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RESUMO

0 fluoreto de calcio natural, proveniente da ci
dade de Criciuma em Santa Catarina, apresenta uma grande sensibilidade no
que concerne a termoluminescéncia. E, portanto, um material adequado ado
simetria da radiacdo e consequente aplicagdo na radioterapia, protegao ra

diologica, arqueologia, etc.

2

Um estudo sistematicoe das propriedades de termo
luminescencia desse fosforo abre o caminho, portanto, para o seu uso na

dosimetria da radiagao.

Essa pesquisa foi tambem realizada, visando ob-
ter informagoes que permitam elucidar uma etapa do processo da termolumi
nesceéncia, os fendmenos da supralinearidade e da termoluminescéncia indu

zida pela radiagao ultra violeta.

Inicialmente foram determinadas as caracteristi
cas dessa fluorita, como a estabilidade a temperatura ambiente, as ener-
gias de ativagdo t€rmica e os fatores de frequéncia das armadilhas. A Sg
guir foram investigados os efeitos das temperaturas e dos tempos de reco

zimento pré e pos-irradiacao na fluorita.

As respostas termoluminescentes as exposigoes -

aos rajos-X e a radiacdo gama apresentaram os seguintes resultados. Quan

.
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do a fluorita verde virgem & pre-reconzida a 5800C por 10 minutos e a se o
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;;Y guir a.4009C por 2 horas, as respostas dadas pela altura do pico II em

;‘; funcdo da exposicdo aos raios-X de 20 KeV efetivo e a radiacao gama da

?g fonte de ]37Cs sEo'supralineares, enquanto que, aquelas dadas pela altu~ ;
;}f ra do pico III sao sub-lineares. Por sua vez, recozendo-se a amostra vir ’
?é} gem a 6009 por tempo maior que 10 minutos, a resposta do pico III torna- :%
i{ se supralinear. As implicagdes desses resultados sao discutidas. As cur- fj
;éf vas dadas pela altura dos picos 1I e III em fung¢do da exposicdo 3 radia- ;;f
%% ¢ao gama da fonte de 137Cs foram ajustadas com os modelos de criagao e %;
1R 5

AL

de competicao de armadilhas.

'

As respostas termoluminescentes em fungao do o
tempo de exposig¢ao a radiacdo ultra violeta (A = 3650 A) s3o lineares no s
inicio, depois saturam e finalmente decrescem, indicando que essa radia-

. ¢ao pode preencher e esvaziar as armadilhas. ‘a

. 0s varios efeitos relacionados com a radiagdo ul

i tra vicleta foram tambem estudados tendo em mente a sua utiliizagdao como

dosimetro dessa radiagdo. Foi proposta uma formula¢dao matematica para o

modélo da termoluminescencia induzida pela radiagdo ultra violeta.
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ABSTRACT

Natural calcium fluoride from Criciuma, Santa
Catarina has a high thermoluminescence sensitivity, Thus, it is adequate
for radiation dosimetry and the consequent applications in radiotherapy,

radiological protection, archaelogy and so on.

Systematic studies of thermoluminescent properties
of this phosphor were made here to open the way for its use in radiation

dosimetry.

The research was also designed to elucidate the
thermoluminescence process, principally the phenomena of supralinearity

and that of thermoluminescence induced by ultraviolet radiation.

The characteristics of this fluoride wevre
determined, dose respcnse, ultraviolet sensitivity, fading at room
temperature and activation energies and frequency factors of electron
traps. The effects of annealing temperature and time, before and after

irradiation, were also investigated.

Thermoluminescent response to X and gamma rays
was as follows. After pre-annealing the virgin sample at 5809C for 10

minutes followed by 4000C for 2 hours, the response of peak II(height)as
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a function of exposition to X-rays of 20 effective KeV or to gamma
radiation of ]37Cs, is supralinear. On the other hand, the response of
peak III 1is not supralinear under the same conditions. But, after
pre-annealing the virgin fluoride at 6009C for a time greater than 10
minutes, the response of peak III becomes supralinear. Implications of

these results are discussed. Thermoluminescent responses for peak heights

137

11 and III as a function of gamma exposuie ( “'Cs), were fitted by the

models of creation and competition of traps.

