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DOSIMETRIA DE NEUTRONS RAPIDOS

Barbara Maria Rzyski

RESUMO

Foi dessnwolvida » técnica de prdtons dc recuo para induzir a termoiuminescéncis stravés da incidéncie de
ndutrons répicos. Utilizamos o CaF; (fluoreto de céicio) natural como fésforo TL. O acicar de cana e o polietileno
foram usados como emissores de protons. O fésforo e 0 material hidrogenado, em pbd, foram bem misturados,
encapsuledos em tubos de vidro e expostos & fontes de Am-Bs, resuitando em protons de recuo dos néutrons répidos
incidentes -om energia entre 0,25 » 11,25 MeV. A rosposts intrinseca do CaF, naturel puro em relacdo sos néutrons
répidos sem o meterial hidrogenado (radisdor de protons) foi testeds utilizando-se o fluoreto de Iftio (LiF) TLD-700.

As curves de emissio TL foram registradss em temparsturs, desde s smbiente até 350°C, apés ¢ irradisclo com
difersntes doses de ndutrons répidos ¢ exposicOes de raios gama do 3060.

A doss de primeira colisdo (kerms) em relaciio 208 néutrons répidos nos materiais semelhantes 80 tecido
humano, teis como O aglcar, polietileno ou misturas de f0sforo e material hidrogenado, forem ceiculadss pera todo o
intervelo de energiss utilizado.

CAPITULO |

INTRODUGCAO

1.1 — Dosimetris da Radiaciio Basead_ em Termoluminescéncia

A termoluminescéncia (TL) é um fendmeno conhecido hé mitos séculos. Hé registro de que,
Boyle{24), em 1663, notsra a emissdo de luz pelo diamante quando aquecido. Outros
pesquisadores'€.24) deixaram, também, notas de observaciio sobre o fendmeno.

A possibilidade do uso de termoluminescéncia na dosimetria da radiacfo s6 foi percebida e
considerada em 1895, por Wiederman!34) que observou a emissSo da luz TL pelo Ca,SO, ativado (ou
dopaco) por alguns porcentos de MnSO,, apds, exposto 3 luz UV e aquecido até cerca de 200°C.

O grande desenvolvimento no estudp da termoluminescéncia como um fendmeno do estado
sblido, bem como, a sua aplicagdo em dosimetria da radiacso é relativamente recente e, se deve a dois
grupos: o do Naval Research Laboratory!22.29) ¢ o da Universidade de Wiscosin'®). Trabslhos
subsequentes podem ser encontrados na Ref.'24). Na realidade paralelamente, o grupo chefiado por
Anstov-Romanovsky'2!, desenvolveu e usou pala primeira vez, dosimetros termoluminescentes na
monitorscio de pessoal. O material usado foi SrS dopado com Eu ou Sm.

Schulmen!'1) e seus colaboradores do Naval Research Laboratory produziram com sucesso,

/inetros TL baseados em CaF, ativado com Mn (posteriormente con, Dy), enquanto que, Cameron!5

@ seus colsborsdores, seguidores do trabalho de Daniels, especislizaram-se em LiF: Mg, realizando um
estudo muito extensivo sobre 8 TL deste cristal.



A fluorita, o CaF, natural @€ um excelente cristal idbnico termoluminescente O estudo de suas
propriedades TL, bem como de seu uso como dosimetro da radiagdo, foi conduzido por Schayés‘”) e
seus colaboradores.

A fluorita sendo encontrada em grande quantidade e variedade no Brasil, mereceu um estudo
especial no laboratorio da Coordenadoria de Ciéncia e Tecnologia de Materiais do | E A18.15,20) Ela¢
proveniente de CriciGma, Santa Catarina e se apresenta com diversas cores, dependendo das impurezas
que contém. A variedade verde e a que possui maior sensibilidade!20.

Outros cristais idnicos sdo termoluminescentes, mas, ndo serdo aqui mencionados.

1.2 — Fenomeno da Termoluminescéncia

Todos os cristais idnicos e alguns organicos possuem a propriedade de, tendo sido previamente
irradiados, emitirem luz quando aquecidos Dizemos, que eles apresentam o fendmeno de
termoluminescéncia.

Em alguns casos a luz emitida estd na regido visivel e possui tal intensidade que, numa sala
escura torna-se visivel a olho ni. E o caso da fluorita extraida da mina, que ndo sofreu nenhum
tratamento térmico Tendo sido submetida a radiacdo proveniente da radioatividade do solo de onde se
originou, no decorrer de milhares ou milhdes de anos, quando colocada sobre uma placa metdlica
aquecida de 250 a 30U°C, numa sala escura, permite que se veja uma intensa emissdo luminosa.

O mecanismo da emissdo TL, como é aceito hoje em dia, baseia-se essencialmente na existéncia
de dtomos estranhas (impurezas) no cristal e/ou outros defeitos da rede. Ndo se pretende fazer aqui,
uma exposicao detalhada da discussdo sobre o mecanismo em uestdo, por fugir ao escopo deste
t.abalho. Apenas se registra que segundo se aceital?%', os dipolos formados por impurezas aliovalentes e
vacancias, ou os complexos formados por estes dipolos, ddo origem a niveis de energia chamados
armadilhas na banda proibida do cristal Figura 1 1. Quando este é irradiado, por exemplo, com raios
gama, tem lugar uma intensa ionizagdo e, em consequéncia elétrons de valéncia sdo promovidos para a
banda de condugdo, deixando buracos na banda de valéncia. Tanto os elétrons na banda de condugao
como os buracos na banda de valéncia se movem livremente no cristal até serem capturados por
armadilhas, Quando, posteriormente, o cristal é aquecido, os elétrons {ou buracos) recebendo suficiente
energia, sdo liberados para a banda de conducdo (banda de valéncia) e vagueam pelo cristal até se
recombinarem com os buracos (eletrons), emitindo neste uitimo caso, luz TL.

A profundidade E das armadiihas contada a partir do fundc da banda de condugdo, chama se de
energia de ativagdo. Quanto menor o valor de E, menor serd a meia vida dos elétrons nas armadilhas
correspondentes

Sendo a termoluminescéncia, uma modalidade de fosforescéncia, um material termoluminescente
é também ~..1amado de fosforo TL.
ado de tasforo @— b0 de conducBo
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1.3 — Caracteristicas Genais

1.3.1 — Curvas de Emissio

A luz TL emitida durante o aguecimento do fésforo, pode ser recebida numa véivt'a
fotomuitiplicadora e registrada sob forma de corrente em fungio do tempo (para ums taxa de

aquecimeito conhecida) ou da temperatura A curve resultante recebs o nome de curva de emissfo. A
Figura 1-2 mostra a curva de emissfio da fiuorita de Criciama.

(A

Intensidode TL

\
[ \

. .\
. ‘-

1

50 100 200 300 Temp. °C
Curva de emissGo do CaF, : notural

Figura 1-2

Com poucas excessdes a curva de smissfo da maioria dos materiais TL & composts de mais de
um pico; cada um dos quais corresponde 8 um grupo de armadilhas de ums dada energia de ativacio E.

A posicBo de um pico dada em termos de temperatura é dependents de E bem como da texs de
aquecimento. Quanto maior for £, mais eleveda serd a temperatura do pico.

A alturs do pico ¢ proporcional & expusicio ou dose sbsorvida da radiacko que induziv a TL. A
drea sob a curva de emissdo & também proporcional 3 exposicdo da radiacfo incidente Por isso, na
prética pode-se usar tento a sltura do pico como a 4rea sob @ curva de emissdo, como medida da
expasicio (R = Roentgen) ou dose absorvids (rad). Deve-se tomar cuidado de ndo usar s picos de baixa
temperatura, pois, estes decasm mesmo em temperatura ambiente.

A curva de emissfio é a que caracterize a propriedade TL de ceda fosforo.



1.3.2 — Linearidade

Para a dosimetria de rotina é desejivel que a resposta TL varie !inearmente com a exposi¢do,
pois se isto for o ceso, basta determinar um ponto de calibragdo, isto é, um fator de proporcionalidade e
ter-se-a de modo muito simples a curva de calibragdo.

A observagdo mostra aue, na maioria dos casos, a curva da TL versus a exposi¢do apresenta as
seguintes caracteristicas:

i a TL varia linearmente com a exposiyio na regido que vai de haixa exposicdo até cerca de
500 a 1000 R

il acima dessa exposi¢do (cujo valor varia de fasforo para fosforo) o material emite luz numa
proporgdo superior 3 linear, por isso chamada de resposta supralinear, até que, para uma exposi¢do de
10°R a 10°R, ¢ resposta TL entra em saturaco.

iii. finalmente para exposigdes superiores, a resposta TL passa a decrescer.

A Figura 1-3 mostra uma curva de resposta TL em fun¢do da exposi¢do, do LiF:Mg (TLD-100).
A supralinearidade depende da historia térmica do material.

a.
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~
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exposigao (R)

Figura 1:3

1.3.3 - Sensibilidade e Reprodutibilidade

A sensibilidade de um f6sforo 6 dada pela leitura TL por unidade de exposi¢do. € claro que um
material sensivel é essencial para a medida de exposi¢des baixas.

A reprovutibilidade de uma leitura é a propriedade pela cual, o fésforo adequadamente tratado
produz sempre igual leitur. TL para a mesma exposi¢do da radiacdo.

A sensibilidade de um f&sforo depende, é claro, deste, isto é, o LiF por exemplo possui uma
sensibilidade diferente daquela do CaF,, etc. Mas, para um dado cristal, a sensibilidade depende
criticamente do tipo e da concentragdo da impureza que se coloca. E bem conhecido o fato de que, o
Mg ¢ a impureza fundamental no LiF para que este seja um bom material TL e que, a concentragdo ideal

esteja na vizinhanca de 100 ppm. A presenca de Ti ¢, também, essencial por motivo que aqui ndo serd
discutido.



Uma irradiagdo intensa, da ordem de 10° a 10° R em alguns casos, aumenta a sensibilidade do
fésforo.

A reprodutibilidade depende do comportamento térmico do fosforo. Se este, em temperatura
ambiente, sofre o efeito de recozimento, a sua reprodutibilidade pode sofrer variagoes.

1.3.4 — Estabilidadc

A estabilidade é medida pela meia vida de um pico TL em temperatura ambiente. Como ja se
viu, quanto maior for o valor da energia de ativacdio maior sera a meia vida das armadilhas
correspondentes. Na pratica, sO interessam oOs picos estaveis, pois, o fosforo TL para ser um bom
dosimetro deve {a) guardar por longo tempo a TL nele induzida, (b} fornecer uma teitura TL cumulativa.

A curva de decaimento d2 um pico em temperatura ambiente é, também, chamada de curva de
desvanecimento (fading)

1.3.5 — Dependéncia da Luz TL com a Energia do Féton

Sendo o efeito fotoeletrico o processo predominante de {onizacdo para a energia do féton
abaixo de cerca de 150 keV, a resposta TL de um material torna-se dependente da energia do féton,
nesta regido Esta dependéncia ¢ mais acentuada quanto maior for 0 nimero atdmico efetivo (Z4¢) do
material, pois, a seccdo de choque para o efeito fotoeletrico é fortemente dependente de 2 {nGmero
atdomico). Como o ar é tomado como padrdo na definicdo da unidade de exposicdo, o material que tiver
Zqs perto de Z,., apresentard menor dependéncia com a energia do féton. Por exemplo o LiF tem
Zq¢ ~8,2 comparado com o 2, ~7,64 e a sua resposta TL, para uma dada exposi¢ao, tem uma variacdo
méaxima de ~30% em relacdo a resposta TL para cerca de 1,25 MeV (energia média dos raios gama do
60C0), onde nido ha dependéncia com a eneigia.

O CaF, com Z,;~16,3, apresenta na egido de 40 KeV, uma resposta TL cerca de 16 vezes a
da regido de 1 MeV, para uma dada exposi¢do teste.

