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CARACTERIZAGAO DO PGSFORO TERNOLUMINESCENTE MGB,0,:Dy PARA

APLICAGCAO NA DETECCAO DE NEUTRONS TERMICOS

Ademar José Potiems JGnior

RESUNMO

Neste trabalho sdo estudados alguns parametros
pertinentes 3 produgdo do Tetraborato de Magnésio dopado com
Disprésio (MgB,0,:Dy) visando um aumento na sua sensibilidade
termoluminescente e a sua caracterizagiao na detecgao de néutrons
térmicos. A escolha desse fésforo se deve ao fato de que tal
substancia contém boro, cujo isétopo 5 (abundancia isotdpica de
19,8 %) apresenta uma secgdo de choque de 3837 barns para a
reagdo l"B(n,a) Li com néutrons- térmicos. O arranjo utilizado para
irradiagio com néutrons térmicos consiste de uma fonte de M aAm-Be
envolvida por um filtro de chumbo para blindar a componente gama
de baixa energia e um bloco de parafina como moderador dos
néutrons. Os resultados obtidos mostram a viabilidade de
utilizagdo deste material em monitoragdo pessoal de néutrons,
considerando seu baixo custo de produgdo, sensibilidade
adequada, linearidade da resposta TL no intervalo de dose
aplicivel em monitoragdo pessoal e pequeno decaimento térmico do

sinal TL.
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CHARACTERIZATION OF MgB,0,:Dy THERMOLUMINESCENT PEOSPHOR FOR

APLICATION IN THERMAL NEUTRON DETECTION

Ademar José Potiens Janior

ABSTRACT

| Some parameters related to the production of
Magnesium Borate doped with Dysprosium (MgB,0,:Dy) were studied,
in order to increase the phosphor thermoluminescence sensitivity
and verify its characteristics for thermal neutron detection.
This phosphor was choosen due to the presence of boron (B). The
isotope 195 (isotopic abundance of 19,8 %) has a thermal neutron
cross section of 3837 barns for the '"B(n,a)’Li reaction. The
irradiation set up consists of an “am-Be neutron source
surrounded by a lead filter for shielding against the low energy
gamma rays, and a paraffin block for neutron moderation. The
results obtained show the utilization feasibility of this
material in neutron pereonal monitoring, taking into account its
low production cost, adequate sensitivity, 1linear response
within the dose range used in personal monitoring and low TL

response fading.
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1.1 Objetivos da Protecgio Radiolégica

No campo dg energia nuqlear, como em muitos outros, as
atividades humanas s3o sempre precedidas de uma planificacsio dos
procedimentos a serem seguidos no sentido de evitar ou minimizar
os danos que possam ocorrer diretamente ao individuc ou a sua
espécie, ou ainda, indiretamente na inter-relagdo homem e meio
ambiente. Portanto, o objetivo fundamental da Radioprotegdo &
reduzir ao minimo a exposicio do homem ds radiagdes ionizantes,
objetivando a sua proteg3o, a de seus descendentes e a da
espécie humana como um todo contra os efeitos nocivos daquelas
radiagdes, permitindo ao mesmo tempo o desenvolvimento seguro de

atividades necessirias que possam resultar em exposiqao"z’.

1.2 Monitoragio Individual

A monitoragdo individual se constitui numa parte
importante de qualquer programa de proteg¢do radiolégica e serve,
como tal, como um meio para se alcancar e manter, nos locais de

trabalho, condigdes radiolbégicas satisfatédrias e seguras.

O principal propésito da monitorag&o individucl é

cemics Lo neCeNL CE {NERCGIA NUCLEAR/SP - |PEN
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obter uma estimativa da dose equivalente média. Esta informagdo
& 4til na limitagdo das doses individuais de trabalhadores e em
demonstrar a eficicia do sistema de radioprotegdo no local de

trabalho.

A monitoragdo individual pode ser externa e interna,
dependendo do risco envolvido: exposigdo & radiac3o e
contaminagdo. A monitoragdo individual externa & feita através
do uso de dosimetros pessoais adequados para cada tipo de
radiacdo ( gama, raios-X, néutrons, beta ) e a monitoragido
interna pode ser feita através da andlise de excreta e pela

monitorag¢3o no contador de corpo inteiro.

Com o progressivo aumento de instalagdes nucleares e
a utilizagdo cada vez majior da radiagdo de néutrons em
tratamentos radioteripicos, o interesse pela dosimetria pessoal

de néutrons tem aumentado em todo o mundo.

Uma das necessidades encontrada na &4rea & a de
desenvolver um detector que possa ser utilizado junto ao corpo

do trabalhador e que seja de pequeno porte.

Por outro lado, os néutrons por serem particulas ndo
carregadas s3o de dificil detecsgdo, pois ndo causam ionizacéo
direta como as particulas carregadas. A ionizagdo & causada de

maneira indireta via interagdes nucleares com outros nicleos.

Sabe-se que em todo campo de radiagido de néutrons ha&
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a presenga da radiag3do eletromagnética. Desta forma presume-se
que a grande dificuldade & a discriminagdo da componente da
radiagdo gama, para se obter uma avaliagdo separada da radiagdo
de néutrons. Outro grande obsticulo na dosimetria de néutrons,
sob o ponto de vista da Protegdo Radiolégica & a ampla faixa
de energia (10'2-107 eV)“” a que pertencem os néutrons de
interesse, sugerindo o uso combinado de diferentes tipos de
dosimetros. Uma solugdo possivel pode ser o uso da dosimetria de
albedo e de detectores que detectam néutrons a partir de um

certo limiar.

1.3 Tipos de Dosimetros para Néutrons em Uso

Existem diversos tipos de dosimetros em uso, baseados
em diferentes técnicas de detecgdo de néutrons, como os filmes
fotogrdficos, as emulsdes nucleares, as ca&maras de bolhas

superaquecidas, os dosimetros termoluminescentes e outros?®?¥,

Nos Gltimos anos, muitos pesquisadores tém trabalhado

no desenvolvimento de dosimetros termoluminescentes (TLD) por

apresentarem vantagens, tais como™:

Tamanho reduzido;

Sistema de leitura simples e répido;

Produgdo relativamente simples e de baixo custo;

Possibilidace de utilizd~lo virias vezes sem comprometer



o resultado.

1.4 Objetivos do Trabalho

Este trabalho faz parte da pesquisa de novos materiais

TL para uso em monitoragdo de néutrons.

O objetivo & caracterizar o material termolurinescente
Tetraborato de Magnésio Dopado com Disprésio (MgB,0,:Dy) para a
detecgdo de néutrons térmicos. A detecgdo & possivel através da
reagao wB(n,a)’Li onde o isétopo.mB possui alta secgio de chogue

para néutrons térmicos.

Para que se possa avaliar a resposta TL desse material
devida a néutrons, sera préciso utilizar um outro material,
insensivel a néutrons térmicos, que possibilite discriminar a
componente gama usualmente presente num campo neutrdénico. Seréa
usado para este fim o material termoluminescente Sulfato de
C&lcio Dopado com Disprésio (Caso,:Dy) utilizado em monitoragdo

da radiac&o gama no IPEN.



2. TERMOLUMINESCENCIA

2.1 Deacrigio do Fenémeno

A termoluminescéncia caracteriza-se pela emissdo de
luz termicamente estimulada, consequéncia da remogdo de cargas
previamente armazenadas num material por agentes externos, entre

eles as radiagdes ionizantes™”.

Um dosimetro termoluminescente & qualquer material que
apresente a termoluminescéncia como o parametro mensurdvel que
varia com a dose absorvida“ . Os materiais TLs utilizados em

dosimetros sdo chamados f6sforos termoluminescentesm).

2.2 Modelo simples da Termoluminescéncia

Na rede de um cristal inorganico, um elétron fica
submetido a um potencial periédico que de acordo com a mecanica

quantica leva ao conceito de bandas de energia permitida e

.Radiu;c'm Ionizantes consistem de particulas carregadas (ex: elétrons, pésitrons, prétons
ou outros fons pesados) e ou particulas ndo carregadas (ex: fétons ou néutrons) capazes de causar
ionizacdo num material por processos primérios ou secunddrios, transferindo energia pama o
mesmo.

