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RESUMO

Visando obter, no Brasil, dosimetros de estado solido,
que fossem sensiveis, reprodutiveis, de facil manuseio e que pu-
dessem ser empregados na dosimetria pessoal, foi desenvolvida u-
ma técnica para obtencao destes dosimetros, utilizando po de LiF
dopado com Mg e Na. Diversos lotes de pastilhas compactadasa fri
0 e sinterizadas foram investigadas em funcao da concentracao de
dopantes e tempo de sinterizacao. Determinou-se algumas caracte-
risticas termoluminescentes, que foram comparadas com as dos. do-
simetros TLD-100 usados como referencia internacional. /A metodo-
logia experimental e os resultados com as respectivas analises ,

sao expostos neste trabalho.

ABSTRACT

With the aim of developing, in Brazil, dosimeters, whi-
ch are sensible, reproducible, easy to handle and with possibili-
ty to be used in personal dosimetry, we worked on a technique to
produce these dosimeters, using LiF powder, dopped with Mg and Na.

Many different baths of cold compacted and “sinterized
pellets were investigated as a function of the dopant concentrati
on and the sinterization time. Some thermoluminescent caracterist
tics were measured, and compared to those of the TLD-100 dosime-
ters, which are used as an international reference. The experimen
tal methodology, the obtained results, with their respective ana?
lysis, are the subject of this work.



Iv

AGRADECIMENTDOS

0 autor gostaria de expressar o seu reconhe
‘cimento:

ao CNPq-CNEN-PRONUCLEAR pelo apoio financeiro deste trabalho; .

ao prof. Alwin Wilhelm Elbern pela orientacao prestada;

aos Professores Sergio Luiz Lena Souto e Iduvirges Lourdes Mlller
pelo apoio e incentivo dados; .

aos Diretores da PRO RAD Consultores em Radio Protecao ltda, pelo
emprestimo de seus equipamentos;

e a todos aqueles que de uma forma ou outra colaboraram para a re

alizacao deste trabalho, em especial aos professores do De
partamento de Engenharia Nuclear da U.F.R.G.S.



DEDICADO

R CARININE



FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

10

11

12

13

LISTA DE FIGURAS

Esquema do diagrama de niveis de energia de um
cristal o qual apresenta o fenomeno termolumi-
nescente devido a irradiacao.

Curva de emissao do LiF nao submetido ao trata
mento térmico padrao de recozimento e irradia-
do com raios gama.

Curva de emissao do LiF apos sofrer o tratamen
to térmico padrao de recozimento e entao ser
submetido a radiacao gama.

Cristais de LiF fundidos em atmosferas distin-
tas e resfriados lentamente.

Equipamento e diagrama de bloco do sistema em-
pregado na fusao para obtencao de cristais do-
pados de LiF.

Prensa Hidraulica e compactador empregados na
compactacao das pastilhas de LiF.

Tubo de alumina empregado na sinterizacao das
pastilhas de LiF.

Aspecto fisico das pastilhas de LiF, apos serem
submetidas ao processo de sinterizagao.
Equipamento e diagrama de bloco do sistema de
leitura termoluminescente utilizado na Teitura
das pastilhas sinterizadas de LiF.

Curva de aquecimento da plancheta do aparelho
leitor Victoreen TLD READER 2800, obtida expe-
rimentalmente.

Curvas de emissao do LiF dopado com 400 ppm de
Mg e 50 ppm de Na, as pastilhas foram sinteri-
zadas em tempos diferentes e expostas a 1R.
Curvas de emissao do LiF com diferentes concen
tracoes de Mg e Na e tempo de sinterizacao, ex
posto a 1R.

Curvas de emissao do LiF dopado com mesma con-
centragao de Na e diferente de Mg.

VI

12

14

21

23

24

25

26

28

32

33

35



FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

FIGURA

14

15

16

17

18

18

20

21

22

23

24

25

26

27

Curvas de emissao do LiF dopado com mesma concentra-
cao de Na e diferente de Mg.

Curvas de emissao para o LiF dopado com mesma concen
tracao de Mg e diferente concentracgao de Na.

Grafico da sensibilidade TL em funcao do tempo de
sinterizacao.

Grafico da sensibilidade TL em funcao da relagao en-
tre a concentracao de Na pela de Mg.

Grafico da sensibilidade TL em funcao da concentra -
¢ao de Na

Grafico da sensibilidade TL em fungao da concentra. -
cao de Mg.

Curva de emissao obtida experimentalmente para o TLD
100 extrudado.

Curva da resposta TL em funcao da exposicao para 0
TLD-100

Curva da resposta TL em funcao da exposigao para um
lote de pastilhas sinterizadas que possui 200 ppm de
Mg e 15000 ppm de Na.

Curva de resposta TL em funcao da exposicao a radia-
gao gama para pastilhas sinterizadas de LiF dopado -
com 100 ppm de Mg e 5000 ppm de Na

Curva da resposta TL em funcao da exposicao a radia-
¢cao gama para pastilhas sinterizadas de LiF dopado -
com 1 ppm de Mg e 50 ppm de Na

Curvas de emissao do LiF TLD-100 e LiF PTL-710
Efeito do tratamento teérmico a 2109C na altura de pi
cos do LiF TLD-100 e LiF PTL-710

Resposta de dois dosimetros TL de LiF com dopagem di
ferente, para doses absorvidas no ar normalizadas pa
ra fotons de 1 MeV

VII
Pag .

36
37
39
40
41
42
43

45

47

49

51

60

61

62



VIII

LISTA DE SIMBOLOS UTILIZADOS

Termoluminescente
Banda de valencia
Banda de conducao
Sensibilidade
Exposicao em Roentgens
numero atomico

numero atomico efetivo
Gray

Roentgens

Coulomb

Curie

partes por milhao
horas

Newton
concentracao



CONTEUDO

RESUMO (e ABSTRACT)

1. INTRODUCAO

2. 0 FENOMENO TERMOLUMINESCENTE (TL)
2.1. MODELO QUALITATIVO DO PROCESSO TERMOLUMINESCENTE

------------------------------------------------

2.2. CARACTERIZAGCAO DE UM MATERIAL TERMOLUMINESCENTE PARA

FINS DOSIMETRICOS
s

3. FUNDAMENTOS TEDRICOS
3.7. CARACTERIZAGAO DO FLUORETO DE LITIO COMO MATERIAL TL
"

3
3
3.
3.
3
3

3. .
3.2. TRATAME

2
&
St
AN
2.2
2 il
2

P

1

)

1
1
(i
1
1

(=2 I 5 » B = TN &% B 2
. . - - .

7.
2.3. REQUISITOS DE SCHULMAN

(=2 TN & 2 RN < T 75 T

.7

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL
4.1. DOPAGEM DAS AMOSTRAS
4.1.1. Metodo de evaporagao
4.1 a8

Ciiwsinm 88 BNTRE80 womna s v vp@ys o ¥ EWEies 555 shes %
SEnsibilTidade & TImite d6 dOSe i viswssos vwan v
Estabilidade  ...ouurevniunernnneenieeeaneeenn, .
Curva de resposta a exposicao - Supralinearidade ..
. Dependencia com a taxa de exposicao ou taxa de dose
Dependencia com a energia da radiacao ....... 5
ROEA TIZBRAD . o vonrsvie ou o & & sy & s asdemie ¥ o

CUrva 8 BM1BEA0 e s s uamivm s R UeanE % w5 6RErad o &
Sensibilidade e limite de dose .........cicvnuves
ESEAHT LRIBIR. .« sowcmmn s v o mwsosonm s 5 sasssess i o seiaaies, s i
Curva de resposta a exposicao- Supralinearidade...
Dependencia com a taxa de exposigao ...........
Dependencia com a energia da radiacao ..........
Reutilizacgao ...ttt eieeeieeneens
RUGS: TEBMIBIS: coniin ¢ sumiion o 8 sumasmbd & soskmonmd 5 58
PROCESSO TERMOLUMINESCENTE NO FLUORETO DE LITIO

3.3.1. A importancia dos ions Magnésio (Mg)
3.3.2. A importancia dos ions Titanio (Ti) e Hidroxis (OH) ...

Metodo de s01idificagao .........uoveeemennunnnn.

.......................................

--------------------------

.....................................

----------------------------------------

------------

............

-----------

---------------------------------

..................................

...........................

'O 00 0 0 00 g oy O

o

— e el emd emd ed d e ed emd mmd md
=l ~] O W N N P W L N e e

N = =t =
O W W W



4:1:3+ ConfTectan das PastllRES . cowans vy pomwns s « was 22
4.2+ COMPACTACRG E SINTERIZACAD DO PD . s vveuwn s o wammmms » 5 nous 24
4.3. TRRADIACAO E LEITURA DAS PASTILHAS SINTERIZADAS ............ 26
RESULTABOS E DISCUSSAD & cuvomomn 5 0 & swivinra s & § somcemmssny & o wuamwss & € suca 30
5.1. CURVA DE AQUECIMENTO DA PLANCHETA ... iniiineenn =4
5.2. CURVAS DE EMISSAD DAS PASTILHAS ....,.coeicdsaconssnsae 21
5.3. SENSIBILIDADE TL EM EUNCAQ DO TEMPO DE SINTERIZACAO ......... 38
5.4. SEN SIBILIDADE TL EM FUNCAO DA CONCENTRACAO DE DOPANTES ....... 39
5.5. CARACTERTSTICAS TL DOS DOSIMETROS EXTRUDADOS (TLD-100)...... 43
5.6. CARACTERISTICAS TL DAS PASTILHAS PRODUZIDAS ... vvvavnvennnn 46
5.7. COMPARAGCAO ENTRE AS SENSIBILIDADES TL DAS PASTILHAS E

DOS TLD-100 EXTRUDADOS .xwsvvwwnn s s ewaen s o v suwamses v x o' 52
5.8. REUTILIZAGAO DAS PASTILHAS SINTERIZADAS ........... .. b4
CONCLUSDES ottt ettt ittt et ettt e tes e es st n s aaeenaaneans 55
SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS . .i s ir ettt ieeenenaeans 56
BIBLIUGRAFID .ot 5 45 DRSHE S 4 § g oiomibiin & & midmune = 5 5 Sllbitgd § 5 Ko ol
BPENDITEE .. o o omeminnncs » n smmmunch = » & ssuswimmia s & 8 b aansss 5 % 5 & wauwn o 5 & s 60
9.1. COMPARACAO ENTRE AS CARACTERISTICAS TL DO LiF TLD E PTL ...... 60
8. 2. DOSTHETRAS SINTERIZADOS DE L9F &4 vomvms s & o ieas s 6 § vns 64
9.3. ALGUMAS APLICACOES DOS DOSIMETROS DE LiF ...vunvieeunn. 65

9.4. ALGUMAS DEFINIGCOES BASICAS, UNIDADES E NORMAS EMPREGA-
DAS NA DOSIMETRIA DE RADIAGDES «ivovivnncss mommossi o ouisi 70



1. INTRODUCAO

Muitos dos problemas dosimetricos relacionados ao empre-
go da radiacao com fins terapeuticos puderam ser solucionados com
o uso da dosimetria termoluminescente (TLD). As principais vanta-
gens dos dosimetros termoluminescentes residem nas suas dimensoes
reduzidas e extensa faixa de medida de doses, permitindo realizar
medidas diretas sob condicoes impraticaveis para outras formas de
dosimetros.

0 LiF e um material amplamente utilizado na dosimetria ter_
moluminescente (TL), sendo empregado para medidas de doses em radio
terapias, radiodiagnosticos, dosimetria pessoal, monitoracao ambi-
ental, dosimetria de neutrons, medida da qualidade da radiacao e
outras aplicagoes, pois apresenta um bom compromisso entre as dife
rentes qualidades exigidas de um dosimetro (Requisitos de ScﬁMman)
Como dosimetros comerciais destacam-se os produzidos pela Harshaw,
com os nomes TLD-100, TLD-600 e TLD-700, entretanto a sua utiliza-
¢ao e muito dispendiosa, pois e produzido fora do Brasil a um alto
custo, o que reforca a nece;sidade de obtencao de um dosimetro des
se fosforo produzido em nosso pais.

Em vista disso procurou-se obter po de LiF dopado com di
ferentes concentracoes de impurezas, mas o manuseio, a perda de po
e o tempo consumido sao inconvenientes, especialmente para o traba
Tho de rotina. Este fato influenciou para que métodos de preparagao
de dosimetros na forma solida fossem elaborados, tais comoo LiF ex
trudado produzido pela Harshaw (3), a mistura de LiF-Teflon desen-
volvida por Bjdrngard (1) e o LiF sinterizado estudado por Niewia-
donski (11).

Em nosso laboratdrio procuramos desenvolver a tecnica de
obtencao do dosimetro na forma solida, compactando-se LiF a o
com posterior sinterizagao. Esse metodo & menos complicado e mais
barato que o LiF extrudado, fornecendo ainda uma boa uniformidade
na producao dos dosimetros.

0 presente trabalho tem como objetivos desenvolver a tec
nica de producaoc de dosimetros sinterizados de LiF, e estudar suas
propriedades termoluminescentes (TL) comparando-as com as proprie-
dades dos dosimetros extrudados e examinando a possibilidade de em
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pregar as pastilhas sinterizadas na dosimetria pessoal. Para confec

cionar as pastilhas foi preciso fazer um estudo da obtencao de cris
tais de LiF dopado com varias concentragoes de impurezas, pois o po
proveniente da trituracao do cristal dopado, serviu como material
basico para produzir os dosimetros sinterizados.

Na pratica, o trabalho limitou-se a investigar poucas con
centracoes de impurezas, alguns tempos e temperaturas de sinteriza
cao envolvidos, bem como prapriedades termoluminescentes resultan-
tes, pelo fato da limitacao em equipamentos, nem sempre muito ade-
quados para o trabalho, resultando um tempo para produzir os lotes
de pastilhas relativamente longo. ‘

Nao foi feito um estudo teorico quantitativo relacionan-
do os resultados obtidos com os dos modelos matematicos existentes,
devido a limitacao tanto dos modelos como dos metodos de medidas
disponiveis dos nossos dosimetros. Limitamo-nos, no terceiro capi-
tulo, a descrever alguns aspectos teoricos relacionados com as ca-
racteristicas dos dosimetros de LiF.