Em dosimetria da radiacdo e importante levar em consideracdo este fator, quando se usa
material termoluminescente para esse fim O LiF tem uma dependéncia fraca com a energia do féton,
em compensacdo nao e dos fdsforos mais sens ve: .

1.3.8 — Tratamentos Térmicos

O tratamento térmico (recozimento), principaimente, por um tempo considerado prolongado,
em geral afeta as condicBes internas do cristal O numero de defeitos intrinsecos é fortemente
dependente da temperatura Os complexos envolvendo impurezas formam aglomerados, que sdo
dependentes tambem, da temperatura O esfriaments r8pido (quenching) de um material recozido em
temperaturas efevadas tem efeito diferente de um esfriamento fento.

Evidenternente tudo isto influi na termoluminescéncia. Assim, tanto no estudo do fendmeno em
si, como da sua aplicacdo pratica, e fundamental conhecer o comportament:s do cristal diante de
tratamentos térmicos especificos, a fim de ter certeza do resuitado que se obtém. Particularmente & o
recozimento, um fator importante para a reprodutsbilidade da termoluminescéncia.

O LiF apresenta um comportamento muito interessarte em relagdo ao tratamento térmico'6/,
isto é, vérias de suas propriedades sdo dependentes do recozimenito

No presente trabalho, as condi¢cdes de tratamento térmico serdo por isso sistematicamente
especificadas.



1.4 — Dosimetria de Néutrons
Os néutrons sao particulas sem carga, tornando a sua dotecgdo muito dificil.

A sua intera¢do com a materia é essencialmente nuciear: captura, espalthamento eldstico e
inelastico e reacao nuclear

A aphcacdo da termoluminescéncia na detecgdo de néutrons, principalmente de néutrons
térmicos, data de um pouco mais de 10 anos(3).

A 1déia basica dessa aplicagdo consiste no seguinte: cerca de 7,4% do Li que entra no cristal de
LiF e do isotopo Z =6; este possui uma seccdo de choque muito elevada da ordem de 945 barns. para a
captura de néutrons térmicos dando origem ao tritio e particula alfa (a), que sendo carregados, induzem
TL no LiF O efeito de raios gama (y), que sempre acompanha os néutrons pode ser subtraido,
colocando-se outro material TL insensivel a néutrons. O LiF crescido no laboratério, usando sé o
isotopo 7Li (99,9%) detecta somente raios gama

Outros materiais sao também usados para esse fim, baseados no mesmo prinzipio € o caso do
Li; B4 0-:Mn, enriquecido com }OB, que possui tambem, elevada seccdo de chooue para a captura de
néutrons térmicos

Mucilio e Watanabe!?-18.33) 3 Coordenadoria de Cieéncia e Tecnologia de Materiais do | E A.
desenvolveram uma dosimetria de néutrons termicos, baseada na ativagdo de 4%Ca em CaF, natural e
que, possui a virtude de n3o depender do efeito do campo gama que acompanha os néutrons
Resum:damente, ela consiste no seguinte: 44Ca que participa do CaF; natural ou ndo, com uma
abundancia de cerca de 2,07%, captura néutrons térmicos com uma sec¢do de choque de 700 mbarn,
tornando-se beta-ativo com uma meia vida de cerca de 165 dias. Uma vez exposto ao campo mixto
néutron + gama, o dosimetro TL é recozido em cerca de 400°C por 10 a 15 minutos, procedimento este
que é suficiente para limpar a termoluminescéncia induzida no CaF, durante a irradiacdo primadria direta.
A partir da’, as particulas beta provenientes do decaimento do Ca-45, auto-induzem TL no CaF,. A
leiura periodica da TL auto induzida fornece o fluxo de néutrons térmicos a que o fosforo foi exposto.

Metodos semelhantes, porém, baseados em reagdes nucleares, ao inves de captura, foram
propostos para néutrons rapidos! 16} e que, ndo serfo aqui descritos

Sunta et al'28) propuzeram outro método para a detecgdo de néutrons rapidos Este se baseia
no uso de uma mistura de um material termoluminescente e outro h;drogenado. Os néutrons répidos
incidindo sobre esta mistura, produzem o recuo de protons, que passam a induzir TL no fésforo. Uma
vez separado o material TL e o material hidrogenado, a leitura TL pode ser feita para a determinagdo do
fluxo neutrdnico O resultado preliminar apresentado pareceu promissor

1.6 — Objetivos do Presente Trabatho

Face ao exposto na seccdo anterior, resolvemos estudar mais profundamente, ¢ método
proposto por Sunta e seus colaboradores, tendo em vista, a importincia que a dosimetria de néutrons
répidos representa, hoje em dia, em laboratérios de alta energia, centros nucieares e radioterapia, no gue
concerne a protegao de pessoal e o célculo de dose absorvida por pacientes em neutronterapia.

Na presente investigacdo escolnemos a fluorita como material TL, por ser ela acessivel a
nos a um custo reduzidissimo, alem de ser um excelente fosforo TL. Como materiais hidrogenados
usamos o acicar (de cana) e o polietileno. Experimentamos o acGcar de beterraba e o Aalcool
porém apos uma série de experiéncias, abandonamos os materiais por apresentarem dificuldade de
serem adquiridos no mercado e por falta de mssibilidade homogénea com o fésforo no caso do
alcool.



CAPITULO N

PARTE EXPERIMENTAL

2.1 — Materiais Usados

Como fosforo termoluminescente para detectar o efeito dos protons de recuo causado por
néutrons rdpidos inciden.s sobre a mistura. escolhemos a fluot'ta, por ser este material muito sensivel e
extremamente barato. A fiuorita usada é proveniente de Cr.ciuma'’}, Santa Catarina Diversas variedades
de fluorita s3o encontradas numa mesma mina, diferindo principaimente pela sua coloragdo.
Evidentemente, siao selecionadas amostras ‘timpas’ e o critério de sc'2¢30 aqui € a que maior
sensibilidade apresenta'®.24) A anilse de amostras de fluorita verde foram feitas na Coordenadoria de
Radioquimica do |.E A e como cita Okuno‘20!, as principais impurezas sio Mn(5 ppm),
AI{0,20 £ 0,22% em peso) e Mg(0,012 a 0,016% em peso). Terras raras como Eu, Tb, Sm, Lu, Nd, La e
Ce s3o encontradas em porcentagens menores. Ocasionalmente encontram-se amostras, que tendo a
coloragao verdz, apresentam sensibilidade diferente, em geral isso se deve a smpurezas adicionais que
afetam a TL, porém, ndo a coloracdo No presente trabaiho para evitar esse tipo de efeito, selecionamos
uma pedra grande para garantir a mesma origem, além de efetuar uma homogeneizacdo apos a
pulverizacao da amostra

Uma pedra de fluorita trazida da mina de Criciima sofre iniciaimente uma lavagem com escova
de agco e detergente. Depois de completada a ‘avagem, a fluorita é quebrada e triturada em aimofariz de
porcelana e peneirada de modo que se obtenha somente granulacGes acima de 200 mesh Tyler
{0,074 mm de diametro medio) Numa das experiéncias utilizou-se uma granulacdo abaixo de 200 mesh
Tyler, como sera visto no Capituto }i1.

Depois de peneirada, & fluorita em po, sofre um, segunda lavagem mais cuidadosa com solugdo
de 3HCI + HNO; (4gua régia) e depois lavada varias vezes com agua bi-destilada Essa lavagem é feita

para que se elimine as impurezas soluveis na solu¢do utilizada, tais comc areia, terra, dxidos de ferro,
etc.

Para se obter uma secagem réapida e uniforme da fluorita lavada, utilizamos uma estufa FANEM
modelo 315/5 a cerca de 50°C por meia hora

As amostras apds o tratamento térmico que esta descrito no item 2 2 sdo compactadas & mao
dentro das capsulas com bastonetes de lucite especialmente fabricados nas oficinas do |.E.A. para
diminuir o espago entre os grdos. O moderador hidrogenado que e o agicar ou polietileno em pd passam
pelo mesmo processo de peneiracdo que o fésforo, para apresentarem o mesmo tamanho de grdo.
Também estes, sdo compactados & mdo, pois, a sua mistura com o fésforo é feita em igualdade de
volumes. Isto é, toma-se 0 mesmo volume de fosforo e de material hidrogenado mistura-se as quantias e
compacta-se a amostra.

Utilizamos também o fosforo TLD-700, fluoreto de |:tio dopado com 100 ppm de Mg com
99,9% de 7Li, fabricado por The Harshaw Chemicat Co, Ohio, U S.A., em forma de pastilhas quadradas
solidas “extruded ribbons’’ (pastilhas de extrus3o) para discriminar a dose de radiacdo gama presente 10
campo de irradiagdo.

Para as irradiacBes as amostras foram colocadas em dois tipos de cadpsulas e em trés tamanhos
diferentes, a saber:

(") Agradecemos a firma MICAL — Minerios Catarinenses S/A, Criciima - Santa Catarina, que gentilmente cedeu o
material para as nossas experiéncias



i —cépsula de wvidro pirex comum de 0,6 cm de didmetro interno, 1 mm de espessura Je
parede e 2,5 cm de comprimento

ii —tubos de polietileno de 0,3 cm de didmetro interno, 1 mm de espessura de parede e 1 cm
de comprimento

iit — tubos de poliet ieno de 0.6 cm de didmetro interno, 2 mm de espessura de parede e 2 cm
de comprimento

2.2 - Diferentes Misturas Usadas e Diferentes Encapsulamentos
Foram utiizados fundamentaimente seis tipos de dosimetros a saber:

A) — Fluoreto de calcio natural em capsulas de vidro pirex comum com 1 mm de espessura de
parede, 0,6 cm de diametro interno, 2,5 cm de comprimento e volume interno da capsula de 0,706 cm’.

B) — Fluoreto de calcio natural em tubos de polietileno com 2 mm de espessura de parede,
0,6 =m de didmetro interno e 2 cm de comprimento, com volume interno do tubo de 0,564 cm®.

C) — Fiuoreto de cilcio natural em tubos de polietileno com 1 mm de espessura de parede,
0,3 cm de diametro interno e 1 cm de comprimento, ¢>m volume nterno do tubo de 0,070 cm’.

O polietileno em tubos foi adquirido no comeércio (1 e 2 mm de espessura de parede).

D) — Fluoreto de calcio natural misturado com acUcar da marca UNIAQ, adquirido no
comércio, tipo confeiteiro, em capsulas de vidro pirex comum com 1 mm de espessura de parede e
dimensoes iguais as da capsula A deste item

E) — Fluoreto de célcio natural misturado com polietileno em po!™!, em capsulas de vidro pirex
comum, com 1 mm de espessura de parede ¢ dimensdes iguais as capsulas descritas em A deste item.

F) — Fluoreto de L:tio, TLD-700 em forma de cristais prismaticos de 0,6 X 0,6 X 0,1 cm®,
pastilhas de extrusao

No caso de misturas D e E cada capsula contém 0,906 g de fosforo e 0,598 g de agucar e
0,906 g de fosforo e 0,387 g de polietileno em pd respectivamente.

2.3 — Tratamento Térmico e Separagdo do Material Moderador

O fosforo antes de rer irradiado ou lido passa por um tratamento térmico, para garantir a
eliminagdo dos trés primeiros picos de termoluminescéncia que se encontram nas temperaturas de 90°C,
175°C e 275°C e que sio aqueles utilizados durante a experiéncia Vide Figura 1-1 curva de emiss3o do
fluoreto de calcio natural, no Capitulo .

