamento utilizados para produzir e testar o
LiF:Mg,Cu,P; o desenvolvimento da técnica de resfriamento; os resultados preliminares de
sensibilidade e sinal residual e os tipos de tratamentos térmicos e curvas de emissdo

termoluminescente dos melhores materiais obtidos.
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3.2 - Pardmetros béasicos na produggo
3.2.1- Pureza do material base

Os principais materiais termoluminescentes s&o compostos, cuja estrutura cristalina
basica & alterada em alguns pontos por fons estranhos & sua rede, que denominamos impurezas

substitutas e que formam um dos tipos de defeitos possiveis nos cristais (ver cap. 1).

Ao se produzir estes cristais artificialmente, deseja-se adicionar impurezas especificas
(doparites) em niveis baixissimos (ppm), que no processo de incorporag@o competirdo com as
j4 existentes no material base (impurezas néo intencionais). Se este ndo for de alta pureza, o
detector resultante ndo apresentara a sensibilidade necesséria e suas caracteristicas, tais como

perda de sinal, ndmero e alturas relativas dos picos, serdo fortemente varidveis.
Nos experimentos descritos neste capitulo, foram uﬁlizados trés tipos de fluoreto de litio:
- Fluoreto de litio pr6 analise ( Merk - ref. 5690 - min. 99% )
- Fluoreto de litio obtido por moagem de monocristais

- Fluoreto de litio Suprapur ( Merck - ref. 5686 - min. 99% )
3. 2.2 - Impurezas

Como as caracteristicas do material termoluminescente produzido dependem, entre outros
parémetros, do tipo e concentragdo das impurezas (ver cap. 2), a sua adi¢do requer alta“
precisdo e adequada escolha do composto que fornecerd o fon que se deseja incorporar ao

material base. Neste trabalho foram utilizados os seguintes compostos:
- Fluoreto de cobre (Aldrich - min. 98% )
- Fluoreto de Magnésio ( Merck - min 99%)

- Fosfato de aménio monobaésico - pré analise ( Merck - ref.1126 - min.99 % )

3. 2.3 - Condigbes térmicas e atmosfera

O comportamento de um material termoluminescente é o resultado de todas as situagdes
de el 3 iminui i
evagdo e diminuigdo de temperatura pelas quais este passa durante sua “histéria térmica”

Destas situag6 i i
tuacGes fazem parte o crescimento do cristal, os tratamentos térmicos preparatérios
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para sua utilizagfio, a leitura e os tratamentos pré e pos-irradiagio nos quais sdo importantes o

tempo, a temperatura € a taxa de resfriamento (ver cap. 2) .

Na produgdo destes materiais, as taxas de elevagdo da temperatura até a fusdo e de
diminui¢do da temperatura no resfriamento devem ser reprodutiveis. Um registrador grafico

deste perfil deve ser instalado.

No caso do LiF:Mg,Cu,P, ¢ necessario também a utilizagdo de atmosfera controlada na
fusdo, com fluxo de nitrogénio. Ha relatos da utilizagdo de atmosfera de N, / O, sendo o
oxigénio, segundo o autor, essencial no aparecimento da termoluminescéncia (Horowitz e

Horowitz, 1990b).

3. 3 - Equipamento utilizado
- Fusdo e cristalizagdo

Na produgdo do LiF:Mg,Cu,P foi utilizado um forno tipo mufla, marca ANALOGICA
(modelo AN-1600-P), com resisténcias de Super Kantal e controlador programéavel marca
CIKLOS (modelo CM-4808). Na montagem, mostrada na FIG.10, um tubo de alumina (<18
mm) atravessa o forno. Dentro do tubo posicionou-se, no centro do forno, um cadinho de
platina (70x10x4 mm) e uma vareta de alumina com o termopar (Pt , Pt + Rh ( 13%)). Esta
montagem € vedada de forma a compor um circuito no qual € injetado um fluxo de ~3 -
litros/min. de nitrogénio com pressio de 0,15 atmosfera, medido por um rotimetro marca

OMEL e controlado por uma vélvula de pressdo marca ASHCROFT.

A saida do tubo de alumina, depois do forno, foi instalado um borbulhador. O perfil
térmico foi registrado por um registrador grafico marca ECB (modelo RB103), na velocidade

de 6 cm/h.
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MONTAGEM PARA FUSAO DO LiIF:Mg,Cu,P

. 19
\ /L
FANN
oS 3

:
i

3

1- Forno 7 - Unidade de poténcia do controlador
2- Tubo de alumina & 18 mm 8 - Controlador programavel

3 - Cadinho de platina 9 - Vareta de alumina

4 - Termopar 10 - Anel de vedagdo entrada

5 - Entrada de N, 11 - Anel de vedagdo safda

6 - Saida de N, 12 - Registrador grafico

FIGURA 10: Montagem utilizada para fusdo do LiF:Mg,Cu,P

- Tratamento térmico

Tratamentos térmicos (pré- irradiagdo, 240 °C /10 min. e outros) foram realizados em
uma estufa marca DELTA DESIGN. Esta estufa possui circulagio intetna de ar que reduz o
gradiente térmico. Medidas realizadas em dez posigGes mostraram um gradiente térmico de
+2°C no deslocamento em relagio i largura da mesma. Em relagdo a profundidade, esta
variagdo chega a #4°C. Para obter reprodutibilidade nos tratamentos foi estabelecida uma

posigdo dentro do forno para colocagio do material.
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e estanho, cujo ponto de fusdo (232 °C) é uma
t&rmico do LiF;Mg,Cu,P (240 °C), mostraram

termbmetro de bulbo de mercurio

Calibragdes feitas com fusdes d

temperatura préxima da utilizada no tratamento

que a temperatura marcada no dial do forno € conferida com

estava correta.

A abertura da porta do forno, para colocagiio do material, faz com que a temperatura caia.

Em ~1 min., apds o fechamento, ela volta 2 240 °C.

" . Preparagiio e secagem da solugdo

Todos os materiais utilizados foram pesados em balanga eletrdnica marca SARTORIUS

com precisdo de + 0,1 mg.
A secagem da solugdo (ver 3.4) foi feita em uma estufa marca FANEN, modelo 310/3. A

temperatura na estufa foi verificada com um termmetro de merciirio inserido na parte superior

desta.
- Leitora de TLD e registrador grafico

Nos testes com o material produzido foi utilizada uma leitora de TLD marca HARSHAW,
modelo 3000A, com fotomultiplicadora Centronic P4272A (resposta tipo S-11) operando em
tensdo de 680 V e prancheta de aquecimento tipo A-P. Uma calibrago parcial da temperatura
real da prancheta foi realizada com fusdes de estanho (232 °C).

As curvas de emissdo termoluminescente foram registradas em um X-Y Recorder

(serie 2000) OMNIGRAPHIC da Houston Instrument.

- Dispensador de p6

A maior parte dos testes com o LjF:Mg,Cu,P produzido foi realizada com este em po.
Trata-se de uma forma de utilizagdo comum em testes de materiais termoluminescentes, Foi
usada em escala maior para outras aplicagdes antes do desenvolvimento de técnicas de
producdo de pastilhas, apesar de aumentar o trabalho requerido. Este tipo de utilizagio tem
como vantagens ndo introduzir caracteristicas devidas 4 forma compactada ou a materiais
agregantes como PTFE (Politetrafluoretileno) e permitir o uso de recipientes diferentes para

colocagdo do pé.



E conveniente utilizar-se um dispensador de pb, um equipamento que faz separag@es das

amostras por volume diretamente no recipiente utilizado.

Neste trabalho foi usado um dispensador de p6 de marca MADISON. Amostradores, de
9.8+ 0.1 mg e 15.1+ 0.1 mg, foram fabricados para este trabalho. |

3. 4 - Preparagdo, experimentos e resultados
3. 4. 1- Preparago, pardmetros de fusdo, atmosfera e tratamentos térmicos

Na preparagdo da mistura, fusdo e preparagdo para testes seguiu-se, em todos os
experimentos, o procedimento basico descrito a seguir . Os pardmetros que variaram em cada

experimento sfo comentados nas descrigGes a seguir.
- Preparagdo da mistura

A preparagio é feita misturando-se em solugdo aquosa LiF (material base) e os
compostos fornecedores das impurezas (ou dopantes):y MgF, CuF, e NH;H,PO4, nas
concentragdes mencionadas nos experimentos. A solugdo € colocada para secar em estufa a
~120 °C por 2 horas. Em seguida, a mistura obtida é colocada em cadinho de platina e levada

ao forno para fusfo.
- Fusdo

Taxa de aquecimento: 4 - 5 ° C/ min.

Temperatura maxima: 1050 °C (1000 °C a partir do experimento n®. 10)
Tempo permanéncia na temperatura maxima: 30 min.

Resfriamento: indicado

Fluxo de Nitrogénio: 2 - 3 litros /min. &
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- Preparagéo para testes

O material policristalino resultante da fusdo e resfriamento (LiF:Mg,Cu,P) é moido e
lavado com uma solugdo de HCI (IN) e em seguida com 4gua destilada. E entfo colocado na
estufa por 2 horas a ~120 °C para secar. Ndo foi feita selegdo de. tamanho de particulas (ver

cap.2).
- Tratamento Térmico inicial

Todas as amostras passam por um tratamento térmico inicial a 240 °C por 10 min. Este
tratamento tem a fungdo de ajustar a curva de emissdo termoluminescente. Um outro
tratamento térmico inicial (270 °C por 20 min., seguido de 240 °C por 10 min.) foi proposto por
Zha et al. (1993) para melhorar este ajuste. Sua fungdo seria melhorar a relagio entre o pico de

alta temperatura (~280 °C) e o pico dosimétrico (~210 °C).
3. 4. 2 - Experimentos e resultados

Partindo das condi¢Ges descritas em 3.4.1, trés pardmetros foram variados de acordo com
os resultados obtidos:

- Qualidade (pureza) do material base ( LiF )

- Concentragdo de dopantes

- Perfil térmico de resfriamento

Os experimentos de nimero 1 a 5 sfo partes do desenvolvimento das condigGes para os
testes posteriores. Visaram explorar as condigdes de trabalho do forno e do sistema de controle
preparados para realizar as fusGes. Durante estes experimentos foi desenvolvido e testado o

funcionamento do arranjo para resfriamentos das amostras fora do forno (FIG. 10).

- Experimentos 1 e 2
-Material base: Fluoreto de Litio comercial.

-Concentragdo de dopantes: CuF, - 0.004 mol %; NHH, PO, -2,2 mol %; MgF, -
0,2 mol% (Wang, 1988).
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-Resfriamento: Apés 30 min. de patamar a 1050 °C, a alimentag#o do forno foi desligada
e o tubo de alumina deslocado para fora do forno para resfriamento (em 1 hora a temperatura
caiu para 300 °C). Foi mantida a atmosfera de N, (linha fechada), o que significa que o material
foi resfriado sem a presenga de oxigénio.

Este ndo € exatamente o resfriamento rdpido descrito por Zha (1993), para misturas cuja
concentragdo de Cu seja menor que 0,005 mol %, no qual o cadinho deve ser retirado do forno

a 1050 °C para a temperatura ambiente (ver cap 2).

Obs:

1- Apés lavagem com HCI, o LiF:Mg,Cu,P foi seco em chapa aquecedora a 80 °C por 3
horas.

2- O material do experimento 1 foi prensado em pastilhas e comparado com TLD-100 em
pastilhas.

3- O material do experimento 2 foi testado em p6 e comparado com TLD-100 em pé.

-Resultados:

Os resultados apresentados como sensibilidade relativa (sg), nestes e nos demais
experimentos, se referem a comparagéo de respostas em nC/Gy.mg do LiF:Mg,Cu,P com o
TLD-100 (LiF:Mg,Ti ) da Harshaw, material amplamente conhecido e normalmente utilizado

para este tipo de comparagao.

sg=1C.Gy L.mg” (LiF:Mg,Cu,P)/ nC.Gy " .mg" (TLD-100)

Materiais do experimento 1, do experimento 2 e TLD-100 foram irradiados com 10 mGy.
Para o LiF:Mg,Cu,P do experimento 1 obteve-se 2,InC para 50 mg de material, enquanto o-
TLD-100 forneceu 38,5 nC para a mesma massa. A sensibilidade relativa foi entdo calculada
como 0,06. O material do experimento 2 apresentou uma s = 0,04. Ambos foram lidos até a
temperatura maxima de 240 °C.