A metodologia experimental usada e os resultados com con
clusoes, sao descritos neste trabalho. Alem disso sao tambem apre-
sentadas as principais propriedades que caracterizam um materialco
mo termoluminescente, bem como um estudo das caracteristicas do LiF
para esse fim.

No apendice apresentamos, resunidamente, alguns artigos en
contrados na literatura relacionados com o estudo que desenvolvemos
bem como algumas definicoes basicas empregadas na dosimetria de ra
diacoes, isso foi feito com o objetivo de complementar o nosso tra
balho, apresentando um estudo condensado do LiF sinterizado como do
simetro termoluminescente.



7. 0 EENOMENO TERMOLUMINESCENTE (TL)

E possivel se observar uma emissao de luz por parte de
alguns minerais, tais como algumas fluoritas e pedras calcareas,
quando aquecidas em ambiente escuro. Em 1663, Robert Boyle ja ha
via observado o fenomeno da termoluminescencia (TL) aoaquecer um
diamante. A termoluminescéncia ja era um fenomeno conhecido mes-
mo pelos alquimistas medievais, mas o seu uso na dosimetriade ra
diacoes e um fato recente. )

Daniels (4) foi o primeiro a propor o uso de materi
ais termoluminescente (TL) como dosimetros para radiagao, tendo
inclusive, juntamente com seu grupo de pesquisas desenvolvido ins
trumentos para esse proposito. As primeiras aplicacoes da TL  na
dosimetria foram feitas por Daniels e seus colaboradores no ini-
cio dos anos 50, quando fluoreto de 1itio (LiF) foi usado para me
dir os niveis de radiagao apos um teste nuclear. Em 1953 Daniels
e Brucer utilizaram LiF paré dosimetria "in vivo". Um paciente a
pos ter recebido uma dose terapeutica de iodo radioativo (]311 )
engoliu um pequeno cristal de fluoreto de 17tio. 0 cristal foi
recuperado apos passar atraves do aparelho digestivo do paciente
e sua TL foi medida para determinar a dose de radiacao recebida.
Os trabalhos de Daniels em dosimetria termoluminescente (TL) fo-
ram interrompidos em 1955. Entretanto este trabalho foi retomado
em 1960 na Universidade de Wisconsin por J. R. Cameron, em cola-
boracao com Daniels e N. M. Johnson.

As carateristicas TL do LiF foram estudadas, extensiva
mente, por varios pesquisadores, destacando-se o grupo de Came
ron, que em colaboragao com a Harshaw Chemical & Co desenvolveu
dosimetros de fluoreto de 1itio (LiF) dopado com magnesio (Mg) e
titanio (Ti) de modo que seja termoluminescente (TL) no grau ma-
ximo, pois o LiF na sua forma mais pura e relativamente pouco TL.
A presenca de impurezas, especificamente magnesio e titanio,
parece ser necessaria para que a termoluminescencia seja indu
zida pela radiacao.
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Entendemos por termoluminesceéncia (TL) ao fenomeno pelo
qual cristais ionicos emitem luz quando aquecidos, tendo sido pre
viamente irradiados com qualquer tipo de radiacao ionizante.

Ainda nao existe uma teoria que explique completamente o
fenomeno TL, mas ha um modelo qualitativo que o tenta explicar,le
vando em conta a existencia de impurezas e defeitos na rede cris-

talina.

2.1. MODELO QUALITATIVO DO PROCESSO TERMOLUMINESCENTE

Existe um modelo em estado solido que distribui os esta
dos possiveis de energia dos eletrons num cristal em duas faixas:
uma correspondente a estados ligados dos eletrons aos jons da re-
de (banda de valencia) e outra, a estados em que os eletrons po-
dem mover-se livremente pelo cristal (banda de conducao). Entre
essas duas faixas encontra-se um intervalo de valores de energia
que nao podem serem assumidos pelos eletrons na rede, que e a ban
da proibida.

A ocorrencia de impurezas e a existencia de defeitos no
cristal introduzem estados energeticos localizados na banda proi-
bida, cujas transicoes eletronicas podem ser opticamente detetadas
em virtude do aparecimento de bandas de absorcao na regiao es-
pectral normalmente transparente.

Embora nao exista ainda uma teoria que explique comple-
tamente a TL, ha um modelo simples, qualitativo que o faz levando
em conta a existencia de defeitos e impurezas nos cristais i0ni-
cos. Quando um fosforo TL e exposto a radiacao ionizante, por de-
finigao, alguns eletrons sao liberados da banda de valencia e a-
tingem a de conducao, deixando lacunas na banda de valencia. Nes-
se estado, tanto eletrons como lacunas sao livres e movem-se pelo
cristal ate se recombinarem ou serem capturados em estados meta-
estaveis, criados por vacancias ou impurezas. Esses estados meta-
estaveis, chamados "armadilhas", se localizam na banda proibida
Os eletrons capturados permanecem nessas armadilhas, até que rece
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bam energia suficiente para serem liberados. Uma vez livres, 0s
eletrons podem ser recapturados pelas armadilhas ou, entao, so-
frer uma recombinacao com uma lacuna, ocasionando a emissao de
Tuz. 0 mesmo mecanismo & valido para uma lacuna, caso ela seja
capturada por uma armadilha e, posteriormente Tliberada (2,14). 0
modelo pode ser visto na figura 1, onde e mostrado um esquema do
diagrama dos niveis de energia de um cristal que apresenta o fe

nomeno termoluminescente.

BC BC BC BC
_7Ff23t:_____ T—2 AT“_—__"}
armadilha .14 . y _‘J,_
para eletrons o
Foton Fo'ton
armadilha TL L
paw lacunas ﬁ
4
BV BvV . BV BV
a) Irradiagdo b)Aquecimento c)Aquecimento d)Aquecimento
FIGURA 1 - Esquema do diagrama de niveis de energia

de um eristal o qual apresenta o fenomeno termolumi
nescente devido a irrvadiagao. (Cameron et al.,l968)

(2)

Na figura 1.a, o fosforo TL € exposto a radiacao ioni
zante, alguns eletrons sao liberados da banda de valéncia e a-
tingem a de conducao, deixando lacunas na primeira. Os eléetrons
e lacunas (buracos) livres movem-se pelo cristal ate se recomb i
narem ou serem capturados em armadilhas. Na figura 1.b, o fosfo
ro quando aquecido, os eletrons capturados nas armadilhas rece-
bem energia suficiente para serem Tiberados, atingindo a banda
de conducao, mas esses eletrons livres sao novamente capturados
pelas armadilhas para eletrons. Na figura 1.c, os eletrons cap-
turados recebem energia suficiente tornando-se livres, e se re-
combinam com lacunas, podendo emitir luz. Na figura 1.d, as la-
cunas capturadas tornam-se livres, se recombinam com os elétron
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podendo emitir luz.
Para que o eletron seja liberado de sua armadilha & ne-

cessario que ele receba, pelo menos, uma energia, conhecida como
profundidade de armadilha. Esta energia e recebida por interacao
de fonons provenientes de estimulacao termica, quando do aquecimen
to do cristal. Aquecendo o cristal a temperaturas suficientemente
altas ( em torno de 4000C), ocorre o esvaziamento das armadilhas,
ficando o cristal apto a detetar nova radiacao.

Para que um cristal seja utilizado na detecao de radia-
coes, este deve possuir algumas propriedades que o caracterizem co

mo termoluminescente.

2.2. CARACTERIZAGCAO DE UM MATERIAL TERMOLUMINESCENTE

PARA FINS DOSIMETRICOS

Existem muitos fosforos disponiveis que exibem o fe
nomeno da TL. 0 problema em dosimetria termoluminescente nao € en
contrar um fosforo que possua TL, mas selecionar o mais apropria-
do, ou seja, aquele que apresente um bom compromisso entre as di-
ferentes qualidades exigidas de um dosimetro, que sao deter-
minadas a partir de umaanalise da curva de emissao, da estabilida
de do fosforo, da curva de resposta a exposigao, da dependencia e
nergetica da radiagao e de outros fatores.

2.2.1. Curva de emissao

A medida que o fosforo TL se aquece, este emite luz,que
e transformada em corrente eletrica pela valvula fotomultiplicado

ra, corrente esta que e amplificada e registrada. A intensidade de
luz emitida em funcao da temperatura ou tempo durante o qual o fos

foro e aquecido nos da uma curva a qual chama-se curva de emissao .

A curva de emissao de um fosforo e provavelmente a sua
melhor caracteristica. Se ocorrer picos somente a baixas tempera-
turas, implica que o fosforo perde sua TL armazenada com o tempo,
tornando-se inconveniente para medidas a longo tempo. Se os picos
aparecerem em temperaturas muito elevadas, ocorre problemas para
a instrumentacao, devido a producao de radiacao infravermelha. 0

ideal seria um fosforo que apresenta-se um Unico pico a uma tempe
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ratura suficientemente alta (em torno de 2000C) que assegura-se es
tabilidade a temperatura ambiente, mas nao tao alta (acima de 4000

C) que pudesse ocasionar problemas com a instrumentacao.

2.2.2. Sensibilidade e limite de dose

Sensibilidade e definida como sendo a quantidade de Tuz

emitida pelo fosforo por unidade de exposigcao a radiacao:

5 = TL/X onde: TL= luz termoluminescente
X= exposicao em Roentgens. )
0 limite inferior de sensibilidade util depende do apare
Tho leitor e das caracteristicas do fosforo, enquanto que o limite
superior, geralmente so depende do fosforo.
Os Timites de doses seriam:
(a) leitura de dose nula - se a amostra nao receber nenhuma dose de

radiacao ionizante desde a sua ultima leitura, algum sinal ira
aparecer. Isto pode ser‘devido a:

- triboluminescéncia e quimioluminescéencia

- detetor estimulado por luz visivel ou ultravioleta

- flutuacao da corrente de escuro na fotomultiplicadora

- emissao infravermelha do elemento aquecido

- sinal residual devido a exposicao anterior.

(b) 1limite inferior - para uma certa combinacao entre o dispositi-

vo de leitura e o material TL, o limite inferior de detecao e
determinado essencialmente pela variabilidade do sinal obtido
por leitura de dosimetros nao irradiados. 0 limiar de detecao,
o qual e definido como a menor dose que pode ser distinguida sig
nificativamente de uma dose nula (com um nivel de confianca de
95%), e aproximadamente 1,5 vezes o desvio padrao da leitura de
dose nula, expressa em unidades de dose absorvida. Convem enfa
tizar que a incerteza de uma dose, na regiao limiar de detecao
pode ser da ordem de 1007 (16).

(c) 1limite superior - o limite superior de dose e governado pelos e

feitos de saturacao no cristal, e e geralmente tomado como 20%
abaixo do valor dessa saturacao (16). Devido ao efeito dos da-

nos devido a radiacao, o LiF apresenta uma reducao na sensibi-
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lidade depois de exposto a doses superiores a 10 Gy (1000 Rads)

(16).
2.2.3. Estabilidade

Se o fosforo apresentar uma perda TL a temperatura am-
biente, menor ou igual a 10% ao ano, diz-se que ele apresenta bo
a estabilidade (14). Em geral, un dos picos da curva de emissao &
de baixa temperatura, instavel a temperatura ambiente, mas com a
remocao deste pico mediante tratamento térmico, a termoluminescén
cia restante pode apresentar boa estabilidade.

2.2.4. Curva de resposta a exposicao - suprali

nearidade

Se a relacao entre a resposta termoluminescente de' um
fosforo e a exposicao for linear para um amplo limite de dose, 0
seu uso como dosimetro & simplificado. Caso contrario, & necessa
rio utilizar-se da curva de calibracao, que deve ser obtida deta
Thadamente.

Acima de um certo limite de dose, a emissao TL & mais

que proporcional a exposicao, a isto se chama supralinearidade.

2.2.5. Dependencia com a taxa de exposicao ou

taxa de dose

0s dosimetros TL, em geral, nao dependem da taxa de do
se sobre um amplo limite de exposicao, o que ja nao ocorre com
muitos detetores de radiacao que mostram uma mudanca na resposta
em funcao da taxa de exposigao.

2.2.6. Dependencia com a energia da radiacao

Para energias de fotons abaixo de 100 KeV, o processo
de absorcao fotoeletrica e predominante. Esta interacao que en-
volve os eletrons da camada interna do atomo, depende da carga
nuclear, ou seja, do numero atomico Z. Para fosforos com Z alto,
o numero de elétrons liberados pelo efeito fotoelétrico aumenta
para fotons de baixa energia e, como a absorcao de energia da
radiacao esta relacionada com a liberacao de eletrons da banda
de valencia, esta sera maior para fotons de baixa energia.
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Em termos de dosimetria TL e conveniente utilizar-se um

material cuja resposta a exposicao praticamente nao apresente mu-

danca com a energia do foton. 0 ideal seria um fosforo que nao a-

presenta-se dependencia com a energia, o mais indicado nara moni-

toracao pessoal e aquele cujo Z efetivo seja equivalente ao do te

cido humano, embora esse problema possa ser solucionado com a uti
lizagao de filtros adequados.

2.2.7. Reutilizacao

0s fosforos termoluminescentes sao inerentementes reuti
lizaveis, contudo, a constancia das propriedades dosimétricas ~ @
frequentemente uma funcao de sua historia termica e de irradiacao.
Para obter resultados reprodutiveis, os fosforos requerem um tra
tamento termico especial antes de serem novamente utilizados,a es
te tratamento chamamos aquecimento pre-irradiacao.

0 proposito desse tratamento e:
- extinguir a informacao anterior
- conseguir uma sensibilidade reprodutivel
- restaurar a curva de emissao

- conseguir a estabilidade dos detetores.