O tratamento consiste em recozer o fésforo a 585°C + 5°C em cadinho de porcelana, durante
uma hora, em forno da FORLABO tipo 1017 A temperatura é controlada por um termopar de
niquel-cromo, colocado dentro do forno, ligado a um multimetro digital da KEITHLEY
INSTRUMENTS. Modelo 160. Apos o recozimento o resfriamento do fésforo é feito rapidamente, de
modo reprodutivel

O tratamerto para a separagcdo do fosforo do moderador consiste em depositar o material

(*) Agradecemosa f.rma EL-CLOR, SP por ter gentiimente cedido o posiitileno em po para as nossas experidncias



9

amostra em beckers e, lavar a mistura diversas vezes com agua bi-destilada, para dissolver o agicar ou
svspender o polietileno: O fésforo, bem mais denso que a agua, fica depositado no fundo do recipiente.
Apos trés ou quatro lavagens o fbsforo fica livie do material hidrogenado, e para que seque mais
rapidamente utiliza-se para uma Oltima lavagem, o alcool etilico (PA).

Os beckers sio recobertos com papel e aluminio comum para qQue, durante as operagGes, nao
houvesse interferéncia da luz ambiental no fdésforo. Notese que a separacao é sempre feita em
temperatura ambiental, de cerca de 20°C, e umidade de cerca de 60%.

O tempo utili;zado para cada lavagem é ue cerca de 10 minutos. Deste modo, como sao

utilizados graos acima de 200 mesh Tyler, durante o processo de lavagem elimina-se particulas de
didmetro inferior a cer.a de 14 . A esse respeito falaremos no item 3.1.2 adiante.

2.4 — Irradiagdo das Amostras

2.4.1 - Irradiagdo com Raios Gama
As exposigbes utilizadas se situam no intervalo entre 0,01 R e 10° R. As distancias para essas
exposicoes sdo calculadas & partir da equagdo (4.10). A distancia minima entre a fonte e o dosimetro é

de 20 cm. Distancia tal que, tanto fonte como dosimetro podem ser considerau:s puntiformes.

Os tempos de irradiagdo s30 alguns segundos até 63 horas, para poder cobrir todo o intervalo de
exposicao j4 mencionado.

Na Figura 2-1 est4 representada uma visdo du arranjo experimental de irradiagdo.

@ fonte Co-60

% omosiras

Arranjo pora irradiagGo de amostras com fonte
goma

Figura 2-1
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A fonte uriizada e de 69Co com 133 mC: de at.widade, proveniente do Laboratorio de
Metrologia da Radioatividade (Franga).
2.4.2 — Irradiagdo com Néutrons Ripidos

Foram utitizadas ce.s fontes de Am--Be que em'tem néutrons rapidos de energia media da
ordem de 4 3MeV Duas delas com atividades de 2 Ci e as restantes com 1 Ci cada As fontes foram

adquiridas da Radrochem cat Centre — Amersham tInglaterra)

As fontes ac:ma menc:onadas foram dist-tburdas sobre uma c'rcunferéncia de raio igual a 10 cm
Os dosimetros a serem irradados foram colocados em varios pontos mantendo uma certa simetria

Desse modo podese cobrir o intervalo de doses que foram usadas nas experiéncias, isto e, de
0,01 rad a 23.36 rad, com tempos de trés a 112 horas de irradiagido

No Cap:tuio lil, daremos marores detaihes, com croquis do arranjo, a raspeito da geometria
escolhida e, calcularemos a fiuéncia e, portanto. a dose em cada posi¢do das amostras

A emissao neutron.ca da fonte de 1 Csede 2.6 X 10® n/s e ade 2Ci e de 495 X 10" n/s.

2.5 - Equipamento de Le«tuia

Para a 'eitu:a da termoluminescéncta ¢ utilizado um equipamento construido no préprio

laboratorio da Coordenador‘a de Ciencia e Tecnologia de Materais do IEA descrito por Watanabe et

Em s ntese o sistema e const.tu-do de:
1) Sistema de aquecimento com estabiizador onde e introduz.da uma prancheta de aco
KANTHAL com uma -eentrancia de 1 X 1 cm‘ onde se deposita cerca de 13.05 = 0,65 mg de foésforo

para ser hdo Esta prancheta é tigada a um vanador de voltagem da VARIVOLT, tipo VM130 e um
estabilizador de tensao da rede

Para se obter a massa supra c.tada, o fosforo e coiocado num dispensador, construido no L.LE.A,
que hibera esta quantidade de massa, cada vez sobre a prancheta.

2) Tubo fotomuttipt.cador da EMI, Modelo 6256 S, que transforma em corrente elétrica a luz
emida pelo fosforo depo:s de ter passado por um filtro Modeio G-776-7100 da ORIEL OPTICS
CORPORATION

3) Eletrometro da KEiTHLEY, Modeio 610 C gue 18 as curvas de emissao.

4) Resgistrador da KEITHLEY, Modelo 370 oue registra as curvas de emissio

5) Fonte de aita tensdo da KEITHLEY, Modelo 240 A.

6) Picoamperimetro constru'do no { E A que compensa a corrente de funan proveniente da
fotomultiplicadora.

7) Estabthizador de tersao da S T P., Modelo 68113,

8) Transformado: da KELDIAN tipo K8145SA — no 26
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Na Figura 2-2 vemos um croquis do equipamento de leitura TL.

C controle da temperatura de aquecimento da amostra é feito com um termopar de
ferro-constanta que é encostado 3@ prancheta. O intervalo de tempo de aquecimento usado é de 20 a
350°C com uma raziéo de aquecimento de 22,2°C/s.

As leituras de TL s3o expressas em termos de corrente elétrica no pico de emissdo, isto é, da
alwra do pico. No estudo do desvanecimento da TL em fun¢io do tempo de armazenamento também
usamos a altura do pico.

£LETROME -
TRO

FONTE OF
€8

VARIVOLTY ! i

|
|
=

TRANSFORMA -
uon

Apareiho isitor de termolumineséncio

Figura 2-2

2.6 — Calibragdo

As curvas de calibragdo dos dosimetros foram levantadas para a irradiag8o com a fonte de
60Co, utilizando o arranjo exposto no ftem 2.4 e, para as irradiacOes com néui-ons répidos, utilizando as
fontes de Am-Be, com 0 arranjo exposto no item 3.3.

Para cuda curye foram utilizados 15 dosimetros com exposicles ou doses diferentes. Como foi
exposto no item 2.4 para a irradiacio com 80Co, os dosimetros eram de fluoretc de céicio natural
tipo A e para irradiacdo com Am-Be utilizamos os dosimetros do tipo D e E.
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CAPITULOD Il

INFLUENCIA DO TAMANHO DE GRAO E ALCANCE DE PROTONS

Neste capitulo estudamos a influéncia do tamanho do grdo do fosforo e do matenal
hidrogenado na eficiéncia TL. Para tanto determinamos, a energia media perdida pelos néutrons rapidos
no moderador, nas paredes das cipsulas de vidro e de polietileno, como tambem, calculamos o aicance
dos protons de recuo no material hidrogenado e no fosforo.

3.1 — Determinagdo do Tamanho Otimo de Grio do Fésforo e do Material Hidrogenado

3.1.1 — Calculo da Erergia Média Perdida pelo Néutron por Colisiio

Para podermos obter a energia média por colisdo do néutron répido com o0s materiais
hidrogenados {moderadores) devemos levar emn conta que, na faixa de energia de néutrons rapidos com
que estamos trahalhando, isto é, de 0,25 a 11,25 MeV o espalhamento eldstico desses néutrons é
esfericamente simétrico ou isotrépico no Centro de Massa. Portanto a perda fracional media da energia
por colisao num meio de massa atomica A é constante e igual para todos 0s chogues eldsficos que o
néutron rapido sofre até a sua termalizagdo Entdo em média, o néutron rapido incidindo sobre um certo
material terd uma energia final E dada por E=E, (1 -£). Onde £ representa a média da diferenca
{InE, - InE) por colisao ou o decremento logaritmico médio da energia cinética do néutron ranido
numa colisao. Podemos escrever que:

E= In— 31)

A perda fracional em uma colisdo é igual (E-E_ )}/ E=E/E=-£ O sinal negativo indica que a
energia decresce. Se em vez de uma colisdo queremos estudar varias podemos escrever que a perda de
energia é dada por:

dE

— = tdN
E 3

onde dN é igual ao numero de colisdes que o néutron rapido sofre. Integrando-se a expressao acima
obtemos diretamente que:

E=€, e N {3.2)

Se o valor procurado é o nimero de colisdes que um néutron rapido sofre & pariir de uma dada
energia até a sua termalizag3o, entdo, da equagdo (3.2) tira-se o valor N, escrevendo explicitamente:

In (E,/E)
N = *-——i:——-” {3.3)

Se { é conhecido, pode-se calcular N, rnas romo estd demonstrado no Apéndice A, o
decremento logaritmico médio da energia ver) dado por'?.12):



13

(A-1) (A—1)
=1+ . In (3.4)
2A (A+1)

Para A > 50, podemos escrever x = 1/A e usar a expansao:

(A—1) {1 —x) 1
n = In = -2x + —x*+...)
{A+1) {1 +x) 3
1 ) 1
= -2l =+ - — 3+ )
A 3 A
e como 0s termos com A’ , . .. em denominador tendem a zero,
: . (A-1)? 2)
- 2A A
; 2 1
T A A?
da mesma forma eliminando o termo 1/A?;
£ 2 {3.5)
" )

Para 50 > A > 10 podemos usar a férmula empirica:

2
N
A+2/3

{3.6)

com erro inferior a 1% -

No nosso trabalho, A =1, mas neste caso obtemos no segundo termo do segundo membro de

{3.4) um produto 0.0 no limite de A~ 1.

Pondo:

A) =
o (A-1)?

{A-1)
(A+1)

I
3

f(A)
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podemos escrever:

Ha)  flA)

lim tim
A->1 gl(A) A->1 g(A)

2
(A+1) (A-1)
= |im —_—_—
A>1  2A+1
(A-1)3
2(A-1)2

= lim ————
A->1 —(A+1) (2A+1)

Assim para A= 1,

E=1 3.7)

Utilizando a equacio (3.3), o nimero médio de colisdes para desacelerar 0 néutron rapido
proveniente da fonte de Am-a-Be cuja energia média é de 4,3 MeV{19) é de 19 colisdes.

Supondo que a energia de ligagdo dos protons de recuo que sofreram colisdo seja desprezivel em
relacdo a energia por eles adquirida, pode-se supor que a energia perdida pelos néutrons répidos seja
transferida completamente em energia cinética para o proton. Neste caso como o néutron pode perder
4,3MeV em 19 colisdes com o atomo de hidrogénio, a energia média perdida por coliszo seré de

0,227 MeV e portanto o préton de recuo ter4s uma energia cinética adquirida apds o chogue de
0,227 MeV.

3.1.2 — Alcance do Préton de Recuo no Material Hidrogenado

Como cada molécula de agicar tem a formula C;;H,;0,;, devemos calcular o nimero de
colisBes necessério para termalizar os néutrons rapidos de 4,3 MeV por colisdo com o C e O. Usando a

express3o (3.6) podemos ver que sio necessdrias 120 colisdes para o C e 158 colisbes para o O, para a
termalizag3o.

Esse resultado é equivalente a dizer que seria necessério um numero de moléculas na razdo de
14:10:1 se a termalizagio & feita, respectivamente, através s6 do O, C e H no agGcar. Em outras palavras
o alcance do ndutron répido no acucar é determinado predominantemente pelo H.

Por outro lado, para podermos saber qual é o alcance dos néutrons no polietileno, cuja
composicdo molecular é (C;H4),, repetimos o mesmo argumento, resultando que O nimero de
moléculas estaria na razdo de 60:5 se a termalizagdo é feita através s6 do C e H respectivamente.



15

Para se conhecer agora, qual ¢ o alcance dos protons de recuo criados no propric moderador e
no fésforo por choque dos néutrons rapidos com o moderador, devemos utilizar a formula Je alcance de
particulas em diversos mate~.cis, como cita Price!2?) e que é igual a:

-

o
©
©

R, oy

T VA

{3.7)

A

onde P e p sdo respectivamente o alcance e a densidade do material. O indice “o" indica o ar e 1" o
meio em questao. Desse modo o alcance no meio é:

VA,
R, = R, Po ¥t (3.8)
PV Ao

Para © ar podemos tomar V A, =3,82 e p = 1,283 X 107 g/cm’, e deste modo a equacio (3.8) pode
ser escrita da seguinte maneira:

va,

”,

R (39

ar

R,{cm) = 3.4 X107

chamada Regra de Bragg-Kleeman.