A partir do segundo experimento todos os materiais foram testados em pé e comparados
com o TLD-100 da Harshaw também em p6.

O fraco resultado obtido foi interpretado como inadequagdo do material base e das
condi¢3es de tratamento térmico’. Nos experimentos seguintes (até o n® 9) foi utilizado fluoreto

de litio de monocristais.

! - A estufa utilizada para tratamento térmico das amostras dos experimentos 1e 2 nfo estabiliza sua
temperatura. A partir do experimento 3, os materiais foram tratados na estufa DELTA-DESIGN.
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- Experimentos 3 e 4

-Material base: Fluoreto de Litio de monocristal. Este material foi previamente obtido por
crescimento de cristal a partir de LiF comercial (PA). O monocristal foi pulverizado e

misturado com dopantes conforme item 3.4.1.
-Concentragfo de dopantes: mesma usada nos experimentos 1 e 2.
-Resfriamento: mesmo usado nos experimentos 1 e 2.
Obs.: No teste 3 o fluxo de nitrogénio foi interrompido acidentalmente.

-Resultados:

O LiF:Mg,Cu,P do experimento 3, irradiado com 10 mGy, apresentou uma sensibilidade
relativa de 0,05.

Um primeiro teste com o LiF:Mg,Cu,P do experimento 4, dose de 10 mGy, resultou em
uma sensibilidade relativa de 0,09. Como a sensibilidade era muito baixa, um outro teste, com
dose de 5Gy, foi realizado para verificagdo da estrutura da curva de emissdo, cuja leitura até
290 °C mostrou a presenga de 4 picos acima de 100 °C. O pico de maior altura situava-se em
~288 °C (temperatura onde ocorre o méximo do pico), cuja contribuigio para a
termoluminescéncia residual, apds tratamento térmico padrio, se mostrou muito elevada. Este
teste mostrou que a leitura até 240°C ndo estava atingindo o maior pico. Um terceiro teste com
o material do experimento 4, com dose de 50 mGy, resultou em uma sensibilidade relativa de

0,05 para leituras até 240 °C e 0,17 para leituras até 300 °C.
A TAB. 9 mostra os resultados obtidos nos quatro primeiros testes:

Os resultados destes testes demonstraram que o LiF:Mg,Cu,P ja apresentava uma
estrutura (picos definidos) na curva de emisséo, embora sua sensibilidade continuasse baixa.
Foram consideradas as hipoteses de que o nimero de armadilhas formadas era muito pequeno,
por uma concentragdo inadequada de dopantes ou por uma cristalizagdo insuficiente, devido ao
resfriamento utilizado. Os experimentos seguintes foram realizados com outros niveis de

doping e outras técnicas de resfriamentos.

—
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TABELA 9: Resultados de sensibilidade relativa

Experimento Dose (mGy) Sensibilidade relativa* Sensibilidade relativa
R 1 10 0,06 -
2 10 0,04 -
3 10 0,05 -
4 10 0,09 -
4 5000 - 0,06**
4 50 0,05 0,17***

* _ leituras até 240 °C; ** - leitura até 290 °C; ***- leitura até 300 °C

Parimetros, na leitura: HV= 680V; Temp. Integragdo: 100 °C; Taxa Aquecimento: 8,5
°Cs.

- Experimento 5

Neste experimento foram testados outro nivel de concentragfo de dopantes e outro tipo de
resfriamento. O objetivo destas alteragdes foi tornar o experimento 5 mais proximo do

realizado por Nakajima et al. (1978) do que aquele realizado por Wang (1988 ) (ver cap. 2).

-Material base: Fluoreto de Litio (de moagem de monocristal).

-Concentragdo de dopantes: CuF, (0,03 mol%), NH;H,PO4 (4,3 mol %), MgF,
(0,2 mol%).

-Resfriamento: apds 30 min. a 1050 ° C, a alimentagdo foi desligada. O tubo de alumina
foi deslocado para fora como nos experimentos 1 e 2. Quando a temperatura caiu a 300 °C
(~1 hora), a linha foi aberta e o cadinho retirado do forno para o ambiente. Este resfriamento

gerou o registro de temperaturas mostrado na FIG. 11.

-Resultados:

Irradiado com uma dose de 50 mGy, o LiF:Mg,Cu,P apresentou os resultados mostrados

na TAB.10.
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tenperatura ambiente

FIGURA 11: Representagéo do registro das temperaturas do experimento 5.

TABELA 10: Resultados de sy e resposta residual com a variagdo da temperatura maxima de

leitura
Temp. Méx. Leitura Sensibilidade Relativa Resp.Residual
(2 * leitura / 1* leitura)%

240 °C 0,30 33%

260 °C 0,44 20 %

280 °C 0,54 9,4%

300 °C 0,56 , 7,8%

320 °C 0,56 -

360 °C 0,63 . -

Pardmetros na leitura: HV= 680V; Temp. Integragdo: 100 °C; Taxa Aquecimento: 5-8
°Cls.

Este material apresentou uma sensibilidade relativa bem maior e uma curva de emissio
mais definida que aqueles produzidos em experimentos anteriores. Como ja mencionado, no
experimento 5 a concentragio de CuF, foi aumentada em 7,5 vezes, enquanto a do NH; H, PO,

em duas vezes. Também no regime de resfriamento houve uma mudanga como descrita acima.
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Outro aspecto importante é que a curva obtida, mostrada na FIG. 12, ¢ diferente, em
termos de altura relativa de picos, daquelas apresentadas na literatura. Para Nakajima o pico
principal est4 em ~227° C e para Wang em 210 °C. O material do experimento 5 tem seu maior
pico a ~284 °C (préximo do pico de 288 °C do material 4) , embora também apresente um pico
a ~220 °C. O pico de temperatura mais alta tem uma altura relativa ao pico considerado como
principal (pico dosimétrico) maior que um. Esta relagdo entre alturas de picos € um aspecto
importante, conforme discutido no cap 2 e 4, e deve ser analisada sob os aspectos de
temperatura maxima de leitura, perda de sensibilidade, sinal TL residual, emiss&o da prancheta
em altas temperaturas na leitura (aumento do ruido), dentre outros.

O teste seguinte visou verificar o comportamento do material com a variagio da taxa de
aquecimento na leitura.

Apés irradiagdo com 50 mGy, o LiF:Mg,Cu,P foi lido & temperatura méxima de 240 °C e
a taxa de aquecimento variada de 1,5 a 9,5 °C/s. A sensibilidade relativa permaneceu em 0,31.
Observou-se um pequeno deslocamento nas temperaturas méximvas de cada pico, por exemplo,
do pico dosimétrico de 208 °C para 221 °C.

O melhor resultado obtido com o experimento 5 indicou que este nivel de concentragdo
de dopantes podia dar melhores resultados e que outras técnicas de resfriamento deveriam ser

usadas para aumentar a sensibilidade do LiF:Mg,Cu,P.

TLCUNID.ARBITRARIAS)

L L e )
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FIGURA 12: Curva de emissdo termoluminescente do LiF:Mg,Cu,P; experimento 5.
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- Experimento 6

A partir deste experimento a concentragdo de dopantes, embora aumentada novamente,
foi fixada e procurou-se aprimorar as técnicas de resfriamento.

-Material base: Fluoreto de Litio (de moagem de monocristal).

-Concentragdo de dopantes: CuF(0,05 mol%); NH4H,PO, (6,0 mol%); MgF,(0,2 mol%).

-Resfriamento: ap6s 30 min. a 1050 °C, a alimentagéo do forno foi desligada. Em seguida
foi utilizado um processo de resfriamento no qual o tubo de alumina n#o foi deslocado para

fora. O material sofreu um resfriamento lento até 700 °C (~2 horas), quando a linha foi entéio

aberta e este retirado para o ambiente, conforme registro de temperaturas mostrado na FIG. 13.

600°C 700°C
4°C / min.

temperatura ambiente

FIGURA 13: Representagdo do registro das temperaturas nos experimentos 6 e 12.°

Resfriamento lento.

Zha et al.(1993) consideram este processo de resfriamento lento (até 500- 600 °C em 2
horas) melhor que o resfriamento rdpido para materiais com concentragées de Cu maiores que
0,02 mol%. Este tipo de resfriamento foi repetido no experimento 12, no qual a temperatura

declinou lentamente até ~600 °C.

-Resultados

O LiF:Mg,Cu,P resultante deste experimento apresentou uma sensibilidade relativa maior

e um aspecto mais poroso, sendo mais quebradigco que os anteriores. Zha et al.(1993)
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mencionam que o excesso de P no material pode torna-lo deligiiescente, o que explicaria a
caracteristica apresentada, e reativo podendo por isto apresentar mudangas de cor com o tempo.

No primeiro teste realizado, duas amostras foram separadas. Na primeira foi realizado o
tratamento com 4cido (HCI) normalmente utilizado. Na segunda este tratamento n#o foi feito.
Sun et al.(1994 ) relacionam a utilizagdo desta lavagem com 4cido 3 retirada de Li,P,0; da
superficie dos grios (ver cap. 2). A presenga de um pico a 365 °C estaria relacionada aos
defeitos na superficie dos gréos, causados possivelmente, pela retirada daquele composto. As
amostras tratadas com &cido apresentariam, segundo o autor, uma sensibilidade ~15 % maior
que as ndo tratadas.

No teste realizado, confirmou-se que as amostras fratadas com 4cido apresentam um sinal
~15% maior que as ndo tratadas, para temperatura maxima de leitura a 240 °C. Entretanto, para
leituras & temperaturas finais mais altas, esta diferenga cai rapidamente (TAB. 11).

Na curva de emisso ndo foi observada diferenga entre as duas amostras deste teste, ndo

sendo confirmada a presenga de um pico a 365 °C.

TABELA 11: Influéncia do tratamento com acido na resposta do LiF:Mg,Cu,P.

Temp. maxima de Leitura (nC) * Leitura (nC)* Raz3o entre leituras
leitura (°C) Amostras tratadas com  Amostras nio tratadas
acido com 4cido
240 122 106 1,15
250 135 128 1,06
270 178 166 1,07
330 184 187 0,98

* - amostras irradiadas com 50 mGy.

No segundo teste, procurou-se verificar se a sensibilidade relativa do LiF:Mg,Cu,P seria a
mesma para uma faixa de doses (resposta linear).

Amostras de 15 mg de LiF:Mg,Cu,P e TLD-100 foram irradiadas em varias doses
(0,10 mGy a 50 mGy). O LiF:Mg,Cu,P apresentou uma resposta linear (ver cap. 4) e uma
sensibilidade, para leituras até a temperatura méaxima de 270 °C, de 3,0 + 0,2 vezes aquela

apresentada pelo TLD-100.
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O material apresentou 4 picos entre 100 e 400 °C (110, 177, 210, 278 °C). Existe um pico
(ntmero 1) abaixo de 100 °C, que n#o ¢ lido na leitora utilizada (ver cap. 2)2. O maior pico

entretanto é o de 278 °C, conforme mostra a FIG. 14.

TL{UNID.ARBITRARIAS)
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FIGURA 14: Curva de emissdo termoluminescente do LiF:Mg,Cu,P; experimento 6.

- Experimentos 7, 8, 9

-Material base: Fluoreto de Litio (de moagem de monocristais).

-Concentragdo de impurezas: mesma do experimento 6.

-Resultados:

Estes experimentos falharam por problemas na medig&o e controle da temperatura do
forno’. Foi realizada uma avaliagfio do gradiente de temperatura do forno e reposicionado o

termopar de controle da temperatura da amostra.

2. A leitora integra o sinal a partir de 100 °C. Para manter a numerag#o dos picos utilizada por outros
autores, os picos observados, nos testes deste trabalho, serfo numerados como 2,34 € 5.
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A partir destes experimentos, a temperatura m4xima na fus3o foi diminuida para 1000 °C,
considerando-se que a temperatura de 1050 °C estd muito préxima da temperatura de
volatilizagio do fluoreto de litio: 1100 - 1200 °C. Os gases resultantes desta volatilizagio sdo

muito corrosivos e podem atacar o tubo de alumina.