“Dose Asorvida, D, é o quociente de dE por dm, onde dE & a energia média cedida pefa
radiagio ionizante 80 clemento de massa dm do meio.Sua unidade € o Jkg! que corresponde &
1 Gray (Gy). A unidade especial para Dose Absorvida é o rad, onde ] Gy equivale a 100 rad.
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proibida”. A banda permitida se divide em banda de valéncia,
repleta de elétrons e em banda de condugdo, vazia, separadas por
um intervalo de energia chamado banda proibida. A presenca de
uma impureza cria defeitos na rede do cristal, aparecendo como
niveis metaestdveis discretos de energia na banda proibida.

Esses niveis sdo denominados armadilhas™®.

A interagdo da radiagdo ionizante com o fésforo
resulta na transferéncia de energia suficiente aos elétrons da
banda de valéncia, para levi-los a banda de condugdo, deixando
lacun~s (buracos) na banda Qde valéncia®. 0s elétrons e as
lacunas estdo livres para vaguear independentemente através de

suas respectivas bandas até se recombinarem, ou serem capturados

pelas armadilhas.

Quando o cristal & aquecido, pode-se fornecer energia
suficiente ao elétron para desarmadilhi-lo, e uma vez livre ele
Jode vaguear novamente pelo cristal até ser recapturado ou
recombinar-se com uma lacuna. Quando o processo de recombinagdo
for acompanhado pela 1liberagdo de energia na forma de 1luz,

obtém-se a termoluminescéncia.

A representagido da termoluminescéncia como descrita

estd apresentada na figura 2.1.
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Figura 2.1 -~ Representacdo do fendmeno da termoluminescéncia
(TL) segundo o modelo de bandas de energia num
cristal. Aqui BC, BV e BP referem-se A& bandas de
condugdo, de valéncia e proibida, respectivamente

e E A& profundidade das armadilhas®”,



2.3 Propriedades da Termoluminescéncia

2.3.1 Curva de Bmissio

E o reglstro da 1ntens1dade de 1luz emitida pelo
fésforo TL em fungdo da temperatura ou do tempo de agquecimento.
O formato da curva depende da taxa de aquecimento empregada e do
fé6sforo em s8i. A curva de emiss3o caracteriza-se pelo
aparecimento de picos de emissdo. H& duas maneiras de se
determinar a resposta TL através da curva de emiss3o: medindo-se
a 4rea total sob a curva ou a altura de um dos picos, chamado

pico dosimétrico.

2.3.2 Bspectro de Emissio

£ o registro da intensidade de 1luz emitida pelo
f6sforo TL em fungdo do comprimento de onda dessa luz. Assim,
como a curva de emissio, o0 espectro de emiss3o também se
caracteriza pelo aparecimento de picos, relacionados com a
natureza do préprio fendmeno e substidncias componentes do

fésforo, principalmente o(s) dopante(s).



2.3.3 Curva de -Ruposta & Radiacéo

A curva de resposta TL em fungdo da dose absorvida ou
exposic;ao' caracteriza-se por uma regido de crescimento que pode
ser linear, sublinear ou supralinear. O ideal seria que essa
curva fosse linear no intervalo de dose utilizado para as
diversas aplicacbes em dosimetria e monitoracdo, simplificando

a calibracgdo e o uso.

Para doses acima de um certo limite a resposta TL ndo
mais se altera, caracterizando uma regido de saturagdo. Quando
o fésforo & submetido A doses muito altas pode sofrer danos

irreversiveis causando diminuigdo da resposta TL.

2.3.4 Sensibilidade

A sensibilidade TL de um f&6sforo pode ser definida
como a quantidade de luz emitida por unidade de dose absorvida

ou exposigdo.

*

Exposicdo, X, é o quociente de dQ por dm onde dQ é o valor absoluto da carga total de
fons de mesmo sinsl produzidos no ar quando todos os elétrons (e pdsitrons) liberados por fétons
10 elemento de massa dm, do ar sio completamente parados no ar. Sua unidade ¢ o C.kg”! e sua
unidade especial é o Roentgen (R), que equivale = 2,58 x 104 C.kg" (exstamente). A grandeza
exposicdo 6 é definids para f6ions.
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2.3.5 Estabilidade

A estabilidade TL de um fésforo caracteriza-se pela
diminuig3o ou ndo da resposta TL entre a irradiagdo e a leitura.
Essa diminuigdo ocorre nos picos que se encontram a baixas
temperaturas. A diminuic3o pode ser causada pelo armazenamento
do fésforo em locais expostos & luz ou simplesmente por
aquecimentos indesej&veis. Para se manter a estabilidade do
f6ésforo & conveniente submeté-lo a tratamento térmico adequado

apés a irradiagfo para eliminar picos de baixa temperatura.

2.3.6 Dependéncia Bnergética

A curva de resposta TL por unidade de exposigio ou
dose absorvida em funcdo da energia da radiag3io X e y &

conhecida como Curva de Dependéncia Energética.

0 processo de absorglo fotoelétrica & geralmente o
processo predominante para f6tons de energias baixas, abaixo de
100 keV. Essa interagdo & fortemente dependente do nGmero

atémico do meio, variando com z*.

£ definido para substincias compostas um nGmero

(16

atémico efetivo' . Consequentemente, f6sforos TL com diferentes

nGmeros atémicos efetivos respondem diferentemente a fétons de
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baixa energia. A resposta energética de um fésforo a uma energia
particular pode ser definida como a resposta a uma energia de
raferéncia (geralmente 1 a 3 MeV) onde o processo de absorcio

fotoelétrica & inoperante.

2.3.7 Sensibilizacgido

Obtém-se um aumento na sensibilidade TL do fésforo
através de tratamentos térmicos adequados ou submetendo-o a uma

dose elevada, seguido de tratamento térmico conveniente.

2.3.8 Tratamentos Térmicos

Os tratamentos térmicos s3o diferenciados por serem
realizados antes ou depois da irradiag3o do f6sforo TL. Com a
finalidade de reutiliz&~lo, o fésforo deve ser tratado
termicamente antes da irradiacd3o sob condigdes especiais de
tempo e temperatura. Deve~se levar em consideragdo que
tratamentos térmicos inadequados podem causar danos

irreversiveis & sensibilidade de um fésforo.
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2.3.9 Reprodutibilidade ¢ Reutilizacio

Se a curva de resposta TL de um fésforo em funcido da
exposigdo ou dose absorvida for reprodutivel, o material pode
ser reutilizado apds passar por tratamento térmico adequado.
Este tratamento tem por objetivo a eliminagido da TL

anteriormente induzida.
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3. INTERAGAO DOS MEUTRONS COM A MATERIA

3.1 Becgio de Choque

As interagdes conhecidas de néutrons com a matéria sdo
expressas gquantitativamente em termos de secgdo de choque para
as virias interacgdes, sendo a secgdo de choque fortemente

dependente da energia dos néutrons incidentes.

Ao analizar o comprimento de onda de de Broglie,
verifica-se que para néutrons de energias altas, portanto de
comprimentos de onda pequenos, predomina o cariter de particula.
Ent3o, pode-se visualizar geometricamente a secgido de choque
.cono uma §rea alvo apresentada por um niGcleo ao néutron que se
aproxima. Para néutrons dé energias baixas, portanto de
comprimentos de onda grandes, predomina o cariter ondulatério e

a interagdo passa a ocorrer com um conjunto de nGcleos* Y,

O nGmero de interagdes por unidade de tempo, r, quando
n néutrons por unidade de volume movem~se com velocidade V em

direg3o a N nGcleos alvo é dado poram;

r=o0.n.V.M

onde n.V & a densidade de fluxb de néutrons e 0 a secgdo de

choque.
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A unidade de medida da seccgio de chogue & o barn

(1 barn = 10 cwl).

3.2 Reagdes com Néutroas

De uma maneira diferente das particulas carregadas gue
causam ionizacgdo difeta, ou dos Af6tons qgue causam ionizagdo por
processos secundirios (Efeito Fotoelétrico, Efeito Compton e
Produgdo de Pares), os néutrons o fazem através de reagdes com
os nGcleos dos elementos. Na reag¢do, 3 captura de um néutron
corresponde um excesso de energia igual 3 soma das energias
cinética e de ligag3o do néutron capturado, constituindo um

nGcleo excitado composto'!%?2)

A cada um desses estados compostos que s3do niveis
discretos de energia, estid associado uma largura de energia“'zo‘z"
I, relacionada com seu tempo de vida, 7, pelo principio da

'incerteza de Heisenberg, de acordo com a express3o:
F=s1.h%
onde » & a constante de Planck, h, dividida por 27.