The thermoluminescent response as a function of
exposure time to ultraviolet radiation, is first linear, then saturates,
and finally decreases, indicating that this radiation, (A = 3650 A) can

both fill and empty the traps in question.

Several other effects related to the ultraviolet
radiation were also studied, with utilization as a ultraviolet dosimeter
in mind. A mathematical model of the thermoluminescence induced by

ultraviolet radiation is also proposed.
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CAPITULO I

INTRODUGAO

a) - Consideracoes Gerais

Alguns anos apos a descoberta dos raios-X, as
experiencias realizadas revelaram que a radiagdo ionizante tinha efeitos

danosos sobre o corpo humano. Além disso, devido ao seu crescente uso

nas pesquisas cientificas em campos como a Fisica, Biologia, Medicina ,
Oceanografia, suas aplicagoes na Industria e Agricultura, no diagnostico
e terapeutica de certas doengas, reconheceu-se a necessidade de medir a
quantidade total de radiagdo a que o organismo € submetido. Esse & o ob-

jetivo da dosimetria.

Durante cerca de 40 anos, desde a descoberta dos
raos-X, houve pouco progresso na dosimetria. Os Unicos instrumentos para
a medida da radiagdo eram as amulsdes fotograficas e a camara de ioniza-
cao ligada a um eletrometro. Mas, nos Ultimos 20 anos, progressos signi-
ficativos foram alcancados nesse campo, vindo-se a criar unidades radio-

1ogicas adequadas e diferentes metodos de medida experimentais.
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Atualmente, caracteriza-se globalmente o efeito

da radiacdo sobre um elemento por uma quantidade chamada dose absorvida,

ou seéja, a energia total absorvida por esse meio. Desde que os efeitos da

radiacdo sdo cumulativos, a integracao no tempo & justificavel. A unida-

de de dose absorvida & o rad definida como a absorcdo de 100 ergs de e- !f

nergia por grama de material. Outra unidade comumente usada e o roentgen f;

(R), ou seja, a exposigdo de radiacdao X ou gama requerida para produzir

no ar 2,58 x 107 coulombs por Kg de ar. Na area de protegao radiologica, ¥

e empregada a unidade rem, que leva em conta tanto os efeitos da composi 5%

¢ao heterogenea da radiagao como os biologicos. (ICRU Report 1 - 1968).

Em geral, qualquer material solido que apresen-

te pelo menos um parametro mensuravel, que varie com a dose absorvida |, A

pode ser utilizado como dosTmetro de estado solido. Os parametros mensu- 5

raveis podem ser:

coloragao ou descoloragao;

1).

2) - radiofotoluminescencia;

3) - degradacao da luminescencia;

4) - ressonancia de spin do elétron;

5) - termoluminescencia;

6) - outros (como variagdo da condutividade, emissdo exo-

eletronica, etc.)

A dosimetria termoluminescente (TLD) esta se de

senvolvéndo rapidamente devido a varias vantagens que apresenta sobre ou

tros metodos existentes. Algumas das vantagens. sdo:
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1) - a TLD cobre um intervalo entre 10'5 e 106 R de ex-
posicao;

2) - sensibilidade a radiagao gama, alfa, beta, protons
e as vézes a neutrons;

3) - facilidade de uso devido a seu tamanho diminuto;

4) - rapida leitura da dose;

5) - custo relativamente baixo.

0 fenomeno da termoluminescencia (TL) ja havia
sido observado em 1663 por Boy]e(]) em diamantes e em fluoritas, embora

seu uso na dosimetria de radiacoes seja um fato recente.