A medi¢do da temperatura passou a ser realizada em um ponto mais préximo da amostra.

- Experimentos 10, 11

Estes experimentos visaram retomar o desenvolvimento da técnica de resfriamento
rapido.

-Material base: A partir deste experimento passou-se a usar Fluoreto de Litio Suprapur
(pureza min. 99%).

-Concentragdo de dopantes: mesma experimento 6.

-Fus#o: temperatura méxima 1000 °C.

-Resfriamento: Tendo em vista os resultados de resfriamentos lentos obtidos nos
experimentos 1 a 6, nos de nimeros 10 e 11 usou-se uma técnica de resfriamento rapido na
qual, ap6és 30 minutos em estado de fusdo, o material € retirado rapidamente do forno e
resfriado para temperatura ambiente com ventilagdo forgada. Para realiza-la, foi introduzida
uma vareta de alumina na qual foram presos o cadinho de platina e o termopar (FIG.10). Este

resfriamento gera um registro de temperaturas mostrado na FIG. 15.

Zha et al.(1993), como ja mencionado, usam o resfriamento rapido para concentrag8es

menores de Cobre (concentragé@o de cobre < 0,005% ).

Horowitz ¢ Horowitz(1990b) usam o resfriamento rapido e consideram a presenga e
incorporagio de oxigénio no estagio de fusdo como essencial para a criagdo da sensibilidade

termoluminescente, determinando a concentragio 6tima como 0,5 mol% de O,.

-Resultados:

Os materiais policristalinos resultantes destes experimentos séo duros e resistentes, ao
contrario do obtido no experimento 6. Isto demonstra que a fragilidade do material do
experimento 6 ndo € devida as concentragdes de dopantes (especialmente do Fésforo) mas a um
outro fendmeno, possivelmente o niimero e tipos de defeitos formados na estrutura cristalina ou

a uma permanéncia do cristal em alguma fase intermediaria.

3 - O forno havia passado por uma reforma, com a troca de parte das resisténcias.
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FIGURA 15: Representagio do registro das temperaturas dos experimentos 10, 11, 13.

exp13

Resfriamento rapido.

A sensibilidade relativa destes materiais aumentou muito em relagdo aos anteriores.
Irradiados com uma dose de 50 mGy, apresentaram uma sensibilidade relativa igual a 15
(exp. 10) e 8 (exp. 11), conforme resultados mostrados na TAB. 12, para leituras feitas até

270 °C(temp. méaxima).

TL(UNID.ARBITRARIAS)
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FIGURA 16: Curva de emissio termoluminescente do LiF:Mg,Cu,P; experimento 10.
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FIGURA 17: Curva de emissio termoluminescente do LiF:Mg,Cu,P; experimento 11.

A altura relativa dos picos, mostradas nas FIG. 16 e 17, especialmente do pico 5 em
relagdo ao pico 4 (considerado o pico dosimétrico), nos materiais dos experimentos 10 e 11 ndo
é a ideal para determinadas aplicagdes. O pico 5 (aprox. 270 °C) d4 origem a uma

termoluminescéncia residual para leituras feitas a temperaturas nio superiores a 270 °C.

Tratamentos térmicos iniciais alternativos, indicados na TAB. 12, ndo mudaram
significativamente os valores obtidos com o tratamento térmico normal, embora as curvas de

emissao tenham mudado bastante, conforme mostrado na FIG. 18.

Este aspecto é importante quando for desejavel a reutilizagdo dos dosimetros sem
tratamento térmico intermediario na dosimetria ambiental e individual (ver cap. 4), embora o
tratamento térmico deste material (usualmente 240 °C/10 min.) ndo seja dificil de ser feito,
especialmente quando comparado ao tratamento requerido para o LiF:Mg,Ti (1hora /400° C + 2
horas /100°C), no caso mais simples. Os tratamentos térmicos podem também destruir
parcialmente defeitos correspondentes ao pico de alta temperatura (ver cap. 2) provocando
variagSes na sensibilidade. A finalidade do tratamento térmico inicial (270 °C/20 min. +
240 °C/10 min.) proposto por Zha et al.(1993), cujo resultado’ ¢ mostrado na TAB. 12, é

eliminar a maior parte destes defeitos, estabilizando o LiF:Mg,Cu,P.

4 - Este teste foi realizado com uma amostra apenas e deve ser repetido.
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FIGURA 18: Curvas de emissdo apés tratamento térmico de 270 °C/20 min.(exp. 10) e
270 °C/20 min. + 240 °C/10 min. (exp. 11).

- Experimento 12

Este experimento visou repetir o experimento 6 com um resfriamento lento até a
temperatura citada por Zha et al.(1993). Verificou também se o grande aumento de

sensibilidade ocorrido nos experimentos 10 e 11 foi devido & mudanga do material base

utilizado ou ao resfriamento.

-Material base: Fluoreto de Litio Suprapur (pureza min. 99%).
-Concentragdo de impurezas: mesma do experimento 6.

-Resfriamento: mesmo processo de resfriamento lento utilizado no experimento 6.

Entretanto, a temperatura caiu lentamente até 600 °C (~ 4 horas).

-Resultado:

O LiF:Mg,Cu,P obtido apresentou a mesma caracteristica de fragilidade e porosidade do
experimento 6 e praticamente nenhuma termoluminescéncia. A FIG. 13 mostra o registro das
temperaturas deste experimento. A utilizagdo do fluoreto de litio Suprapur néo foi condigio

suficiente para obter alta sensibilidade.



- Experimento 13

Em vista dos resultados anteriores, optou-se pelo resfriamento rdpido como o mais

adequado para as condigBes presentes nestes experimentos.

-Material Base: mesmo dos experimentos 10, 11 e 12
~Concentragé@o de dopantes: mesma do experimento 6

-Resfriamento: mesma técnica usada nos experimentos 10 e 11, porém com um

resfriamento mais rapido, conforme mostrado na FIG. 15.

-Resultados:

Este LiF:Mg,Cu,P apresentou o melhor resultado em termos de sensibilidade. Irradiado
com uma dose de 50 mGy apresentou uma sensibilidade relativa ao TLD-100 igual a 26, para
leituras sem tratamento térmico pos-irradiagdo e 34 quando realizado este tratamento. A
sensibilidade é adequada para monitoragio ambiental, individual e aplicagSes onde for
conveniente a utilizagdo de pequenas quantidades do material (ver cap. 4).

A temperatura do pico principal (210 °C) é adequada & dosimetria. Picos situados em
temperaturas mais baixas ddo origem a perda de sinal, tanto maior quanto for a temperatura
ambiente, enquanto leituras de picos em temperaturas mais altas sofrem influéncia da emissdo

de radiaggo infravermelha pela prancheta.

As temperaturas dos picos para uma taxa de aquecimento de 6,5°C/s sdo: 117, 177,210 e.
280 °C (FIG. 19).

O LiF:Mg,Cu,P do experimento 13 apresentou também alturas relativas dos picos, em
relagio ao pico principal, mais adequadas que as dos materiais anteriores. Neste, a
termoluminescéncia residual é de apenas 1,4%, para leituras até 270° C, o que possibilita
reutilizagdes sem tratamentos térmicos intermediarios, em aplicagSes onde o erro devido a

contribuigdo residual seja aceitavel (TAB.12).
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FIGURA 19: Curva de emissdo termoluminescente do LiF:Mg,Cu,P; experimento 13.

TABELA 12 - Sensibilidade relativa e resposta residual do LiF:Mg,Cu,P .

Material Tratamento térmico inicial Sensibilidade Resposta residual

relativa (%)*
Exp 6 240 °C/ 10 min. 3 10
Exp. 10 240 °C/ 10 min. . 14 4
Exp. 10 270 °C/ 20 min. 15 4
Exp. 11 240 °C/ 10 min. 8 11
Exp. 11 270 °C/ 20 min.+240 °C/10 min. 8 14
Exp. 13 240 °C/10 min. 26 1
Exp. 13 240 °C/10 min. e 100 °C/10 min.** 34 -

Parametros da leitura: HV= 680V; Temp. Integragdo: 100 °C; Taxa Aquecimento: 6,5 °C/s.
* Resposta residual: relagdo entre a segunda leitura e a primeira, sem tratamento térmico.
** _Tratamento de 100 °C/10 min. é pés-irradiago.
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A TAB. 13 mostra a influéncia do tipo de resfriamento nas sensibilidades relativas dos

materiais produzidos com a mesma concentragfo de dopantes.

Tabela 13: Influéncia do resfriamento na sensibilidade relativa,

Material Resfriamento Sensibilidade relativa
Exp. 6 lento (até 700 °C) 3

Exp. 10 rapido 15

Exp. 11 rapido 8

Exp. 12 lento (até 600 °C) 0

Exp. 13 rapido 26

Concentragdo de dopantes: CuF, (0,05 mol %); NH; H, PO, (6,0 mol %); MgF, (0,2 mol %).

TL(UNID.ARBITRARIAS)
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FIGURA 20: Curva de emissdo do material 13 apés tratamento térmico de 100 °C/10 min.

Embora a perda de sinal (fading) em LiF:Mg,Cu,P devida aos picos de baixa temperatura
ndo seja importante neste material (ver cap. 4) bem como no LiF:Mg,Ti (< 5% ano), os picos 1,

2 e 3 s@o os mais importantes para este efeito. Varios métodos podem ser usados para elimina-



los. O pico 1 ¢ eliminado na leitura (integrago a partir de 100 °C na leitora Harshaw 3000A).
Pode-se utilizar um tratamento térmico pés-irradiagdo (100 °C/ 10 min.) no qual o pico 2 é
eliminado e o pico 3 reduzido, conforme mostra a FIG. 20. Quando este tratamento foi
realizado no material 13 e no TLD-100 simultaneamente, obteve-se uma sensibilidade relativa
igual a 34°, Isto mostra que a contribuicdo, para o sinal total, dos picos situados em
temperaturas mais baixas, é maior no TLD-100 que no LiF:Mg,Cu,P. Atualmente, métodos de
deconvolugdo da curva termoluminescente estdo disponiveis, permitindo a separagfio do pico

principal dos demais (ver cap. 1).

3. 5 - Discussio

E possivel obter-se um material termoluminescente policristalino de alta sensibilidade
com uma montagem relativamente simples.

Embora a influéncia da concentragdo de dopantes nfo tenha sido sistematicamente
avaliada nos experimentos anteriores, € possivel afirmar-se que esta em excesso e que este ndo
impede nem tampouco é condigdo suficiente para a obtengdo de um bom material. Porém, para
uma determinada concentragdo, os resultados obtidos com os experimentos 6, 10, 11, 12 e 13,
todos com a mesma concentragio de dopantes e resultados de sensibilidade relativa bastante
diferentes, demonstram que, nas condigdes em que estes experimentos foram realizados, a taxa
de resfriamento tem um papel fundamental para a criagéo dos defeitos (armadilhas) na estrutura
cristalina, responsaveis pela termoluminescéncia do LiF:Mg,Cu,P.

Nio obstante, a sistematizagdo de experimentos com objetivo de otimizar a concentragdo
de dopantes deve ser realizada.

A taxa de resfriamento deve ser quantificada. A retirada do cadinho para resfriar o
material fundido foi dificultada pela instabilidade do conjunto utilizado para fazé-lo (vareta de
alumina, cadinho, termopar e anéis de vedag@o). Esta parte da montagem deve ser methorada.
Outros métodos de resfriar rapidamente podem ser investigados. A partir da verificagdo de qual
taxa de resfriamento é mais favordvel, o estabelecimento de uma técnica otimizada e
reprodutivel  propiciaria a obtengdo de partidas com caracteristicas satisfatoriamente

aproximadas (ver 3.1) e, possivelmente, com sensibilidades relativas ainda maiores.