2.3. REQUISITOS DE SCHULMAN

Sabe-se que muitos compostos inorganicos possuem propri
edades TL. Entretanto, um fosforo TL so pode ser utilizado como do-
simetro se combinar certas propriedades especificas. Esta exigen
cia limita bastante o numero destes materiais possiveis de empre-
go na dosimetria das radiacoes.

Para que um fosforo possa ser util na dosimetria de ra-
diagoes, deve apresentar as sequintes caracteristicas (Requisitos
de Schulman) (6 ):

(1) uma concentracao otima de armadilhas de eletrons ou lacunas ,
levando-se em conta o efeito de inibicao por concentracao;

(2) uma eficiencia alta na emissao de luz associada a processos de
recombinacao;

(3) armazenamento estavel dos eletrons ou lacunas na temperatura em
que o material vai ser utilizado;



(8)

(9)

10
un espectro de emissao TL para o qual o sistema detetor (com
binacao fotomultiplicadora e filtro) responda eficientemente
e cuja interferencia com a emissao incandescente (infraverme
Tha) do material aquecido seja a menor possivel. Desta forma
comprimentos de onda entre 300 e 600 nm sao os mais deseja-
veis, a menos que sistemas sensiveis a ultravioleta sejam u-
tilizados;
uma distribuicao simples.de armadilhas, de preferencia que
consista numa curva de emissao com um unico pico, para maior
simplicidade de operacao e interpretacao da leitura;
resistencia a diversos fatores ambientais, potencialmente per
turbadores, tais como luz, umidade, gases, etc.;
baixa dependencia com a energia dos fotons e resposta linear
num amplo intervalo de doses; .
alta ou baixa sensibilidade a neutrons termicos, dependendo

do uso a que se destina;
baixo custo.
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%, EUNDAMENTOS TEORICOS

0 fluoreto de 17tio (LiF) & um dos fosforos mais comumen
te utilizado em dosimetria termoluminescente, pois apresenta un bom
compromisso entre as diferentes qualidades exigidas de um dosime-
tro. Atualmente destacam-se os dosimetros de LiF produzidos pela
Harshaw sob as denominacoes TLD-100, TLD-600 e TLD-700, o primeiro
contendo 17tio na sua composicao isotonica natural, e os dois ulti
mos indicando que 6Li e ?Li aparecem, respectivamente, com 95,6% e
99,99% (2).

Devido as suas amplas aplicacoes e como o LiF & produzi-
do fora de nosso pais a um alto custo, fomos incentivados a utili-
za-l1o como objeto de pesquisa. A seguir apresentaremos um breve es
tudo sobre as caracteristicas do LiF como material TL, bem como os
tratamentos termicos a que e submetido e a sua influéncia na sensi
bilidade e altura de picos, e a importancia das impurezas no proces
so termoluminescente desse fosforo.

3.1. CARACTERIZACAO DO FLUORETO DE LITIO COMO MATERI-
AL TERMOLUMINESCENTE.

Vamos aqui considerar as principais caracteristicas que
qualificam o LiF como material TL, fazendo um breve estudo da: cur
va de emnissao, sensibilidade e Timite de dose, estabilidade, curva
de resposta a exposicao, dependencia com a taxa de exposicao, de-
pendencia com com a energia da radiacao e da reutilizacao do LiF.

3.1.1. Curva de emissao

A curva de emissao do LiF e complicada devido a sua di-
namica complexa de armadilhas, como pode ser vista na figura 2. A
curva anresenta cinco picos nrincipais localizados, aproximadamen-
te a temperaturas de 659C, 1200C, 1600C, 1950C e 2109C. Ocorre ain
da a existencia de um sexto pnico no esnectro do LiF, cujo maximo cor
responde a uma temperatura de 2759C, tal pico aparece quando o fos
foro @ exposto a doses de radiacao_relativamente altas (em media 1
Gy=100 Rads). 0 pico nrincipal normalmente utilizado em dosimetria,
devido a sua grande estabilidade, e o pico 5 cujo maximo correspon
de a temneratura de 2100C (8, 13),

EE
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3.1.2. Sensibilidade e 1imite de dose

p—

A sensibilidade de dosimetros de LiF (TLD-100) & tal
que 50 mg desse material irradiado com 1R (258 uC/Kg) emitem 1luz
que pode ser detetado pelo olho humano. Uma valvula fotomultipli
cadora, de alta sensibilidade, pode detetar luz TL corresponden-
tea 1 mR (2).

E possivel aumentar a sensibilidade do LiF pela aplica
cao de exposicoes elevadas (maior que 10R) e apds aquece-loa tem
peraturas proximas de 3000C. Por exemplo, o LiF exposto a 10R e
submetido a um tratamento termico durante 30 minutos a 28090C tor
na-se, aproximadamente, seis vezes mais sensivel. A regeneracao
termica do fosforo destrdi os efeitos desta tecnica. Para exposi
coes da ordem de 1R a técnica de sensibilizacao descrita nao re-
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sulta em vantagem, pois o aquecimento proximo de 2000C deixa al-
quns centros termicamente estaveis intactos e estes centros inter
ferem nas medidas de pequenas doses.

0 LiF quando exposto a doses elevadas (maiores que 10
Gy) apresenta uma perda irreversivel na sensibilidade, devido a

4

danos de radiacao em sua rede cristalina.

Quanto aos limites de dose, a menor dose detetavel depen
de da forma fisica do dosimetro e do aparelho leitor. Para dosime
tros TLD-100, na forma de po ou extrudado, o limiar esta geralmen
te entre 50 a 100uGy para irradiacoes com fonte de 6060 e wusando
uma leitora comercial. A magnitude do intervalo de doses em que o
LiF pode ser empregado e da ordem de 10'2 a 10q Rads (100 uGy a

100 Gy) (16).

3.1.3. Estabilidade

—

0 LiF e um material termoluminescente que nao apresenta
um desvanecimento termico pronunciado. Logo apos a irradiacao ha
uma pequena perda de resnosta, apos a qual estabiliza, apresentan
do desvanecimento desprezivel. A taxa de desvanecimento dos maximos de
emissao varia em funcao da temperatura dos mesmos, sendo mais pro
nunciada para os picos de menor temperaturas. No caso do LiF,a al
tura relativa dos picos, apos a irradiacao, e altamente dependen-
te do tratamento termico dado ao material antes deste ser irradi-
ado. Se o dosTmetro for convenientemente recozido pode ser elimi-
nado os picos de baixas temperaturas e com isto diminuir a perda
de resposta do material.

0 tratamento termico padrao dado ao LiF nara eliminar os
picos de baixas temperaturas @ 1 hora a 4000C e resfriado rapida-
mente, apos e submetido a 800C nor 24 horas ininterruptas. A figu
ra 3 mostra a curva de emissao do LiF apos ser submetido a esse
tratamento.

3.1.4. Curva de resposta a exposicao - Sunrali-

nearidade

A regiao de resposta linear para o LiF & pouco reduzida
estando lTimitada em media a 300R (23Gy) e as vezes chega a 100Rads
(1Gy) se os anarelhos de medidas forem incapazes de eliminar a in
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fluencia do sexto pico deste fosforo. Se o LiF for pre-irradiado
com uma dose de 10 Rads sua sensibilidade aumenta e sua lineari
dade extende-se ate 104 Rads, mas a regeneracao térmica destroi

o efeito desse tratamento.
Em geral, considera-se que a curva de resnosta TL em

= s S . 2
funcao da exposicao e linear ate cerca de 10° R, torna-se supra-
. & 5 "
Tinear ate cerca de 10° R, onde entra na regiao do plateau, de-
crescendo para exposicoes superiores a 106 R.

3.1.5. Dependencia com a taxa de exposicao
Para fins de protecao radiologica, a dependencia com
a taxa de dose ou exposicao dos materiais TL pode ser considera-
da insignificante. A resposta do LiF e independente da taxa de do
11 Rads/segundo (10° Gy/segundo).

se ate cerca de 10
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3.1.6. Dependencia com a energia da radiacao

0 numero atomico efetivo (Zef) do LiF e aproximadamente
8,2 comparado com o do tecido humano que e 7,4, para a maioria das
aplicacoes ele pode ser considerado aproximadamente como equivaen
te ao tecido, assim sendo, uma das vantagens desse material resi-
de no fato de que a dependencia com a energia das radiacoes e pe

quena (9 ).

3.1.7. Reutilizacao
0 LiF pode ser usado e reusado um grande numero de ve-

zes. Para a dosimetria de rotina, com um recozimento padrao de 400
0C, o numero maximo de reuso recomendado e de 50 vezes(Mald et al.
1977)(17), pois a sensibilidade TL e afetada pelos recozimentosre
petidos aos quais o fosforo e submetido apos cada ciclo de uso.

Para utilizar-se novamente os dosimetros, apos 50 ciclos
de reuso, e recomendado fazer uma nova calibracao do sistema.

3.2. TRATAMENTOS TERMICOS

Zimmerman (19) e seus colaboradores estudaram dosimetros
de LiF pre-recozidos a diferentes temperaturas. Eles encontraram
que as alturas absolutas e relativas dos picos podem ser altera-
das se os dosimetros forem recozidos a determinadas temperaturas.
Desde que o recozimento seja efetuado antes da irradiacao, essas
mudancas nao sao causadas pela liberacao de eletrons de suas arma
dilhas, mas deve representar ou uma alteracao no numero de armadi
Thas relacionada a determinado pico (eficiencia de armadilha) ou
uma alteracao na eficiencia da conversdao de eletrons armadilhados
para fotons.

Daniels e Rieman( 5) observaram que a temperatura otima
para o recozimento inicial e para o recozimento antes do reuso do
LiF e aproximadamente 4000C. 0 recozimento inicial aumenta a sen-
sibilidade por um fator de 4 ou 5.

0 pre-recozimento e a taxa de resfriamento recomendado,
para o LiF:Mg,Ti & uma (1) hora a 4000C sequida de 24 horas a 800C
com um tempo de resfriamento de 4009C a temperatura ambiente de
10 a 20 minutos. Convem salientar que para temperaturas inferio-
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res a 1450C a taxa de resfriamento nao afeta a curva de emissao. E
usada a temperatura de 4000C porque a curva de emissao e completa-
mente restaurada a sua forma e altura oriainal apds qualquer pre-
recozimento a temperaturas inferiores a ela. Um recozimento a 800C
por 24 horas elimina praticamente os picos 1, 2 e 3 de baixas tem-
peraturas, sendo que os picos 4 e 5 sofrem uma reducao na altura em
torno de 5%.

3.3. PROCESSO TERMOLUMINESCENTE NO FLUORETO DE LITIO

Varios pesquisadores tentaram mostrar a relacao existen-
te entre determinado pico de emissao e a armadilha a ele associado,
mas ainda nao existe um modelo completamente satisfatorio, sendo
que nos ultimos anos tem sido feito um progresso consideravel no es
tudo do comnortamento do LiF como fosforo termo1uminescente..8abe—
se que o LiF na forma mais pura & muito pouco TL, determinando -se
que as impurezas tem uma importancia fundamental na criacao de ar-
madilhas. A impureza necessaria para produzir alta termoluminescen
cia e o Magnesio (Mg), se a‘quantidade de Mg for menor que 1 bnpm,
o fosforo nao e TL. Trabalhos mais recentes mostram que o Titaniof
Ti) e essencial para produzir altas sensibilidades.

Grant e Cameron (7 ), usando medidas dieletricas, mostra-
ram que as armadilhas responsaveis pelo pico 2 @ devido a criacao
de vacancias de dipolos produzidos pelo Mg. Nesse trabalho, foi en
contrado que a concentracao de dipolos era diretamente pnronorcimal
a altura do pico 2.

Watanabe (18) investigando as intensidades dos nicos 2, 3
e 5 do LiF apos recozido a temperaturas entre 60 e 3600C, mostrou
que o nico 2 apresenta um maximo depois de recozido a 2400C. Resul
tados de medidas de condutividade ionica (15) mostram que o dipolo
e o defeito predominante no equilibrio entre 240 e 4500C: e a maxi
ma concentracao de dipolos poderia estar presente em torno de 240
O0C. Isso indica uma correlacao entre a concentracao de dipolos e o
pico 2.

Estudos do comportamento otico e medidas dieletricas in-
dicam que o pico 3 apresenta comportamento similar ao pico 2, Tle-
vando a conclusao que os centros de armadilhas responsaveis por es
ses picos estao relacionados entre si (15).
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Stoebe e Yatanabe (15) seguindo resultados de medidas de
condutividade ionica em amostras recozidas a diferentes temperatu-
ras, sugeriram a hipotese que o aqrupamento de dois dipolos ( di-
mer) sao responsaveis pelas armadilhas que correspondem ao pico 5,
so que tal relacao nao e direta ( como tambem e o caso para as re-
lacoes entre o pico 2 e dipolos), e que outros fatores devem ser
considerados na identificacao exata dos defeitos responsaveis por
essas armadilhas.

3.3.1. A Importancia dos Tons Magnesio (Mg)

0s Tons Mq formam armadilhas nara eletrons combinado com
certos centros de defeitos na rede. 0 Ton magnesio diwﬂente("h2+)
€ introduzido dentro da rede cristalina que consiste de ions mono
valentes de 17tio (Li*) e fluor (F7). A substituicao do 7on 13*
pelo on Mgz+ resulta em um excesso de cargas positiva no sitio
da rede. A atracao Coulombiana resulta na formacao de dipolos que

o combinacao com a vacan-

consiste de um Jon substitugiona] Ma
cia de um Ton Li*. Acredita-se que sob determinadas condicoes tér
micas, os dipolos agregam-se formando dimers, trimers e complexos
de ordens superiores. Existe evidencia, conforme mencionado ante-
riormente, que a disnosicao de um simnles dinolo esta associado
com centros de armadilhas nara eletrons, responsaveis nelos picos
2 e 3 de baixas temperaturas. 0Os complexos de dipolos estao asso-
ciados com os picos nrincinais nara a dosimetria, ou seja, 0S pi-
cos 4 e 5. A agregacao de dinolos simnles nara formar complexos €
criticamente dependente da temperatura e taxas de aquecimento e

resfriamento.