Broebeck e Witson{76) e Wilson!37) propuseram uma férmula aproximada para o alcance das
particulas no ar (Rm):

E
Ray { —9"‘5 )¥% . 10% cm {3.10)

onde E é a energia dos prétons em MeV.

Substituindo (3.10) em (3.9) e efetuando os célcuics, obtemos uma equacdo que nos di o
alcance dos prétons num dado materiai em fuigdo da energia dos mesmos.

Para o aglicar temos:

Relm) = 12142 X E® (3.19)

Para o polietileno:

Rpoil 1) = 576, XEN® (3.12)

Para a fluorita:

1}

Ru) = 280 XE'* (3.43)
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Na tabela 3-1 temos os valores do alcance cos protons nos trés materiais citados, agucar,
polietileno e fosforo em termos da energia dos néutrons incidentes e da energia média dos protons de
recuo correspondentes.

No nosso caso, em que utilizamos uma fonts de Am-a-Be, os néutrons incidentes tém uma
energia predominante na regiio de 4,3 MeV, de modo que pela tabela 3-1 vemos que os pritons de recuo
tém um alcance médio na regido de 84 u no agucar, de 40 1 no polietileno e de 19,4 u na fluorita.

Tabela 3-1
Energia Energia Ra¢ Rooi Ry
ninc. p rec
(MeV) {MeV) (u) (i) tu)
0,25 0,016 0,7 03 02
0,75 0,044 4 2 1
1 0,057 7 3 2
2 0,110 23 n 5
3 0,161 45 22 10
4,26 0,222 80,8 38 18,6
4,28 0,225 828 39 19
43 0,227 84 40 19,4
5 0,263 109 52 25
0.311 148 70 34
7 0,360 193 92 45
8 0,409 243 115 56
9 0,457 297 14 68
10 0,505 355 169 82

Se o diametro do grdo do moderador for menor que o alcance do proton, ter-se-d certeza de
que parte da energia do mesmo seja gasta no grdo do fosforo, produzindo subsequentemente TL.

Para haver também uma perda apreciavel da energia dos protons no grdo de fosforo é necessirio
que o mesmo tenha o tamanho (didmetro) da ordem do alcance do proton, pois, assim o proton
produzido na superficie do grdo do moderador podera dar uma contribuicaso mixima de TL, sendo
totalmente absorvido no grao de fosforo

As peneiras usadas na seleg30 de grios de certos tamanhos, s3o graduadas em “‘Mesh Tyler”. Na
tabela 3-2 temos a correspondéncia entre esta nomenclatura e o didmetro médio da tela.

Tabela 3-2

MESH
100 150 170 200 250 270 32F 400
TYLER

Abertura
149 125 88 74 62 53 44 37
(u)
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Assim: é de se esperar que graos de aclcar que passarem entre 150 e 200 mesh Tyler, grios de
polietileno entre 270 e 400 mest. Tyler e grados de fluorita na peneira de 400 mesh Tyler, dariam melhor
resultado.

Por outro lado no item 2.3 citamos que o tempo de decantagdo de fsforo apds a separagao do
materia) hidrogenado era de 10 minutos, isto &, 600 segundos.

De acordo com Suguio‘zs) 0S5 tempos necessarios para a decantacdo de particulas em suspensdo
em agua destilada s30 os dados na Tabela 3-3.

Tabela 33
Diametro
5 10 14 20 30 50 100
dogrio{u)
Tempo de
4300 1170 600 285 130 47 11.7
decant. (s)

{20°C, coluna de 10cm de agua destilada)

No presente trabalho todos os graos tanto de fésforo como de material hidrogenado foram
su~eriores a3 170 mesh Tyler. Como posseiamos uma peneirs de 100 mesh Tyler e portanto um tamanho
de grdo extremamente elevado, e, outra de 200 mesh Tyler, utilizamos somente esta uitima.

Vemos portanto que o tamanho de graos do fosforo é da ordem de 14 u, para 600 segundos de
decantacdo, e de acordo com as nossas suposicdes boa para v nosso trabalho.

Concluindn, pode-se ver que unicamente com a peneira de 200 mesh Tyler e com o tempo de
decantagdo de 10 minutos, pode-se abranger um tamanho de grio médio 6timo para os nossos trés
materiais entre 74 e 14 .

Deixamos como sugestdo para um trabalno posterior um estudo andlogo com peneiras Otimas
para cada material.

As amostras consistiam de uma mistura homogénea de material hidrogenado e fésforo na
propor¢do de volumes de um para um. Se considerarmos gue se :nha utilizado grdos de tamanho
sproximadamente igual pode-se supor que tinhamos o mesmo numero de graos de moderador e fosforo,
ainda que, suas massas fossem diferentes. Esse fato minimizou a perda de energia do proton no espago
intersticial entre os dois tipos de materiais.

No caso de serem utilizadas as penei.as mencionadas para cada moderador 2 para o fésforo, a
propor¢@o de volumes continuaria de um para um, ndo ocorrendo 2 mesmo com o niamero de grios de
cada um dos materiais da mistura, pois o aclcar teria um diametro de 81 u o polietileno de 40 u e o
fésforo de 27 u ou menos, caso aumentasse o tempo de decantagdo do fésforo durante a lavagem para a
separacdo do moderador. Entdo a cada grdo de aclicar ter-se-ia 27 grdos de fosforo e a cada grdo de
polietileno 3,25 grdos de fbsforo. Deste modo espera-se que a contribuicdo da TL seja maior em fungdo
do tamanho du graos, como ja foi discutido.
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3.2 — Influéncia da Cépsula do Dosimetro na Eficiéncia da TL

3.2.1 - Perdas de Energia dos Néutrons no Vidro

Para amostras encapsuiadas em tubos de vidro com 0,1 cm de espessura de parede, foi feito um
calculo para se conhecer o decréscimo da energia média dos néutrons rapidos incidentes, nas paredes do

dosimetro, até alcancarem a ultima camada dessa parede incidindo finalmente na camada do fésforo
estudado.

Sabendo-se que a composicao do vidro é dada por!{32):

Si0, = 80,5%
Alz 03 = 2,2%
Na,0 = 3,8%
B,0, = 129%
outros = 0,6%

Para a energia média dos néutrons répidos de 4,3 + 1 MeV as seccGes de choque totais!13) dos
elementos componentes do vidro sdo:

ol(Si) = 2,2 barns
olAl) = 2,4 barns
o{Na) = 2,2 barns
o(B) = 1,4 barns
o(0) = 2,1 barns

Desse modo podemos calcular as c¢Oes de choque dos compostos:

o{Si0;) = {alSi) + 20(0) }. 1/3 = 2,13 b

a(Al;0;) = {20(Al) + 30(0) }. 1/5 = 2,22b
0(Na,0) = {20(Na) + 0(0) }. 1/3= 2,16b
0(B;03) = {20(B) + 30(0) ). 1/5 = 1,82b

Sabendo-se que 2 equagio para calcular o nimero de &tomos por unidade de volume!7) é dada
por:

(3.14)

onde N, é o nUmero de Avogadro, | é a porcentagem de cada composto “ormador do vidro e A é o peso
atdmico do composto. Obtendo-se os seguintes resultados:

N(SIO,) = 8,07 X 10*! 4tomos/cm?®

N(A1LO;) = 1,7R X 10*° 4tomos/cm?®
N(Na,0) = 3,69 X 10%° stomos/cm?®
N(B,0;) = 1,12 X 10?' stomos/cm?

A seccdo eficaz de choque macroscdpica é dada por:

Z = No cm”! (3.15)
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que ¢ a érea total de choque dos nicleos alvos contidos em um cm® de material. ¥ também representa a
probabilidade por unidade de caminho percorrido no material de massa atdomica A, de que um néutron
sofra uma interagio qualquer que mude a sua trajetéria origina! ou que o elimine por captura.

Supondo que os néutrons incidentes nas paredes da cénsula possuam energia E, e que incidam

no vidro de espessura x cm, @ medida que penetram, perdem parte da sua energia inicial de modo que os
néutrons que atravessam uma camada de profundidade y cm e y + dy cm ter@o a energia:

dE = -E.£(.Z.dy (3.16)

O sinal negativo indica que a varidvel E decresce com o aumento de y.

A energia dos néutrons emergentes na outra face do material é a integral da equagdo (3.16)
entre y =0 e y = x, e resulta em:

E =E,.e X (3.17)

Quando um determinado meio onde os néutrons se propagam é constituido por uma mistura ou
composto de ‘“‘n” elementos, a secg@do de choque eficaz macroscopica do material é obtida através da
somatbria das secgOes eficazes macroscOpicas parciais de cada elemento:

z 3 (e
LA A

)i -0 {3.18)

onde p é a densidade do material {(g/cm®), que estd sendo analisado.

A equacao (3.18) para o caso do vidro pode ser desenvolvida da seguinte forma:

Z1 = Pyigro (Nsio, %si0, * Nai,0, 91,0, * NNsy0 ONay0 * N80, 98,0,

Como a densidade do vidro é igual a 2,5 g/cm® ¢ substituindo os valores para N e o de cada
composto, obtemos:

Zy = 51X10°? cm™!

Se agora pretendemos conhecer qual é o poder moderador do vidro devemos utilizar a
expressdo:

Poder moderador = § . ¥ {3.19)

que é a propriedade, fisica dos nicleos que tém a probabilidade de colisdo com os néutrons e a pedra

fracional da energia do ndutron, Se o E idro 0,032 entdo o poder moderador é igual a
1,64 X 1073 cm”'.

Por outro lado o valor da energia com que o néutron répido emerge do vidro de espessura igual
a 0,1 cm é calculado pela equagdo (3.17) e é igual a 4,20 MeV.

Todos esses célculos permitem, que através do valor do poder de moderagcdo e da energia dos
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néutrons emergentes da parede de vidro da capsula, consideremos o matesial praticamente
"transparente’ aos néutrons rapidos

3.2.2 — Perdas da Energia dos Néutrons no Polietileno

32.2.1 —Paredes de 0.1cm

Para o caso do dos:metro feito com tubo; de polietileno com paredes de 0,1cm de
espessura efetuamos um calculo analogo aquele feito para o vidro com a finalidade de se conhecer
se existe um decrescimo da energia dos nadutrons rapidos até atravessarem a camada de polietileno
que fornece os protons de recuo que por sua vez, incidem no fésforo

Utilizando as equacdes (34), (315) e (3.17) resulta que a energia com a qual os néutrons
rapidos da ordem de 4,3MeV, emergem do polietileno com uma energia da ordem de 4,28 MeV.

O poder de moderacdo do polietileno é de 0,027 cm™', para £=0,72.

3.2.2.2 — Paredes de 2 mm

Repetindo-se os calculos anter:ores, obtemos que, para 0,2 cm de espessura de polietileno,
a energia do néutron rapido que atravessa o meio e de 4,26 MeV.

Estes resu'tados sio de certo modo aproximados pois havendo tal decréscimo na energia
dos néutrons ndao seria correto ter-se considerado o alcance do proton de recuo no polietileno
igual a 40 u como fo: feito no inicio, mas uma menor aproximacdo de 14 u. Essa diferenca é de
2 a 3% O mesmo se aplica para a espessura de 0,2 cm de parede de polietileno A medida que a
espessura das paredes de poiietileno cresce a energia dos néutrons rapidos que emergem do material
decresce de modo exponencta!

Conctuindo, podese ver que as capsulas de vidro n3o influem de modo critico no
decréscimo da energia dos néutrons rapidos inc:dentes na amostra.