Em 1956 Houtermans et al.(]) utilizaram a TL

dos meteoritos para a investigagao da radiagao no espago, bem como para

o estudo da histdoria termica desses solidos.

Por outro lado, Danie]s(z) publicou um trabalho
em 1950 "Thermoluminescence as a Research Tool" em que apresentava pes-
quisas realizadas com materiais termoluminescentes, visando conseguir -~
meios praticos para medir radiagbes, bem como outras aplicagoes do feno-

meno da TL.

Nos Ultimos anos da decada de 50, dois grupos in
dependentes, o do Naval Research Laboratéry, liderado por Schulman, e o
da Alemanha, chefiado por SchBn, apresentaram trabalhos relacionados com

o uso do fludbreto de calcio artificial ativado com manganes em dosimetria

0 grupo da Universidade de Wisconsin, liderado-

por Cameron, tem dado, desde 1960, grandes contribuicoes para a pesquisa

g




das propriedades termoluminescentes do LiF : Mg, abordando, sobretudo, e-
feitos de recozimento térmico pré e pos irradiacao, de sensibilizaciao do

LiF e outros. Com base nos resultados experimentais, propuseram modelos

na tentativa de explicar alguns aspectos do mecanismo da termoluminescen-

cia.

Desde entdo, o interesse pelos fenomenos ter-

moluminescentes tem crescido progressivamente em toda parte.

Uma extensa bibliografia sobre o assunto pode

ser encontrada nas referéncias (1), (2) e (3).

b) - Modelo Simples de Termoluminescencia

Expondo-se um cristal ionico a uma radiagao o
nizante, parte da energia € armazenada no cristal. Quando o mesmo & aque-
cido desde a temperatura da irradiacdo (neste trabalho a temperatura am-
biente), a energia armazenada pode ser liberada sob forma de luz. 0 sdli-
do que emite fotons desta forma recebe o nome de fosforo termoluminescen-

te, ou simplesmente fosforo, e o fenomeno & denominado TERMOLUMINESCENCIA.

Embora nao exista ainda uma teoria que expli -
que completamente a termciuminescencia, ha um modelo simples,qualitativo-
que o faz levando em conta a existencia de defeitos e impurezas nos cris-
tais ionicos. Uma representacdo esquematica dos processos envolvidos na

emissdo termoluminescente pode ser vista na Figura I-1.




Figura I-1

irradiacao aquecimento
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Quando um fosforo termoluminescente & exposto a
radiacdo ionizante, por definigdo, alguns eletronssdo liberados da banda
de valencia e atingem a de condu¢ao, deixando buracos na primeira. Nesse
estado, tanio os elétrons como os buracos sdao livres e vagueiam pelo cris
tal até se recombinarem ou ser capturados em estados metastaveis, criados
por vacancias ou impurezas. Esses estados metastaveis, chamados ARMADI
LHAS, se localizam na zona normalmente proibida entre as bandas de con-
ducdo e de valencia. Os elétrons capturados permanecem nessas armadilhas,
até que recebam energia suficiente para ser libertados. Uma vez livres,
os eletrons podem ser recapturados por armadilhas ou, entao, sofrer uma
recombinacao com uma lacuna, quando podem emitir luz. 0 mesmo mecanismo
@ valido para uma lacuna, caso ela seja capturada por uma armadilha e,

posteriormente liberada.
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Para que o eletron seja liberado de sua armadi-
Tha € necessario que ele receba, pelo menos, uma energia, conhecida como
profundidade de armadilha. Esta energia & recebida por interagdo de fo -
nons provenientes de estimulagdo térmica, quando do aquecimento do cris-

tal.

0 cristal pode retornar a sua condigao inicial,
ficando novamente apto a detetar uma nova radiagao, apos o esvaziamento-

das armadilhas por aquecimento a temperaturas suficientemente altas.

c) - Principais Caracteristicas da Termoluminescencia

1) - Curva de Emissdo (glow curve)

A melhor caracteristica de um fosforo termolumi

nescente € a sua curva de emissao.