3.3.2. A Importancia dos Tons Titanio e Hidroxis

A presenca de titanio combinado com ions hidroxis (OH )
e um pre-requisito para a eficiente emissao TL no LiF. Todos os
materiais cristalinos crescidos pelo metodo de solidificacao noar
contem Tons OH em concentracoes de varias dezenas de pom. A sensi
bilidade TL do LiF:Mq,Ti aumenta com um aumento na concentracao de
fons Ti presentes, alcancando um maximo quando a concentracao a-
tinge 7 ppm e entao comeca a decrescer (15). Onde altas concentra
coes de Ti existem, a sensibilidade TL parece ser controlada pe-
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la baixa concentracao de ions OH e vice-versa. Resultados de exve

rimentos da condutividade ionica indicam que Ti pode estar presen

2+

te no estado divalente Ti“", possivelmente formando vacancias de

2+

dipolos Ti Li* como no caso do M92+.
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L, PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

Para desenvolvermos a tecnica de compactacao e sinteri-
zacao do LiF obtendo-se pastilhas resistentes ao manuseio e estu-
dar a viabilidade de emprega-las como dosimetro pessoal, o seguin
te procedimento experimental se fez necessario:

(1) dopagem das amostras - a dopagem constitui em substituir ato-
mos que formam a rede cristalina normal, por atomos de impure
zas. Para isso tentou-se duas tecnicas de crescimento de cris

tais, as quais sao descritas neste capitulo.

(2) compactacao e sinterizacao do po - para evitar a perda de po,
tornar as pastilhas resistentes ao manuseio e transparentes a
lTuz, as amostras sao compactadas e sinterizadas, utilizando -
se como material basico o po proveniente da trituragaodos cris

tais dopados.

(3) irradiacao e leitura das pastilhas - as pastilhas sinteriza -
das, sao submetidas a diferentes doses de radiacao, juntamen-
te com os TLD-100. Apos irradiados, os dosimetros (pastilhas e
TLD-100)sao lidos e algumas caracteristicas TL sao determina-
das, sendo feita uma comparacao entre as pastilhas produzidas
e os dosimetros TLD-100, tendo como objetivo examinar a possi

bilidade de empregar as pastilhas na dosimetria pessoal.

A sequir apresentaremos o procedimento experimental uti
lizado no presente trabalho.

4.1. DOPAGEM DAS AMOSTRAS

Para a dopagem dos cristais tentamos utilizar duas tec-
nicas: a tecnica da evaporacao e a de solidificacao.

4.1.1. Metodo da Evaporacao

Nesta tecnica o solvente utilizado foi acido fluoridri-
co industrial (38-40%), mas o LiF apresentou baixa solubilidade e
com isso nao conseguimos produzir os cristais desejados, de modo
que a tecnica foi abandonada em vista de nao poder-se utilizar ou
tros acidos sob pena de contaminar o LiF. Devido a tais dificulda
des optamos pelo metodo de solidificacao.
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4.1.2. Metodo de Solidificacao
Esta tecnica consiste na fusao de po de LiF juntamen-

te com o material dopante, sequido de resfriamento lento da massa fundida.

Utilizando esta tecnica conseguimos obter cristais de
LiF dopados, mas para obter um produto final o mais puro possi-
vel, diversos problemas relacionados com o ataque corrosivo do
LiF durante a fusao tiveram que ser solucionados, tais como: es
colha do cadinho adequado, atmosfera protetora, recipiente para
conter o cadinho sob atmosfera protetora, etc.

Os cadinhos testados no experimento foram: de porcela
na, de oxido de ferro e silicioe, grafite. Tanto os cadinhos de
porcelana como os de oxido de ferro e silicio foram atacados e
a massa fundida de LiF ficava aderida a eles. 0 cadinho de gra-
fite mostrou ser o melhor para a realizagao da fusao, poiso mes.
mo nao foi atacado, mas surgiu o problema da deteriorizagao do
cadinho no ar, e com isso houve necessidade de empregar atmdsfe
ra protetora. A vantagem da atmosfera protetora esta no fato de
diminuir a contaminacao da massa fundida e proteger o cadinho da
deteriorizacao.

Apos a escolha do cadinho e tendo necessidade de atms
fera protetora, procuramos colocar o referido cadinho dentro de
tubos(recipientes para conter a atmosfera protetora), sendo que
em uma das extremidades entrava gas e na outra foi adaptada uma
bomba de vacuo.

Um dos tubos testados foi de quartzo, mas os vapores pro
venientes da massa fundida atacava-o,corroendo o tubo rapidamen
te. Devido a essa forte corrosao passamos a trabalhar com aco i
nox, que também foi atacado, mas a taxa de corrosdo era muitome
nor que no quartzo. Para solucionar tal problema, o tubo de aco
inox foi revestido internamente com uma camada de grafite.

Com o uso de cadinho de grafite, tubo de aco inox re-
vestido com grafite e atmosfera protetora, conseguimos dopar os
cristais de LiF, evitando o quanto possivel os problemas de con
taminacao, como pode ser visto na figura 4, onde sao apresenta-
das duas amostras, sendo a primeira fundida no ar, possuindo u-
ma coloragao leitosa-escura e a sequnda fundida em atmosfera de
argonio, sendo totalmente transparente a luz.

A sequir descrevermos o procedimento e os materiais em
pregados na obtencao dos cristais dopados por esse metodo.
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FIGURA 4 -~ Cristais de LiF fundidos em
atmos feras distintas e resfriados len-
tamente; (a) fusao no ar, (b) fusao em
atmos fera de argonio.
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4.1.3. Confeccao das Pastilhas

Os cristais de LiF que utilizamos neste trabalho foram
crescidos em nosso laboratorio, utilizando-se a tecnica de cres-
cimento por solidificacao.

0 material empregado foi:

- LiF- "Merck para analise";
- Dopantes: NaF- "Merck para analise";
Mng— "Merck".

0 motivo da escolha desse material foi devido ao fato
de serem os unicos encontrados em nosso pais, pois queriamos tra
balhar tambem com titanio, como dopante, mas o mesmo nao foi con
sequido.

0 LiF juntamente com os dopantes eram colocados em um
cadinho de grafite, este era introduzido em um tubo de aco inox
revestido internamente por um cilindro oco de grafite. Em .uma
das extremidades do tubo foi adaptada uma bomba de vacuo e na
outra introduzido argonio. 0 tubo de aco inox, juntamente com o
material para fusao era colocado dentro do forno de modo que o
aquecimento ocorrese apenas na zona central onde estava a mis-
tura para fundir, com isso evitava-se o aquecimento das conexoes
entre o tubo e a mangueira de gas e entre o tubo e a bomba &zqi
cuo.

Para o controle de temperatura utilizamos dois termo-
pares, um deles fica colocado dentro do forno e acoplado a ele
esta um controlador de temperatura, o outro termopar estava co-
locado dentro do tubo de aco e media a temperatura do cilindro
oco de grafite. 0 diagrama de bloco do sistema de fusao e o e-
quipamento empregado pode ser visto na figura 5.

0 fluoreto de 17tio e os dopantes apos serem cuidado-
samente misturados eram colocados dentro do forno para fusao.De
pois de obter-se uma fusao homogenea da mistura a uma temperatu
ra aproximadamente de 10009C, durante 3 horas, o produto era res
friado lentamente, pulverizado com tamanhos de graos menor que
0,074 mm e fundido novamente, sofrendo um tratamento térmico i-
dentico ao inicial. Apos esse tratamento térmico, o produto era
pulverizado e os graos graduados entre 0,177 mm a 0,074 mm, pois
0s cristais apresentavam melhor sensibilidade na forma de po. Esse po resul
tante era utilizado como material basico no processo de sinterizagao.
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FIGURA 5 - Equipamento e diagrama de bloco do siste

ma empregado na fusao para obtengao de eristais do-
pados de LiF.
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4.2. COMPACTAGAO E SINTERIZACAO DO PD

Utilizamos a tecnica de compactacao com a finalidade de
evitar a perda de po, pois essa perda e muito inconveniente espe-
cialmente para o trabalho de rotina na dosimetria TL.

0 po proveniente da trituracao dos cristais dopados, a-
pos ser graduado entre 0,177 a 0,074 mm (estudos realizados por
diversos autores evidenciaram que este tamanho de grao e o que a-
presenta melhor sensibilidade), foi dividido em porcoes de 150 mg
para serem compactadas individualmente em um compactador especial
mente construido. Este permitia produzir uma pastilha de 10 mm de
diametro aplicando-se uma pressao de aproximadamente 37000 N/ cm?
durante 1 (um) minuto. Para a compactacao usou-se uma prensa °hi-
draulica comum com capacidade de 15 toneladas, mostrada juntamen-
te com o compactador, na figura 6.

eompactador

FIGURA 6 - Prensa hidraulica e compactador
empregados na compactagao das pastilhas de
)’.—! '.’.'. {?.‘ .

Compactando o po,obtivemos pastilhas que apresentavam
uma pequena resistencia, pois era preciso manusea-las com cuida
do para evitar a sua fragmentacao. Devido a esse problema, op-
tamos por sinterizar as pastilhas, pois com esse processo, elas
se tornam mais resistentes ao manuseio e transparentes a luz.

Para a sinterizacao das pastilhas obtidas, utilizamos
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praticamente o mesmo equipamento empregado na fusao para dopagem
das amostras, substituindo o tubo de aco revestido com grafite
e 0 cadinho por um unico tubo de alumina, que pode ser visto na
figura 7. A substituicao fez-se necessaria pelo fato de que o tu
bo de aco revestido internamente com grafite apresentava diametro
util muito pequeno. Como queriamos introduzir diversas pastilhas
de cada vez para sinterizar, utilizamos um tubo de alumina dispo
nivel, com diametro maior, evitando o revestimento interno, pois
o mesmo nao e atacado pelo LiF. Deste modo a quantidade de pasti
Thas sinterizadas em cada fornada poderia ser maior. As pastilhas
foram colocadas diretamente em contato com a superficie interna
do tubo e aquecidas a 50009C e 8000C por tempos variaveis, e apos
eram resfriadas Tentamente. Na figura 8 podemos ver o aspecto fi
sico de algumas pastilhas obtidas com a utilizacao deste proces
SO.

FIGURA 7 - Tubo de alumina empregado na sin-

terizacao das pastilhas de LiF.

Depois de obter-se diversas fornadas de pastilhas com
concentracao de material dopante e tempo de sinterizacao diferen
tes, estas foram irradiadas e algumas de suas caracteristicas TL

foram determinadas.
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FIGURA 8 - Aspecto fisico das pastilhas de LiF,
apos serem gubmetidas ao processo de sinteriza-
gao.

4.3. TRRADIAGAO E LEITURA DAS PASTILHAS SINTERIZADAS

Irradiacoes onde @ exposicao recebida pelas pastilhas ne
cessitavam ser bem conhecidas, foram feitas com o auxilio de uma fon
te de 60Co, do Departamento de Engenharia Nuclear da U.F.R.G.S. ,
com aproximadamente 2 Ci de atividade.

Para as irradiacoes as pastilhas foram mantidas dentro de
embalagens, as quais supriam o necessario bui]d-up+, embalagens es
tas de acrilico cujas paredes possuiam aproximadamente 5 mm de es-
pessura.

A distancia fonte-amostra foi sempre mantida constante ,
para isto foi construido um suporte, e este adaptado ao carrinho
que contem a fonte, de modo que ao retirar a fonte da blindagem es

ta ficava aproximadamente a 1 ( um ) metro da amostra. Para

+ Quando um feixe de radiagao passa atraves de um meio absorvedor, ele inte-
rage com o meio, seguindo um processo de dois estagios caracteristicos: o pri-
meiro estagio ocorre quando a energia transportada pelo foton, a particula in-
diretamente ionizante, e transformada em energia cinetica de eletrons de alta
velocidade; o segundo estagio ocorre quando estes eletrons, as particulas dire
tamente ionizanteS, movem-se e depositam suas energias no meio. Durante o per-
curso das particulas 1onlzantes, que _possuem dlversos alcances(dependendo de
sua energia), a densidade de 1onlzagao crescera, ate atlnglr um valor maximo ,
no final da trajetdria(alcance) da particula no meio. A regiao entre a superfi
cie irradiada e a profundidade onde se da o maximo de ionizagao, local onde a
dose e maxima, e chamada de regiao "Build-up".



27

aplicacoes de diferentes doses nas amostras utilizamos como varia
vel o tempo de exposicao.

Depois de irradiadas, as pastilhas eram lidas para de-
terminarmos a intensidade de luz TL emitida em funcao da dose re-
cebida.

0 equipamento empregado para a leitura TL das pastilhas
constava basicamente de quatro partes:

(1) um sistema de aquecimento da amostra;

(2) uma valvula fotomultiplicadora para detetar a lTuz emitida pe-
la amostra quando aquecida;

(3) um integrador capaz de computar a quantidade total de Tuz "emi
tida;

(4) um registrador para tragar a curva de emissao.

0 diagrama de bloco do sistema de leitura e o equipamen
to utilizado e mostrado na figura 9. A amostra e colocada sobre u
ma placa que e aquecida por uma resistencia elétrica, a uma taxa
controlavel e reprodutivel. Com o aquecimento gradativo da amos-
tra, aumenta a probabilidade de escape dos eletrons das armadilhas
ate que a energia termica fornecida seja suficiente para liberar
a maioria dos eletrons de uma determinada armadilha, quando tem-
se o maximo na curva de emissao, ou seja, o pico de emissao TL.So
bre o sistema placa-amostra, esta colocada uma fotomultiplicadora
que deteta a Tuz emitida. Essa emissao provoca um sinal em corren
te eletrica que @ integrada e registrada em funcao do tempo de a-
quecimento ou da temperatura de aquecimento, obtendo-se, assim, to-
do o comportamento da luz emitida durante o aquecimento.