O inverso do tempo de vida fornece a probabilidade de

transigdo do estado composto.
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O decaimento de um nicleo composto pode se dar de

diversas maneiras:

1. Quando um raio y &€ emitido, a reacdo & dita de
captura radiativa ou (n,y). Em geral o niGcleo resultante é

instdvel, emitindo radiacgio B.

2. Quando um néutron € emitido com a mesma energia
do néutron incidente, o processo & chamado espalhamento el&stico

ou reacdo (n,n).

3. Quando um néutron é emitido com energia menor que a
do néutron incidente, entdo hi espalhamento ineldstico ou reagdo
(n,n'). O nGcleo residual permanece excitado com subsequente

decaimento por emissdo de radiagdo vy.

4. Para energias de excitagio suficientemente altas,
o nGcleo composto emite particulas carregadas ou mais de um
néutron. Estas sd3o as reagdes do tipo (n,a), (n,p), (n,t),

(n,np), (n,2n).

5. Quando o nGcleo alvo & pesado pode ocorrer o fendémeno

da fissZo nuclear.
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3.3 Dependéncia da Becgdo de Choque com a Energia dos

Néutrons e Nimero Aténiéo do Nicleo Alvo

Em consequéncia da forte dependéncia da secgao de
choque com a energia dos néutrons, & conveniente classifica-los

quanto a: intervalo de energia e nimero de massa do nicleo alvo.

3.3.1 Intervalo de Energia

1. Néutrons Térmicos

S3o0 néutrons que estdo em equilibrio térmico com o
meio em que se encontram e obedecem a distribuicdo de energia de

Maxwel1?¥,

dn=n(E) .dE=—2-%:0__ o-6/kt.6"* 4p
. (m.k.T) V2’ ‘

onde 4n & o nGmero de néutrons por unidade de volume com energia
'z, entre B e E44E, Kéa constante de Boltzmann, T a temperatura

absoluta (K) e n a densidade total de néutrons.

Nessa distribuicdo a velocidade mais provavel de um

néutron a 20 °C & 2200 m/s, correspondente A4 energia de
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0,025 eV. Todos os néutrons com energias menores que 0,5 eV sao

considerados néutrons térmicosm’.

Uma das formas mais importantes de interagdo dos
néutrons térmicos com a matéria & a captura radiativa, embora
ocorram outras reagdes muito importantes empregadas na detecgdo

de néutrons, como 'OB(n,a)7Li utilizada neste trabalho.

2. Néutrons Intermediarios

Essa classificagdo se refere a néutrons com energia
maior que 0,5 eV e menor que 10 keV. Néutrons de energias
intermediirias sdo geralmente obtidos pela moderagdo de néutrons
rdpidos, por colisdes eldsticas num meio noderador®”. Nessa
regido a distribuigdo da densidade do fluxo de néutrons é
inversamente proporcional & energia, ou seja, apresenta um

®, Entretanto, na regido abaixo de 100 eV a secgédo

espectro dE/
de choque exibe picos de ressondncia e por esta razdo também se

emprega o termo néutrons de ressondncia.

Para néutrons intermedidrios também ocorrem reagdes de

captura radiativa e espalhamento inelastico.

COMISZAC LACCR L FE ERERCIA NUCLEAR/SP . IPEN
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3. Néutrons Rapidos

Foi considerada a energia de 10 keV para distinguir os
néutrons intermedidrios dos néutrons ré&pidos porque para
'energias menores, oéAprbtons dé.recuo gerados por colisdes dé
néutrons com &tomos de hidrogénio no tecido humano nio tém

7 .
). No tecido humano

velocidade suficiente para ionizar a matéria®
a interagdo predominante & o espalhamento elastico no
intervalo de energia entre 10 keV e 10 MeV onde a secgdo de

choque varia lentamente.

Néutrons com energias superiores a 10 MeV sdo
considerados relativisticos. Suas energias excedem as energias
de ligag¢do dos nucleons e reagdes como fragmentacéoan se tornam

importantes.

3.3.2 Distingdo entre Nicleos

Pode-se distinguir os nticleos considerando o nGmero de
nucleons, ou seja, seu nGmero de massa (A). Dessa forma os
nlicleos se separam em nGcleos leves (A<25), intermedidrios

(25<A<80) e pesados (A>80).
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Na faixa de energia de interesse, ou seja, dos

néutrons térmicos (energias menores que 0,5 eV), os tipos de

reagao que ocorrem sio as seqguintes:

|

NUOCLEOS LEVES

A < 25

Espalhamento Potencial

I NOCLEOS INTERMEDIARIOS

25 < A < 80

Espalhamento Potencial

Espalhamento de Ressondncia

Captura Radiativa

NOCLEOS PESADOS

A > 80

Captura Radiativa
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4. MATERIAIS E METODOS

4.1 Materiais Utilizados

Foram utilizados dois materiais termoluminescentes: o
‘Sulfato de Cdlcio dopado com Disprésio (CaSO,:Dy) e o Tetraborato

de Magnésio dopado com Disprésio (MgB,O,:Dy).
a) Sulfato de Cfilcio Dopado com Disprésio

O0s dosimetros de CasoO,:Dy sdo utilizados com sucesso

em dosimetria termoluminescente da radigdo gama.

Utilizou-se este dosimetro para discriminar a

componente gama usualmente presente num campo neutrénico.

O material utilizado & produzido pelo Laboratério de
Produgdo de Materiais Dosimétricos do IPEN, nas formas de pb e
pastilhas. Ele j& foi exaustivamente estudado para aplicagio em

dosimetria da radiacdo X e gama“Jh

As principais caracteristicas das pastilhas de CasoO,:Dy
sfo: 2, = 15,4, alta sensibilidade, baixo custo, contém 0,1 % em

mol de Dy, diametro = 6,0 mm, espessura = 0,8 mm, massa = 50 mg.
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As pastilhas s3o obtidas por compactagdo a frio e

posterior sinterizagc3o. O agregante utilizado & o teflon na

proporgdo de 2:1 em relagao ao CaSO,:Dy.

0 tamanho dos cristais de CaSO,;:Dy estd entre
74 e 174 um, que resulta em uma granulagdo 6tima para esse tipo

de apl ica(;éo‘“’ .

O limite inferior de detecgdo & 1,5 uGy (150 prad). A
resposta TL das pastilhas em fungdo da dose & linear no
intervalo de dose entre 1,5 x 10° a 3 x 10' Gy (1,5 x 10* a

3 x 10° rad).

O porta-dosimetros utilizado consta de um estojo
pléstico, onde s3o colocadas 4 pastilhas de CasO,:Dy. Essas
quatro pastilhas sdo posicionadas sob filtros diferentes. Os
Ifiltros utilizados no porté-dosimetro tém por finalidade a

determinag¢do da energia da radiag3o gama. Os filtros sdo:

Janela aberta;

3 mmn de pl&stico (do préprio porta-dosimetro);

0,8 mm de chumbo com furo central de 2 mm de
diametro;

- 1,0 mm de chumbo.
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b) Tetraborato de Magnésio Dopado com Disprésio

A escolha desse material se deve ao fato dele

apresentar vantagens tais comoamnshnsn:

- Alta sensibilidade;

- Boa reprodutibilidade;

- Nao é& higroscépico;

- Produgdo relativamente simples e barata;
- NGmero atémico préximo ao do tecido;

- Presenca do elemento Boro.

O Boro natural tem em sua composigdo dois isétopos: o
Boro-10 (19,8 %) e o Boro-11 (80,2 %). O Boro-11 possui secgdo
de choque desprezivel para néutrons térmicos (o = 0,0055 barns),
e o Boro-10 possui alta secgdo de choque para a reagdo

"8(n,a)’'Li (0 = 3837 barns).

O MgB,0,:Dy possui um nGmero atémico efetivo

aproximadamente igual a 8,4, préximo ao do tecido humano mole®?.

4.2 Interagio dos |Néutrons Térmicos com Elementos do

Dosimetro

£ necessirio conhecer o tipo de interagdo dos néutrons

térmicos com os elementos constituintes dos dosimetros
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utilizados nesse trabalho.