Esta curva obtém-se registrando a intensidade da
luz emitida em funcdo da temperatura ou do tempo durante o qual o fosfo-

ro e aquecido.

A forma da curva “varia de cristal para cristal.
Para um dado cristal, a forma depende do aquecimento por unidade de tem-
po, que em geral varia de aparelho para aparelho e do tratamento termico
prévio. Uma curva de emissdo tipica apresenta em geral mais de um pico ,
devido ao esvaziamento de armadilhas de diferentes profundidades. As al-
turas dos picos indicam as populagdes relativas dos eletrons capturados-

nas diversas armadilhas. A drea sob a curva & proporcional a Tuz total
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emitida pelo fosforo, que por sua vez esia relacionada com a dose de ra-
diacao absorvida. Portanto, a area integrada sob a curva de emissdo ou a

altura dos picos pode ser usada para a medida da TL.

Quando a curva de emissao apresenta picos de
temperatura relativamente baixa, e o aquecimento por unidade de tempo
é suficientemente reprodutivel, @ mais vantajoso usar as alturas dos pi-
cos de temperatura suficientemente alta como medjda da dose absorvida ,
uma vez que a area estaria afetada pe]ﬁs picos da temperatura baixa que

decaem a temperatura ambiente.

2) - Estabilidade

Se um fosforo mostra insignificante perda da
TL a temperatura ambiente (ou seja, menor ou igual a 10% por an¢), diz -
se quz ele apresanta uma boa estabilidade. Um dos picos da curva de emis
sdo dos fosforos e em geral de baixa temperatura e, portanto, instavel a
temperatura ambiente; mas, com o decaimento deste pico, ou a sua remogao

por tratamento térmico adequado, a TL restante pode apresentar uma boa

estabilidade. :

Para fins dosimétricos & desejavel o uso dos fos

foros em condigOes estaveis.

3) - Sensibilidade

A sensibilidade termoluminescente pode ser defi
nida como sendo a quantidade de 1uz emitida pelo fosforo por -unidade de

exposicdo a radiacdo a que & exposto.

!

3
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4) - Curva da Resposta Termoluminescente a Exposicao

Se a relagao entre a resposta termoluminescente
de um fosforo e a exposicac for linear, o seu uso como dosimetro torna -
se muito simplificado. Caso contrario, e necessaric constantemente utili

zar-se da curva de calibragao, que deve ser obtida com detalhes.

5) - Dependencia com a Energia da Radiagdo

0 processo de absorgao fotoelétrica e usualmen-
te o predominante bara‘energias de fotors inferiores a 100 KeV, Esta in-
teracdo envolve os eldtrons mais internos do atomo e, portanto, depende-
de sua carga nuclear. Consequentemente, para detetores de radiagao com
Z alto, o nﬁmero de eléetrons liberados por efeito fotoeletrico aumenta pa
ra fotons delbaixa energia. Como foi visto, pelo modelo simples de TL, a
absorgao de energia da radiacdo esta relacionada com a liberagdo de ele-
trons da banda de valsncia, que tambam sera maior para fotons de baixa e
nergia. Os numeros atomicos efetivos para o LiF e CaF,: natural. sao,res
pectivamente, 8,14 e 16,3(4). Portanto, a dependencia da resposta termo-
Tuminescente com a energia da radiagao & pequena para LiF( <25%) e gran-

de para Can:natunﬂ (1000%).

d) - Objetivos do Presente Trabalho

0 fluoreto de calcio natural ocorre na natureza
como mineral fluorita, e usualmente exibe termoluminescéncia colossal de
vido a radiagao acumulada no decorrer de milhares de anos. As amostras £
lecionadas désses'fﬁsforos naturais, apos um tratamento espetial, sao a-
dequadas a dosimetria da radiagao, e consequente aplicagdo na radiotera-
pia, protecao radiologica, arqueologia, etc. Estdo sendo extensivamente-

*.
usados pelo MBLE (5’6).