Por outro lado a amostra constituida por uma mistura homogénea de fésforo e material
hidrogenado em capsulas de vidro & uniformemente irradiada.

Se discut:rmos a eficiéncia de paredes de vidro ou de polietileno em vista dos célcuios
efetuados devemos observar que se a mistura de fésforo e materiai hidrogenado estiver contida nos
tubos de vidro (0,1 cm de espessura), polietileno (0,1 cm de espessura) nu polietileno (0,2 cm de
espessura) e claro que o vidro seria o melhor material para as capsulas, pois a energia incidente na
mistura seria 3 mesma que a tncidente na parte externa do dosimetro

Porém o material contido dentro das capsulas cujas paredes sdo de polietileno é fésforo
puro entdo, o que se espera é que Os protons de recuo se formem nas proprias paredes da cépsula
induzindo assim a TL Se a espessura da parede duo dosimetro for mais espessa a energia dos
néutrons rapidos incidentes na amostra cai exponencialmente e portanto os prétons de recuo vao
ter energia menor resuitando em conseqiiéncia menor alcance no material TL e uma menor
ionizaggo do fésforo, isto €, menor indugdo de TL
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CAPITULO IV

CALCLLO DA FLUENCIA DE NEUTRONS RAPIDOS E CALCULO DE DOSES

4.1 — Fontes de Néutrons

O ideal seria utilizar uma fonte de néutrons rapidos de atividade elevada, mas, na auséncia
desta, porém, dispondo de quatro fontes de Am-Be de um Curie cada e duas de dois Curies cada,
optamos por montar um arranjo geomeétrico tal que nos permitisse uma irradiagao simultanea de uma
série de amostras, a distancias variadas, dando as:im origem a doses diferentes.

O croquis do arranjo com alguns detalhes estda mostrado na Figura4-1.

Na Figura 4-1 A é a fonte de 2Ci de atividade e B e C de 1Ci de atividade cada uma. Os
dosimetros foram dispostos nas posi¢Oes indicadas de 1 a 7, cujas distancias entre si foram de 5¢cm, a
nao ser nas duas Oltimas posicOes cuja distancia foi de 10 cm.

'..

i

!

1
42

]

]

1

S T N
[+ ]

-—

-t
e —————

Arranjo  geomelrico porg irradiaglo  de
omostros  com nbutrons rgpidos

A v fonte de Am-Bs de 2Ci

8 = fente do Am-Be do 1€}

€ s fonte de Am-Be de 1C)

- o posigae dos emestroe

Figura 4-1
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4.2 - Célculo da Fluéncia de Néutros Rapidos

Para determinar a fluincia dos néutror. rapidos ut:hzamos a equagdo!'4! dada por:

- t ,
¢ = i ¢ . Tid) n/em?® (4.1)
n

onde t € o tempo de irradiacdo das amostras, d é a distdncia fonte-amostra {cm), ¢ é o fluxo de

néutrons rapidos (por cm® e por segundo) e T(d) é o fator de transmiss3o no meio, considerado para o
ar igual a um.

Para o nosso arranjo a equacido (4.1) pode ser desmembrada em:

- t 2 2 2
¢=——(-¢A+-33 + 22 ¢ nem? 42
a7 d, dg dé

onde ¢p = 4,95X10%n/s e ®g = o =26 X 10° n/s

Partindo dessa eguagdo calcularemos as fluéncias para as s:te posicdes diferentes dos dosimetros
e os valores encontram-se na tabela 4-1,

Tabela 41

POSICAO FLUENCIA (n/cm?)

0,0161 X 10 X t
0,0106 X 10® X t
0,0064 X 10° X t
0,0040 X 10° X t
0,0026 X 10° X t
0,0018 X 10° X t
0,0010 X 10° X t

N O E W =

4.3 — Célculo da Taxa de Dose Equivalente para Néutrons Répidos

A taxa de dose equivalente (dose rate) de néutrons é calculada de modo um pouco diferente do
que para outros tipos de radiagdo. Como v2ralmente sdo disponiveis intensidades de néutrons pequenas,
utiliza-se fontes com capsulas de paredes fias e por isso os néutrons contribuem de modo significativo
para a dose total. Como estes néutrons, aiém de terem que atravessar as paredes das cdpsulas das fontes,
atravessam as paredes das capsulas das amostras a serem irradiadas, utiliza-se o fator de build-up. Para as
fontes de Am-Be, o fator de build-up ¢ ~ 1,0 para o vidro, 1,005 para o polietileno com 0,7 cm de
espessura @ 1,01 para o polietileno com 0,2 cm de espessura

Nessas condigdes a formula abaixo!31) da a taxa de dose equivalente para néutrons rapidos:
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IXBXgXe z T
D(rem/h) = (4.3)
4 XnXd*

onde:

| = emissao de néutrons numa dada posicdo {n/s)
d = distanc.a da fonte & amostra para a qual sera calculada a taxa de dose (cm)
B = fator de build-up

q = dose por unidade de fluxo de néutrons, de dada energia, da fonte (rem/h por n/cm?/s)
q(Am Be) = 1.36 X 107" rem/h por n/cm‘/s

Z, = secgdo macroscopica de choque de absorcio de néutrons para uma dada fonte <
material da capsula

z = 0,411 cm™* s = 0,121 cm™!

r vidro t poneuleno

T = espessura da capsula o dosimetro (cm)

Da mesma maneira como for desmembrada a equacdo (4 1) vamos desmembrar a equagdo (4.3):

-5 -

2xlaxBxqgxe z T 2xlgxBxagxe
D{rem/h) = - : +

4x1rxd,; 4x11xd8

r

2xlCquxez".r
+

- (4.4)
4 xmxdg

Na tabela (4.2) damos as taxas de dose equivalente para cada posigao das amostras no arranjo.
Esta é a taxa de dose recebida pelo material da amostra. Na terceira coiuna ndicamos a taxa de dose
absorvida correspondente, para um fator de qualidade para os néutrons rapidos do Am-Be (4,3 MeV)
igual a 7,4 Os indicesv, P, e P, referem-se a capsulas com paredes de vidro, polietilerc de 0,1 cm de
espessura e polietileno de 0,2 cm de espessura, respectivamente

4.4 — Célculo da Taxa de Dose Equivalente para a Radiacdo Gama Proveniente da Fonte de Am-Be

A fonte de Am-Be emite, além dos néutrons, um raio gama de baixa energia de 0,06 Mev(10) ¢
sabemos que para uma emissio de 10° n/s a fonte emite gamas cuja taxa de exposicdo é de 1 mR/h a
um metro-Apéndice B Portanto, para uma intensidade ce néutrons répidos da fonte de 2Ci que é igual a
4,95 x 10° n/s a taxa de exposicdo a 1 metro de distancia da fonte é de 4,95 mR/h. Por outro lado, a
fonte de 1Ci de Am-Be cuja intensidade é de 2,6 x 10® n/s, a taxa de exposicio é de 2,6 mR/h a
1 metro. Para o arranjo utilizado em nosso trabalho a taxa de exposi¢do e clada pela férmula geral:

DimR/h) = £ —— i=ABC (4.5)

onde D; é a taxa de exposicdo a um metro da fonte (mR/h a ur~ metro), n, é o nimero de fontes, d; é
a distancia fonte-amostra (m)

Ou também, par.. cada posic3o teremos:
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2xD 2xD 2xD
D(mR/h) = T A+ ; B + > C
dA dB dc
Tabela 4-2

Taxa de Taxa de
Posi¢c3o dose eq. dose ab.

{rem/h) (rad/h)

1,602 v 0,216 v
1 2,180 P, 0,280 P,
2,160 P, 0,290 P,

1,050 v 0,142 v
2 1,428 P, 0,190 P,
1,413 P, 0,190 P,

0,641 v 0,086 v
3 0,872 P, 0,118 P,
0,864 P, 0,116 P,

0397 v 0,053 v
4 0,540 P, 0,073 P,
0,534 P, 0,072 P,

0277 v 0,037 v
5 0,377 P, 0,051 P,
0,374 P, 0,050 P,

0,184 v 0,024 v
6 0,252 P, 0,034 P,
0,248 P, 0,033 P,

0,103 v 0,014 v
7 0,140 P, 0,019 P,
0,138 P, 0,018 P,

A tabela 4-3 dé os valores calculados para cada posi¢do dc arranjo.

Tabela 4-3

Taxa de Taxa de Taxa de

Posicdo exposicdo dose abs. dose eq.

(mR/h) {mrad/h) {mrem/h)
1 2020 1787 1767
2 1323 1161 1151
3 880 774 774
4 500 335 435
5 351 306 305
6 233 203 203
7 130 113 113
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A terceira e quarta colunas aao as taxas de dose absorvida e taxa de dose equivalente nas
amostras respectivamente. O fator de qualidade para a radiagdo gama é igual a 1. Na dosimetria
utilizamos a dose equivalente que é definida como o produto da dose absorvida pelo fator de qualidade

para uma determinada radiacdo A relacdo entre a exposicdo e a dose absorvida num ponto é dado
(17)
por

D,, = 0,87 R (rad) (4.6)

ar

onde R & a exposicdo em roentgens.

4.5 — Célculo da Dose de Primeira Colis3o dos Sistemas Dosimétricos Utilizados

A dose de primeira cclisdo num dado material como a sua variacdo com a energia da radiagdao
ionizante s3o conceitos importantes em dosimetria. O termo ''primewra colisdo’’ denomina o processo
fisico no qual o feixe de radiagdo ionizante apresenta uma peguena atenuacdo para uma massa de
material reduzida. Normalmente a dose de primeira colic3o é expressa em termos da energia transmitida
a uma unidade de massa do material por unidade de tempo e por unidade de fluxo do feixe incidente. O
termo “‘dose de primeira colisdo” foi substitu.do pelo termo “"kerma’’, embora dose de primeira colisdo
seja muitas vezes utilizado até hoje, visto que as palavras descrevem o processo fisico de interagdo

Por definigdo, o kerma(K} é a razdo de AE, e Am, onde AE, é a soma das energias cinéticas
iniciais de todas as particulas carregadas liberadas, no nosso caso os protons, por particulas
indiretame..ie ionizantes no elemento de volume de um dado material, Am é a massa da matéria naguele
elemento de volume

AE,
K = —
am

Nota: AE, ndo s6 inclui a energia cinética destas particulas carrejadas, emitida na colisdo, mas também a
energia irradiada no processo de retroespalhamento.

O kerma tanibém e uma quantidade Oti! em dosimetria, quando existe um equilibrio de
particulas carregadas na posicdo e no material estudado, e, quando se pode desprezar as perdas por

retroespalhamento, considerado entdo iqual a dose absorvida, se ndo, a relacdo kerma-dose absorvida é:
K<D.

A dose de primeira colisdo (kerma) e dada pela equacdo!17.30),

D = 1,602x10"* £X N o, (E) €, (E) (4.7)
L

onde:
N, = nimero de nicleos do tipo i por grama da substancia

0;; = seccdo de choque microscopica do nicleoi para a reacdo onde sdo produzidas as
particulas do tipo j, em barn.

E = energia dos néutrons incidentes, em MeV

é,, = energia cinética média adquirida pelas particulas j produzidas, em MeV.

A energia cinética media adquirida pelas particulas j, éu (E) é dada por:



£ (E) = 2xmxM e (4.8)
Cii - (m+Mi)z X .

onde m é a massa da particula incidente (néutron, m= 1), M, { a mas: * do nucleo do tipoi.

Admite-se que a colisio entre os néutrons rapidos e itomos do material estudado é
espalhamento elistico isotropico no sistema de centro de massa. Como ja vimos isto é também verificado
na colisdo de néutrons rapidos com nucleos de hidrogénio; para néutrons rapidos de energia E no
intervaio de 10eV < E < 14 MeV. Quando a energia é menor que alguns elétron-volts (eV) a ligacao
quimica do hidrogénio na molécula do material hidrogenado torna-se muito importante e nesse caso a
equagdo {4.7) nao pode mais ser aplicada.