A tabela 4.1, fornece a secgdo de chogque de absorgao
e ativacdo de néutrons térmicos para os elementos de interesse
citados anteriormente. Os dados se referem a néutrons de
velocidade igual a 2200 m/s e a 20 °C, correspondente & energia

de 0,0253 eV.

De particular interesse estdo as seguintes reacées“"":

“B(n,a,) Y5 +n-o Li+a + 2,79 MeV ( 6,1%)

Ea; = 1,78 MeV

"% (n,a,) Y3 +n-o "Li" + a + 2,32 MeV (93,9 %)
i° -« Li + y + 0,48 MeV

Ea, = 1,47 MeV
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Tabela 4.1 - Valores de secgdes de chogque de absorgao para

néutrons térmicos dos nuclideos componentes

dos materiais utiliiados, adaptado de Gryntakis et

al“n.

NtGcleo Abund. ou Meia vida Tipo Secgdo de
Alvo meia vida NGcl. A+l Reagdo Choque (barns)
sB:nat. Ativagdao 0,10 + 0,09
1°g 19,8 % Absorgao 767 * 4
Ativagdo 0,5 t 0,2
ng (n,a) 3837 + 9
80,2 % 0,0203 s 0,0055 + 0,0033
4O:nat. Ativagao | (0,19%0,19)x10°
%o 99,755 % Ativagao | (0,19+0,02)x10°
o 0,039 % Ativagdo | (0,54+0,07)x10"
s - . (n,a) 0,235 + 0,010
0 0,205 % 27,1 s | Ativacdo | (0,16+0,01)x10°
2Mg:nat. Ativagdo| 0,063 * 0,005
Mg 78,99 % Ativagao| 0,051 * 0,005
Bug 10,00 % : Ativacdo| 0,190 + 0,030
¥Mg 11,01 % 9,46 min | Ativagio| 0,035 *+ 0,002
Tvg 9,46 min 21,1 h | Ativacgao 0,07 *+ 0,02
pCa:znat. Ativacgao 0,43 £ 0,02
Yca 96,4 % 1,3x10° a | Ativagdo 0,41 * 0,02
(n,a) | 0,0025 + 0,0011
Yca 1,3x105 a Ativacgdo 4
2ca 0,65 % Ativacdo| 0,630 * 0,070
“ca 0,14 % Ativagdo 6,2 t 0,6
“ca 2,08 % 165 dias | Ativacado 0,88 % 0,05
Yca 165 dias Ativagdo 15
“ca 0,03 % 4,54 dias | Ativagao 0,74 + 0,07
“, 0,19 % 8,72 dias | Ativacdo 0




Tabela 4.1

(Continuacgio).

Meia vida
NGcl. A+l

Tipo
Reagao

Secgdo

25

de

Choque (barns)

95,0 3%

0,75 %

4,2 %
0,015 3

5,1 min

Ativacdo
Absorc¢3o
(n,a)
(n,p)
Ativacgdo
(n,a)
Ativacdo
(n,a)
(n,p)
Ativagdo
Ativacdo

0,52 #
0,53 #
0,008 #*
(0,1540,0
0,53
0,007
0,35
0,190
0,002
0,240
0,15

I+

H i+ I+ I+ I+ i

0,01
0,01
0,004
8)x10™
0,04
0,004
0,04
0,080
0,001
0,010
0,03

0,0524 %
0,0902 %
2,294 %
18,88 %
25,53 %
24,97 %
28,18 %

2,35 h

8,1 h
144 dias

1,15 min
2,35 h

81,5 h

Ativagdo
Ativacgdo
Ativacgdo
Ativacdo
Ativacdo
Ativacgdo
Ativacédo
Ativacdo
Ativacgdo
Ativacgdo
Ativagdo

1000
33
43
95
510

I+
o B I+

[
o W,
)

o W
Qo

Observando-se a Tabela 4.1 verificou-se gque exceto a

para o loB,

reacio (n,a) as outras reacdes relativas aos
elementos empregados nos dosimetros apresentam baixa seccdo de
choque de interag8oc para néutrons térmicos, n3o devendo
desempenhar papel relevante na exposi¢do a néutrons nessa faixa

de energia.
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4.3 Produgio do MgB0,:Dy

O MgB,0,:Dy &€ produzido através da reacgio:

MgoO + 4 H,BO, -~ MgB,0, + 6 H,0

Utiliza-se 6xido de disprésio (Dy,0,), na proporgdo de
0,35% em mol para a dopagem. Os materiais utilizados s3o os

seqguintes:

- Oxido de Magnésio ............ P.A. da Merck;
- Acido Bérico Cristalino ...... P.A. da Merck;
- Oxido de Disprésio ............(99,99 §) da Research

Chemicals - NCA.

4.3.1 Reacgho

A reacdo ocoire em meio 6cidoa”, misturando-se os
reagentes de partida a uma solug3o contendo &cido nitrico (HNO,)
diluido, em um Becker de teflon com o auxilio de um agitador

magnético por * 5 minutos.

Para cada lote produzido, levando-se em conta a
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capacidade volumétrica dos recipientes, foram utilizados:

15 g de H,BOy;

2 g de Mgo;

33 mg de Dy,04;

50 m]l de solugdo diluida de HNO,.

Para os 50 ml de HNO, diluido, utilizou-se inicialmente
a proporgioco de 4 ml de HNO, para cada 1 ml de &gua destilada
(4:1). Variou-se essa proporcdo procurando obter a melhor

sensibilidade TL do MgB,0,:Dy. As proporg¢des utilizadas foram :

- (4

1);

-(1:4);

- (1

9 ).

Ao final da reagdo obtém-se um liquido transparente

pronto para a secagem.

4.3.2 Secagem ¢ PFusio

0 liquido resultante & seco em uma estufa cirGrgica a

100 °C por 24 horas.

Essa etapa consiste da eliminagd&o do HNO; diluido

utilizado para auxiliar a reacdo. Ao seu final obtém-se um
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material pastoso, ainda Gmido que deve ser submetido a fusdo.

A seguir o material é transferido do Becker de teflon
para um cadinho de platina e fundido em um forno tipo mufla a
uma temperatura de 800 °C por 2 horas. Essa temperatura foi
determinada experimentalmente, levando-se em conta o diagrama de
fases HgO-B{gch. Posteriormente o material foi resfriado
rapidamente 3 temperatura ambiente. O material obtido & sélido,
'de coloragio esbranéuicada e deitextura porosa, o que facilita

a sua trituragdo.

4.3.3 Trituragéiio e Homogeneizacéo

O material obtido ap6s a fusao & triturado
utilizando-se almofariz e pildo de porcelana e peneirado com
peneiras comerciais, de modo a obter-se trés granulagdes

diferentes:

- Entre 74 e 174 uym (200 e 80 Mesh Tyler);
-~ Entre 37 e 74 uym (400 e 200 Mesh Tyler);

- Menores que 37 um (400 Mesh Tyler).

As granulagdes do material foram escolhidas levando-se
em conta o trabalho realizado por mp_g‘“’, onde os grdos com
tamanho entre 74 e 174 um apresentam maior sensibilidade a

radiagdo gama. Para a escolha da granulagdo menor considerou-se
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o fato de que sd3o as particulas alfa produzidas na reacdo (n,a)
no boro que vEo ionizar o material quando da irradiagdo com

néutrons térmicos.

Utilizando-se uma regra empirica descrita por

9 estimou-se o

Bragg-Kleeman (com precisdo dentro de 15 %)
alcance daquelas particulas alfa nos materiais de interesse. Os

alcances sd3o mostrados na Tabela 4.2.

Esses alcances s3o muito pequenos e o tamanho dos
gr8os poder& ter influéncia na sensibilidade & radiagdo

neutrdénica do material.

Por outro lado, a sensibilidade de um material TL &
radiacdo depende de sua qranulaqaom’, diminuindo com a redugdo
do tamanho dos grdos. Outro fator a ser considerado & a
facilidade de se identificar uma granulagdo e de se obter uma

mistura homogénea.
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Tabela 4.2 - Estimativa do alcance das particulas alfa
produzidas nas reégées l(’B(n,az).'Li. em fungao de

. . 149
suas energias e do material em que se propagam .