® - Tratamento térmico rotineiro na utilizagio do TLD-100 (no laboratério de TLD do CDTN). Neste teste
o LiF:Mg,Cu,P em pé foi comparado com o TLD-100 em pastilhas.
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CAPITULO 4
CARACTERIZACAO DO LiF:Mg,Cu,P PARA UTILIZACAO EM DOSIMETRIA

4. 1 - Introdugio

A determinagdo das caracteristicas de um dosimetro viabiliza a sua utilizagdo dentro dos
requerimentos das normas pertinentes, expande ou restringe suas possiveis aplicagdes e

possibilita seu aprimoramento e adequagio as mudangas nas grandezas utilizadas.

Entretanto, o projeto e desenvolvimento de um dosimetro, assim denominado o conjunto
formado basicamente por um suporte, filtros e detectores, passa, em primeiro lugar, pela

caracterizagdo do elemento sensor ou detector utilizado.

O dosimetro, além de prover um conjunto que possibilita a utilizagdo pelo usudrio, é
projetado para corrigir possiveis caracteristicas de respostas nfio satisfatérias dos detectores;
fornecer informagdes complementares (como a energia da radiagdo) na avaliagdo de uma
grandeza; atenuar parcialmente a radiagdo para simular determinada profundidade (como no
caso das grandezas operacionais definidas nas ICRU- N® 39 (1985) e N® 47 (1992)(ver anexo))

e amenizar condigdes adversas como choques, alta temperatura e umidade.

Neste capitulo, adotou-se a metodologia de testes de caracterizagdo de duas normas:

-“ THERMOLUMINESCENCE DOSIMETRY SYSTEMS FOR PERSONAL AND
ENVIRONMENTAL MONITORING?”, International Electrotechnical Commission -
IEC 1066 (1991).

-“ DESEMPENHO DE SISTEMAS DE MONITORACAO INDIVIDUAL -
CRITERIOS E CONDICOES ”, Comité de Avaliagdo de Servigos de Monitoragio
Individual Externa - CASMIE/IRD (1995).

A primeira fornece critérios de desempenho e testes para sistemas de dosimetria
termoluminescente; leitoras e detectores utilizados na dosimetria individual envolvendo fGtons
(30 keV a 3 MeV) e radiagdo beta (0,5 MeV a 3,0 MeV). Classifica os sistemas em classe Po

(subdividida em duas sub-classes, ndo adotadas aqui).
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Esta norma também fornece critérios de testes para sistemas de dosimetria ambiental
envolvendo fotons (30 keV a 3,0 MeV), classificando-os em sistemas classe En (subdividida

em quatro sub-classes ndo adotadas aqui).

A segunda norma fornece padrdes de desempenho e testes pertinentes aos sistemas de
dosimetria individual; leitoras e detectores utilizados na dosimetria fotografica e

termoluminescente, para radiagdes gama e X.

A norma IEC-1066 utiliza as grandezas kerma no ar, dose absorvida e as grandezas

operacionais da ICRU N® 39 (ver anexo) na quantificagdo dos testes.

A norma CASMIE/IRD adota a grandeza kerma no ar e, como grandeza relacionada 3

dose no individuo, o conceito de Dose Individual, H, .

Uma vez que nas aplicagdes praticas o defector estd incorporado ao dosimetro que
modifica a sua resposta, e sua leitura é feita numa leitora que tem caracteristicas prdprias,
apenas dois testes com requisitos quantitativos sdo definidos para o detector,
.independentemente do dosimetro (homogeneidade do lote e reprodutibilidade). Nos demais
testes previstos para o defector: linearidade, resposta com a energia da radiagfo e efeito da luz

sobre o detector, deve-se apenas determinar a sua resposta (Norma IEC-1066).

Na norma CASMIE/IRD, nenhum teste relativo ao defector tem um requisito
quantitativo.

Na caracterizagio realizada neste capitulo, para usar-se requisitos quantitativos em todos
os testes, foi considerado como dosimetro, onde necessdrio, o material LiF:Mg,Cu,P
(experimento 13) dentro de um tubo de polietileno semi-transparente com ~Imm de espessura
de parede. Como parte do sistema de dosimetria termoluminescente,foram usados uma leitora
termoluminescente (Harshaw-mod. 3000A) e outros equipamentos descritos no cap. 3 (item
3.2).

Como a maioria dos testes é semelhante para as duas normas, utilizou-se os valores da
norma IEC-1066 que sdo mais restritivos. Requisitos da Norma CASMIE/IRD foram utilizados

diretamente no teste de dependéncia energética (4.9) e influéncia de um fantoma (4.10).

O teste realizado no item 4.2 (temperatura méxima de leitura e estabilidade) ndo & parte

das normas citadas, mas foi empregada a metodologia destas para avaliar os resultados.

O teste realizado no item 4.8 (determinagio do sinal residual sem tratamento térmico)

também ndo faz parte das normas utilizadas. '

Este capitulo apresenta, em alguns testes, comentarios sobre as caracteristicas dos

detectores e equipamentos usados, componentes do sistema de dosimetria termoluminescente.
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4.2 - Determinagdo da temperatura maxima de leitura e estabilidade do fésforo

A leitura dos materiais termoluminescentes é feita em um equipamento que é
essencialmente composto por uma unidade de aquecimento do fésforo e uma unidade de

medi¢io da luz emitida.

Entretanto, no projeto e construgdo das leitoras termoluminescentes varias solugdes sdo
adotadas, especialmente quanto ao modo de aquecer a amostra. Este aquecimento pode ser
resistivo, a jato de gds aquecido, ético (ldmpada), radiofreqii€ncia (RF), laser, entre outros. O
processo mais usado é o aquecimento resistivo, onde uma prancheta (ldmina de metal ou liga
estampada onde se posiciona o detector para leitura) é aquecida pela passagem de uma corrente
alternada. Um circuito controla este aquecimento realimentado pela resposta de um termopar
colocado em contacto com a prancheta ou préximo ao detector. A temperatura da prancheta
pode também ser medida através de sensores de radiag@o infravermelha, colocados abaixo
" desta. Este controle de temperatura é importante porque a reprodutibilidade do ciclo de

aquecimento ¢ fundamental para a reprodutibilidade das leituras e aumento da relagdo

sinal/ruido. (Horowitz,1984b).

Certamente, quanto mais versdtil for a capacidade de programagdio do perfil de
aquecimento, em uma leitora, maiores serdo as possibilidades de otimizagdo da leitura de
detectores diferentes. A FIG. 21 mostra um exemplo de perfil de aquecimento, programado

para utilizar trés patamares de temperaturas, o terceiro deles para tratamento térmico.

tratamento
leitura térmico
temperat ura’C pré \
aquedmento —__l
3001
\ .
|
1
2001 : '
! {
! !
1004 ; |
! H i
] 1 i
i 1 !
20 — T T y r
10 20 30 40 S0
tempo(s)

FIGURA 21: Perfil de aquecimento com trés patamares de temperatura.
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O perfil de aquecimento utilizado na leitura de um fésforo é importante por vérios
motivos (ver cap. 2):

- A temperatura a partir da qual se integra o sinal é escolhida para se evitar a contribuigdo
de picos menos estdveis de baixa temperatura;

- A utilizagio de um patamar de aquecimento em baixa temperatura permite um melthor
aquecimento do detector, de acordo com sua espessura, condutividade térmica e associagdo
com matriz de outro material, como PTFE (Politetrafluoretileno);

- A taxa de aquecimento deve ser escolhida de acordo com o propésito da leitura, sendo
as taxas mais baixas adequadas as investigagGes de materiais, por permitirem melhor resoluggo
da curva de emissdo e as taxas altas adequadas a rotina de utilizagdo, devido ao menor tempo
gasto na leitura;

- A temperatura maxima de aquecimento deve esvaziar as armadilhas correspondentes ao
pico principal e adjacentes, reduzindo o sinal residual na leitura subseqiiente. A leitura residual
¢ particularmente importante quando se reutiliza o dosimetro termoluminescente sem

tratamento térmico (Horowitz e Horowitz, 1990a; Oster et al. 1993);

- A temperatura méaxima no deve ser alta a ponto de aumentar demasiadamente a

emissdo infravermelha da prancheta, diminuindo a relagéo sinal/ruido.

Todos estes fatores devem ser considerados ao se determinar um perfil de aquecimento
para um determinado material.

As temperaturas maximas as quais é submetido o LiF:Mg,Cu,P, no tratamento térmico e
na leitura, sdo fatores importantes na sua utilizagdo. Quando submetido a temperaturas maiores
que 240 + 5 °C, principalmente no tratamento térmico para reutilizages, onde o material é *
tratado por 10 minutos, pode ter sua sensibilidade diminuida. Esta diminuigdo esté associada a
instabilidade do pico de alta temperatura (~280 °C) (ver 2.3.3).

O processo de leitura, entretanto, tem sido considerado menos prejudicial a sensibilidade
do material que o tratamento térmico para reutilizagGes, devido aos tempos de aquecimento
muito curtos utilizados na leitura (~10 seg. no patamar de temperatura méxima), em relagéo ao
tratamento térmico. Alguns autores relatam uma perda inicial de sensibilidade (~10 % em dez
ciclos de utilizagdo), para leituras feitas a temperaturas de até 270°C, seguida por uma
estabilizagdo (Oster et al., 1993; Bacci, 1993).

A perda de sensibilidade implicaria na necessidade de recalibrages (ajustes da

sensibilidade) periédicas do dosimetro, o que de resto é o procedimento adequado para

qualquer dosimetro, com detectores termoluminescentes ou néo.
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O material do experimento 6 (ver cap. 3) foi usado para um teste de determinagdo da
temperatura maxima de leitura e sinal residual sem tratamento térmico de reutilizag&o (ver item

4.8). Este material possui um sinal residual maior que o material do experimento 13 usado nos

demais testes,

Procedimento do teste :

Seis grupos de quatro amostras, de 15 mg cada, foram irradiados com 0,05 Gy. Cada
grupo foi lido a uma das seguintes temperaturas maximas: 240 °C, 250 °C, 260 °C, 270 °C, 280
°C e 290°C. Este procedimento foi repetido em dez ciclos sucessivos de irradiagdo, leitura e
tratamento térmico intermedidrio a 240 °C/10 min.

Os resultados foram submetidos ao teste de reprodutibilidade descrito na Norma IEC-

1066 (ver 4.1).

Requisito do teste:

gs—.il_%]’—)s 0,075 (7,5%) (coeficiente de variagdo)

onde:

E é amédia do valor obtido
s € o desvio padrdo destes valores

I, é a meia largura do intervalo de confianga de s

Resultados:

A TAB. 14 mostra os valores dos coeficientes de variagdo obtidos. Nenhuma das
temperaturas utilizadas provocou uma variagéo inaceitavel na sensibilidade do material. Além
do efeito da temperatura na mudanga de sensibilidade, outras variaveis influenciam a resposta,
tais como: erros de irradiag@o; variagdes nos tratamentos térmicos; diminui¢do do tamanho das
particulas e impurezas agregadas ao material ao longo das reutilizagSes. Pelo requisito de
reprodutibilidade e para o material do experimento 6, poderia ser usada qualquer uma das

temperaturas testadas.
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FIGURA 22: Perfil de aquecimento para o LiF:Mg,Cu,P, para a leitora usada.

4. 3 - Homogeneidade do lote

Material termoluminescente usado: 50 amostras do expérimento 13 (ver cap.3 e 4.1).

Procedimento:

Todos os detectores do lote devem ser irradiados com .0 mesmo valor convencional igual

a dez vezes o limite inferior de detecgdo.

Requisito do teste :

Para todas as classes (ver 4.1), o valor avaliado para qualquer detector (£) em um lote
ndo deve diferir daquele avaliado para qualquer outro no mesmo lote em mais de 30% para uma

dose igual a 10 vezes o limite inferior de detecgo exigido.

Emax. - Emin. SO,3O

min,

Onde E é o valor avaliado de cada detector.
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Resultado :

O teste foi realizado para a classe P.(limite detecgfio 0,20 mGy), para uma dose de

2,0 mGy:

E,., =194 mGy E,, =2,02mGy
Desv. pad.=0,04 E,. =18TmGy
Lo = B, _ 0,08 (8%) (desvio maximo relativo)

min,

O resultado foi considerado satisfatério, especialmente para um detector testado em po.

O GRAF. 4 mostra os resultados das leituras.