A emissao TL foi medida pelo seguinte sistema: aparelho
leitor da Victoreen, TLD READER modelo 2800, Acoplado a esse apa-
relho foi colocado um registrador da ECB modelo RB 103 serie 341.

A calibracao do aparelho de leitura foi feita utilizan-
do-se um lote composto de 20 dosimetros TL extrudados provenientes
da Harshaw que foram irradiados com raios gama de uma fonte cali-
brada de®Co.0s dosmetros foram irradiados com diversas doses conhe
cidas. Can isso tracgou-se o grafico do sinal TL obtido integrado
versus exposicao, dentro do limite de interesse. A partir disso ,
obteve-se um fator de correcao, que multiplicado pela leitura ob-
tida, permitia determinar a exposicao verdadeira.
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FIGURA 9 - Equipamento e diagrama de bloco do sis
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tura das pastilhas sinterizadas de LiF.

28



29

0 ciclo de temperaturas empregado na leitura das amos-
tras foi o seguinte:

(1) pre-aquecimento - da temperatura ambiente ate 1200C, tempo to
tal de 9 segundos;

(2) integracao do sinal - a partir de 1200C ate 2559C a uma taxa
de aquecimento de 109C/s. O tempo total de leitura e de 23 a
24 segundos.

As leituras foram obtidas com fluxo de nitrogenio na ca
mara de aquecimento, para diminuir o sinal devido ao aquecimento
da plancheta e evitar sinal de contaminacao devido a queima de su
jeiras. Apos cada ciclo de leituras, as pastilhas foram coloca-
das em recipientes de alumina ou cadinhos de ag¢o inox e recozi-
das a 4009C durante 1 (uma) hora, em seguida, resfriadas a tempe
ratura ambiente em aproximadamente 10 minutos, esse tratamento e
feito com o objetivo de esvaziar as armadilhas que ainda resta-
ram depois da leitura.
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5, RESULTADOS E DISCUSSAO

Neste capitulo apresentaremos os resultados obtidos com
as nossas pastilhas sinterizadas de LiF. Para isso fez-se uma com
paracao entre diferentes lotes de pastilhas produzidas nas mesmas
condigoes (tais como concentracdo de dopantes, tempo de sinteriza
cao, etc) e dosimetros extrudados, TLD-100 da Harshaw.

Foram estudados diversos lotes de amostras com concenta
cao de materia] dopante distintos e sinterizados em tempos dﬂhﬁgg
tes. 0 objetivo foi determinar a variacao na curva de emissao e
na sensibilidade da pastilha, em funcao do tempo de sinterizacao
e da concentracao do dopante. '

Estudou-se tres lotes de amostras que apresentavam tem-
pos de sinterizagao e concentragao de dopantes diferentes, e de-
terminou-se algumas caracteristicas TL que foram comparadas com
as dos dosimetros produzidos pela Harshaw. 0 objetivo desse estu-
do foi determinar se as pastilhas produzidas por nos poderiam ser
empregadas na dosimetria pessoal.

A seguir apresentaremos os resultados obtidos com os 1o
tes de amostras produzidas em nosso laboratorio. Todos os lotes fo
ram produzidos como descrito no capitulo anterior, - eles eram
compostos de pastilhas sinterizadas onde variou-se as concentra
coes de Mg e Na e o tempo de sinterizacao.

Para verificar se realmente as amostras continham o ma-
terial dopante, foi feito analise espectrografica, utilizando-se
o Espectrografo JENA UVQ 24. A analise forneceu apenas dados qua-
Titativos, os quais indicavam se a amostra continha maior ou me-
nor concentracao de determinada impureza.

As pastilhas sinterizadas utilizadas neste trabalho, pa
ra medidas de expesicoes, foram selecionadas de modo que, apos irradiadas a-
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presentassem resposta TL dentro de 15% do valor medio. Antes de
cada irradiacao as amostras foram recozidas a 4000C por 1(uma )
hora.

5.1. CURVA DE AQUECIMENTO DA PLANCHETA

-

Um dos erros que afetam a medida de uma emissao TL, e
a variagao da corrente de aquecimento da plancheta, pois a altu
ra e posicao do pico e uma funcao da taxa de aquecimento (que nes
te trabalho foi de 100C/s), essa taxa foi confirmada pela medi-
da da temperatura da plancheta como uma funcao do tempo.

A curva de aquecimento foi obtida acoplando-se um re-
gistrador ao aparelho leitor, a escala utilizada foi de 20 mV e
velocidade do papel de 6 cm/min e 10 cm/min. 0 resultado dessa me
dida e dado na figura 10, mostrando que a taxa de aquecimento de
100C/s foi mantida satisfatoriamente no intervalo de temperatu-
ras de interesse, e que o pre-aquecimento, com o objetivo de eli
minar os picos de baixa temperatura, foi feito a 1200C durante
aproximadamente 7 seqgundos.

E interessante resaltar que, em determinado instante,
durante todo o ciclo de aquecimento, tanto a plancheta como as
amostras e os dosimetros extrudados possuem temperaturas diferen
tes, pois estas possuem menor massa e portanto aquecem-se mais
rapidamente que as amostras. Outro fato a destacar e que as cur
vas de emissao foram obtidas a partir do decimo segundo de aque
cimento, ou seja, a partir de 1209C, portanto os picos que exis
tem a temperaturas inferiores a esta nao apareceram no grafico.

As curvas de emissao obtidas para os diversos lotes de
pastilhas, sao analisadac a seguir.

5.2. CURVAS DE EMISSAD DAS PASTILHAS

Tendo como objetivo determinar qual a influencia da
concentracao de dopantes e do tempo de sinterizacao na sensibi-
lTidade e na forma da curva de emissao das pastilhas, varios lo-
tes de amostras foram irradiados com aproximadamente 1R de radi
acao gama de uma fonte de cobalto 60 e apos foi feita a leitura
e simultaneamente tracadas as curvas de emissao das pastilhas.
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FIGURA 10 - Curva de aquecimento da plancheta
do aparelho leitor Vietoreen TLD READER 2800,

obtida experimentalmente.
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Inicialmente tomamos um conjunto de amostras de LiF dopado com 400
ppm de Mg e 50 ppm de Na, e variamos o tempo de sinterizagao. Esse conjunto foi
irradiado e as amostras lidas e tracadas as curvas de emissao, que podem ser
vistas na figura 11. Analisando as curvas, em relagao a sua forma, podemos con
cluir que o tempo de sinterizacdo nao afeta o seu formato, pois os picos TL nao
sao deslocados, aparecendo em uma mesma temperatura para as diferentes curvas.
Porem influi na sensibilidade da amostra, que aunenta com o aumento do  tempo
de sinterizagao, atingindo a satyracao apos 6h, como pode ser visto na figura
16.
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Para determinamos a influencia da concentragao do material dopante
na forma da curva de emissao, produzimos diversos lotes de pastilhas, os quais
diferiam entre si pela concentracao do dopante. Tomamos tres desses lotes,
apresentavam diferencas tanto na concentracao de Mg como de Na, o primeiro deles
continha LiF dopado com 1 ppm de Mg e 50 ppm de Na, o segundo era formado de LiF
dopado com 100 ppm de Mg e 0,5% de Na e o ultimo possuia LiF dopado com 200 ppm
de M e 1,5% de Na. Un conjunto composto de 15 pastilhas, 5 de cada lote, foi ir
radiado cam exposicao de aproximadamente 1R e 24 horas apos lidos e régistrada

as curvas de emissao, que podem ser vistas na figura 12.
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Comparando as curvas entre si, que foram obtidas nas mes
mas condicoes de trabalho, podemos concluir que a concentragao do
material dopante determina a sua forma, deslocando alguns de seus
picos e inclusive aparecendo outros picos em temperaturas diferen
tes, bem como possui influencia na sensibilidade das pastilhas.

Como estamos trabalhando com dois dopantes diferentes (
Mg e Na), precisamos determinar qual deles e o responsavel pela va
riacao da curva de emissao. Para isso tomamos dois lotes de amos
tras, onde fixamos a concentracao de Na e variamos a de Mg. Um con
junto composto de 10 pastilhas, 5 de cada lote, foi irradiado e 1i
do, tragando simultaneamente as curvas de emissao, que podem _ ser
vistas nas figuras 13 e 14.

AN .
- =7 - [Me]
f [Mg] =
< <
: . o
2 ~ 255°C ©200!
2] A =
g Hoe - [_ ~200°C
- = |
-J -
-
- v|25°C /
© 100
= 50F' v
15}
~|70°C
.4/<//JL L 1 s Lol N1y
O 6 12 I8 24 30 36 o 6 |$m;3 ﬁ; 30 36
Tempo (9 po
(a) (b)

FIGURA 13 - Curvas de emissdo do LiF
mesma concentragao de Na
goes de Mg;

(a) 200 ppm de Mg e 1,5% de Na
(b) 400 ppm de Mg e 1,5% de Na.
Exposigao: 1R

_ dopado com
e diferentes concentnra



~zssec M8 300f
150 e REY V7.5
; Ig] ] - 21
2 . (e ]
£ P
q' q i ~230°C
= 3 200-
c
5100 5
- d
- -
c | 0'}—
"
i ~145°C i
l
I
1
: > ?
= g L, %_ 6 a? 18 24 30 36
<6 iz 18 24 30 386 Tempo (S)
Tempo (S) y
(CI,] i'.:'J
FIGURA 14 - Curvas de nmﬂqn&o do LiF do"
pado com mesma concentragao de Na e dife
rentes concentragocs de Mg;
(a) 100 ppm de Mg e 0,56% de Na,
(b) 400 ppm de Mg e 0,5% de Na.
Exposigao: 1K

Una analise das curvas, em relacao ao seu formato, nos
mostra que sua forma e alterada, aparecendo picos a temperaturas
diferentes de uma curva para outra, e a sensibilidade TL tambenm
e afetada, aumentando com o aumento da concentracao de Mg. Com
isso, podemos concluir que, apesar de fixa a concentracao de Na,
a curva de emissao e alterada em sua forma, sendo esta alteracao
devido a variagcao da concentracao de Mg.
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Para comprovar este fato, fizemos outro conjunto de pas
tilhas, no qual fixamos a concentracao de Mg e variamos a de Na. 0

conjunto era composto de 15 pastilhas,

5 de cada lote, irradiamos

e tracamos as curvas de emissao das pastilhas, as quais podem ser

vistas na figura 15.
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Como podemos ver, a forma das curvas de emissao nao fo-

ram alteradas, aparecendo picos de emissao nas mesmas temperaturas

de uma curva para outra. Com isso podemos chegar a conclusao que
o dopante responsavel pelo formato da curva e o Mg.

Analisando as curvas de emissao (figuras 11, 12, 13, 14
e 15), em relacao a concentracao de dopantes e tempos de sinteri-
zacao, podemos concluir que.a concentracao de Mg determmina a sen-
sibilidade e forma das mesmas. Aquelas em que a concentracao de
Mg foi mantida constante, e houve variacao da concentracao de Na,
bem como do tempo de sinterizacao, apresentaram comportamentos se
melhantes. Com a variacao da concentracao de Mg, a curva de emis-
sao se altera deslocando alguns de seus picos, mostrando quea pre
senca de Na afeta a sensibilidade, nao interferindo porem na-tem-
peratura dos picos. 0 mesmo ocorre com o tempo de sinterizacao.

5.3. SENSIBILIDADE TL EM FUNCAO DO TEMPO DE SINTERIZACAO

Para determinarmos a influencia do tempo de sinterizacao
na sensibilidade das pastilhas, utilizamos quatro lotes de amostras, as
quais apresentavam as mesmas concentracoes de Mg e Na, diferindo po
rem no tempo de sinterizacao.

0s lotes eram compostos de LiF dopado com 400 ppm de Mgy
e 50 ppm de Na, e foram sinterizados durante Th, 2h, 3h e 6h. As
curvas de emissao para tres desses lotes podem ser vistas na figu-
ra 11 e, analisando-as em relacao a intensidade do pico principal,
podemos ver que as mesmas variam com o tempo de sinterizacao. Com
base nos dados fornecidos por estas curvas e utilizando outros da-
dos obtidos experimentalmente, em relacao ao tempo de sinterizacao,
podemos construir o grafico da figura 16, e analisando este grafi-
co em relacao a sensibilidade TL e ao tempo de sinterizacao, pode-
mos concluir que o tempo de sinterizacao possui grande influéencia
na sensibilidade das pastilhas, no intervalo de 1h a 3h. Para tem-
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pos éuperiores a 3h a influencia diminui consideravelmente, pois
as pastilhas sinterizadas durante 6h apresentam um aumento de sen
sibilidade em torno de 10% em relacao as sinterizadas durante 3h
Para tempos superiores a 6h, pode inclusive haver uma diminuigao

na sensibilidade TL das pastilhas.
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FIGURA 16 - Sensibilidade TL em fungao do tem-
po de sinterizagao para pastilhas de LiF dopa-
das com 400 ppm de Mg e 50 ppm de Na e irradia
das ecom 1R de radiagao gama. h

5.4. SENSIBILIDADE TL EM FUNCAO DA CONCENTRACAQ DE
MATERIAL DOPANTE

Como vimos anteriormente, a concentracao de Mg 1nf1uéﬂ
cia na forma e sensibilidade da curva de emissao das pastilhas ,
ao passo que a concentracao de Na somente tem influencia na sen-
sibilidade delas. Com base nestas conclusoes e analisando0 as cur-
vas de emissao das pastilhas, em relacao a intensidade dos picos
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principais e a concentragao de material dopante, podemos constru-
ir o grafico de sensibilidade TL em fungao da relagao entre a con

centracao de Na pela concentracao de Mg, mostrado na figura 17.
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FIGURA 17 - Sensibilidade TL em fungao da relagao

entre a concentragao de Na pela concentragao de Mg
para pastilhas de LiF sinterizadas durante 3h e

trradiadas com 1R de radiagao gama.