Material Energia (MeV) Alcance (um)
1,78 18
MgB,0,:Dy
1,47 15
1,78 8600
Ar
1,47 7200
L  ——_——____ ___

4.3.4 Tratamento Térmico de Bensibilizagdo

Os pbs resultantes, nas diferentes granulagdes, sdo
lavados com &gua destilada com o objetivo de eliminar o evcesso
de 4cido bérico, colocado propositadamente para garantir a

reagdo total do Oxido de Magnésio.

A principio a lavagem ndo fazia parte do processo de
obtengdo do MgB,0,:Dy, sendo que esta etapa n3o foi realizada no
primeiro 1lote de produgdo. Observou-se que as pastilhas de
MgB,0,:Dy produzidas neste lote, quando submetidas ao aquecimento
apresentavam bolhas, grudando na prancheta do aparelho leitor de

termoluminescéncia e desprendiam um pé6 branco (possivelmente
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H;BO; que ndo reagiu) que se depositava no filtro da

fotomultiplicadora.

Quando a lavagem do p6 foi introduzida no processo,
além de solucionar tais problemas, observou-se um aumento na

resposta TL do material.

Ap6s a lavagem, o pbd, ainda ftGmido, & seco durante
20 minutos a 100 °C e entdo & tratado termicamente a 500 °C
por 2 horas, com a finalidade de sensibilizar e estabilizar as

propriedades termoluminescentes.

4.4 Produgdo das Pastilhas de MgB,0,:Dy

4.4.1 Prensagem

A partir do pé de MgB,0,:Dy sdo produzidas pastilhas,
por compactagdo a frio em uma prensa hidr&ulica. Tais pastilhas
medem 1 mm de espessura por 6 mm de didmetro e cuja

massa & (49,0 £ 0,2) mg.
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4.4.2 Sinterizacio das Pastilhas

Uma vez prensadas, as pastilhas sdo submetidas a
sinterizagcdo que <consiste de um tratamento térmico a
temperaturas adequadas. O processo de sinteriza¢do utilizado
neste trabalho, para as pastilhas puras, ocorreu a 800 °C
por 2 horas em atmosfera ambiente com agquecimento e resfriamento

lentos.

4.5 Mistura com Teflon

As pastilhas produzidas pela compactagdo direta do pé
de MgB,0,:Dy em 4.4.1 mostraram-se fr&geis, ou seja, com baixa
resisténcia mecanica quebrando-se ou perdendo massa durante o

manuseio.

Para contornar esse problema misturou-se teflon
(Politetrafluoretileno) ao p6 de MgB,0,:Dy, onde o teflon atua
‘como agregante, tornando as pastilhas mais resistentes.

A mistura & feita resfriando-se os p6s & temperatura
do nitrogénio liquido, onde o teflon, que & encontrado na forma
pastbsa se cristaliza, tornando mais f&cil a homogeneizacdo.

Sabe-gse que aumentando a quantidade de teflon na

COMISCAC NEC:CieL CE ENERG!. NUCLEAR/SP - IPEN
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mistura, obtém-se uma maior resisténcia mecdnica das pastilhas,
porém perde-se em sensibilidade. Para efetuar o estudo da
sensibilidade TL em fungdo das proporgdes de tetraborato de
magnésio e teflon utilizou-se as seguintes composigdes: 10, 20,

30, 40 e 50 ¥ em massa de teflon.

Para as pastilhas com teflon efetuou-se a sinterizacép
4 temperatura de 300 °C por 0,5 horas seguido de 400 °C por
1,5 horas, com aquecimento e resfriamento lentos. A temperatura
de sinterizagdo das pastilhas contendo teflon & menor do que
para as que ndo contém teflon, devido ao fato da temperatura de

sublimacdo do teflon estar em torno de 400 °C.

4.6 Tratamento Térmico para Reutilizagdo

Para que uma pastilha possa ser usada varias vezes é
'nece556rio que mantéhha as propfiedades termoluminescentes de
uma irradiagdo para outra. Para isso & conveniente submeter as
pastilhas a um tratamento térmico antes da irradiagdo. Um
tratamento térmico adequado elimina a termoluminescéncia
anteriormente induzida, deixando as pastilhas sempre nas mesmas

condigdes iniciais, tornando os resultados reprodutiveis.

O tratamento térmico utilizado para as pastilhas de

tetraborato de magnésio varia de autor para autor®”¥  para

esse trabalho foi utilizado um tratamento térmico a 200 °C por
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1 hora seguido de 600 °C por 1 hora, efetuado por Prokicon para
as pastilhas puras. Para as pastilhas contendo teflon sera
realizado um estudo da reprodutibilidade TL, levando-se em conta

6(35)

o tempo de tratamento térmico. Szab utiliza um tratamento

térmico para reutilizagao a 300 °C por 15 minutos.

4.7 Bistema de Irradiacgio Gama

As exposigcdes & radiagcdo gama foram efetuadas
utilizando-se uma fonte de ¥co de 15 TBgq, montada em um arranjo
especial que permite a irradiacdo dos dosimetros livres no ar
(Figura 4.1), para se obter um minimo de espalhamento e manter
a isotropia. Foi wutilizado também um irradiador de Pes  de
3,7 GBg da JL Sheperd and Associates. As pastilhas foram sempre

irradiadas entre placas de lucite com espessura adequada para

garantir equilibrio eletrénico.
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Arcode 34 cm Arcode 15¢cm

Figura 4.1 - Arranjo para Irradiagdo do MgB,0,:Dy com Radiagdo

Gama do ®co livre no ar.
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As exposigdes, X, foram calculadas pela expresséom’ :

x=I‘.1;.th
onde:
A (Bq) = Atividade da fonte - %o : 15 TBq;
- Wes: 3,7 GBg.

d (m) = Distdncia fonte-TLD.
At (s) = Tempo de irradiagdo em horas.
r = Constante gama especifica'

- %0 =9,19 x 10" c.kq'.m’.Bq'.n'.

- Wes = 2,30 x 10" c.kg'.m’.Bq’.n".
Ty ¢ = %o = 5,27 anos.

- Weg = 30 anos.

4.8 S8istema de Irradiagio com Néutrons

As irradiagdes com néutrons foram efetuadas
utilizando-se uma fonte de 2"Ml-Bc;!, onde os néutrons sdo obtidos
através da reagio 9Be(cx,n)'zc, pertencente ao Instituto de Fisica

241

da Universidade de S3o Paulo (IFUSP). O Am, radioisétopo

emissor a, & disponivel comercialmente na forma de 6xido, AmoO,,

“A constante gama especifica de um_material radioativo fornece a taxa de exposicio
produzida por uma fonte puntual de 3,7 x 10’ Bq (1 mCi) desse material & 1 cm de distancia.
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sendo a fonte de néutrons produzida pela compactagdo desse 6xido

o Mam possui todas as propriedades

com o material alw
desejaveis numa fonte (a,n)"™”, ou seja, dimensdes reduzidas,
‘alta atividade especifica do emissor alfa, baixa taxa de emissdo
de radiagdo gama, espectro de energia dos néutrons reprodutivel
de fonte para fonte, meia vida 1longa e boa estabilidade

Z"AIII e

mec8nica. A radiagdo gama produzida na fonte & devida ao
tem como componente principal um raio gama de 60 keV. As

caracteristicas da fonte sio:

- Fonte : Am-Be
- Fabricante : Amersham International plc.
- C6digo : AMN24
- Néutrons produzidos pela reacdo (a,n) no Be: Q = 5,71 MeV
- Radioisétopo emissor alfa : ¥am
- Energia da particula alfa : 5,48 MeV
- Meia vida, T,, : 458 aﬁos
- Atividade nominal : 185 GBq (5Ci)
- Atividade especifica : 119,5 Glaq.g'l (3,23 Ci.g")
- Rendimento de néutrons : 59,4 m‘!».m:rons.s".maq'l
(2,2 x 10° néutrons.s’.ci’)
- Dimensdes da fonte : 30,0 mm de didmetro por 60,0 mm

de comprimento

- Espessura da parede da cadpsula de ago inox : 2,4 mm

O dispositivo de irradiagido consiste de um sistema de
roldanas que faz com que a fonte seja retirada da blindagen,

localizada abaixo do solo, suspensa A altura desejada e fixada
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onde se queira. Todo esse sistema faz com que a fonte corra por
um tubo de aluminio. O arranjo para irradiagdao com néutrons
térmicos foi montado no centro da sala de néutrons do
Laboratério de Dosimetria do Instituto de rFisica da USP. Essa
sala tem dimensdes 10 m x 14 m x 4m, sendo que nd@o ha forro
abaixo do telhado de ago~inox. As paredes sdo de alvenaria. Este

arranjo & apresentado na Figura 4.2.