Homogeneidade do Lote

250,0
240,0
230,0
220,0
210,0
200,0
180,0
180,0
170,0
160,0
150,0

Dose Avaliada (mRad)

0 10 20 30 40 50

Dosimetro

GRAFICO 4: Verificagio de homogeneidade do lote de LiF: Mg,Cu,P.

4. 4 - Linearidade

A uniformidade de resposta para uma extensa faixa de dose é uma caracteristica
importante para um detector, por permitir sua utilizagio em variadas aplica¢Ses (por exemplo,

dosimetria ambiental em um extremo e dosimetria clinica no outro) e facilitar sua calibragéo.
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Uma extensa faixa de linearidade tem sido verificada para o LiF:Mg,Cu,P, uma
caracteristica na qual € superior ao LiF:Mg,Ti. Além de um limite de detecgfo mais baixo (ver

4.6), o limite superior de linearidade ¢ pelo menos uma ordem de grandeza maior do que no

LiF:Mg,Ti (LiF:Mg,Cu,P: ~ 10 Gy; LiF:Mg,Ti: ~ 1 Gy).

Requisito do teste:
A resposta avaliada ndo deve variar do valor convencional irradiado por mais que 10%

nas seguintes faixas de dose:

- Classe P, - 0,1 mGy a 1 Gy (10 mRad a 100 Rad)
- Classe E,, - 0,03 mGy a 100 mGy (3mRad a 10 Rad)

Procedimento:
Os detectores (n = 4 para cada grupo) sdo irradiados nas doses de 0,03 mGy; 0,1 mGy;

0,20 mGy; 1,00 mGy; 10 mGy; 100 mGy; 1 Gy.

_i it
Ei £1, <1,10

Para cada irradiagdo: 0,90<

Onde: - E; é a média das respostas avaliadas em cada irradiagao.
-C; é o valor convencional verdadeiro em cada irradiagdo.

- I; éameia largura do intervalo de confianca da média.

-Os limites utilizados (0,90 e 1,10) sdo para o sistema de dosimetria TLD.

Resultados:
Os resultados, com 95% confianga, sdo mostrados na TAB. 15, até o valor convencional

de ~100 mGy. -
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TABELA 15: Linearidade de resposta do LiF:Mg,Cu,P

Dose C; E (média)  Desvio Padrio I; (E-1)/C; (E+L)/C;
(mGy) (mGy) (»Gy) (rGy)
0,03 0,03 1,7 2,7 0,88 1,06
0,11 0,11 45 7,1 0,93 1,07
0,19 0,19 9,5 15,2 0,91 1,07
1,03 1,04 20,1 32,0 0,99 1,05
11,37 10,03 263,4 418,8 0,85 0,92
102,33 102,48 2950,7 4691,6 0,96 1,05

O resultado mostra que a resposta do detector € linear até o valor de dose utilizado. Uma
repeticdo deste teste deve incluir o valor de dose mais alto (I Gy) e um nimero maior de
amostras em cada grupo.

A reta obtida a partir dos dados do teste de linearidade, com intersegdo em zero e
coeficiente de correlago 0,99978, foi utilizada para obter-se os valores de dose avaliada (F)

neste e nos demais testes.
4. 5 - Reprodutibilidade

A reprodutibilidade ¢ a capacidade de um detector, ou um conjunto de detectores, de -
apresentar a mesma resposta para a mesma dose. O teste de reprodutibilidade pode indicar qual
a freqiiéncia deve ser usada no ajuste do fator de calibragsio dos detectores no algoritmo de

célculo da grandeza de interesse.

Requisito do teste :

O coeficiente de variagdo ndo deve ser maior ciue 7,5% para cada dosimetro considerado
individualmente, bem como para um conjunto de dosimetros, para as seguintes doses:

10 mGy (1 Rad) para classe P, ;

200 pGy (20 mRad) para classe En’.

'~ O teste para classe E, n&o foi concluido.
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Procedimento:
Para 10 dosimetros em 10 ciclos de: tratamento, irradiag3o e avaliagdo da dose.

Para cada detector, determinar Ej; onde i se refere & i-ésima irradiacdo e j se refere ao j-

ésimo detector. Para cada uma das irradiagdes, calcular a média E; e o desvio padrio s;.

10

Ei =lz E, e el +E{i -<0,075 (7,5%) (coeficiente de variag@o)

i1 10

Resultado :

O resultado da primeira parte do teste, mostrado na TAB. 16, demonstra a

reprodutibilidade, para cada irradiagdo, entre as amostras do detector (n = 10) testado em p6.

TABELA 16: Reprodutibilidade entre os detectores em cada irradiagéo (ciclo)

ciclo (i) média (i) desvio s (i) I;* coeficiente de

(mGy) (mGy) (mGy) variagio (%)
1 9,79 ' 0,16 0,11 2,9
2 9,66 0,19 0,13 3,5
3 9,43 0,22 0,16 4,0
4 9,64 0,10 0,07 1,8
5 9,68 0,38 0,27 7,0
6 9,02 0,13 . 0,09 24
7 9,06 0,22 ’ 0,16 4,1
8 8,91 0,13 0,09 2,4
9 . 8,72 0,22 0,16 4,0
10 8,65 0,19 - 0,14 3,6

*- I; com 95% de confianga
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A segunda parte do teste avalia a reprodutibilidade de cada detector (j) ao longo do
tempo, em 10 ciclos de: irradiagéo, avaliagdo e tratamento térmico (i). Como os resultados das
10 amostras (em p6), usadas na etapa anterior, demonstraram boa reprodutibilidade, foram

consideradas como um tnico detector (sem indice) para a etapa seguinte.
Requisito: (para o detector)
s+1

<0075 (7,5%)
E

onde E ,s,1, sdo: a média das doses avaliadas em cada ciclo, o desvio padrdo e o

intervalo de confianga do desvio, respectivamente.

Resultado : Os resultados de cada ciclo sdo mostrados na TAB. 17.

TABELA 17: Reprodutibilidade de um mesmo detector em dez ciclos.

ciclo (i) E (i) ciclo (i) E(i)
(mGy) (mGy)

1 9,79 6 9,02
2 9,66 7 9,06
3 9,43 : 8 8,91
4 9,64 9 8,72
5 9,68 10 8,65
E= 9,26 mGy I,= 0,23 mGy (95% confianga)

s = 0,43 mGy Coeficiente de Variagio =7,1 %

O resultado do teste de reprodutibilidade em dez ciclos mostra que o detector, mesmo
sendo aquecido & temperatura maxima de 270 °C na leitura, apresenta resultados satisfatérios.

Esta temperatura ¢ considerada extrema para este material (Oster et al., 1993). Na utilizagdo
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rotineira deste detector, onde o tratamento térmico simples requerido para eliminar a dose
residual (240°C/10 min.) é aceitivel, ndo hé necessidade de usé-la. O teste realizado em 4.2

para o material do experimento 6 deve ser repetido para o material do experimento 13.

Como j& mencionado em 4.2, no teste do material em pd estdo presentes outros fatores
que contribuem para a variagdo da sensibilidade além dos efeitos da temperatura: a diminuigo
do tamanho das particulas e impurezas que se juntam ao material, ambos dificultando a saida

dos fétons na leitura. A fabricago de pastilhas deve melhorar a reprodutibilidade do detector.

4, 6 - Limite Inferior de Detec¢io

O limite inferior de detecgio € definido como o valor minimo avaliado para o qual a
leitura de um dosimetro é significativamente diferente (95% confianga) da leitura de um
dosimetro ndo irradiado (ponto zero).

Este teste é adequado para um sistema de dosimetria termoluminescente, conforme 4.1,
uma vez que o aumento da relagdo sinal/ruido, da qual depende o valor do limite inferior de

detecgdo, envolve todo o sistema.

O aumento da sensibilidade do detector ¢ um dos fatores para o aumento da relagéo
sinal/ruido. Outros fatores, tais como a utilizagdo de wum dispositivo fotoelétrico
(fotomultiplicadora) com elevada eficiéncia quantica e de um filtro 6tico selecionado para a
utilizagdo de um determinado material termoluminescente, cuja banda de passagem de f6tons

seja mais estreita, podem aumentar significativamente a relagéo sinal/ruido (Horowitz, 1984b).

A leitora utilizada neste e nos demais testes, componente do sistema TLD, é uma leitora
comercial (Harshaw - modelo 3000A) sem qualquer alteragdo de suas caracteristicas

(ver cap 3).
Requisitos do teste:
O limite inferior de detecg@o ndo deve exceder:
H =100 pGy (10 mRad) para sistemas da classe P,;

H =30 pGy (3mRad) para sistemas da classe E;,.

Limite inferior de detecgdo =t,. s
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t, s<H

Onde t, € o t de Student para n-1 graus de liberdade e s o desvio padrio.

Procedimento:

Para 10 detectores tratados termicamente e lidos sem irradiago, foram determinados E,,.;

es.

Resultados:

A TAB. 18 mostra dados relativos ao sistema utilizado para leitura. O ponto zero é o

sinal que ndo € induzido pela radiagdo e ndo pode ser apagado por tratamentos térmicos.
Limite inferior de detec¢fio : 2,3 nGy (0,23 mRad) (95% confianga).

TABELA 18: Background e ponto zero do sistema de dosimetria TLD

média desvio padrdo
Background da leitora TLD 0,176 nC 0,039 nnC
Background total (leitora + detector) 0,697 nC 0,048 nC
Ponto Zero 13,2 pGy 1,0 uGy

O resultado do limite inferior de detecgio (2,3 pGy) € satisfatério para o requisito do
teste. Comparado ao limiar de detecgdo de filmes dosimétricos (~200 pGy) e TLD-100 (~50

pGy), demonstra a potencialidade do detector para medidas de doses baixas.

Wang et al. (1986) relataram um sinal TL nfo induzido pela radiag@o, consideravelmente

menor para este material em pastilhas (~ 0,060 pGy) do que para p6 (dado néo disponivel).

4.7 - Determinagfo do sinal residual

O sinal residual é definido como a segunda leitura apds a leitura normal e o tratamento

térmico (IEC-1066).
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Este teste € definido para um sistema de dosimetria e visa assegurar que o detector no
sofre alterages significativas em sua sensibilidade ap6s receber doses elevadas. Verifica
também a eficiéncia do tratamento térmico, utilizado entre irradiagdes, para eliminar o sinal

residual.

4,7. 1 - Efeito no limite inferior de deteccio

Procedimento:

Os detectores usados no teste do limite inferior de detec¢fio foram irradiados com 100

mGy (10 Rad) para a classe P, e com 10 mGy (1 Rad) para a classe E,,.

Requisito do teste:

Repetir o teste do limite inferior de detec¢do. Apds o procedimento descrito acima, o
detector ndo pode exceder os limites do teste 4.6 (100 pGy para classe P, e 30 uGy para a

classe E,).

Resultados:

A TAB. 19 mostra os resultados obtidos.

TABELA 19: Influéncia do sinal residual no limite inferior de detecgao.

Dose anterior Dose média* Desvio Padrao* Limite de Detecgdo**
100 mGy (Classe P,) 39,6 pGy 3,1 uGy 7,0 nGy
10 mGy (Classe E,;) 21,3 pGy 2,2 pGy 4,9 pGy

* - Ap0s leitura da dose anterior e tratamento térmico.
**_ 95% de confianga.

4.7. 2 - Efeito na resposta

Procedimento;

Os detectores usados no teste 4.7.1 foram novamente irradiados com 100 mGy (10 Rad)
para a classe P, € 10 mGy (1 Rad) para a classe E;. No ciclo seguinte de reutilizagdo foram

irradiados com 2mQGy para a classe P, € 0,20 mGy para a classe E,,.
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Requisito:

090 < Exl

<110

Onde: E é amédia dos valores avaliados;
C ¢ o valor verdadeiro convencional;
I ¢ a meia largura do intervalo de confianga da média.

Resultados : A TAB. 20 mostra os resultados obtidos.

TABELA 20: Influéncia do sinal residual na resposta do detector

Dose (C) E (média)  Desvio Padrio I* (E-I)/C (E+D)/C
(mGy) (mGy) (nGy) (nGy)
2,00 1,94 117,0 83,70 0,93 1,02
0,20 0,20 3,59 2,57 0,99 1,01

* - 95% confianga

Os resultados demonstram que o tratamento térmico para reutilizagdo (240°C/10 min.) é
eficiente para eliminar a termoluminescéncia residual e que o detector ndo teve sua

sensibilidade alterada pela dose anterior.