* - -
(*) Manufacture Belge de Lampes et Materiel E]ectronique_(Be]gica)
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Para o presente trabalho, dispusemos de amostras

de fluoreto de calcio natural, de coloragdao verde, oriundas de Criciﬁma,

Santa Catarina. Visando a possibilidade de utilizacdo desse fosforo para
fins dosimétricos, foram feitos estudos sistematicos de suas proprieda -

des termoluminescentes.

As investigagdes sobre os efeitos de recozimento
pré e pos-irradiacao, foram feitas também, na esperanga de elucidar uma

etapa do processo de TL.

Foram tambem obtidas as curvas de resposta ter-

moluminescente s exposigoes aos raios-X e a radiagdo gama.

Na tentativa de obter informagdes sobre o meca-
nismo da TL induzida pela luz, sendo a fluorita verde muito sensivel a

1uz, varias pesquisas foram feitas nésse sentido.

Outrossim, foi examinada a possibilidade de usr

a fluorita verde como dosimetro ultra violeta.
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CAPTTULO II

MATERIAIS E METODOS EXPERIMENTAIS

a) - Fluoreto de Calcio Natural

0 fluoreto de calcio natural de coloragao verde
(fluorita verde) proveniente da cidade de Criciima, Santa Catarina, apre
senta as seguintes impurezas segundo a analise por ativagao com neutrons,

fd v - . * - - - a
feita pela Divisao de Rau1oqu1m1ca( ) do Instituto de Energia Atomica:

Mn : <5 ppm
Al : 0,20 £0,02%
Mg: 0,012 % e 0,016 %

A percentagem € com relagdo ao peso e a precisdo & dada em térmos de des

vio padrdo para tres medidas.

Nessa analise ndo foram incluidas as terras raras.

A fluorita foi triturada e peneirada, utilizan-
do-se telas de 80 e 200 tyler (185 e 85u ). Os cristais de dimensao in -

termediaria entre esses valores foram os utilizados no presente trabalha

(*) Agradecemos a Sra. Laura T. Atalla pelas medidas efetuadas.
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Os tratamentos térmicos foram feitos no forno

Thermolyne - Type 1400 e na estufa Fanem, modelo 305/3.

Para a irradiacao o fosforo foi colocado em cap

sulas de polietileno, como as de CON-RAD Laboratories, de 5 mm de diame-

tro, 17 mm de comprimento e 1 mm de espessura da parede.

b) - Metodos de Irradiacao

1) - Irradiacoes com a Fonte de 137¢5

137

A fonte de "“'Cs € uma fonte de radiacdao gama

com uma serie de vantagens: meia vida longa (30 anos), emissdo gama de

E= 0,662 MeV, propriedades quimicas estaveis e possibilidade de se conse o

guir alta atividade gama especifica (isto €, Curies por grama do elemen-

to).

37

Foi utilizada a fonte(*) de '¥7cs do Departamen

to de Biologia do Instituto de Biociencias da Universidade de S3o Paulo,

que ja havia sido calibrada pelo nosso laboratorio, com o condenser R -

meter da Victoreen, modelo 553, cuja precisao foi determinada pelo Na -

tional Bureau of Standards como estando dentro de 5%. Foi determinado o

valor do fluxo a 50 cm da fonte. Seu valor foi de (0,68 : 0,03)R/minuto

(Set' 68).

*
(*) Fonte preparada pelo Oak Ridge National Laboratory, que forneceu a
sua calibragao antes do encapsulamento bem como a tabela de redugao

da atividade em fungao do tempo decorrido desde a sua calibragao,pos

sibilitando o calculo exato da exposicdo em Roentgen a uma distancia

determinada. Foi doada aquele Instituto pela Fundagdao Rockefeller. A

gradecemos ao Departamento de Biologia a permissao de utiliza-la.