10 cn’\\‘ Parafina
10 cm\ 20 cm

241
3 mm Pb +—@— Am-Be

Figura 4.2 ~ Arranjo para irradiagdo com néutrons térmicos
montado no Instituto de Fisica da USP (IFUSP). O
esquema nio guarda as proporgdes reais dos

componentes.
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4.9 Sistema de Irradiagio com Raios-X

As irradiagdes com raios-X foram efetuadas
utilizando-se um aparelho da marca Stabilipan, pertencente ao
Hospital A. C. Camargo. As condigdes de irradiagdo sdo

apresentadas na Tabela 4.3.

Tabela 4.3 - Pardmetros de operagio do aparelho de raios-X

utilizado na irradiagdo das pastilhas de MgB,0,:Dy.

Exposigdo

F E

Corrente iltro el
c.s.R.

kV mA Adicional keV R mC.kg"

Tensao

60 20 2 mm Al 1,7 mm Al 28 29,1 7,51

80 20 2 mm Al 2,2 mm Al 30 40,8 10,53

120 20 0,2mmculo,32mmcul 52 | 40,6 | 10,47

160 20 0,5 mm Cu}] 0,80 mm Cu 75 44,3 11,43

200 20 1,0mm Cuj 1,5 mm Cu 96 45,6 11,76

15 Thoraeus

Obs.: Distancia Focal - 50 cn.

Cone Localizador - 10 x 8 x 50 cm.

C. 8. R. = Camada Semi-redutora.
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4.10 Leitura Termoluminescente

A leitura TL das pastilhas foi efetuada utilizando-se

um aparelho leitor termoluminescente Harshaw, modelo 2000 AB.

As condigdes de leitura s&o:

- H. V. =500 V.

Taxa de aquecimento = 10 *c.s;

Intervalo de integracio de 100 a 300 °C;
- Tempo de integragdo de 30 s;

- Fluxo de N, = 4 1.min".

Todas as leituras realizadas para a caracterizagdo dos
pardmetros estudados foram efetuadas imediatamente apés o

término da irradiacdo, salvo.nas medidas de decaimento térmico.
Cada ponto considerado &€ a média aritmética de 5
leituras e as barras de erro o desvio padrdo da média (1 o,).

4.11 Pastilhas com Boro Enriquecido em '°B

Foi produzido um lote de pastilhas com boro
enriquecido com Y3 com a finalidade de verificar qual o

incremento na sensibilidade TL, e se uma eventual melhoria
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compensaria o custo e a dificuldade para a obteng3o do material.

As pastilhas obtidas com boro enriquecido com s s3o
produzidas de maneira idéntica 4s outras pastilhas, sendo que
neste. caso o reagente de partida, H;BO,, contém 92,41 3% de 5°B-,

contra 19,8 % contidos no boro natural.

4.12 Nedida da Taxa de rFludncia de Néutrons Térmicos nos
Locais de Irradiagio

A taxa de fluéncia de néutrons térmicos no arranjo
descrito no item 4.8 foi medido pelo método de ativagdo de

folhas de ouro, através da reacio '”Au(n,y)'”hu, pelo Laboratério

de Metrologia. Nuclear do Instituto de Pesquisas Energéticas e

Nucleares de S&0 Paulo (IPEN-CNEN/SP).

As folhas de Au foram dispostas entre os blocos de
parafina, nas posigdes onde s&o irradiadas as pastilhas de
MgB,0,:Dy, para que fosse feito um mapeamento da regido de
irradiagd3o. As posi¢des slo mostradas na Figura 4.3.
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15 cm

1S cm

ORNNOC

1os (0)

86 cm

0
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Figura 4.3 ~ Esquema da disposigdo das folhas de Au no arranjo
descrito no item 4.8. As folhas sdo representadas

pelos circulos 1, 2, 3, 4 e 5.



43

S. RESULTADOS E DISCUSSOES

S.1 Resposta TL i Radiacgio Gama

5.1.1 Curva de Eaisséo

A curva de emissio TL do MgB0,:Dy submetido a uma
exposicio de 2,58 x 10”° C.kq" de radiagdo gama do “co & mostrada
na Figura 5.1. Verifica-se um pico pronunciado 3 temperatura de
180 °C. Este pico foi considerado, neste trabalho, como o pico
-dosi-étrico, cuja &rea integrada seri a resposta TL do material.
Outros dois picos menores aparecem as temperaturas de 150 e
280 °C. A relacdo de amplitudes entre os picos 2 e 3 &€ um fator

8. A sensibilidade média do p6 & de 1,8 X 10° nC. (c.kg")".g".
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Figura 5.1 - Curva de Emissd8o TL do MgB,0,:Dy Submetido &

Radiag3o Gama.
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$.1.2 Resposta TL do MgB,0,:Dy em Fungido da Concentracédo do

Solvente

A resposta TL de amostras produzidas com diferentes
concentragdes de acido nitrico & apresentada na Tabela 5.1. As
amostras, na forma de pd, foram submetidas & radiacdo gama do

137 .
Cs. Todas as respostas foram normalizadas para uma mesma massa.

Tabela 5.1 - Resposta TL em fungdo da concentragdo do Solvente.

Concentragdo do Solvente Resposta TL

( HNO,:&gua destilada ) ( nC

(4:1)

(1

(1

Com base nos resultados, observa-se gue a concentragdo
do solvente (HNO,:&4gua destilada) de (1:9) corresponde as

amostras com maior resposta TL, ou seja, maior sensibilidade.
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5.1.3 Reprodutibilidade TL de Pastilhas Puras de MgB,0,:Dy

As pastilhas puras de MgB,0,:Dy foram submetidas a
vdrios ciclos de irradiagio com radiagio gama do Wics
(2,58 «x 10° c.kgq). As amostras foram sempre irradiadas em
condigdes de equilibrio eletrénico, mantendo sempre constantes

os demais parémetros.

0Os resultados de sete irradiacgdes seguidas,
intercaladas por leituras TL e tratamentos térmicos de 200 °C
por 1 hora seguido de 600 °C por 1 hora, sdo apresentados no
grdfico da Figura 5.2. Analisando os resultados obra2rva-se gue
as primeiras leituras TL mantém-se reprodutiveis, mas & medida
que as pastilhas sfo reutilizadas verifica-se uma diminuigdo na
resposta TL. Pode-se atribuir essa diminuigcdo ao fato das
pastilhas puras perderem massa durante o manuseio em virtude de

serem frageis.

S.1.4 Resposta TL em Puncdo do Tamanho dos Gridos

Pastilhas de MgB,0,:Dy puras, confeccionadas a partir
de diferentes granulagdes, foram expostas & radiagdo gama do
'nCs, sob condigdes de equilibrio eletrénico. Os resultados sé&o
apresentados na Figura 5.3. Verifica-se que as pastilhas com

tamanho de grdos entre 74 e 174 um se mostram mais sensiveis A

CCMISLAC tiecien . CE ENERGIL NUCLEAR/SP - IPEN
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radiagao gama, conforme descrito por szabs®®.

$5.1.5 Lavagem do pé de MgB0,:Dy

Com.a inﬁroducéo da iavagem do p6 de MgB,0,:Dy, as
pastilhas puras produzidas apresentaram um aumento de
sensibilidade de 22 %. Resolveu-se também dois problemas: o de
embagamento do filtro da fotomultiplicadora durante o processo
de aquecimento e o das pastilhas grudarem na prancheta do

aparelho leitor de termoluminescéncia.

Para se poder criterizar o método de lavagem foram
feitas medidas de pH da &gua resultante da lavagem do pd. Os

resultados sao apresentados na Figura 5.4.

Analisando os resultados, verifica-se que o pH da &gua
resultante da primeira lavagem & &cido, concluindo-se que o pé
de MgB,0;:Dy ainda contém &cido bbérico, que foi colocado em
excesso na etapa de produgdo do f6sforo. Quando o pb6 & lavado
outras vezes, percebe-se que ele vai se tornando neutro. Entdo,
pode~se concluir que 3 lavagens sdo suficientes para eliminar
todo o residuo de acido. Para padronizagdo do método foi fixado

um namero de 4 lavagens.
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5.1.6 Respoata TL em Pungio da Porcentagem de Teflon

As pastilhas de MgB,0,:Dy contendo diferentes
concentragdes de teflon foram expostas & radiacdo gama do es.