E portanto possive! calcular com certa precisdo a dose de primeira colisdo até uma energia de
cerca de 10 MeV, j& que a colisdo do néutron répido com o nicleo de hidrogénio & responsavel pela
maior parte da energia absorvidal17),

Como os materiais utilizados no nosso trabalho, acicar e polietileno, sdo semelhantes a0 tecido
humano, calculamos a dose de primeira colisio (kerma) para esses materiais e também para o fluoreto de
cdlcio e misturas.

Na figura 4-2 temos a curva‘®-35) que relaciona a energia dos néutrons rapidos incidentes no
tecido do homem padrio, de composicdo (CsH,0,4N),. com o kerma.
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Figura 4-2
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Do grafico da Figura 4-2 tiramos os valores de kerma para o homem padrao correspondente a
cada valor de energia. Na tabela 4-4 est3o representados esses valores na segunda coluna Na terceira
coluna estio representados os valores do kerma para 0 homemn padrio em relagdo a3 uma fonte de
Am-Be Isto é, tomamos o valor do kerma para cada energia e multiplicamos esse valor pelo naGmero de
néutrons dessa energla No Apéndice B damos alguns dados referentes & fonte de Am-Be com algumas
tabelas

Tabela 4-4

Energia dos Kerma por unidade Kerma por unidade

néutrons de fiuéncia por 1077 de fluéncia por 1077

(MeV) (erg/g por n/cm? . s) {erg/g) para Am-Be
0,25 1,223 4,3276
0,75 1,776 3,2298
1,25 2,482 2,7077
1,75 2,7058 45753
2,25 3,0000 6,3408
2,75 3,2352 7,8381
3.25% 3,8823 10,8352
3,75 3,9764 105734
4.25 4,0000 99816
4,75 3,9882 10,3510
5,25 4,3529 12,0693
5,75 41401 10,5409
6,25 4,4705 8,7578
6.75 4,3529 6,5294
1,25 3,9058 6,0060
7,75 4,017 6,0176
8,25 4,5882 6,8823
8,75 4,56294 55172
9,25 4,5411 2,8895
9,75 4,6000 2,6969
10,25 4,6117 29137

TOTAL 143,679

Tomando-se o valor de 143,679 x 10™7 erg/g e dividindo-se pelo numero total de néutrons
rapidos emitidos pela fonte na unidade de tempo, 40,0542 n/s, obtém-se a dose de primeira colisdo
(kerma) por néutron quai a 3,587 x 10”7 erg/g Se agora, queremos a dose de primeira colisdo para cada
posicao do arranjo da Figura4-1, conhecendo-se a respectiva fluéncia de néutrons rapidos podemos
escrever que.

D = 3587x10°7 x ¢  erg/g.n/cm* (4.9)

Na tabela 4 5 estdo apresentados os valores da taxa de dose de primeira colisio para todas as
posicdes do arranjo experimental. Se tranformarmos a umidade de erg/g/h em rad/h vamos ter os valores
da cofuna trés da mesma tabela
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Tabeta 4-5

Dose de 1° Taxa de dose

Posicao colisdo erg/g de 1° cotisdo
rad/h
1 1305 0.208
2 8E6 0,137
3 521 0,083
4 323 0.052
5 213 0,034
6 151 0,024
7 84 0,013

Comparando-se o valor da pusicdo 1 da tabela 4-2, igual a 0,216 rad/h, com o da posicao 1 da
tabela 4-€, igual a 0,208 rad/h, a diferenca é de 0,008 rad/h, é pequena, mas levando-se em conta os
possiveis erros pode ser constderada desprez vei

Como as normas Inte‘nacionais de protegdo rad'ologca sugerem que a resposta da dose tenha
como unidade o 'vem'. basta tomar o fator de quaiidade para néutrons rapidos, dado na tabela B-1 do
Apéndice B para cada intervalo de energra. e multiplicar peio va.or da dose absorvida cuja unidade é o
rad.

Para melhor situar o exposto fo: fe:to um calculo mais apurado para determinar as curvas da
dose de primeira colis3o referentes aos mater.ais ut‘hzados em nosso trabatho. Constatamos que para
dados obtidos para o homem padrdo, mais espec:ficamente para o tecido, a vurva obtida através dos
nossos calculos coincide com a curva publcada'35) por Wisamson fguaimente, a curva do polietileno
tanto a obtrda por nossos calculos como a publicada tambem co:nc:dem Por 1sso efetuamos o calculo
com 0 auxilio de computador para construr as curvas da dose de p:imeira colisdo para Os Outros
Materiais e as suas misturas

Para tanto utilizamos uma calcutadora da HEWLETT PACKARD, modeio 9810-A, e onze
programas.

Os cinco programas iniciais recebem como entrada a energia em intervalos de 0,5 MeV dos
néutrons rapidos incidentes, fluéncia, seccdo de chogue de colisio e perda de energia por colisdo
resuitando disso a dose de primerra colisdo para cada posicdo do arranjo utilizado

Para cada meio de interagdo da radiagdo, isto €, aqueles enumerados no item 2.2 do capitulo 11,
temos um programa diferente cuja duragdo é de cerca de trés horas e meia

A fim de se poder efetuar o mesmo cdlculo em menos tempo, construimos outros cince
programas onde entra a posi¢do da amostra no arranjo, a fluéncia dos néutrons em cada posicdo, a
seccdo de choqua e a energia perdida por colisdo, resultando assim na dose de primeira colisdo para cada
energia, varrendo o espectro, em intervalos de 0,5 MeV

Este Gitimo tipo de programagdo permite que se efetue os célculos em um tempo relativamente
curto pois 0 tempo gasto é de meia hora por programa. Isto porque entramos somente com a secco de
chogue e a perda de energia por colisdo.

O décimo primeiro programa consiste ha somatoéria das doses para cada posicdo e energia.
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Os onze programas acima citados encontram-se a disposi¢ao para consultas, na Coordenadoria de
Protecdo Radiolégica e Dosimetria do Instituto de Energia Atdomica — SP.

Para maior esclarecimento damos abaixo alguns dados técnicos:
Linguagem = BASIC
N© de posicoes de memorias = 5 primeircs programas

197 para o fosforo

197 para o poiietileno

241 para o agucar

329 para a mistura de fosforo e aglicar

285 para a mistura de fosforo e polietileno

5 programas seguintes

203 para o fosforo

203 para o polietileno

245 para o agOcar

396 nara a mistura de fosforo e agilcar

390 para a mistura de fosforo e polietileno
N9 de posicoes de memoria = para soma das doses = 62

Nas figuras 4-3, 4-4, 4-5, 4-6, 4-7 estdo representadas as curvas do kerma versus energia dos
néutrons rapidos para os materiais; fosforo, polietileno, agcucar, mistura de fésforo e agicar, mistura de
fosforo e polietileno respectivamente. A figura 4-8 compara todas as curvas anteriores com aquela
referente a0 homem padrdo em relagdo a uma fonte de Am-Be.

4.6 — Célculo da Distancia Fonte-Amostra para Irradiacio de Amostras com €0Co

Para irradiar as amostras com raios gama utilizamos uma fonte de 60Co cuja atividade era de
133 mCi O arranjo geométricn esta representado pelo croquis da figura 2-1, capitulo I1.

A eruzs3o que é utilizada nesse calculo é dada por!14):

12 AX m? P

I = —{— x — {4.10)
A At Ci h
ou pondo | em evidéncia, obtemos:
I.A. At
I = s (m)
AX
onde:
A = atividade da fonte, em Ci
I' = constante especifica da radiagdo gama, em m?> . R.Ci! . h~!
At = tempo decorrido durante a irradiagdo, horas
AX = exposigdo, em roentgens (R)



(rad.n/cnz)

Karwa

10

—
>

1
—

——

a re 'y

L)

B A A

~- e . 2
)

3 4 85 6 1 8
Enargia dos Ndutrang (Nev)

Figurs 4-3

9 10 N

12



(rad.n/cmz)

KERMA

!
|
|
108!
‘t /‘*g:{'{.‘/)‘u“""/
L
-
-
2
10" %4
-
>
10719
r
L
o

e

Energis dos Neutrons (MeV)

Figurs 4-4

N 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 1]

12

N



32

10 “ ¢

-t
o
L
-4

KERMA (rad.n/cm?)

—t
o
[}
—
=

Gi%22%n

2 A e 4 A e - .

4 5 6 7?2 8 9 10 11 12
Energia cos Neutrons (MeY)

Figura 4-56



(rad.n/cmz)

KEIMA

10°8 |
b
-
b
?
.
| CaF2+C]%EE£211”,
107 |
-
!
'/
|
;
1n-10]
s
9
3
b
!
]0.1‘ 4 A A A —d A e A A Jar— P
o 1.2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

Energia dos Nautrons (MeV)

Figura 4.6

T



2

(rad.n/cm

CERMA

lﬂ-t
23
b
P
| caFZi‘(‘—C/ZBJ)n
/v-‘\.a
-—/\
1079]
|
!
19717
9
|
1
"
1011
0 1 7?2 3 4 5 6 7 8 9 10 1

Enerqis dos Neutrons (MeV)

Figurs 4-7



35

8-p eanbiy

(A9) suod3nay sop wibuaud

S SN S & SN 13 SRS -SHS SEU-ANN- NUSNL-SUN JUUS SN SR te-9t
4
<4
\‘
L
r
o~|o~
=
~
P
x
>
i~
-
o
>
: _— 3
i ~
o-o—
i NN N_ .V\\/\("I\»
A w.vju
l\\.\l\dl\.\l’llb.")c'll'l)\"\l ‘\\'\
n—DNNIN—U
0gapey wIwOH \\tl\p\“»l|1l\l\\l!\\\
-
.:n Z .ql\!ll.l\ﬁ
G



36

CAPITULO V

MEDIDAS, RESULTADOS EXPERIMENTAIS E CONCLUSOES

Neste capitulo serdo examinados os resultados experimentais do trabalho. O primeiro deles
consistiu em verificar se havi. ..fluéncia da luz natural de laboratério sobre os dosimetros, pois, esta é
uma caracteristica imno.tante para a utilidade do material como dosimetro. Em segundo lugar,
procuramos estudar qual, dentre as rossas fiuoritas é a mais sensivel dado que, ha fluoritas de varias
cores; azul, violeta, verde, amarela e incolor. Em terceiro lugar, consideramos o problema do tamanho
dos grdos, ja exposto no terceiro capitulo. A seguir, analizamos outro tipo de propriedade importante de
um dosimetro, que é o desvanecimento da resposta com o decorrer do tempo. Por fim, as curvas de
resposta TL em relagdo & dose absorvida e dose de primeira colisio dos nossos dosimetros sdo
investigadas e, comparados os resultados com aqueles apresentados quando irradiamos amostras numa

fonte gama de 80Co; a comparacio é feita com as respostas do fluoreto de litio T1.D-700 da Th-
Harshaw Chemical Co.

5.1 — Influéncia da Luz Natural no Fésforo TL
Utilizamos os dosimetros do tipo A, D, e E descritos no item 2.2 do Capitulo |1.

O fosforo passa primeiramente por um tratamento térmico, para garantir a eliminagao dos trés
primeiros picos de TL e que sdo aqueles utilizados durante a leitura para verificar se realmesite tais picos
foram ou n3o eliminados. A seguir preparamos as amostras e deixamo-las expostas na sala onde
comumente preparamos o material para irradiacdo. As condi¢Bes da sala sdo de penumbra, Assim
fazendo as leituras das amostras ap6s a exposicdo chegamos a conclusio que a luz natural da sala nio
impos um cuidado maior para a nio interferéncia sobre o fésforo. Qutro fato é que as irradiages sao
feitas em sala completamente escura.

Devemos ainda lembrar que o tempo gasto no preparo de uma amostra é de aproximadamente
15 minutos, e as exposicbes a luz natural chegaram até 60 horas.