4. 8 - Determinagio do sinal residual sem tratamento térmico

Outra abordagem para o sinal residual, como mencionado no cap. 3 (3.2.7), € a
quantifica¢do deste sinal sem o tratamento térmico pré-irradiagdo. Este aspecto ndo € abordado

pelas normas IEC-1066 e CASMIE/IRD, e nio ¢ tratado aqui com a metodologia destas.

Este tipo de utilizagfo ¢ feito eventualmente na dosimetria ambiental € pessoal com o
LiF:Mg,Ti, sob o argumento de que o tratamento térmico em altas temperaturas envolve custos
elevados. Embora o tratamento térmico do LiF:Mg,Cu,P seja extremamente simples (240°C/10

min) quando comparado ao utilizado para o LiF:Mg,Ti (400 °C/1 hora + 100 °C/2 horas), é
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Os métodos utilizados para diminuir este sinal tém sido: o aumento da temperatura
méxima de leitura (até 270° C), como mencionado acima, e modificagdes na preparagdo do
material que possam resultar em uma redugdo do pico de alta temperatura (~280 °C),

responsavel pelo sinal residual (ver cap. 2).

Experimentos de variagiio das concentragBes dos dopantes mostram a influéncia destes
pardmetros na resposta e estrutura da curva de emissdo termoluminescente (Wang, 1988).
Outros autores ndo obtiveram o mesmo resultado para esta variag#o, verificando uma relativa

consténcia na altura do pico de alta temperatura (Horowitz e Horowitz, 1990b).

Horowitz e Horowitz (1993) obtiveram uma reduggo do pico de alta temperatura através
de “métodos especiais de controle dos parimetros de preparagdo do material”. O material
resultante tem uma sensibilidade menor que os obtidos pelo método de preparagdo normal
(sensibilidade relativa ao TLD-100 igual a 17), mas com um sinal residual total em torno de 0,5
a1%. .

Nos experimentos descritos anteriormente (ver cap. 3), observou-se uma variagdo nas
alturas relativas dos picos de alta temperatura, com os mesmos compostos, concentragio dos

dopantes e técnica de preparagio do material.

Nos experimentos descritos no cap. 3 obteve-se um material (Exp.13) com uma leitura
residual total da ordem de 1,4 % para 10 mGy. Sua curva de emissdo (até 400° C) mostra um
pico de alta temperatura menor que o dos outros materiais obtidos. Esta variagdo e otimizag#o
foi atribuida & taxa de resfriamento do material na cristalizagdo, pardmetro que ndo €
mencionado pelos autores citados. Ha referéncias a resfriamentos do tipo lento ou rapido, de
acordo com a concentragdo de cobre utilizada, com a obtengdo de materiais com as mesmas .

caracteristicas finais. Entretanto, ndo ha referéncias s variagdes das taxas de resfriamento,

dentro do mesmo tipo (lento ou rapido) utilizado.
4.9 - Dependéncia da resposta com a energia da radiagio

Os detectores, em maior ou menor grau, apresentam uma resposta & determinada
grandeza, varidvel em relagio a energia da radiagdo incidente. O conjunto de detectores, filtros
e involucro, denominado dosimetro, deve ser capaz de determinar esta energia para que a
devida corregdo seja feita na determinagdo do valor numérico da grandeza, ou fazer com que a

resposta passe a ser independente da energia. Os métodos geralmente aplicados para corrigir a

resposta sdo:

92 .



- Método de anélise de filtros ou das razges, no qual determina-se uma energia média
através da andlise dos quocientes das respostas dos detectores sob diferentes filtros;

- Método de compensagdo, no qual tenta-se obter, por combinagio linear das respostas do
detector sob diferentes filtros (determinagfio de coeficientes de ponderagdo das respostas), uma
resposta aproximadamente independente da energia;

- Método de combinag@o de filtros, no qual tenta-se obter os coeficientes necessérios &
combinagdo das respostas dos detectores (como no método anterior), através de razdes entre as _
areas de filtros combinados, colocados na frente de cada detector (Will, 1990). |

O primeiro passo no projeto de um dosimetro (para fotons), é conhecer a resposta do
detector em relago a energia dos ftons para a grandeza que ser4 utilizada.

O requisito das normas IEC-1066 e CASMIE/IRD para detectores é determinar esta
resposta para kerma no ar, que devera ser corrigida pelo dosimetro e algoritmo por um dos
métodos citados.

Entretanto, como os detectores de LiF tém um numero atdmico efetivo relativamente
baixo, sua resposta em relagdo a kerma ou Exposi¢do ndo deve exceder os limites requeridos
para o dosimetro completo, ou seja, o proprio detector ja é relativamente pouco dependente da
energia da radiagfo para estas grandezas. Consequentemente, o projeto do suporte e filtros que
compdem o dosimetro pode ser simplificado. Reside neste ponto uma vantagem na utilizaggo

deste tipo de detector. Esta avaliagdio da resposta normalmente ¢ feita em relagdo & resposta

para a energia do Cobalto-60 ou Cs-137.

Requisito (norma CASMIE/IRD):

Energias de teste (uma em cada faixa):

Grupo 1: intervalo de 20-25 keV;
Grupo 2: intervalo de 30-40 keV;
Grupo 3: intervalo de 80-100 keV;
Grupo 4: 137 s ou * Co.

i sdio E i 0.
Determinar o valor avaliado médio E, es; para cada grup
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Resultados:

Os resultados sdo mostrados na TAB. 21

As energias usadas foram: 48 keV; 118 keV e 662 keV.

TABELA 21: Razdes entre respostas do detector para diferentes energias.

Energia Eineq s I* i i
=£_7 =47
(keV) (mGy)  (uGy) E, E,
48 8,64 107 0,025 0,95 1,0
118 7,11 92 0,021 0,78 0,82

662 8,85 147 - - -

*. 95% confianca

**_ F, se refere a dose média avaliada para 662 keV.

O GRAF. 8 mostra a dependéncia da resposta para kerma no ar .

DEPENDENCIA ENERGETICA
(SEM FANTOMA)

1,40
1,30
1,20
1,10
1,00
0,90
0,80

RESPOSTA. RELAT. Cs-137

0,70

0,60 :
10 100 1000

Energia ( keV )

GRAF. 8: Variagio da resposta do detector de LiF:Mg,Cu,P relativa & energia do Cs

irradiagdo livre no ar.
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4. 10 - Influéncia do fantoma

Requisito (norma CASMIE/IRD):

Irradiar os dosimetros sobre um fantoma com a dose de 10 mSv e energia efetiva de
60 keV.

E+
0,7SE—1S1,3
C

Onde: E € a dose média avaliada.
C € o valor convencional verdadeiro
I é a meia largura do intervalo de confianga

Enquanto as grandezas operacionais definidas nas ICRU N® 39 e 47 (ver anexo) ndo
forem formalmente adotadas no sistema metrolégico brasileiro, o CASMIE/IRD adotou o
conceito de “Dose Individual , H, , que € por defini¢do, a grandeza operacional para fotons
obtida quando multiplica-se o valor avaliado pelo detector, calibrado em exposigio ou kerma

no ar, pelo fator

£=0,01 Sv/R (38,76 Sv.kg/C), para exposigdo, ou f= 1,14 Sv/Gy, para kerma no ar.”

Resultados:

Os resultados s@o mostrados na TAB. 22 para uma irradiagdo com a energia efetiva de

48 keV.

TABELA 22: Influéncia da presenga do fantoma na resposta do detector

E (mSv)  smSv)  IMmSv)  (Fipyc (E-DIC

13,40 0,50 0,62 1,40 1,28

* - 95% de confianga

O GRAF. 9 mostra a variagdo da resposta do detector para a grandeza Dose Individual

(H,), na presenga do fantoma, relativa a energia de 662 keV.

Alberts et al. (1995) comentam a utilizag@io de Hy (photon dose equivalent), cuja definigdo
¢ a mesma da Dose Individual H, (definida acima). Segundo os autores, dosimetros de 4rea ou
dosimetros pessoais usam a mesma grandeza Hx. Ambos sdo calibrados livres no ar.

Dosimetros de drea medem Hx livre no ar. Em contraste, medidas com um dosimetro pessoal

’
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sdo feitas em um campo de radiagdo no qual parte do feixe primério incidente no corpo é
espalhado ou absorvido. Devido a estas diferentes condigSes, medidas feitas no mesmo campo
de radia¢do primdria fornecem diferentes valores, embora tanto a dose de 4rea quanto a dose
pessoal sejam medidas como “photon dose equivalent”. Devido ao espalhamento da radiagdo

pelo corpo, diferengas entre as medidas dos dois tipos de dosimetros podem exceder o fator 1,5.

Se no teste acima considerar-se como valor convencional verdadeiro, C, o valor da dose
livre no ar, Hx, multiplicado pelo fator de retroespalhamento no fantoma, B (B = 1,73 para 48
keV,espectro estreito, para um fantoma de 30x30x15 cm de PMMA)’, obtém-se uma dose na
superficie do fantoma C = 17,3 mSv. Os resultados para esta situagdio sdo mostrados na
TAB. 23 abaixo.

Dependéncia Energética
(com fantoma)

resposta relativa a Cs-137

10 100 ‘ 1000
energia ( keV ) :

137

H

GRAF. 9: Variagio da resposta do detector de LiF:Mg,Cu,P relativa & energia do Cs
irradiagcdo na presenga de um fantoma. y

"
it
I3

TABELA 23: Influéncia da presenga do fantoma na resposta do detector

E (mSv) s(mSv)  I*(mSv) (E+D/C (E‘ Jy/C

13,40 0,50 0,62 0,81 . 0,74

* - 95% de confianga

2 . PMMA- polimetilmetacrilato.



4. 11 - Estabilidade do detector

A verificagio da estabilidade sob diferentes condigdes climéticas € aplicivel ao
dosimetro. Este teste foi realizado na condigdo de armazenagem sob condigSes ambientais

estimadas (temperatura maxima ~25 °C e umidade relativa do ar ~ 60%).

Requisito (TEC 1066) :
Para classes P, e E, , os valores avaliados dos detectores irradiados, tanto no comego

quanto no final do periodo de estocagem, ndo devem diferir do valor convencional avaliado por

mais que 5% para 30 dias e 10% para 90 dias.

E+l E+]

0,95< <1,05 (30dias) e 0,90<

<1,10 (90dias)

Onde: E é a dose média avaliada
C é o valor convencional verdadeiro
I é ameia largura do intervalo de confianga de 95%.

Para a norma CASMIE/ IRD a variagdo aceita é de 10% (30 dias) e 15% (90 dias).

Resultados: os resultados sdo mostrados na TAB. 24,

TABELA 24: Estabilidade do detector

tempo E mGy) SOy ImGy) (F.jyc (E+1/C
24 horas (1g parte) 10,83 0,27 0,42 1,04 1,05
30 dias (12 parte) 10,39 0,15 0,37 ” 1,00 1,08
24 horas (22 parte) 10,18 0,60 1,50 0,87 1,17
90 dias (2® parte) ‘ 10,12 0,20 0,50 - 096 1,06

A estabilidade do detector, estd dentro dos limites aceitos pela norma CASMIE/IRD, com
excegdo dos detectores irradiados 24 horas antes (limite superior do intervalo da média), na

segunda parte do teste. Os resultados atendem também os requisitos da norma IEC 1066, com
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as excegdes do limite superior do intervalo da média dos detectores estocados por 30 dias
(1,08) e dos irradiados 24 horas antes na segunda parte do teste (0,87 e 1,17).

A observagdo dos resultados, sobretudo no tempo de 24 horas, indica uma provével
influéncia de erros de calibragdo ¢ de amostragem (15 mg) na leitura dos detectores, maiores
que os erros de perda de sinal (fading) devido a sua estocagem.