Analisando o grafico da figura 17, em relagao a sensi-
bilidade, podemos ver que a mesma diminui ao aumentar a relaaoen
tre a concentragao de Na pela concentragao de Mg( [Na/Mg ), ou se
ja, quanto menor a relacgao W@/Wq maior sera a sensibilidade das
pastilhas. Deste modo, um aumento na concentracao de Na acarreta
uma diminuig¢ao na sensibilidade, ao passo que um aumento na con-
centragao de Mg determina um aumento na sensibilidade TL. Com ba
se neste fato, e analisando os dados fornecidos pela figura 15,
em relacao a intensidade dos picos principais e a concentracwo de
Na, construimos o grafico de sensibilidade TL em fungao da con-
centragcao de Na, mostrado na figura 18. Uma analise deste grafi-
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co, confirma os resultados obtidos anteriormente, pois um aumento
na concentracao de Na acarreta uma diminuicao na sensibilidade das

pastilhas.
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FIGURA 18 - Sensibilidade TL em fungao da concen-
tragao de Na, para pastilhas de LiF dopadas com
400 ppm de Mg e concentragoes variadas de Na, sin
terizadas durante 3h e irradiadas com IR de radia

gao gama.

0 grafico da figura 17 evidencia o fato de que um aumen-
to na concentragao de Mg ocasiona uma diminuicao na relacao [Na)/fid
e em consequencia aumenta a sensibilidade TL. Para comprovar este
fato, tracamos os graficos de sensibilidade TL em funcao da concen
tracao de Mg, para concentragoes fixas de Na e tempo de sinteriza-
¢ao das pastilhas de 3h, as quais sao mostradas na figura 19.

Analisando os graficos da figura-19, em relacao a sensi-
bilidade TL, podemos ver que a mesma aumenta com o aumento da corncen
tragao de Mg, obtendo-se maxima sensibilidade com o aumento da con

centragao de Mg e diminuigao da concentracao de Na. Este resultado

confirma os obtidos anteriormente.
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FIGURA 19 - Sensibilidade TL em fungao da concen-
tragao de Mg, para pastilhas de LiF dopadas com
50 ppm, 6000 ppm e 15000 ppm de Na e concentragoes
variadas de Mg, sinterizadas durante 3h e irradia
das com 1R de radiag¢ao gama.

A utilizagao de Na, como material dopante do LiF, faz
com que a sensibilidade dos dosimetros diminua, mas “proporciona
uma melhor estabilidade dos picos TL, diminuindo com isso o des-
vanecimento do fosforo, conforme pode ser visto na figura 26, a

pendice 9.1.
A seguir apresentamos os resultados obtidos com nossas

pastilhas, comparados com as caracteristicas dos dosimetros ex-
trudados, TLD-100,



43

5.5. CARACTERISTICAS TL DOS DOSTMETROS EXTRUDADOS

Com o objetivo de comparar as caracteristicas TL das a-
mostras produzidas com as dos dosimetros extrudados, determinamos
algumas propriedades desses dosimetros, as quais sao aqui apresen

tadas.

0s dosimetros TL extrudados utilizados no trabalho pos-
suem as dimensoes 1/8" x 1/8" x 0,035" e foram produzidospela Har

shaw Chemical Co, sendo comercializado sob a denominacao de TLD-

100.
Inicialmente obtivemos a curva de emissao para os TLD-

100, submetidos a uma exposigcao de aproximadamente 1R de uma fon-

te de 6000, que pode ser vista na figura 20.
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FIGURA 20 - Curva de emissao obtida
para o TLD-100 extrudado, apés ter
sido irradiado com aprozimadamente
1 R de radiagao gama de uma fontede
Cobalto 60.
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Na curva de emissao do TLD-100, observamos a presenca de
tres picos TL, dois de baixa temperaturas (entre 1200C e 1600C) e
outro numa temperatura mais elevada (em torno de 2000C). Obtida a
curva de emissao, procuramos determinar a curva da resposta TL em
funcao da exposigdo a radiacao gama.

Para obtencao da éurva da resposta TL em funcao da expo
sicao recebida, utilizamos um conjunto composto de 48 dosimetros
que foram divididos em 12 Totes de 4 dosimetros cada e irradiados
a diferentes exposigoes. A curva obtida pode ser vista na figura
21 onde cada ponto corresponde a uma media de leitura de 4 dosime
tros. A resposta TL varia linearmente no intervalo de exposicoes
que foi submetida (50 mR a 400 R). Para a medida da resposta-TL u
tilizamos a integral sob a curva, pois a leitora fornece esse da-

do e nao a altura de pico.

Os resultados encontrados, tanto para as temperaturas
dos picos de emissao como para a linearidade da resposta TL em fun
cao da exposicao, coincidem com os encontrados na literatura (2,
13,16).

Apos determinadas estas duas caracteristicas, procura-
mos investigar a uniformidade de producao e o limite inferior de
detecao dos TLD-100.

Para testar a uniformidade dos dosimetros extrudados fo

ram utilizados 12 dosimetros, estes foram submetidos a uma exposi
cao de aproximadamente 1R e em seguida 1idos. 0 desvio padrao do
valor medio encontrado foi de 14% para o lote em questao.
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Com o objetivo de determinar o limite inferior de dete

cao, os dosimetros, apos serem submetidos ao tratamento termico
de 4000C por 1 hora, foram lidos. O valor medio encontrado, para

a leitura de dose nula, foi de 5 mR.

5.6. CARACTERTISTICAS TL DAS PASTILHAS PRODUZIDAS

Para este estudo tomamos tres lotes de amostras, prove
nientes de diferentes banhos (fornadas), com concentracao de ma-
terial dopante e tempos de sinterizacao distintos.

(1) lote numero 1 - este lote de amostras era formado por pasti-
Thas de LiF dopado com 200 ppm de Mg e 1,5% de Na, sinter%zg
das a 8000C durante 24 horas ininterruptas, sendo resfriadas
lentamente. Algumas caracteristicas TL dessas amostras foram
determinadas, e 0s resultados obtidos sao mostrados aseduhm

As amostras foram expostas a aproximadamente TR de ra-
diacao gama, sendo lidas e simultaneamente registrada a curwva de
emissao, que e mostrada na figura 13.a. Analisando esta curva em
relacao a temperatura dos hicos,'observamos a presenca de um pi-
co de baixa temperatura (em torno de 1709C), e outro numa tempe
ratura mais elevada (aproximadamente a 2500C).

Com o objetivo de obter informacoes para a - utilizacao
dessas amostras na dosimetria pessoal, foi obtida experimentaen
te a curva de resposta TL as exposigoes a radiacao gama. Para is
so foram utilizadas cerca de 50 pastilhas divididas em lotes de
5 dosimetros cada, foram previamente tratadas a 4000C por 1 hora
e apos irradiadas a diferentes exposicoes. Para a medida da res-
posta TL utilizou-se a integral da luz emitida. A figura 22 mos-
tra os resultados obtidos, cada ponto no grafico corresponde a u
ma media de 5 leituras. A resposta TL varia linearmente no inter
valo de exposigoes a que as pastilhas foram submetidas ( 50 mR a
400 R).

Apos determinadas estas caracteristicas, procuramos in
vestigar a uniformidade de produgao, o limite inferior de dete-
cao e a resisténcia das pastilhas provenientes desse lote.

Para testar a uniformidade das pastilhas produzidas fo
ram utilizados 20 dosimetros provenientes de diferentes banhos (
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fornadas). As pastilhas foram irradiadas com uma exposicao de a-
proximadamente 1R e em seguida lidas. O desvio padrao do valor me
dio encontrado, para os diferentes banhos, foi de 8%.

A fim de determinar se os dosimetros poderiam ser uti-
lizados para medidas de pequenas doses (menores que 10 mR), al-
guns deles foram recozidos a 4009C por 1 hora, e a sequir lidos
para encontrar a leitura de dose nula. 0 valor medio encontrado
foi de 15 mR.

Quanto a resistencia ao manuseio, o po de LiF dopado,
quando compactado, apresentava uma grande fragilidade (a pastilha
rompia facilmente), por isso foi sinterizada a 8009C durante .24h
ininterruptas. 0 produto obtido apos esse tratamento termico pos
suia uma boa resistencia mecanica (a pastilha nao rompia facien
te), de modo que podia ser manipulada sem qualquer perda de, po.

(2) lote numero 2 - este lote de amostras era formado por pasti-
Thas de LiF dopado com 100 ppm de Mg e 0,5% de Na, sinteriza
das a 8009C durante 2 horas. Algumas caracteristicas TL fo-
ram determinadas, e os resultados obtidos sao a sequir apre-
sentados.

Inicialmente obtivemos a curva de emissan para esse 10
te de pastilhas, submetidas a uma exposicao de aproximadamente 1
R de radiagao gama, que pode ser vista na figura 12.b. Nela obser
va-se a presenca de quatro picos TL, sendo dois de baixa tempera
tura (entre 140 a 1800C) e dois picos a temperaturas mais eleva-
das (entre 220 a 2559C). Obtida a curva de emissao, procuramos de
terminar a curva de resposta TL em funcao da exposicao a radiaao
gama.

A curva da resposta TL em fungao da exposicao recebida,
apresenta linearidade no intervalo de exposicoes em que as pasti
lThas foram submetidas (50 mR a 400 R), conforme pode ser visto na
figura 23, onde cada ponto corresponde a uma media de 4 leituras.

Obtidas estas duas caracteristicas, passamos a determi
nar a uniformidade de produgao, o limite inferior de detecao e a
resistencia das pastilhas provenientes desse lote.

No teste de uniformidade de producao, as pastilhas fo-

ram irradiadas com uma exposicao de aproximadamente 1R e apos 1i
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das. 0 desvio padrao do valor medio encontrado, para os diferen-
tes banhos, foi em torno de 10%.

Na determinacao do limite inferior de detecao, as amos
tras, apos sofrerem o tratamento termico de 4000C por uma (1) ho
ra, foram lidas para determinar-se a leitura de dose nula, 0 va-
lor médio encontrado foi em torno de 40 mR.

Quanto a resistencia, o produto apos compactado e sin-
terizado apresenta grande resistencia ao manuseio, podendo ser
manipulado sem qualquer problema de perda de po.

(3) lote numero 3 - este lote de amostras era composto de LiF do
pado com 1 ppm de Mg e 50 ppm de Na, as pastilhas foram sin-
terizadas a 5000C durante 2 (duas) horas. As caracteristicas
TL determinadas para esse lote de pastilhas sao apresentadas
a sequir. |

As amostras foram submetidas a uma exposicao de aproxi
madamente 1R, apos foram lidas e simultaneamente tracada a curva
de emissao, que pode ser vista na figqura 12.a. Analisando essa
curva em relagao a temperatura dos picos, obsevamos a presencade
dois picos TL, ambos a temperaturas elevadas, um em torno de 2000C e
outro aproximadamente a 2459C, sendo este de menor intensidade.

Obtida a curva de emissao, passamos a investigar a cur
va de resposta TL a exposicao, a uniformidade de producao, o 1i-
mite inferior de detecao e a resistencia das pastilhas desse lo-
te.

A curva de resposta TL em funcao da exposicao recebida,
apresenta linearidade no intervalo de exposicoes em que as pasti-
lThas foram submetidas (50 mR a 400R). 0 grafico pode ser visto na
figura 24, onde cada ponto do grafico corresponde a uma media de
4 leituras.

No teste de uniformidade de producao, as pastilhas fo-
ram irradiadas com aproximadamente 1R de exposicao a radiagao ga
ma e em seguida lidas. 0 desvio padrao do valor medio encontrado,
para os diferentes banhos, foi em torno de 3%.

A fim de determinar se os dosimetros poderiam ser uti-
lizados para medidas de pequenas doses (menor que 10 mR), as a-
mostras foram submetidas a um tratamento termico de 4009C por u-
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ma hora e apos lidas para determinar-se a leitura de dose nula.
0 valor médio encontrado foi em torno de 40 mR.

Quanto a resistencia ao manuseio, o po apos compactado
e sinterizado a 5000C durante 2 horas, apresentava pequena resis
tencia, o produto tinha de ser manipulado com cuidado para nao
haver ruptura da pastilha e consequente perda de po.

6.7 COMPARACKd ENTRE AS SENSIBILIDADES TL DAS PAS-
TILHAS PRODUZIDAS E DOS TLD-100 EXTRUDADOS.

Com o objetivo de comparar a sensibilidade entre os 1o
tes estudados e destes com os dosimetros extrudados (TLD-100), to
mou-se cinco amostras de cada lote, cada amostra com 150 mg de mas
sa, e cinco dosimetros extrudados, cada um com 30 mg, procedéwse
o tratamento termico padrao.Apos o conjunto de dosimetros foi ir
radiado com aproximadamente 1R e 24 horas depois foram lidos. U-
ma comparacao mais geral poﬂe ser vista na tabela 5.1, onde a res
posta TL foi normalizada para o dosimetro extrudado que apresen-

tou melhor sensibilidade. Os valores ali apresentados e uma me-
dia de 5 leituras.

TABELA 6.1

Comparagao entre as sensibilidades dos lotes de
pastilhas sinterizadas e dos TLD-100 extrudados.

AMOSTRA RESPOSTA TL/mg.EXPOSIGﬁO
l - TLD-100 ]
2 - lote n@9l 0,18
3 - lote n92 0,39
4L - lote n@93 0,35

0

lote de pastilhas que apresentou melhor sensibilidade
foi o no 2,

possuindo 39% da sensibilidade do TLD-100. Se com parar

de emissao deste lote, figura 12.b, com a curva de e-

missao das pastilhas que possuem maior concentragao de Mg emenor
concentracao de Na de que este lote, figura 15,

mos a curva

podemos ver que a
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sensibilidade destas pastilhas tiveram um aumento de 73%, este au
mento deve-se a diferenca nas concentracoes dos dopantes e no tem
po de sinterizacgao.