Os resultados obtidos s@o apresentados na Figura 5.5.

Analisando os resultados verifica-se, como esperado,
uma redugdo na sensibilidade com o aumento da quantidade de
teflon. As pastilhas contendo 40 e 50 ¥ de teflon misturados ao
pbé de MgB,0,:Dy apresentam resisténcia meclnica adequada e sua
sensibilidade ainda ¢é satisfatéria para utilizacdo em

monitorag¢do pessoal, (7,7 X 10* nC.(C.kg*)J.QJ).

5.1.7 curva de Dependéncia Energética

As pastilhas de MgB,0,:Dy com teflon foram submetidas
a irradiagdes com radiagdo X de diferentes energias para
determinar a dependéncia energética de sua resposta TL. As
condi¢des de irradiagdo sdo apresentadas no item 4.9. Os

resultados sdo apresentados na Figura 5.6.

As amostras foram irradiadas entre placas de lucite de
3,0 mm de espessura, que garantem equilibrio eletrénico para

radiagcdo gama do %co. Todas as respostas foram normalizadas em

60

relagdo A resposta TL do Co. Observa-se que na regido de
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energias de predominincia do efeito fotoelétrico, a dependéncia

madxima € de um fator 2 em relagao a energia do “co.

5.1.8 Curva de Resposta TL em Fungido da Exposigdo

As pastilhas de MgB,0,:Dy com teflon foram submetidas
4 radiagdo gama do %co. Todas as irradiagdes foram efetuadas em
condigdes de equilibrio eletrdnico. As exposigbdes utilizadas
estéo no intervalo de 5,16 x 10°* c.kg'l (20 mR) a
12,90 x 10" c.kg'l (5 R). Os resultados sdo apresentados na
Figura 5.7. Analisando a curva observa-se que o MgB,0,:Dy
apresenta resposta linear no intervalo de exposig¢do estudado, o
qual estd na regido de utilizacdo em monitoragao pessoal. O

fator de calibragdo (F.,) obtido foi 48,4 x 10° (C/kg).nc4.
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5.1.9 Curva de Decaimento Térmico

A curva de decaimento térmico foi obtida expondo-se
as pastilhas com teflon a 5,16 x 10° C.kg'l (200 mR) de radiacgao
gama do Do, ApSés o término da irradiagdo as pastilhas

b' cuja

receberam um tratamento térmico de 100 °C por 15 minutos'
finalidade & eliminar o pico de baixa temperatura, isto &,
aquele situado abaixo do pico dosimétrico, para que nao haja

nenhuma interferéncia desse pico.

ApS6s o tratamento térmico as pastilhas foram
armazenadas sob condigdes especiais, para se evitar a exposigao
a4 luz ultravioleta. As leituras foram efetuadas para periodos de
armazenamento de até 30 dias. Os resultados estdao apresentados

na Figura 5.8.

Ao analisar os resultados observa-se que o decaimento
térmico das pastilhas de MgB,0,:Dy & satisfatério, estando em

torno de 9,7 % em 30 dias.

5.1.10 Exposicdo Minima Detectével

O limite minimo de detecgdo foi calculado tomando-se
trés vezes o desvio padr3o (30) da média da leitura TL de 20

pastilhas n3o irradiadas, multiplicado pelo fator de calibragio
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obtido em 5.1.8.

A exposicio minima detectavel é de 5,2 x 10°® (:.kg'|

(20 mR).
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Figura 5.7 - Curva de Resposta TL do MgB,B,:Dy em Fungdo da

Exposicdo 3 Radiagdo Gama do “co.
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5.2 Resposta TL & Radiagdo de Néutrons

S.2.1 Taxa de Flvéncia de Néutrons Térmicos

=~
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Os resultados das medidas referentes a irradiagao de

216,1 horas, ou 3,3 meias vida do'”Au, com néutrons térmicos sao

apresentados na Tabela 5.2.

Tabela 5.2 - Taxa de Fluéncia de Néutrons

nas posig¢des indicadas na Figura 4.3.

Térmicos, n,,

: Posigdo de | Taxa de Fluéncia Erro

Erro

iIrradiaq:ao n.cm’.s’ Relativo (%) Absoluto (%)
1 487 3,0 4,0
2 326 4,5 6,0
3 389 4,5 6,0 ||
370 4,5 6,0 “
4,5 6,0

Em virtude das pastilhas de MgB,0;:Dy terem sido

irradiadas entre as posigdes 1, 3 e 5 do esquema da Figura 4.3,

fol utilizada uma taxa de fluéncia
(420 * 58) x n,.cm’z.s'l e respectivo erro de para
fluéncia de néutrons térmicos nas posig¢des onde

foram irradiadas. Os erros absoluto e relativo

média de
o cdlculo da
as pastilhas

tém grau de
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confianga de 68 %.

$.2.2 Curva de Emissido

Na Figura 5.9 & mostrada a curva de emissdo TL do
MgB,0,:Dy na forma de pastilhas com teflon submetido a uma

-2

fluéncia de néutrons térmicos de 1,9 x 10’ n.cm  provenientes da

fonte de 2"Am-Be .

Verifica-gg na curva de -emisséq oS mesmos picos
apresentadcs em 5.1.1, referentes a radiagiao gama. | A
particularidade & que o pico localizado & temperatura de 280 °C
mostra-se mais pronunciado. A relagdo de amplitudes, neste caso,

entre os picos 2 e 3 passou de 8 para 4.

$.2.3 Resposta TL em Funcdo do Tamanho dos Grios

As pastilhas de MgB,0,:Dy com teflon confeccionadas com
diferentes tamanhos de gr&os foram submetidas a uma fluéncia de
'néutrons térmicos de 3,3 x 10’ n-,.cm'2 provenientes da fonte dé
“aAm-Be. Os resultados sdo apresentados na Figura 5.10. Verifica-
se que tanto as pastilhas contendo graos com tamanho entre 37
e 74 um quanto aquelas entre 74 e 174 um mostram

aproximadamente a mesma sensibilidade, diferentemente do que se
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verificou em relagdo & radiagdo gama, onde pastilhas com graos

entre 74 e 174 pum sdo nitidamente mais sensiveis.

Por questdo de rendimento no processo de obteng¢ao
optou-se por utilizar as pastilhas contendo graos com tamanho

entre 74 e 174 um.
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5.2.4 Resposta TL em Funcio da Porcentagem de Teflon

As pastilhas de MgB,0,:Dy com teflon foram submetidas
a radiagao de néutrons térmicos provenientes da fonte de ¥ am-Be.
A fluéncia utilizado foi de 3,6 x 10’ n‘.cm'z. Os resultados sao
apresentados na Figura 5.11. Analizando os resultados, observa-
se da mesma maneira que para radiagdo gama, uma redugdo na
sensibilidade termoluminescente com o aumento da quantidade de
teflon. Da mesma forma, as pastilhas com 40 e 50 t de teflon
apresentam sensibilidade satisfatéria e boa resisténcia

mecéanica.
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5.2.5 Curva de Resposta TL em Fungido da Fluéncia de

Néutrons Térmicos

As pastilhas de MgB,0,:Dy com teflon foram submetidas
4 radiagao de néutrons provenientes da fonte de ¥ am-Be. As
fluéncias utilizadas estido no intervalo de 1,8 a

29,0 x 10’ n,.cm’

Os resultados sdo apresentados na Figura 5.12.
Analisando a curva observa-se que o MgB,0,:Dy apresenta resposta

linear no intervalo de fluéncia estudado.

Na Figura 5.12 & apresentada a curva de resposta TL
total em fun¢3o do tempo de irradiagdo (curva A). Na curva B é
apresentada a resposta TL do MgB,0,:Dy devida exclusivamente a
néutrons térmicos. Essa curva foi obtida subtraindo-se a
resposta TL em nC equivalente A exposigdo gama presente no campo
'neutrénico, utilizando-se a'curva de calibragdao para radiagio

gama, Figura 5.7.