Nio obstante, como a perda de sinal se da principalmente pelo decaimento dos picos 1, 2
e 3, a utilizag8io de programas de deconvolugdo (ver cap. 1) na avaliagdo da dose podem
restringir a leitura ao pico principal. Podem ser utilizados também tratamentos térmicos para
eliminag3o destes picos. A FIG. 22 mostra as curvas de emissﬁo termoluminescente registradas
no teste de estabilidade e a curva de um detector que recebeu um tratamento térmico de 10

min./100 °C antes da leitura.
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FIGURA 22: Curvas de emissdo termoluminescente do LiF:Mg,Cu,P. 24 horas apds
irradiagdo, apdés 30dias, 90 dias e tratamento térmico pos-
irradiagdo.(exp13).
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4. 12 - Discussdo 4

Os testes realizados demonstram a potencialidade do LiF:Nig,Cu,P como detector para
radiagBes gama e X. Um dosimetro que utilize este detector ndo déve requerer uma filtragéo e
algoritmo complexos para obter uma resposta independente da eﬂ;ergia, seja para a grandeza
operacional H, , seja para as grandezas operacionais definidas n’?xs ICRU N* 39 e 47 (ver
anexo). | 1

Novos testes com temperaturas maximas de leitura devem s:ar realizados para acumular
.dados sobre a varia¢do de sensibilidade e, possivelmente, uma terflperatura abaixo de 270 °C

deve ser utilizada por seguranga.

O teste de estabilidade sob diferentes condigdes climaticasideve também ser repetido

(e estendido para armazenamento em diferentes temperaturas e umidades), com maior niimero
i1
de amostras e maior precisfo nas irradiagdes. . 1

L)

L}
n

i
1
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Conclusio

Utilizando equipamento jé& existente no Centro de Desenvolvimento da Tecnologia
Nuclear, foi possivel realizar experimentos de produgédo de LiF:Mg,Cu,P. Nestes experimentos
foi desenvolvida uma técnica de produg@o e foram estabelecidos pardmetros bésicos para
obten¢do de um material com as caracteristicas desejadas.

Dentre os pardmetros analisados, observou-se que a utilizagdo de uma determinada
concentragdo de dopantes, supostamente excessiva, deixou de ser um pardmetro critico na
obtengdo de alta sensibilidade. Nas condigSes em que os experimentos foram realizados, este
pardmetro critico foi identificado como sendo a taxa de resfriamento na cristalizagdo do
material, sem impedimento, entretanto, de uma futura otimizagdo desta concentrag@o.

A necessidade da presenga de oxigénio no estagio de fusdo para a criagdo da
termoluminescéncia, conforme trabalho importante na édrea , ndo foi verificada. Observe-se,
entretanto, que nos melhores resultados obtidos, o material foi exposto ao ar antes de
solidificar-se.

Através dos registros de temperaturas no resfriamento, verificou-se que a sensibilidade
obtida foi extremamente dependente de pequenas varia¢des devidas, as dificuldades na retirada
do cadinho do forno. A produgdo de partidas de materiais com caracteristicas semelhantes
requer uma reformulagio desta montagem.

Os testes de caracterizagdo do LiF:Mg,Cu,P produzido demonstraram que este preenche
os requisitos para ser utilizado em dosimetria pessoal e ambiental para radiagSes gama e X. Em
alguns deles observou-se uma resposta além da requerida, como € o caso do limite inferior de
detecgdo. Alguns testes devem ser refeitos como € o caso da perda de sinal com o tempo de
estocagem. Qutros devem ser completados como a dependéncia da. resposta com a energia da
radiagdo, que deve ser estendido para energias mais baixas e o teste de linearidade, que deve ser
estendido para altas doses.

O requisito de reprodutibilidade foi atendido, mas verificou-se uma perda gradual de
sensibilidade para leituras feitas até a temperatura méaxima de 270°C, confirmando uma
caracteristica descrita por varios autores. Esta temperatura (270°C) ¢ considerada um limite
méximo para este material. Este fendmeno ndo € ainda entendido completamente, mas deve ser °
visto como um estagio no desenvolvimento deste material, que de modo algum -impede a sua

utilizagdo. Relatos de tratamentos térmicos de estabilizagdo e preparagSes especiais ja
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demonstraram possibilidades de eliminar-se o pico de alta temperatura responsavel por esta
variagéo.

A possivel ocorréncia de diminuigdo de sensibilidade, por ser conhecida, pode ser
contornada pela recalibragdo do detector periodicamente, procedimento necessério e
corriqueiro na utilizagdo de qualquer detector. Como o pico de alta temperatura diminui, existe
uma tendéncia de estabilizagfio, fato também relatado por vérios autores. Testes para selegdo da
temperatura maxima de leitura entre 240 e 270 °C, devem ser repetidos para materiais com
sensibilidade mais alta. A continuacio dos ciclos de irradiagfo e leituras no material usado
nestes testes fornecerdo mais dados a este respeito. |

Se neste trabalho demonstrou-se a possibilidade de obter-se um detector com qualidades
desejaveis na dosimetria com recursos simples, é possivel afirmar-se que ele abre muitas .
possibilidades de investigagGes, quer sejam de aprimoramento das varias fases de produgéo
quer sejam das possiveis aplicagdes. Em certo sentido este foi um dos objetivos deste trabalho.
Dentre estes possiveis aprimoramentos, alguns deles ja mencionados, pode-se citar: otimizar os
pardmetros e desenvolver a técnica de produgdo do material; investigar e determinar os
procedimentos de utilizagfo; determinar pardmetros da estrutura cristalina e armadilhas;
projetar suportes para dosimetria ambiental e pessoal e investigar pardmetros para obtengéo de

pastilhas e sinterizago.
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ANEXO

GRANDEZAS ,UNIDADES E CALIBRACAO

1. 1- Introducio

Dosimetros’ termoluminescentes sdo largamente utilizados para dosimetria pessoal e ambiental. A

adequagdio de cada um, ou a resposta a uma determinada grandeza utilizada, depende de vérios fatores:

- tipo de material termoluminescente (composto principal e dopante): determina as caracteristicas
gerais do dosimetro como a sensibilidade, a estabilidade e a dependéncia da resposta com a energia da
radiagdo ( que pode ser corrigida pelo suporte). i

- forma do detector (sensor): os detectores podem ser fabricados em diversas formas como discos,
cilindros, dispersos em adesivos termoplasticos ou mesmo em pé encapsulado. As formas sfo adaptadas
principalmente a finalidade e aos processos de leitura. Na calibragio com relagdo a uma determinada
grandeza, a forma influencia a resposta angular (1. 2. 3. 2).

- dimensGes do detector: as dimensdes estdo relacionadas aos processos de leitura (transmissdo de
calor e da luz) e ao tipo de aplicagdo, como po} exemplo, a utilizagdo de detectores de pequena espessura
para dosimetria de radiagdo Beta.

- suporte do detector: os filtros do suporte permitem a corregdo da resposta espectral do detector e a
necessaria atenuagdo, simulando uma profundidade no corpo, requerida para determinadas grandezas.

- procedimentos de utilizag@o : tipo e reprodutibilidade de tratamentos térmicos, resfriamento e
manuseio sdo fatores entre outros que influenciam a resposta do detector.

A avaliagd@o de determinada grandeza inclui ainda as condigGes de calibrag@o: tipos e composigdes de
fantomas; as radiagdes de referéncia utilizadas; a rastreabilidade aos padrSes primaérios; os fatores de
conversio utilizados e do algoritmo de avaliag3o.

Assim como as grandezas, que vém sendo alteradas e desenvolvidas com o tempo, procura-se adaptar

os dosimetros para que se possa medi-las convenientemente.

"1 DosImetro: conjunto formado por um ou mais detectores, um suporte que pode ou n#o ter filtros metélicos
ou plasticos, prendedores, identificag&o etc (ver cap. 4).
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1.2 - Grandezas e unidades

A radiagio ionizante & qual os individuos estio expostos, principalmente em decorréncia de seu
trabalho, precisa ser quéntiﬁcada para os propbsitos de planejamento e atuagdo da protegdo radiolégica e
cumprimento das normas regulatorias.

O progresso no conhecimento das interagdes dos diversos tipos de radiagbes com a matéria, dos
efeitos biolégicos bem como a crescente disponibilidade de célculos computacionais (calculos de transporte

de radiagdo), tem resultado no desenvolvimento de novos conceitos e alteragSes nas grandezas utilizadas.

A fungdo de cada uma destas grandezas tem sido também melhor definida, havendo ja implicita na
definigio uma restrigdo a sua utilizagio em outro papel (Harvey e Portal, 1994). Basicamente, estdo

divididas em trés grupos: grandezas limites, grandezas primdrias e grandezas operacionais.

1. 2. 1 - Grandezas limites

As grandezas limites sdo aquelas definidas pela ICRP cuja funggo é dar uma indicagdo do risco para o

homem exposto as radiagdes ionizantes, relacionando-o a um valor (Dose) (Dietze e Menzel, 1994).

Uma evolugdo importante na concepgdo destas grandezas aparece na ICRP26 (1977). A filosofia de
_radioprotegdo anterior era baseada na grandeza Dose Equivalente, que procurava limitar a dose equivalente
para o 6rgdo critico,ou seja, 6rgdo considerado de maior importincia em face da distribui¢gdo da dose
recebida, de sua radiosensibilidade e de sua indispensabilidade.

Em seu lugar aparece um novo conceito, Dose Equivalente Efetiva, uma grandeza para a_dose no
corpo, que leva em consideragdo o risco total atribuivel a exposicdo de todos os tecidos ou 6rgdos
irradiados. Imaginando que um tecido T receba uma Dose Equivalente Hy e sendo wr um fator de
ponderag@o que representa a razdo entre o risco do efeito estocastico® decorrente da irradiagdo deste tecido e
o risco de efeito estocastico decorrente da irradiagdo uniforme do corpo inteiro, a Dose Equivalente Efetiva

correspondente 3 irradiagdo homogénea do corpo inteiro ou irradiagio parcial sera:
Hg=Z Hywr (Dose Equivalente Efetiva )
sendo wr, o fator de ponderagdo para tecido ou 6rgdo ( seis valores tabelados na ICRP26 ).

€

% .0s efeitos estocasticos s&o aqueles cuja ocorréncia s6 pode ser definida em termos de probabilidade,
- sendo sua gravidade independente da dose recebida. Como exemplos, os defeitos genéticos e diversos
tipos de cancer radio-induzidos. ‘
Os efeitos n&o estocésticos s&o aqueles que se caracterizam por uma gradag&o em sua intensidade em
fung&o da dose recebida. Como exemplo, cataratas radio-induzidas, dermatites e reducgéo de células da
medula 6ssea (Wakabayashi, 1985).
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Hr=QD; (dose equivalente média em um 6rgdo ou tecido)
sendo Q o fator de qualidade da radiagdo, relacionado 2 efetividade biolégica do tipo de radiagdo
envolvida e Dy a dose absorvida no érgdo ou tecido T.

A unidade , tanto para Hy quanto Hg, é J kg . , cujo nome especial € Sievert (Sv).

Outros principios importantes sfo também desenvolvidos na ICRP26 tais como a necessaria
Justificativa para a exposigfo de um individuo a radiago e a minimizagio possivel desta exposi¢do através
da otimizagHo da prote¢do radiol6gica.

Estes principios refletem o reconhecimento da ndo existéncia de limiar para a ocorréncia de efeitos
estocasticos. Os limites ndo devem ser vistos como fronteira entre estar-se ou ndo em seguranga e devem ser

considerados fatores sociais e econdmicos na quantificagdo do risco (TAB. 25).

TABELA 25: Limites Primarios Anuais de Dose Equivalente (ICRP- 26 - adotados pela Norma 3.01 no
'Brasil)

Dose Equivalente Trabalhador Individuo do Publico
Dose equivalente efetiva 50 mSv 1 mSv
Dose equivalente no 6rgdo ou tecido 500 mSv 1 mSv/wy
Dose equivalente para pele 500 mSyv - 50 mSv
Dose equivalente para cristalino \ 150 mSv 50 mSv
Dose equivalente para extremidades 500 mSv 50 mSv

Em 1991, a ICRP em sua publicagdo N* 60, faz novas recomendagdes que incluem conceitos basicos e
.diretrizes de protegdo radiolégica.