.




Uma vantagem pratica dessa fonte & a possibili-

dade de irradiar simultaneamente uma grande quantidade de amostra devido i

a geometria circular de sua construgao.

2) - Irradiacoes com Raios-X

0 aparelho de Raios-X utilizado foi o modelo F,

tipo A da General Electric, com o anodo da valvula de tungstenio. Sua

calibragdo (R/Ampére seg) também ja havia sido feita com o condenser R -

meter da Victoreen, modélo 553. As irradiages foram feitas na mesma po-

sicao da calibragao.

A determinacao das energias efetivas dos raios-

X foi feita, irradiando-se, para cada energia, uma capsula contendo LiF,

TLD-100 da Harshaw Chemical Co., juntamente com outra contendo fluoreto-

de calcio naturai-80 ppm(*). A relacao entre a TL das duas amostraé, com !

parada as curvas de TL versus energia efetiva(7) para TLD-100 e fluorita

80 ppm que apresentam Z's diferentes, permitiu a determinagao das ener -

gias desejadas.

As tres medidas para a energia efetiva foram :

18,5; 19,0 e 20,0 KeV, correspondentes as trés tensoes na valvula.

*) a fluorita 80 ppm, tambem de Criciuma, foi assim denominada por apre

sentar 75 ¥ 3 ppm de Mn, resultado &ste, determinado pela analise por

ativacdao com neutrons. As outras impurezas desta fluorita excluindo-

terras raras sio: Al: 0,17 ¥ 0,01%, Mg: 0,12 I 0,01%.




Neste aparelho so & possivel irradiar uma amos-
13705.

tra de cada vez, 0 que & uma desvantagem com relacao a fonte de

3) - Irradiacbes com a Radiacao Ultra Violeta

A radiagdo Ultra Violeta utilizada foi a raiade
comprimento de onda de 3650 A, emitida pelo mercirio, obtida com a lampa
da de mercurio HWL - 250W da Osram, e selecionada pelos filtros 7-37 e

0-52 da Cornig Glass Works.

¢) - Medida da Termoluminescencia da Fluorita

Para se medir a TL s3o necessarios:

um sistema de aquecimento do fosforo;

uma fotomultiplicadora para detetar a luz liberada
pelo fosforo quando aquecido;

um integrador capaz de computar a quantidade total
de luz emitida;

um registrador que traga a curva de emissao.

A Figura 1I-1 mostra o diagrama de bloco de

sistema leitor
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sistema de
aquecimento integrador registrador

A emissao termoluminescente foi medida pelo se
guinte sistema: aparelho leitor da CON-RAD, denominado CON-RAD Thermolu -
minescence Dosimetry System - Model 5100 Readout Instrument que vem mu -
nido de um integrador, porem desprovido de um registrador. Um eletrometro,
do tipo micromicroammeter 414 com saida para um registrador 370 da Keith-

ley foi ligado ao aparelho da CON-RAD.

No leitor CON-RAD, a amostra a ser lida, cuja
massa pode variar de ~10 a -50 mg, & colocada numa plancheta de niquel -

cromo de resistividade relativamente alta, de 29 x 38 mm2

de dimensao, pa
ra o aquecimento e consequente emissdo do sinal termoluminescente que e

detetado pela fotomultiplicadora tipo EMI 6097S.

A quantidade de amostra utilizada em cada lei-

tura, cuja massa € de ( 13,0 * 0,6 ) mg @ a correspondente ao volume con-

tido em uma pequena concavidade feita na base de um cilindro macico de lu

cite.