As curvas de resposta TL em funcao da exposicao recebi-
da, para todos os lotes, apresentam linearidade no intervalo de
50 mR a 400 R, acreditando-se que para exposicoes inferiores a 50
mR esta linearidade seja tambem valida. Estes resultados concor-
dam com o obtido para o TLD-100 que apresentou linearidade neste
mesmo intervalo de exposicoes.

No teste de uniformidade de producao, os banhos apresen-
taram desvio padrao do valor medio menor ou igual a 10%, enquanto
os TLD-100 apresentaram igual a 14%, isto mostra que a uniformida
de de producao das pastilhas foi boa em relagao a dos TLD-100, de
modo que o metodo utilizado no crescimento dos cristais proporcio
na a obtencao de pastilhas homogéneas.

Em relacao a leitura de dose nula, os lotes, em geral ,
apresentaram um valor medio relativamente alto em comparacao com
o valor medio encontrado para o TLD-100.

Quanto a resistencia ao manuseio, os lotes 1 e 2, que fo
ram sinterizados a 8000C, apresentaram resistencia equivalente a
dos TLD-100 extrudados. Enquanto que o lote n? 3, que foi sinteri
zado a 5000C, apresentou pequena resistencia ao manuseio, pois ti
nha de ser manipulado com cuidado para nao haver ruptura da pasti
lha.

Devido ao fato de nao termos equipamentos disponiveis pa
ra realizar medidas de resposta TL em funcao da energia do foton,
nao foi possivel obter tal grafico, mas podemos ter uma ideia ge-
ral dessa dependéncia, analisando as curvas do grafico mostradona
figura 27 , apendice 9.1. Para energias abaixo de 100 KeV, o LiF
apresenta uma acentuada dependencia com a energia do foton, sendo
que o fosforo dopado com Na e Mg possui maior dependencia do que
o dopado somente com Mg. Isto deve-se a presenca de Na, que possui
numero atomico alto e com isto aumenta o numero atomico efetivo do
fosforo dopado.
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5.8. REUTILIZACAO DAS PASTILHAS SINTERIZADAS

As amostras provenientes de diferentes lotes foram sub-
metidas a repetidos ciclos de irradiacao-leitura. A exposigao va-

riou de 1 a 10R para cada ciclo. Nenhuma mudanca na sensibilidade
foi observada para 10 ciclos repetidos.
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6. CONCLUSOES

(1) A experiencia mostrou que os dosimetros TL de LiF sin
terizados podem perfeitamente serem produzidos no Brasil, necessi-
tando, para isto, de LiF o mais puro possivel e equipamentos adequa
dos.

(2) Esse estudo inicial mostrou que as pastilhas sinteri
zadas de LiF sao baratas, suficientemente sensiveis a radiagao io-
nizante, faceis de serem produzidas e, por isso, podem ser emprega
das na dosimetria pessoal.

(3) A uniformidade de producao foi boa, de modo que 6 me
todo utilizado no crescimento dos cristais proporciona a obtengao
de pastilhas homogeneas, provenientes de diferentes fornadas.

(4) 0 tempo de sinterizacao, apos 3h, nao possui grande
influencia nem na sensibilidade e nem na resistencia da amostra pa
ra o uso a que se destina.

(5) A sensibilidade TL dos dosimetros produzidos e deter
minada essencialmente pelo teor de Mg no mesmo.

(6) O0s dosimetros sinterizados produzidos em nosso labo-
ratorio apresentam linearidade no intervalo de exposigcao a que fo-
ram submetidos (50 mR a 400 R), sendo essa linearidade igual a dos
dosimetros extrudados (TLD-100).

(7) A principal desvantagem, neste metodo de producao de
dosimetros, esta no tempo consumido para confeccionar os lotes,que
devido ao equipamento disponivel, e relativamente longo.
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7. SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

A interpretacao dos fatos observados neste trabalho le
varam a conclusao que as pastilhas sinterizadas produzidas em nos
so laboratorio, podem ser empregadas como dosimetros termolumines
centes. Entretanto outros parametros podem ser variados com o ob
jetivo de obter-se uma melhora na sua sensibilidade.

Para trabalhos futuros, referentes ao estudo das pasti
Thas sinterizadas de LiF como dosimetro termoluminescente, € su-
gerido: ;

(1) investigar os efeitos da adicao de Ti no cristal;

(2) estudar os efeitos de diversas concentracoes de Na
e Mg na sensibilidade das pastilhas, determinando a "concentrati
on quenching";

(3) determinar a resposta do dosimetro com a energia da
radiacao;

(4) estudar o desvanecimento a temperatura ambiente pa
ra as pastilhas sinterizadas, durante pelo menos 6 (seis) meses;

(5) efetuar medidas de absorgao otica para estabelecer
a relagao entre os centros de cor e os de termoluminescencia.
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9, APENDICE

9.1. COMPARACAO ENTRE AS CARACTERISTICAS TERMOLUMI-
NESCENTES DO LiF-TLD E LiF-PTL.

0 fluoreto de 17tio como dosimetro TL & comercializado
sob duas formas distintas em sua composicao. A Harshaw produz oS
chamados TLD que possui como elementos constituintes (13):

- fluoreto de 17tio 1.000.000 partes em peso;
- fluoreto de magnésio 400 partes em peso;
- crioleto de 1itio 200 partes em peso;
- fluoreto de 17tio titanio 55 partes em peso.

A Desmarquest & CECSA, francesa, produz os chamados PTL, estabi-
lizados com sodio (Na), cujos elementos constituintes sao (13):

- fluoreto de 1itio 1.000.000 partes em peso;
- fluoreto de magnesio 200 partes em peso;
- fluoreto de sodio 10.000 a 20.000 partes em peso.

A curva de emissavb do LiF PTL e diferente da curva do
TLD, pois nao apresenta o pico 3, como pode ser visto na figura
25
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FIGURA 25 - Curvas de emissao do LiF TLD-100 ¢
LiF PTL-710, nao submetidos a nenhum recozimen
to particular. ( Oberhofer, 1981) (13). -
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0 pico principal normalmente usado para os fins dosime-
tricos, e o pico 5, cuja temperatura esta em torno de 2259C.A cor
respondente armadilha € muito estavel. 0 LiF-TLD apresenta picos
a baixas temperaturas, picos 1, 2 e 3 que sao relativamente insta
veis e devem ser eliminados por tratamentos termicos, sendo que o
pre-aquecimento padrao e 4000C por 1 hora e 809C por 24 horas. O
LiF-PTL possui os picos 1 e 2 muito fracos e o pico 3 praticamen-
te nao existe, dessa forma o dosimetro pode ser reutilizado repe-
tidamente sem regeneracao. Todavia, a regeneracao faz-se necessa-
ria quando o dosimetro € fortemente irradiado, e consiste de um
pre-aquecimento a 5000C por 30 minutos seguido de um resfriamento
rapido (1 3).

0 efeito estabilizante do sodio no LiF-PTL & notadamen-
te marcante, ao analisarmos as curvas de emissao do TLD e PTL, am
bas sofrendo tratamento termico a 2100C. A altura do pico 2 aumen
ta rapidamente com o tempo de aquecimento, apos 30 segundos de a-
quecimento chega a alcancar o pico 5 que decresce com o tempo. No
LiF-PTL, os picos 2 e 5 mostram-se praticamente constantes com o
tempo de aquecimento, como pode sér visto na figura 26.
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FIGURA 26 - Efeito do tratamento- termico a
2109C na altura de picos do LiF TLD-100 e
LiF PTL-710. (Oberhofer, 1981) (13).
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Para baixas energias, abaixo de 100 KeV, o LiF-PTL mos
trou ser mais dependente da energia que o LiF-TLD, isso deve-se
a presenca de sodio, que possui numero atomico alto, e esta pre-
sente com uma concentracao relativamente alta (1 a 2% em peso) e
com isso aumenta o numero atomico efetivo. As curvas de dependen
cia de energia para esses dois fosforos podem ser vistas na fi-
gura 27 (16).
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FIGURA 27 - Resposta de dots dosimetros TL de LiF
com dopagem diferente, para doses absorvidasno ar
normalizadas para fotons de 1 MeV. (EUR 5853e).
(16).
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As temperaturas maximas de emissao, bem como as meia-vi

das das corresnondentes armadilhas a 209C sao diferentes para am-
bos os dosimetros e estao sumarizadas na tabela 9.1 (13).

TABELA 9.1

Temperaturas de picos e meta-vidas das arma-
dilhas correspondentes, para o LiF-TLD,PTL.

Tipo de fosforo Numero do Temperatura maxi Meia-vida
pico ma do pico (°C)
LiF-TLD 1 65 5 min .
2 120 10 h
3 160 0,5 anos
i 195 7,0 anos
5 210 80,0 anos
6 275 nao medida -
LiF-PTL 1 80 20 min
2 130 80 h
5 220 1,3x107anos
6 280 nao medida
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9.2. DOSTMETROS SINTERIZADOS DE LiF

Niewiadomski e seus colaboradores (11) descreveram um no
vo metodo de preparagao de LiF na forma sdlida, baseando-se nacom
pactacao a frio do pd e posterior sinterizacao. Um estudo das pro
priedades TL mostraram que devido a compactacao ocorre uma perda
de sensibilidade e uma mudanga na forma da curva de emissao. 0 do
simetro quando sinterizado torna-se semi-transparente e suas pro-
priedades TL e mecanicas sao melhoradas.

0 estudo mostrou que o fosforo de LiF dopado com Mg quan
do compactado a 100 atm, apresenta uma perda de sensibilidade-por
um fator de 10 a 16, mudando a forma da curva de emissao. Mas as
mudancas induzidas pela pressao sao termicamente instaveis, pois
a curva e restaurada quando aquecida a temperaturas maiores . que
2009C mesmo por um curto intervalo de tempo. O LiF dopado com Cu,
Ag nao altera a forma da curva quando compactado, apos sinteriza-
do a sensibilidade diminui, pois a alta sensibilidade TL = desse
fosforo e obtida por meio de "freezing" de defeitos cristalinos ob
tidos pelo rapido resfriamento.

Em geral as pastilhas quando prensadas e aquecidas apre
sentam boa propriedades dosimetricas, elas podem ser usadas com
um cuidado especial devido a sua pouca resistencia mecanica. Mas
a nao-radiacao induzida ¢ alta e a perda de po tambem, com isto e
dificil utilizar para medidas de pequenas doses. Apos sinterizadas
estes problemas diminuem consideravelmente. As propriedades basi-
cas, tais como a dose, fadiga, dependencia com a energia da radia
cao e procedimentos de recozimentos nao sao alterados pelo proces
so de sinterizacgao.

Em outro trabalho, Niewiadomski (12) testando LiF com
varios ativadores e procedentes de diferentes produtores notou que
ha uma consideravel perda na TL e uma mudanga drastica na formada
curva de emissao quando o fosforo e submetido a pressao, porem
quando aquecido a temperaturas superiores a 3500C a TL e restaura
da. Foi observado tambem que ocorre uma grande reducao na termolu
minescencia quando o fosforo e primeiramente exposto a radiacao e
entao prensado e que a TL diminui quando aumenta a pressao sobre
o fosforo.
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9.3. ALGUMAS APLICACOES DOS DOSIMETROS DE LiF

Muitos dos problemas dosimetricos relacionados ao empre

go da radiacao com fins terapeuticos podem ser solucionados com o

uso de TLD. As principais vantagens dos dosimetros termoluminescen

tes residem nas suas dimensoes reduzidas e extensa faixa de medi-

da de doses, permitindo realizar medidas diretas sob condigoes im
praticaveis para outras formas de dosimetros.
9.3.1. Aplicagoes Clinicas

Na medicina ha duas areas onde a aplicacao dos TLD sao
importantes para medidas de doses (10,13):
(1) radioterapias e
(2) radiodiagnosticos.
9.3.1.1. Medidas de doses em radioterapi
as.

No passado, as dificuldades de prever precisamente as do
ses absorvidas em radioterapias atraves de calculos, levaram ao de
senvolvimento de tecnicas de medidas"in vivo". As doses de entra-
da e saida podiam ser medidas com o uso de filmes e camaras de io

nizagao convencional, enquanto que medidas intracavitarias eram
limitadas pelo tamanho minimo das camaras de ionizacao disponiveis
(20 mm x 5 mm de diametro) (9,13).

A dosimetria termoluminescente mostrou ser uma técnica U
til para uma serie de propositos, incluindo: a monitoracao da do-
se do paciente, as medidas do rendimento do equipamento de terapi
a, controle da uniformidade do feixe de radiacao, a medida do per
centual de dose em profundidade com o uso de materiais equivalen-
tes ao tecido humano, medidas de dose de entrada e saida, etc.

0 LiF:Mg,Ti mostrou ser uUtil para tais propositos, devi
do a pequena dependencia da sua resposta com a energia das radia-
goes, com isso minimiza o erro produzido pela radiacao espalhada
de baixa energia no organismo.

9.3.1.2. Medidas de doses em diagnosticos

radiologicos.

Na area madica, a maior contribnicdo a exnosirao a radi
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acoes provem dos radiodiagnosticos, estimados em 10 (dez) vezes a
soma das contribuicoes da medicina nuclear e radioterapias. Por is
so, novas tecnicas de radiodiagnosticos foram introduzidas, envol
vendo equipamentos complexos, e a dosimetria termoluminescente mos
trou ser um metodo util na comparacao de doses absorvidas por pa-
cientes que fazem uso dessas novas tecnicas bem como por aqueles
que utilizam as tecnicas convencionais. Essa medidas de doses sao
importantes, pois procura-se aperfeicoar os projetos de equipamen
tos a fim de reduzir a dose absorvida pelo paciente, e fornece da
dos para analises epidemiologicos da dose de radiacao absorvidape
la populacgao.

0 LiF:Mg,Ti & um dos fosforos TL utilizados para tais
medidas, devido a sua quase equivalencia ao tecido humano.

9.3.2. Dosimetria Pessoal

0s detetores TL, em contraste com os dosimetros fotogra
ficos, sao aproximadamente equivalentes ao tecido humano, possuem
pequeno tamanho e alta precissao nas medidas, servem como dosime-
tros basicos para estimar doses provenientes de fotons no interva
lo de energia de interesse bem como para detetar raios Beta e Neu
trons.