A taxa de exposicdo gama presente no campo neutrénico
foi determinada utilizando-se dosimetros TL de CaSO,:Dy. O
procedimento executado & descrito no item 5.2.9. Na Figura 5.13
€ apresentada a curva de resposta TL devida aos néutrons
térmicos, agora, em fungdo da fluéncia de néutrons, determinada

em 5.2.1.
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5.2.6 Ccurva de Decaimento Térmico

A curva de decaimento térmico do sinal TL foi obtida
submetendo-se as pastilhas com teflon a uma fluéncia de néutrons

2

térmicos de 3,6 x 10’ n.cm” provenientes da fonte de *am-Be.

Apds o término da irradiagdo as pastilhas receberam um

tratamento térmico de 100 °C por 15 minutosm,

cuja
finalidade & eliminar o pico de baixa temperatura, isto &,
'aquele situado abaixo do pico dosinétrico, para gque nao hajé

nenhuma interferéncia desse pico.

ApSés o tratamento térmico as pastilhas foram
armazenadas sob condigdes especiais, para se evitar a exposigdo
4 luz ultravioleta semelhante ao que foi feito em 5.1.9. As
leituras foram efetuadas para periodos de armazenamento de até

30 dias. Os resultados estdo apresentados na Figura 5.14.

Ao analisar os resultados observa-se que o decaimento
térmico das pastilhas de MgB,0,:Dy & satisfatério, estando em
torno de 9,0 % em 30 dias, 7,2 % menor, comparando-se com os
resultados obtidos na Figura 5.8 para radiagdo gama. Essa

diferenca pode ser devida ao erro no método utilizado.
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$5.2.7 Reprodutibilidade da QResposta TL ea PFungio do
Tratamento Térmico

A reprodutibilidade da resposta TL foi estudada
submetendo-se as pastilhas de MgB,0,:Dy a uma fluéncia de
néutrons térmicos de 3,0 x 10’ n,.c-'2 provenientes da fonte de
¥am-Be. Os tratamentos térmicos estudados foram efetuados a
temperatura de 300 °C, variando-se o tempo do tratamento entre
15 e 180 minutos. Na Tabela 5.3 est3o os coeficientes angulares

das curvas de reprodutibilidade apresentadas na Figura 5.15.

Tabela 5.3 ~ Coeficiente Angular das Curvas de Reprodutibilidade

do Tratamento Térmico.

—————

Tratamento Coeficiente

Térmico Angular

300 °C/15 min. 0,016

300 °C/30 min. -0,129

300 °C/60 min. -0,271

300 °C/180 min. -0,085
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Figura 5.15 - Curvas de Reprodutibilidade da Resposta TL das
Pastilhas de MgB,0;,:Dy Irradiadas com Néutrons
Térmicos em Fungdo do Tempo de Tratamento Térmico

para uma Temperatura de 300 °C.
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Analisando os resultados, verifica-se uma melhor
reprodutibilidade para o tratamento térmico de 300 °C/15 min,
levando em consideragdao o menor valor de coeficiente angular

apresentado na Tabela 5.3.

5.2.8 Pastilhas Contendo Boro Enriquecido em '’B

As pastilhas de MgB,0,:Dy com teflon produzidas com
boro enriquecido com %8 em 92,41 %, submetidas 3 uma fluéncia de
néutrons térmicos de 1,9 x 10’ q.cma'provenientes da fonte de
2"Mﬂ-Be, comc esperado devido & concentragdo maior de mB,
mostraram-se 12,5 % mais sensiveis que as pastilhas contendo

loB). Esse resultado indica que o

boro natural (19,8 % de
incremento que se obtém em termos de sensibilidade ndo é
proporcional ao aumento no gréu de enriquecimento. Portanto, ndo
se justifica o emprego de &cido bérico enriquecido, devido ao

alto custo do material bem como a dificuldade na sua aquisigao,

na produgdo desse tipo de material.
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5.2.9 Exemplo de Aplicagdo Pritica

Com o objetivo de testar os dados de calibragdo
obtidos, bem como comprovar a técnica proposta de utilizagdo de
dois materiais diferentes para a determinagdo da dose de
néutrons, efetuou-se um teste preliminar de determinacido Ada
fluéncia de néutrons térmicos. Deve-se considerar que ndo foi
desenvolvido um porta-dosimetros adequado para a detecgao de
néutrons. As amostras de MgB,0,:Dy foram irradiadas seladas em

filme fino de polietileno.

Para a determinagdo da exposigdo devida & radiacdo
gama foram utilizadas pastilhas de CasO,:Dy previamente
calibradas com radiagcdo gama do ®Cco. As amostras foram
irradiadas no porta-dosimetros descrito em 4.1, que permite a

determinagcdo da exposicdo bem como da energia efetiva da

radiacdo.

Os dosimetros de CaSO,:Dy bem como as pastilhas de
MgB,0,:Dy foram submetidas a 12,63 horas de irradiagdo com a
fonte de *Am-Be o que corresponde a uma fluéncia de

1,91 x 10’ n.cm’.
a) Determinacfo da Exposiglo Gama

A exposicdo gama (Exp,) foi determinada a partir da

resposta TL(y) do CasO,:Dy sob os filtros de chumbo e chumbo com
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furo, subtraindo-se a resposta TL média de amostras nao
irradiadas TL,(OR), multiplicando-se o resultado pelo fator de

calibragdo F,.

Exp,(Y) =[TL(y) ~TL_(OR)] »F,

A determinagdo da energia efetiva (E,) foi feita
analisando-se as relagdes entre as respostas TL das amostras sob

os diferentes filtros.

Tanto as pastilhas e os porta-dosimetros como a curva
de calibracgdo e as curvas de dependéncia energética utilizadas
foram fornecidas pelo Laboratério de Dosimetria

Termoluminescente do IPEN.

Os resultados encontrados foram:

Exp,=1,47x10°*C/ kg (57mR)

E, > 1000 keV

b) Determinaglo da Fludncia de Néutrons Térmicos

Utilizando-se a curva de calibragdo para radiagdo gama
(Figura 5.7) determinou-se a resposta TL em nC (TL(y)) do

MgB,0,:Dy reterente a 1,47 x 10°* C/kg (57 mR) de radiacdo gama.
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O valor encontrado foi de 0,32 nC.

Tomando-se a resposta TL total (TL;) das pastilhas de
MgB,0,:Dy, subtraiu-se a resposta TL referente 3 radiagdo gama
(TL(Y)) e a TL média de amostras ndo irradiadas (TL_(OR)),
obtendo-se a resposta TL liquida devida aos néutrons térmicos

{TL(n)).

TL(n) =TL,~TL(y) -TL,(OR)

TL(n) = 2,85 - 0,322 - 0,389 = 2,14 nC

Utilizando-se a curva da Figura 5.13 determinou-se uma
fluéncia média de 1,86 x 10’ n,.c:m'2 (¢ que corresponde a
12,3 horas). Esse resultado difere da fluéncia real em apenas

2,6 %, 0 que demonstra a viabilidade do método sugerido.



X

6. CONCLUSOES

O material termoluminescente tetraborato de magnésio
dopado com disprésio foi submetido aos testes para avaliagdo do
seu desempenho para utilizacio em monitorag3o da radiagao de
néutrons. Os estudos mostraram gque o material apresenta
propriedades satisfatérias como: sensibilidade adequada, pequena
dependéncia energética para radiagdo X e gama, eguivaléncia com
o tecido humano devido ao seu nGmero atdémico baixo (Z, = 8,4),
linearidade no intervalo de dose necessério em monitoragao tanto
para radiagdo gama quanto para radiag3o de néutrons e decaimento
térmico pequeno quando armazenado sob condigdes ambientais
normais, além da facilidade de obtencdao e de seu custo baixo de

produgao.

O MgB,0,:Dy pode sér utilizado juntamente com outros
materiais termoluminescentes n3o sensiveis A& radiagdo de
néutrons. assim como o sulfato de calcio dopado com disprésio,
constituindo um par de dosimetros para discriminagdo da radiagdo

gama sempre presente num campo neutrénico.

Concluindo, o MgB,0,:Dy & potencialmente adequado para
utilizacdo em monitoracdo pessoal de néutrons, necessitando de
um desenvolvimento no sentido de se projetar um porta-dosimetros
e o estudo de seu desempenho pura outros espectros de energia de

néutrons.
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