As curvas de agquecimento da plancheta CON-RAD-

foram obti'as, soldando-se um termopar de NiCr-Ni (cada fio com 0,2 mm de
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diametro) a plancheta com solda ponto, e medindo-se as temperaturas

fungao do tempo. As curvas foram registradas pelo Speedomax-Type C da

BT

Leeds & Northrup Co e podem ser vistas na Figura iI-2. Outras curvas de a-

quecimento da plancheta foram obtidas com o termopar colocado sobre a

plancheta da seguinte forma:

a) - levemente, sem pressao;

b} - com muita pressdo.

0s resultados dessas experiencias mostram uma

variagao muito grande na temperatura medida pelo termopar, dependendo de

seu contato com a plancheta. Para a corrente de aquecimento de 0,8 A, a !
z

diferenca para a temperatura maxima indicada, conforme o termopar € sol-

dado ou simplesmente encostado & plancheta, & de 809C. O valor e interme i

diario se o termopar & colocado com pressao sobre a plancheta.

d) - Determinacao dos Erros

Os erros que afetam a medida de uma emissao ter

moTuminescente, isto &, a determinagdo da altura de um pico sao devidos-

a:

1) - érro que afeta a leitura de uma amostra, que resul-
ta de:

i) - variacao da corrente de aquecimento da plan-
cheta;

-

ii) - erro na quantidade de fosforo a ser lida;

iii) - diferengas no espalhamento do fosforo na plan
cheta.
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2) - erro devido a irradiagao:

i) - erro na distancia entre a fonte e a amos-
tra na bomba de 137Cs;

ii) - variagdo da corrente de filamento da val-
vula do aparelho de rajos-X.

Para a determinagdo désses erros, foram irradia
das 10 capsulas contendo fluorita verde, uma de cada vez, na fonte de
37Cs com 100 R e outras 10 com 10 R no aparelho de raios-X. Em cada cap
sula cabem 130 mg. de fosforo, que fornecem aproximadamente 10 leituras-
nas condigoes deste trabalho. No presente trabalho, portanto, cada ponto

em geral corresponde a uma média de 10 leituras.

0 erro maximo devido a leitura foi de ~3%, po-
dendo reduzir-se a menos de 2% (erro medio ~quadratico da media das medi
das de cada capsula), e a reprodutibilidade na irradiagao, tanto na fon-
te de ]37Cs como no aparelho de raios-X, foi de ~5% (desvio padrao das

medidas de 10 capsulas).
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CAPITULO III

CARACTERISTICAS GERAIS DA FLUORITA VERDE

TARGATI 0 7 TR T T U e T T R e e
{ g wn TN .

a) - Temperatura da Plancheta para os Picos da Curva de Emissdo.

LSy S SRR

As amostras de fluorita verde virgem, isto e ,

g ST

as que so foram trituradas e peneiradas no laboratorio, receberam trata-

mentos térmicos adequados (5809C por 10 minutos; 4009C por 2 horas- veja

capitulo IV) , e foram expostas a:

LTI
@

i) - radia¢do gama da fonte de ]3705 com as expo- {
sigoes de 100 e 10t R; "

i1) - raios-X com a exposigao de 10 R; 0F

iii) - radiacdo ultra violeta a uma distancia de v
~25 cm da 1ampada de mercurio por 6 minutos.

As curvas de emissao obtidas podem ser vistas -

nas Figuras III-la, b, ¢ e d. A corrente de aquecimento da plancheta do

aparelho leitor CON-RAD para a obtengdo das referidas curvas foi de 0,84,

exceto para o caso da exposicdao gama de 104 R que foi de 1,25 A, para a

detecdo dos picos de temperatura mais alta. A alta tensao na fotomulti -

plicadora foi fixada em 860V, e a quantidade de amostra utilizada em ca-

apy

oy
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da Teitura foi de ~13 mg.

Note-se que o tipo de radiagao ndo influi prati

camente na temperatura dos picos, mas na altura relativa deles. No caso i

da fluorita verde exposta a radiagao ultra violeta, verifica-se a exista

cia de um picc extra, o III'.