As modificagGes mais importantes para a monitoragdo individual sdo:
Novas defini¢des das grandezas limites :

- Dose Equivalente no 6rgéo ou tecido, Hr:

A Dose Equivalente no érgéo ou tecido T para um dado tipo e energia de radiagiio R incidente no
corpo humano, € a dose absorvida média neste 6rgdo ou tecido, Dyg , multiplicada pelo fator de peso da
radiagdo, wg .

Para um érgdo ou tecido irradiado com varios tipos de radiagso:
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Hy=Zx wgDr g -

O fator de ponderagdo para a radiagdo, WR »
corpo.

¢ determinado pela caracteristica da radiag8o incidente no

- Dose Efetiva, E :

[19 q D Ef : 4 L4 d D E : I L4 = ’d j

E=XrHrwr
sendo wr, o fator de ponderagdo para tecido ou érgo ( doze valores tabelados na ICRP 60 ).

A unidade, paraHy e E, é JKg 1 cujo nome especial é Sievert (Sv).
Novos limites para exposi¢do ocupacional :

A comissdo recomenda uma média anual de Dose Efetiva de 20,00 mSv , considerado um periodo de

cinco anos para o célculo da média. Em um tnico ano a Dose Efetiva ndo deve exceder a 50,00 mSv.
1. 2. 2 - Grandezas primdrias

“As grandezas primdérias sdo geralmente usadas na metrologia ;-: na dosimetria em particular, sendo
definidas sem considerar nenhum aspecto especifico de protegfo radiolégica.” (Dietze e Menzel, 1994).

Devem ser mensuraveis (obtidas através de padrdes primarios) e ter defini¢des que ndo mudam com o
tempo. (Harvey e Portal, 1994).

Sdo grandezas pontuais e devem descrever um campo de radiagdo, sua distribuigdo espectral e
direcional (fluéncia) ou a transferéncia de energia para a matéria (kerma no ar ou dose absorvida no tecido)
(Dietze e Menzel, 1994).

Grandezas primarias usadas para cada tipo de radiagéio’ (Harvey e Portal, 1994):

- Fétons : Kerma no ar, K,

O kerma., K, (para qualqueér meio) é definido como “ O quociente de dE . por dm, onde dE ; € a

.soma das energias cinéticas iniciais de todas as particulas ionizantes carregadas liberadas pelas particulas

ionizantes ndo carregadas numa massa dm do material”.

3. As grandezas mencionadas (exceto kerma) n&o s&o usadas exclusivamente para o tipo de radiagéo
indicada.
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K=dE,/dm

- Néutrons : Fluéncia, ¢

=

A fluéncia, ¢, & o quociente de dN por da, onde dN ¢ o niimero de particulas incidentes numa esfera de
_seglo reta de 4rea da.

¢ =dN/da
Unidade : m™.
- Radiagdo Beta : Dose absorvida no tecido, D

A Dose Absorvida, D, é o quociente de de /dm, onde de ¢ a energia média transferida pela radiagio

lonizante a matéria em um volume elementar dv, e dm = p dv, é a massa da matéria nesse volume de massa

dm.
D=de /dm

Unidade: Jkg",cujo nome especial € Gray (Gy).
1. 2. 3 - Grandezas operacionais

Nio sendo as grandezas limites diretamente mensurdveis (nfo ¢ esta sua fung¢@o) e as grandezas
primarias medidas através de padrSes primarios, um outro tipo, denominadas grandezas operacionais, é
definido para ser usado nas medi¢Ges da pratica de protegdo radiolégica tanto na monitoragio de area quanto
individual. ’

Sua fung¢do é realmente quantificar a irradiag@o de pessoas expostas, usualmente servindo como uma

estimativa ou um limite superior para a grandeza limite.

A ICRU em seu relatério niimero 39 (ICRU 39, 1985), complementado pela ICRU 43 (1988) e ICRU
47 (1992), define novas grandezas a serem usadas com esta fungio, refletindo as recomendagdes e limites
definidos na ICRP 26, e complementando para medigdes praticas, as recomendagdes dos relatérios ICRU 25

e ICRU 33 em relagdo ao uso do indice de dose absorvida e indice de dose equivalente.

Virios fatores foram considerados e vérias propriedades, mencionadas a seguir,sdo desejaveis nas

grandezas para uso em protegao radiologica:
- Ser unificada para todos os tipos de radiagéo;
- Ser aditiva com relagdo a radiagfo incidente de varias diregGes;
- Considerar a radiagdo espalhada pelo corpo (backscattering);
- Ser mensuravel por um dosimetro usado no corpo;

- Permitir que os dosimetros sejam calibrados em termos da prépria grandeza operacional;
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-Permitir a avaliagdo da dose efetiva (ou dose equivalente efetiva) ou fornecer uma estimativa
conservadora da mesma. (ICRU 39, 1985; Dietze e Menzel, 1994),

Nas definigdes destas grandezas sio estipulados certas condig6es para o campo de radiagdo, derivados
de situagdo real, onde estas condigdes do ponto de referéncia sio estendidas para uma pequena regido (

volume de interesse ) onde est4 o dosimetro.

. « - A . NP .
Assim, no “campo expandido”, a fluéncia e sua distribuigdo angular e de energia tem o mesmo valor

no volume de interesse.

111 : 4 2 A ~ .
No “campo alinhado e expandido” as condigies sdo as mesmas do anterior mas a fluéncia ¢é

-unidirecional.
1. 2. 3. 1- Monitorag¢iio ambiental ou de drea :

A ICRU 39 define separadamente grandezas operacionais para monitora¢do ambiental ou de area e
monitoragdo Individual. ’

A monitoragdo ambiental ou de area tem o propoésito de estimar a dose equivalente que seria recebida
por uma pessoa que estivesse no local (no ponto de referéncia). Tal tipo de medi¢do é adequada para
avaliages, otimizagdes e planejamento em termos de radioprotecao.

- Dose Equivalente Ambiente, H* (d) : apropriada para radiagdo fortemente penetrante, € definida

.como: a dose equivalente em um ponto de um campo de radiagio, que seria produzida pelo campo alinhado
e expandido correspondente, na profundidade d na esfera da ICRU, no raio na diregdo oposta "a do campo
de radiag8o considerado.

Unidade: Jkg'I , cujo nome especial € sievert (Sv).

A profundidade recomendada para H* (d) é 10 mm e H* (d) pode ser escrita como H (10). A dose

equivalente que seria produzida neste caso € a Dose Equivalente Efetiva ou Dose Efetiva (ICRP 26 ¢

ICRP60).

- Dose E:quivalente Direcional, H’ (d): apropriada para radiagdo fracamente pefnetrante, ¢ definida
como: a dose equivalente em um ponto de um camipo de radiagio, que seria produzida pelo campo

expandido correspondente, na profundidade d na esfera da ICRU, em um raio em uma dirego especificada.

Unidade: Jkg'l ,cujo nome especial € sievert (Sv).

107

s



A profundidade recomendada para H’(d) ¢ 0,07 mm e H’(d) pode ser escrita como H’(0,07). A dose
equivalente que seria produzida neste caso seria a Dose Equivalente na pele , possivelmente a Dose

Equivalente no cristalino e, em circunstincias néo usuais, em outros 6rgdos.

1.2.3.2 - Monitoracdo Individual :

As grandezas definidas para monitoragfo individual tem o propésito de avaliar diretamente a radiagdo
recebida pelo individuo no campo de radiagdo, sendo portanto definidas no corpo humano, ao invés da
esfera da ICRU, podendo ser medidas por um detector usado na superficie do corpo, recoberto com uma
espessura apropriada de material tecido equivalente ou substituto.

- A Dose Equivalente Individual Penetrante, Hp (d), apropriada para érgéos profundos irradiados por
radiagio fortemente penetrante, é definida como: a dose equivalente no tecido mole a uma profundidade d

abaixo de um ponto especificado no corpo.
Unidade: Jkg'l ,nome especial Sievert (Sv).

- A Dose Equivalente Individual Superficial, Hy (d) , apropriada para 6rgéos superficiais, irradiados
por radiagdo fracamente penetrante, é definida como: a dose equivalente no tecido mole a uma
profundidade d abaixo de um ponto especificado no corpo.

Unidade: Jkg'l ,nome especial Sievert (Sv).

As profundidades recomendadas pela ICRU sdo 10mm para Hp e 0,07 mm para Hg, podendo estas
serem escritas como Hp (10) e Hg (0,07 ) respectivamente.

Dosimetro medindo Hp (10), usado num dado ponto na porgdo anterior do corpo pode ser relgcionado
com Hg . A dose Hy(0,07) fornecera uma estimativa de dose equivalente na pele.

Ainda segundo a ICRU 39, na maioria das condigdes de exposicfio, a dose equivalente para o
cristalino, Hy(3), ndo serd excedida se os limites para dose equivalente efetiva e dose equivalente para a pele
ndo o forem. Somente sera necessario avaliar Hy (3) quando houver diividas sobre qual dose é mais

restritiva.
Na ICRU 47 (1992 ) sdo feitas alguns modificages nas grandezas :

A Dose Equivalente Direcional passa a ser definida “... na esfera da ICRU, & profundidade d, em um
raio na diregio especificada, Q.”, H’ (d,Q2). Qualquer referéncia A dose equivalente direcional deve

mencionar a profundidade, d , e a dire¢do Q.

As grandezas para monitoragio individual, Dose Equivalente Individual, penetrante, e Dose

Equivalente Individual, superficial, sio combinadas na Dose Equivalente Pessoal, Hj, (d).
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Na ICRU 39 d foi definido como 10 mm para H*(d) e H;, (d) e 0,07 mm para H’(d) e H; (d). Na
ICRU 47, d recebe os valores de 0,07 mm,3 mm e 10 mm para H*(d), H’ (d,Q2) ¢ H, (d).

1.3 - Coeficientes de conversiao:

A relagdo entre os trés tipos de grandezas é obtido através dos coeficientes de conversdo. Assim,
torna-se possivel usar uma fonte de fotons calibrada em uma grandeza primaria como kerma no ar, para
calibrar um dosimetro a ser usado no corpo de um individuo e este ser avaliado em termos de H,(d). Esta
dose, medida em Hy(d), por sua vez pode fornecer uma estimativa de Hg ou E, também através de fatores de
convers3o.

Estes fatores sdo calculados e medidos e o “ appendix A “ da ICRU 47 fornece coeficientes de
conversdo das grandezas primarias (para fétons), kerma no ar e Exposig8o, para as grandezas operacionais

(monitoragdo de drea e individual).
1. 4 - Calibragio:

Como a grandeza dose equivalente pessoal, H, , € definida no corpo, a calibragdo dos dosimetros em
termos desta , deve, em geral, ser feita em um fantoma para que haja a contribuigfo da radiagio que seria

espalhada pelo corpo. Se a calibrag@o € feita no ar , fatores de corregdo devem ser usados.

Os dosimetros devem ser calibrados em termos de dose equivalente pessoal para as profundidades de 7
'mg.cm'2 e 1000 mg.cm'z. Devem ser irradiados na superficie do fantoma em virias energias entre 15 KeV e
3 MeV. O valor convencional verdadeiro na grandeza desejada H,(d), ¢ obtido multiplicando-se o valor em
kerma no ar para fétons (por ex.) pelos fatores de conversdo calculados para uma determinada energia da
radiagdo e profundidade no fantoma. Para radiagdo gama e raios-x acima de 15 KeV, a grandeza a ser usada

€ H(10) e os fatores de corregdo sdo fornecidos pela tabela A4, pag. 26, ICRU 47.

O quociente do valor convencional verdadeiro na grandeza usada, H,(d), pela leitura do dosimetro, L,
fornecera o fator de calibragdo (para um tipo de radiagfo, energia e distribui¢io angular) para aplicagdo em
rotina.

fo=H,(d)/L

O retroespalhamento fornecido pela esfera da ICRU ¢ aceito como uma razoével aproximagdo daquele

-que acontecera no corpo humano onde o dosimetro serd usado. As dificuldades de utilizagdo pratica deste
fantoma levaram & utilizagdo de outros tipos de maior praticidade como o de PMMA
(polymetylmethacrylato) (30x30x15cm), recomendado pela ICRU para efeito de se obter uniformidade nos
procedimentos de calibraggo.
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