5.2 - Tipos de Fluorita mais Sensivel

Como dispunhamos de fluorita de trés coloragGes diferentes, azul, violeta e verde, foi feito um
estudo da sensibilidade para determinar qual delas é a mais sensivel para os fins desejados. A diferenca
das sensibilidades & varidvel e, embora n3o se saiba a causa dessa diferenca, supoé-se que ela dependa de
tipos de impurezas que contenha.

Como verificamos, a fluorita de qualquer coforagdo misturada com agicar (tipo D de dosimetro)
fornecia uma leitura TL com intensidade mais acentuada, que ao se utilizar o polietileno em po,
limitamo-nos a usar somente o dos’metro do tipo D variando-se a cor do fosforo a ser estudado.

capsula D, = fluorita azul misturada com agiicar

capsula D, = fluorita violeta misturada com agicar

t

capsula D, = fluorita verde misturada com agucar

As amostras acima mencionadas foram expostas a radiagdo gama do 60Co. A resposta TL para
diferentes taxas de exposi¢do, estd representada na Figura 5-1,
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O mesmo procedimento foi efetuado irradiando-se as amostras citadas com néutrons répidos
provenientes do Am-Be Como sabemos que existe emissio de radiagdo gama de baixa energia na fonte,
foi necessario discriminar a intensidade TL devido a néutrons rapidos e aquela devido 20s raios gama;
irradiamos, além dessas amostras outras de fosforo puro, assim distriburdas:

capsula A, = fluorita azul

capsula A, = fluorita violeta

capsula A, = fluorita verde

Os resultados estdo representados na Figura 5-2.

Das curvas apresentadas conclu/mos que a fluorita ve-de responde com TL mais intensa para um
mesmo valor da dose.

5.3 — Resposta TL para Graos de Diferentes Tamanhos

Como fo1 visto na secgdo 3.1 do Capitulo Il o tamanho do grdo da fluorita, do agicar e do
polietileno para melhores resultados estaria na faixa de 19 u. 84 u, 40 u de diametro respectivamente.
Como somente possu/amos no laboratorio, peneiras de 60, 100 e 200 mesh Tyler respectivamente,
procuramos averiguar se os resultados coletados se aproximavam dos resuitados propostos e para tanto
utilizamos trés dosimetros com tamanhos de grios variados Para esse fim utilizamos o agucar, pois, 0
polietileno n3o poderia sofrer modificagdo no tamanho, visto que, ndo se pode triturd-lo ou fazer crescer
um grdo, a n3o ser por pedido especial aos fornecedores que o fabricam no tamanho desejado

Os dosimetros foram assim distribuidos:

cépsula D; = fluoritade 149 a 74 u e aguca:r de 149 a 74

capsula D, = fluor:tade 74 a 14 e agucar de 74 a 0,1 u

capsula D. = fluoritade 74 a 14 i e agucar de 149 a 74 u

capsula Ds = fluorita de 149 a 74 i1 e agucar de 74 3 0,1 u

A resposta TL versus dose absorvida de néutrons rapidos estd representada pelas curvas da
Figura 5-3.

5.4 — Desvanecimento da Intensidade da TL

As Figuras 5-4 (a e b) mostram os resultados das Icituras TL de duas arnostras de fosforo
misturado com aglcar, D, e, f6s‘oro misturado com polietileno, E, em fung3o do tempo decorrido apés
o instante da irradiacio 3 temperatura ambiente, com néutrons rdpidos.

Cruz(8) estudou o desvanecimento da TL em amostras de fluorita irradiadas com raios X e
radiacdo UV, concluindo que a resposta TL praticamente ndo se altera apds 80 dias. Okuno'20), por sua
vez, observou o mesmo fendmeno, para irradiagio com raios gama e para um intervalo de cerca de
200 dias ap6s a irradiagdo encontrando um -Jesvanecimento da ordem de 12%.

Por ndo possuirmos dados bibliograficos a respeito do desvanecimento da fluorita apbds a
irradiagdo com néutrons rapidos, estudamos o fendmeno com as amostras acima citadas e irradiadas com
doses de 1,5 a 5,25 rads respectivamente cada uma.
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Para um periodo de 40 dias a amostra do tipo D tem um desvanecimento da ordem de 10%
para 1,5 rad e para 5,25 rad. O dosimetro do tipo E por sua vez apresenta desvanecimento em torno de
4,3% para 1,5 ¢ 5,25 rad

Se considerarmos Que a pessoa toma uma dose umformemente distribuida durante os 30 dias de
uso do dos/metro o desvanecimento medio sera de 6,3 + 0,3% para os 15 primeiros dias no dosimetro D
e de 1,8 0,1% no dosimetio E Esse tipo de dosimetro geraimente apresenta um erro de cerca de 10%
que somados aos 6,3 + 0,3% do dostmetro D resultard num desvanecimento de 11,8% e no dosimetro E
de 10,1%.

O desvanecimento mais acentuadc observado na mistura de fluorita com o agucar, é
aparentemente uma realidade, pois, ele foi observado em todas as medidas que fizemos. Ndo
cOnseguimos, até o presente momento, descobrir porque o aglCar Provoca um desvanecimento mais
rapido do que o polietileno.

5.5 — Comparagdo das Respostas TL para os Diferentes Dosimetros

Os seis tipos de dosimetros descritos no item 2.2 do segundo capitulo, foram irradiados da
seguinte forma, ap6s os tratamentos sofridos e descritos no item 2.3 desse mesmo capitulo:

a} dosimetro do tipo A, B, C, D, E, F irradiados com néutrons da fonte de Am-Be, com doses
num intervalo de 1072 a 24,2 rad. Os resultados estdo representados na Figura {5-5),

b) dosimetros do tipo A, B, C, D e E irradiados com raios gama de 60Co (1,25 MeV de energia
média); as exposicdes variaram de 50 mR a 10’ R; a Figura 5-6 contém as curvas resultantes.

Os pontos de cada curva 3o resuitados da média de cinco leituras para cada dose ou exposi¢ao
encontrando-se um desvio médio quadratico de cerca de 5%.

Da Figura 5-6 observamos que:

i) a resposta TL linear de todos os tipos de dosimetros até cerca de 20 rad, exceto para os
dosimetros D e E, nos quais se observou uma supralinearidade a partir de cerca de 10 rad: curvas 1 e 2, e
menor para 0s dosimetros B e C: curvas 3 e 4

i) a curva que representa a resposta TL para o dosimetro do tipo A foi levantada porque
sabemos que as fontes de Am-Be emitem raios gama de baixa energia e desejavamos conhecer a
exposicdo ou dose absorvida desta radiacio gama. Para podermos descontar depois, a contribuicdo gama.

Na realidade, ha possibilidade de néutrons epitérmicos que acompanham os néutron rapidos da
fonte de Am-Be, ativarem o is6topo 44Ca (2,8%) existente na fluorita. Suponhamos porém, que o efeito

de 44Ca e pequeno, mas, para ter certeza, irradiamos o LiF TLD-700 simultaneamente com 0s outros
dosimetros.

1) a curva correspondente ao LiF TLD-700, E, confirmou a existéncia da radiagdo gama nas
fontes de Am-Be e notamos que a sua resposta € de cerca de sete vezes menor que a resposta do
CaF,; natural exposto 3 mesma radiagio. Admitindo-se que a fluorita esta detetando somente o
efeito de raios gama a razio das leituras da curva5 e 6, quando calibrada, fornece a energia
efetiva dos raios gama presentes.
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Além das experiéncias acima citadas, foram irradiados dosimetros do tipo A, B, C, D e E com
raios gama do 80Co. Os resuitados apresentados na Figura 5-5, mostram que a presenca de ag(car ou
polietileno nio alteram o efeito da radiacdo gama sobre a fluorita. Para as diferentes doses a resposta TL
foi a mesma para os diferentes dos‘metros

Realmente o acucar e o polietileno, ambos em pb, como as capsulas de polietileno, ndo
induzem 1L o fosforo porque a radiagdo gama nao afeta a fluorita de modo indireto como no caso dos
néutrons rapidos yue incid:ndo no material hidrogenado produzem protons de recuo que por sua vez
ionizam ¢ fésforo Como constatamos pelo grafico, os pontos referentes a uma mesma dose para os
cinco tipos de dos:metrcs estdo situados na mesma posi¢ao. Portanto. a curva 5 da Figura 5-6 refere-se a
radiagdo gama da fonte de Am Be

Admitindo-se que o efeito de raios gama e o de néutrons rapidos é cumulativo a TL induzida
pode ora ser devido a raios gama ora a néutrons ou ainda devido a os dois tipos de radiagdo
concomitantemente Por esse motivo devemos sempre discnminar as doses através da utilizacdo de
dosimetros adaptados para cada tipo de radiacdo.

Pelas curvas 1 e 2 da Figura 56 vemos que o acucar como moderador de néutrons rapidos e
portanto produtor de protons é mais eficiente que o polietiieno Resultado de certa forma imprevisivel,
pois o numero de atomos de hidrogénio por cm’ de material € maior no polietileno que no agucar e,
portanto, como se mostra a seguir o primeiro deveria dar uma resposta melhor

Sabemos que o numero de atomos de hidrogénio por cm no aglcar de composi¢ao
Cy;H;,0,, e de peso molecular 342 g/mol e densidade 1,42 g/cm’ é dado pela equacdo:

N = 6,025x12“xpxn (5.1)

onde:

N = numero de atomos de hid;ogénio por cm’
p = densidade do materal
n= numero de eiementos na moliécuia

A = peso atomico da substancia
Obtemos N =5,5x 10’ ' atomosicm’

Repetindo 0 mesmo caiculo pasa o poiietiieno de composicdo {C,H,),, peso molecular 4,66 e
densidade 0,92 g/cm obtemos N =47 x 10" * stomos/cm’ o que demonstra que o poiietileno tem
8,6 vezes maior numero de atomos de hidrogénio que o agucar e portanto. e um material mais eficiente
para a produgdo de protons de ‘ecuo.

Ocorre, porém que o tamanho de grio para o agucar, para uma produgdo de TL mais intensa
esta em torno de 84 1 e nos possu:amos graos cujo didmetro variava entre 74 e 0.1 i, o que vale dizer
qgue as condicOes estavam proximas d3a otima enquanto que, para o polietileno, o tamanho de grdo
estaria em torno dos 40 u e nOs possu.amos graos menores ou iguais a 74 , 1sto &, um fator de cerca de
1,85 vezes maior e portanto um tamanho quase duas vezes o tamanho “ideal” A eficiéncia do
polietileno, por esse motivo. ficou reduzida pelo mesmo fator

Isto comprova os resultados obtidos onde o acucar é melhor que o polietiteno nas condicSes
experimentais que possuiamos

Como podemos ver nos graficos representados nas Figuras 55 e 56 o primeiro ponto de
irradiacdo corresponde a dose absorvida de 100 mrad Verificamos porém que a minima dose detetavel é
de 50 mrad Resultado este que estd dentro dos padrdes para a dosimetria de néutrons,

Qutro fator importante é verificar se a dose equivalente em fungdo da intensidade TL, fornece
uma resposta linear. Isto porque quando se efetua rotinerramente a dosimetria pessoal a curva em
questao permite que se faca uma calibrac3o dos referidos dosimetros
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CAPITULO VI

CONCLUSOES FINAIS

Os resuitados de nossa: nedidas mostram que uma mistusa de2 um material TL (no nosso caso é
a fluorita verde) e um mates:al hidrogenado (agucar, polietiteno) pode ser usado como dosimetro de
néutrons rap:dos. Sob 0 ponto de vista pratico, tanto a Mistura com agucar com« o polietileno pode ser
considerada factivel, pois, as operagBes envolvidas para a separacao do matera! TL € a secagem ndo
apresentam nenhuma complicagdo e nem um consumo de tempo considerado longo

A mistura com o agucar apresentou uma senstbilidade maior, embora com o polietileno também
ndo pode ser descartada Dependendo das circunstancias esta Oltima mustura pode ser usada. Esta
diferenca na sensibilidade pode ser devido a dimens3do dos grdos usados, 15sto é, por ndo dispormos de
peneiras apropriadas, os tamanhos dos graos obtidos favorecem o agucar Serd examinada no futuro, a
importancia do fator "dimensao cos grdos” na dosimetria em questdo, usando peneiras de varios mesh
Tyler.