A importancia da dosimetria TL na monitoracao pessoales
ta baseada numa serie de fatores:

(1) os fosforos TL estdo disponiveis em diversas formas solidas ,
como: discos, cilindros, fitas extrudadas ou em matriz de te-
flon, po, etc. Alguns materiais sao quase equivalentes ao te-
cido humano e sao amplamente independentes do angulo da radia
cao incidente;

(2) a leitura de dose e praticamente independente da taxa de dose
ate 101! Rads/s;

(3) em alguns materiais TL o desvanecimento a temperatura ambiente e mui
to pequena, sendo possivel utiliza-los com exito por periodos
superiores a 1 ano;

(4) possuem suficiente sensibilidade, boa reprodutibilidade e po-
dem ser reutilizaveis;

(5) sao passiveis de automatizacao.
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0s sistemas que fazem uso da TLD satisfazem muitos dos
requisitos exigidos para um dosimetro pessoal ideal. 0 LiF tem
vantagens consideraveis sobre outros fosforos TL, ja que ele e
quase equivalente ao tecido humano e apresenta boa estabilidade,
contudo a sua sensibilidade e ainda pequena.

9.3.3. Monitoracao Ambiental

Os sistemas de detetores TL para a monitoracao ambien-
tal tem de cumprir certas exigencias, tais como:

(1) boa precisao e reprodutibilidade de medidas sobre o interva-
To de exposigéo.de interesse (10 a 100 mR);

(2) baixo desvanecimento durante o periodo de exposicao (3 a 12
meses);

(3) insensivel aos parametros ambientais, como temperatura, umi-
dade, luz, etc;

(4) aproximadamente equivalente ao tecido humano;

(5) baixa auto-irradiacao devido a radionuclideos naturais;

(6) possiveis de encapsular em suporte plastico a fim de prover
o equilibrio eletronico secundario, blindagem contra raios-
beta e luz bem como vedar a agua;

(7) tecnicas de calibracao para cada ciclo a fim de garantir al-
ta precisao na conversao para exposicoes e para corrigir a
fadiga, exposicoes transientes e leitura de dose nula.

Para aplicacoes ambientais, os principais dosimetros u
tilizados sao discos ou bulbos de alta sensibilidade de LiF,CaF?
Dy e Casoquy,Mn devido a sua baixa fadiga e pequena sensibilida
de a luz, sendo possivel utiliza-los para monitoracao por um lon
go intervalo de tempo.

9.3.4. Dosimetria de Neutrons

0 17tio aparece na natureza sob duas formas de is0 topos
estiveis, °Li e "Li, e o fluoreto de 17tio esta disponivel  com
tres composicoes isotopicas diferentes (2):

LiF natural (TLD-100, 7,4% de °Li)
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SLiF enriquecido (TLD-600, 95,6% de °Li)

7LiF enriquecido (TLD-700, aprox. 0,01 a 0,04% de °

Li)

A principal contribuicao para a TL apos irradiado com
neutrons termicos provem das particulas alfa e tritio produzidos
segundo a reacao 6Li(n,a)3H. Devido a sua alta secao de choquede
captura para neutrons termicos, o bLiF & o fosforo TL que apresen
ta maior sensibilidade para neutrons termicos (945 barns compara
do com 0,033 barns para ’LiF).

Devido as diferentes composigoes isotopicas, e em con-
sequencia as diferentes sensibilidades a neutrons termicos e a
raios gama, um campo misto de radiacoes cama e neutrons termicos
pode ser medido por uma combinagcao de dosimetros TLD-600 e TLD-
700 ou mesmo TLD-100. O TLD-700 fornece a componente gama, o TLD
-600 fornece a leitura de gamas mais neutrons, de modo que aodi—
ferenca entre as leituras do TLD-600 e do TLD-700 nos da a expo-
sicao aos neutrons termicos. Em suma temos:

TLD-700: gama

TLD-600: gama + neutrons

TLD-600 - TLD-700: gama + neutrons - gama = neutrons.

Entretanto, uma serie de fatores devem ser considera-
dos ao se usar LiF na medida de neutrons termicos(2):

(1) o TLD-700 nao possui ?Li completamente puro, assim a quanti
dade de 6Li existente pode ocasionar erros;

(2) a curva de emissao para neutrons termicos e um pouco diferen
te daquela devida aos raios gama;

(3) a supralinearidade e muito menor para neutrons termicos do
que para raios gama;

(4) tanto o TLD-600 como o TLD-100 possuem secoes de choque mui
to alta para neutrons termicos e, a menos que a amostra pos
sua uma espessura bastante pequena, a auto-absorcao pode in
troduzir erros consideraveis.

Para os TLD-100, 600 e 700, a sensibilidade aos neu-
trons rapidos e pequena. Contudo, a resposta do LiF aos neutrons
rapidos pode ser aumentada se ele for intimamente misturado com
materiais hidrogenosos, pois os neutrons rapidos sofrem rapida
perda de energia ao colidir eleaticamente com substancias de bai
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X0 numero atomico.

9.3.5. Medida de Doses nos 0ssos

0 LiF, na forma de po, pode ser usado para medidas de
radiacoes inacessiveis aos outros metodos. Por exemplo, colocan-
do-se po bastante fino de LiF nos intersticios de um osso irradi
ado e possivel medir a dose de radiacao por este recebida.

A TLD pode ser aplicada com sucesso para problemas de
dosimetria em interfaces. Usando discos de LiF-Teflon de 5 a 10
microns de espessura pode-se estudar as variacoes na dose absor-
vida nas proximidades da interface tecido-0sso.

9.3.6. Medida da Qualidade da Radiacao

Em um grande numero de experimentos na radiobiologia ,
variagoes no espectro de raios-X com a profundidade no tecido ou
0sso, por exemplo, pode influenciar consideravelmente nos resul-
tados. Esta @ a razdo pela qual se verifica a composicao espec
tral do campo de radiagoes em varios pontos. Para a determinacao
da energia efetiva do raio-X, dois TLD com diferentes respostas
a energia podem ser usados: LiF, com uma fraca dependencia com a
energia da radiacao e CaFE:Mn ou CaSO,:Dy(Sm;Tm) com uma acentu-
ada dependencia com a energia dos fotons na regiao entre 45 a
150 KeV.

Se uma amostra de cada fosforo e exposta simultaneamen
te a mesma radiacao, de qualidade desconhecida, entao a razao de
suas respostas TL determinam essa qualidade. A tecnica tem como
vantagens principais permitir a realizacao de medidas em loais i
nacessiveis para outros metodos e o fato dos dosimetros nao per-
turbarem o campo de radiagao.
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9.4. ALGUMAS DEFINICOES BASICAS, UNIDADES E NORMAS
EMPREGADAS NA DOSIMETRIA DE RADIACODES

Esta parte do apendice fez-se necessaria pelo fato do
pessoal da engenharia nao estar familiarizado com as normas, de
finigoes e unidades empregadas na dosimetria de radiacgoes.

As definicoes, unidades e normas foram obtidasdo ICRU
33 (20), do Scaff (21), do IAEA (22) e do Oberhofer (13).

9.4.1. Exposicao

A exposicao, X, e definida como o quociente entreo va
lTor absoluto de carga total, dQ, de ions de mesmo sinal produzi
dos no ar e a massa, dmn, de um certo volume, onde todos os ele-
trons, ou jons, secundarios formados pelos fotons sao completa-
mente freados e coletados.

X = dQ/dm

A unidade especial desta quantidade e o Roentgen (R).

1R= 2,58 . 10°% C/Kg

0 Roentgen e a quantidade de radiacao X ou gama tal
que a emissao corpuscular em ar a ela associada, produz a libe-
racao de 1 u.e.s. (unidade eletrostatica de carga eletrica) de
3 de ar nas CNTP ( 00C e 760 mm Hg). 0 Roent-
gen e apenas definido para a radiacao X ou gama, nao sendo defi

cada sinal em 1 cm

nido para outros tipos de radiacao.

9.4.2. Dose Absorvida

A dose absorvida, D, @ definida como o quociente dE
por dm;

D = dE/dm

onde dE & a energia meédia cedida pela radiacao ionizante para a
materia num elemento de volume de massa dm. A unidade, no siste
ma SI, @ o Joule por quilograma (J/Kg), esta unidade recebe 0
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nome de gray (Gy).

1 Gy = 1 J/Kg

A unidade especial para dose absorvida e o Rad,

1 Rad = 1072 J/Kg = 1072 ay

0 Rad & difinido para qualquer tipo de radiacao ( alfa,
beta, gama, raios-X, etc) e depende fundamentalmente do material

irradiado.

9.4.3. Unidade de Dose Equivalente (REM)

Para fins de protecao radiologica, e necessario levar,em
conta as diferencas entre os efeitos biologicos produzidos sob va
rias condicoes de irradiacao, por exemplo: o tipo de radiacao e
qualidade espectral (distribuicao em energia), distribuicao espa-
cial da dose no tecido irradiado, a taxa de dose e o tipo de dose
(aguda ou cronica).

Fez-se a devida ponderacao por meio de um fator modifi-
cador da dose absorvida cujos valores numericos sac recomendados
pela "International Commission on Radiological Protection"(ICRP).

A dose equivalente, e assim, numericamente igual a dose
absorvida em Rad multiplicada pelo fator modificador apropriado.A
unidade de dose equivalente & o REM (Roentgen - Equivalent- Man).

- Para dosimetria de radiacoes externas o unico fator mo-
dificador recomendado pela ICRP @ o fator de Qualidade, QF, que
depende do tipo de radiacao bem como de sua energia.

9.4.4. Novo Sistema Internacional de Unidades u
sado no Campo da Dosimetria de Radiacoes

0 Sistema Internacional (SI) de unidades sao um conjun-
to consistente de unidades para uso em todos os ramos da ciencia.
A Conferencia Geral em Pesos e Medidas atuando sob recomendaao da
Comissao Internacional em Unidades e Medidas em Radiacoes, adotou
nomes especiais de unidades para o Sistema Internacional, usado em
conecgao com radioatividade.

A unidade de atividade, no sistema SI, e o Becquerel(Bq)
igual a uma transformagao nuclear por segundo.
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3,7 10'0 Bq e igual a 1 Curie (Ci) exatamente.

A unidade de dose absorvida, no sistema SI, e o gray (Gy)
igual a um Joule/Kilograma (J/Kg).
1 Gy e igual a 100 Rads exatamente.

A unidade de dose equivalente, no sistema SI, & o Joule/
Kilograma (J/Kg). Foi proposto pelo ICRP que esta unidade fosse cha
mada de Sievert (Sv). -

1 Sv & igual a 100 Rems exatamente.

A unidade de exposicao, no sistema SI, e o Coulomb/Kilo-
grama (C/Kg).

1 C/Kg = 3876 Roentgens.

Relacao entre as unidades antigas e atuais:

1¢i = 3,7 . 10'%gq

1 Rad= 1072 gy

1 Rem= 1072 sy

1R = 2,58 . 10°% ¢/Kg

9.4.5. Normas em Protecao Radiologica

- Em 1958 a ICRP modificou as normas de protecao radiolo-
gica ate entao vigentes. Estas modificacoes foram introduzidas ,
principalmente devido a possibilidade de Leucemia, envelhecimento
prematuro e ' defeitos genéticos originados pelas irradiacoes cro
nicas.

Estas normas se aplicam a produgao, processamento, manu
seio, uso, armazenamento, transporte e eliminagao de material ra-
dioativo natural, artificial e outras fontes de radiacao. Estas
normas nao se aplicam a radiacao proveniente de armas nucleares ,
doses ministradas a pacientes de exame ou tratamento medico e do-
ses resultantes de radiacao natural.

A ICRP divide as pessoas sujeitas a exposicao a radiacao
ionizante em tres grupos principais:

(1) Grupo ocupacional - qualquer adulto que pode ser irradiado de
maneira regular ou ocasional, durante ou em consequencia do
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seu trabalho.
(2) Grupos especiais - a) adultos que trabalham nas vizinhangas de
areas radioativas controladas;
b) adultos que entram ocasionalmente em a
reas controladas;
c) pessoas que moram nas vizinhancas de a
reas controladas.
(3) Populacao em geral. ;

Vejamos agora algumas normas de protecao para cada um
dos grupos: '
(1) Grupo ocupacional- para exposicoes externas de orgaos criticos
aplicavel nas exposigoes de corpo inteiro com radiacoes penetran-
tes que atinjam a cabeca, tronco, orgaos formadores de sangue, oOr
gaos genitais ou os olhos. A dose maxima permitida (DMP), adumu]g
da em qualquer idade, para o orgao mais critico, nao deve exceder
5 Rem Wultip]icado pelo numero de anos que exceda a idade de 18 a
nos. Alem disso, a dose nao deve exceder 3 Rem em nenhum perio-
do de 13 semanas consecutivas.

Dessa forma, tem-se:

DMP=5(N-18) Rem
onde N e a idade da pessoa, maior de 18 anos.

0 que existe na pratica, apenas para orientacao de tra-
balhadores com radiacao ionizante, sao valores derivados dos maxi
mos permissiveis para periodos de 1 mes, 1 semana ou 1 hora e sao:
400 mRem por mes ou 100 mRem por semana ou 2,5 mRem por hora.

(2) Grupos especiais- pessoas que trabalham nas vizinhancas de a
reas controladas ou que nelas penetrem ocasionalmente: um traba-
lThador pertencente a este grupo de populacao nao devera receber, em
qualquer ano, uma dose de corpo inteiro que exceda 1,5 Rem/ano.

- pessqQas que moram nas vizinhancas de areas controladas: pessoas
dessa categoria nao devera receber em qualquer ano uma dose de cor
po inteiro que exceda 0,5 Rem/ano.

(3) Populacao em geral- a dose maxima permitida @ de 5 Rem em 30(
trinta) anos.