Observamos, ainda, nos resu'tados apresentados que ac'ma de 13 rad as curvas referentes aos
dosimetros do tipoB, C, D e E apresentam uma supralinearrdade O fato pode ser explicado com a
proposi¢ao de uma hipotese’ a radiacdo gama como descreveu Okuno e outros, provoca na fluorita uma
supralinearidade para o p6 recozido nas mesmas condigOes por nos utilizadas em 3 x 10° R {sto equivaie a
uma dose absorvida de 2,6 x 10° rad Devemos levar em conta, porém, que a energia da radiagdo gama
utilizada por Okuno'49! fo, de 66 keV e em nosso traba:ho possu:mos alem dos raios gama de 60 keV
os protons de recuo de 227 keV, e portanto, o proton tem uma possibii.dade maior de ionizar a fluorita
que o raio gama, formando uma cascata de eiétrons que s30 captu-ados nas armadilhas Como |3 foi
proposto por Cameron'6’ e outros, deve haver armadiihas de competi¢do com uma grande seccao de
choque para a captu:a das cargas liberadas durante a rradiagao Cameron adm.te também que como o
nimero das armadithas de competicdo ¢ menor que o de armadiihas TL, o aumento da dose provoca o
preenchimento da armadiha de compet.¢do, deixando um maior numero de cargas disponiveis para as
armadilhas TL Isto poderia expticar a supratinearidade da resposta TL. em fungio da dose

SUGESTOES PARA FUTUROS TRABALHOS

1) Repeticdo do trabalho com os tamanhos de grdos propostos, para cada um dos materiais
utilizados.

2) Extensdo do estudo a outros materiais hidrogenados tais como: lucite (C,Hg0.), backelite
(C“HMO) poliestireno (Ca Hg)n

3) Utilizar outras fontes de néutrons rapidos: Pu Be, Ra-Be, Cf, Po-Be, etc. e o Van der Graff
com alvos de tritio, berilio, etc.

4) Utilizar CaS0, :Tm ao invés de fluorita, por ser ele mais sensivel
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APENDICE A

INTERACAO DE NEUTRONS COM A MATERIA

Os néutrons sendo pa-ticulas sem carga, po;em COmM Mmassa. compostam-se de modo d:ferente
que as pacticulas carregadas c. - -ad:ag30 gama

Os processos de ‘nteracao dos neutrons com a mater a se dao por me-0 de chogues elast-cos ou
inelasticos ou reacdes nuclea‘es p/ovocando processos COMO em.ss30 de fai0s gama € um néutron,
emissao de um p:oton, eic

No choque elastice o néutron e desviado de sua trajetor:a or.g'nal, e 0 nucieo, que estava
inictalmente em repouso. sofre um secuo A energia cnét.ca incidente orig:nal dos néutsons é transfer.da
ao nicleo de recuo Este processo se denom'na dispersao eiast:ca de néutrons e constitut 0 modo de
interagao fortemente predominante, quando néutrons de energ.a moderada {E < 10 MeV) se propagam
num meio moderador, como é o caso geral que se ap:esenta no material que possua h-d-ogéno

As cotisoes elasticas dos néutrons com oOs nuc'eos atdom.cos podem se- estudados com Os
métodos da mecanica class.ca. na supos¢do de que O nucteo e o neutron compo-tam se como esferas
elasticas perfeitas Tratase portanto, de anal.zar 0 chogue entie dois CO-pOs: um, O néutron. de
massam. =1 e o outro. 0 Nucieo do aivo de massa m_ = A

Caicu'ando-se as ve'oc'dades das particuias antes e depo s do chogue no s:istema de centro de
massa, podemos chegai 3o valos da pe'da de ene-gla cnetica do néurron a0 colids com O nucieo
atdmico do mater:a! ut-iizado. e que ¢€:

. (A 1
Em‘n = T o n

A+ 1)

onde E, , &€ a menor energia que o neutron pode possut apds a colisdo e E e a enerqia cinetica antes
da colisdo. A energia cinetica max.ma do néutron depos da colisdo se a «guar a energia Cras

A perda fracional de energta dada por AE'E=(E - E;) / £ e somente funcdo da massa A do
nucieo alvo e do angulo de espathamento do néutron no centro de massa ndependente da energia snicial

A experiéncia most.a que 0 espa’hamento eidst:co de neut;ons até = 10 MeV e esfericamente
simetrico ou ssotropico no CM Portanto a perda fracionat média de ene’g'a por colisd3o para um néutron
que se movimenta num meto de massa atdom.ca A, sera constante e igual para cada um dos choques
eldsticos que ele possa experimentar até a sua termatizacao

A perda fracional é também tal que pode ser escrita como (E- E,}/ E=-£ e o sinal negativo
indica decréscimo de energia. Se em vez de uma coilisdo queremos estudar var:as colisOes escrevemos que
a perda de energia para N colisdes é dada por

— = -f dN (2)
" £

onde dN ¢ o numero de colisdes que o néutron rap:do sofre desde uma energra imicial E, até uma
energia finat E Integrando se a equagdo actma do intervalo de E, a E obteremos:
E - E, = e EN

o
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ou ainda

o - {3)

Se ¢ for conhecido, podemos calcular o nimero médio de colisdes, N, que o néutron
experimenta para que a sua enernia diminua do valor E, ao valor E. Escrevemos entdo que:

1
N = n(:olE) @

Se agora desejarmos determinar a probabilidade de que, depois do espaihamento eldstico, o
néutron tenha uma energia final dentro da faixa limitada por E’ e E’ + dE’, devemos estabelecer primeiro
a probabilidade de ocorréncia de qualquer dngulo final de dispersdo, porque E’ depende de O segundo a

equagdo

_ (A? + 2Acos6+ 1)
(1+A)?

’

(5)

onde E e E’ sdo as energias antes e depois da colis3o. J& foi mencionado que o espalhamento elistico de
néutrons de até ~ 10 MeV ¢é isotropico no CM. Isto significa que todas as direcdes de dispersdo sdo
igualmente provéveis. Baseando-se nesta lei empirica podemos deduzir a probabilidade de ocorréncia de
uma energia cinética final E’.

Na Figura abaixo, a probabilidade p (6)d 0 de que um néutron seja dispersado num elemento de
angulo sbélido 6+ dO é:

(6)d8 = dq = 2lsen6d 6
P anl anl
! 6de (6)
= — sen
2

direcao
original

E(Mev) do niufrqq__

o

(411 é a érea da esfera de raio unitério)



A probabilidade de que depois da colisdo, um néutron com energia inicial E, adquira uma
energia compreendida entre E' e E' + dE’ é:

p(E’'} |dE’ | p(o) ldgl

d
= pl6) ld—zl el @)

existindo uma relagdo matematica entre 5 e E’.

Da equagdo (5) tiramos o valor de:

1 E
cosb= — I— (1+A)? - (A*=-1) | (8)
2A E

o

por outro lado da relagdo:

(A —-1)3
(A+1)?

resulta

Al +1 1+a

= (9)
2A 1-«
combinamos (8) e (9) e temos:
2E’ 1
cosf = [ — -~ (1+a) | ——
o -
e diferenciando:
2 dE’
-sen 6dH = ————
E,(1-a)
portanto:
db 2
= | ———— (10)
dE’ E(1-a)sen O

combinando as equagGes (6), (7) e (10) temos a probabilidade de uma determinada energia final ap6s o
espalhamento:

() 1og' | = — o (1)
3 E.(1-a)
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A probabilidade numa colisio de que o decremento logaritmico de energias seja o

correspondente a uma energia final E’ quando a energia inicial é E , estd dado pelo produto:

E E

o °
p {in—) = plE) In —

E P E

e o0 decremento logaritmico médio por colisao devera ser tal que:

E, E, E, g
pE).E,(1—a). In-—E—' = faeo(ln —E—;)p(E) dE
da equagdo (12) temos:
1dE’ |
plE) IdE'| = ————
Eo(1-a)

p(EVEg(1~a) = 1

substituindo os valores na equagdo {12) temos:

resoivendo a integral:

£E =1+ Ina
1+a
mas
_ (A-)?
(A+1)?
entdo:

(A-1)2 , A-1
2A A+1

re
]
3

(12)

(13)

{14)

Como j& foi demonstrado no Capftulo (U, 3.1.1 quando A 50, f ~2/A, para 50 A 10,

£ 2/(A +2/3) férmula empirics, e para A=1, f=1.
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APENDICE B

DADOS SOBRE A FONTE DE Am?%! — Be (a,n)

Nuclfdeo: Americio — 241

Meia Vida: 458 anos

Energia Média dos Néutrons: 4,3 MeV

Emisso Aprox. com Alvo de Berflio (n/s por Ci): 2,5 x 10°

Taxa de Exposicio Aprox. por 10° n/s (alvo Be) {mR/h a 1m): 1

Energia de Radiagdo Gama: 0,06 MeV

Composigdo: Americio — 241, mistura compactada de 6xido com metal de Berilio

Encapsulamento: Duplamente encapsuladas com ago inoxiddvel (AIS| 315/321) seladas com

ligamento por arco de argonio
Testes: esfregaco, imersdo, bolha, etc.

Croquis:

Croquis do fonte Am-Be
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KERMA DE ALGUNS MATERIAIS EM RELAGCAO A FLUENCIA DE NEUTRONS

KERMA  (naps x n/om?)
T a2 ® e 4 ©® e 8 8§ F

L B v L2 . 4 | v

p
- L 4
o
o g
»Y ®
- .g ; .:‘ ‘1
s 2 c




Dados sobre a Fonte de Am24' - a - Be

Tabela B-1

Energia N* relativo de Fragdo de Fator
néutrons néutrons no néutrons no de
{(MeV) intervalo intervalo Qualidade
0 - 05 3,537 0,088 9,05
05- 1,0 1,818 0,045 10.45
1,0- 15 1,091 0,027 10,05
1,56- 2,0 1,691 0,042 9,00
20- 25 2,114 0,042 8,25
25- 30 2,423 0,052 7,85
30- 35 2,791 0,060 7,55
35- 40 2,659 0,066 7,35
40- 45 2,495 0,062 7,20
45- 50 2,595 0,064 7,10
50- 55 2,772 0,069 6,95
55- 6,0 2,545 0,063 6,92
60- 65 1,959 0,048 6.85
65- 70 1,500 0,037 6.80
70- 75 1,636 0,038 6,75
75- 8,0 1,500 0,037 6,70
80 85 1,500 0.037 6,60
g,5- 9,0 1,218 0,030 6,60
9,0- 95 0,636 0,015 6,55
9,5-10 0,586 0,014 6,50
10,0- 10,5 0,632 0,015 6.45

ABSTRACT

A proton reco:! 'echn.gue has been deveioped fo’ :nduc ng the morum:nescence w:ih nc aent fasr neutron;
CaF, was used as the TL phospho’, and cane suga‘ and poiyethyiene were used as p-oton ad-ato’'s The phospho- and
the hydrogenous mate1al powde's we'e we!' m:xed, encapsu'ared n giass rubes and exposed to Am-Be sources
rasulting in recovs from inc dent fast neut-ons of energy bet:veen 0.25 and 11,25 MeV The inv'nc«c response of pure

CeF; to fast neutrons without a hydrogenous -ad:ator was checked by us.ng « .F (T D 700!

Glow curves we:e -ecorded f-om rocm remperature up to 350°C after d ffe-ent doses of neutrons and gamma

rays, of 60¢co

First colus on dose due 10 fast neut-ons in t'ssue i-ke mate- a's el as cane suga: and polyethy’ene was aiso

calcuiated
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