A Tabela III-1 apresenta a temperatura media da

plancheta quando aparecem os picos. Cada valor & uma media de 20 leitu -

ras. Esses valores foram obtidos das curvas deemissdo com todos os picos,

isto @, sem a corregao dos picos vizinhos. As posigOes dos picos foramme

o2

didas com uma regua e transformadas em unidades de tempo. Com eésses da-

dos e com o auxilio das curvas da figura Il 2, determinaram-se as tempe-

raturas desejadas. i

TABELA III-1

R

Radiagao

X 90ts 180%6 292 ¥ 3
.gama 9atg 180t 290t3 410ts5 5515 B
ultra violeta 908 183%6 202%a 20673 N

b) - Estabilidade a temperatura Ambiente

Como ja foi mencionado, a estabilidade de um pi

co, frequentemente medida em termos de meia vida, estd relacionada com

a temperatura do pico e, portanto, com a profundidadedss armadilhas cor -

respondentes.




Visando a utilizagao da fluorita verde na dosi-
metria, foram estudadas somente as estabilidades dos picos II e III,pois
o pico I decai em algumas horas a temperatura ambiente. Os picos IV e V
sao dificeis de ser detetados sem que se afetem as caracteristicas dos

fosforos, pois para isso & necessario aquece-los alem de 5009C.

Gs decaimentos das alturas dos picos II e III,pa

ra as amostras irradiadas com a radiacdao gama da fonte de ]37Cs e com a

radiagdo ultra violeta a temperatura ambiente, podem ser vistos na Figu-
ra III-2. Apos 200 dias, os decaimentos das alturas dos picos II e III fo
ram de 12% para o caso da radiagao ultra violeta, e 20% para a radiagdo-
gama a temperatura ambiente. Entretanto, para o uso da fluorita verde co
mo dosTmetro na monitoragao de pessoal no servigo de protegao radiologi-
ca em que as leituras sdo feitas no maximo dentro de 3 méses, o decresci

mo constatado na altura dos picos II e III e desprezivel.

c¢) - Determinacao da Energia Térmica de Ativacdo E e do Fator de Frequén

cja-s das Armadilhas

Para determinar as energias térmicas de ativa -
cao e os fatores de frequencia das armadilhas correspondentes aos picos-
I, II e III da fluorita verde, e consequentemente testar a aplicabilida-
de dos modélos descritos no Apandice A, as amostras virgens desse fosfo-
ro receberam o seguinte tratamento:

1) - pré-recozimento a 5809C por 10 minutos, seguido de
4009C por 2 horas;

2) - exposigao de 100 R @ radiagdo gama da fonte de
137
Cs;

3) - pos-recozimentos isotermicos.
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Os pos-recozimentos foram feitos no forno Ther-
molyne Type 1400 pré-aquecido a temperatura desejada. As amostras foram
colocadas no forno em recipientes (panelinhas de aluminio) com um termo-
par de NiCr-Ni que possibilitou levantar as curvas de aquecimento. Uma
delas, que foi registrada pelo aparelho Speed-omax Type C da Leeds &
Northrup Co., pode ser vista na Figura III-3. O tempo efetivo de pos-re-
cozimento foi considerado como sendo 0 intervalo de tempo desde a entra-
da da amostra no forno até a saida menos ~2 minutos, que € o tempo gasto
pela panelinha para atingir 96% da temperatura desejada. Este erro torna
-se desprezivel para tempos de pos-recozimento maiores que 20 minutos, e

a maior parte dos tratamentos termicos realmente o foram. Os erros nas

temperaturas de pos-recozimentos foram de T 10c.

As temperaturas dos pos-recozimentos isotermi -
cos efetuados para a determinagdo de E e s das armadilhas responsaveis pe

los picos I, II e III podem ser vistos na Tabela III-2.

TABELA III-2

Pico Temperatura de pos-recozimento Ta (9C)

18 26 38
123 131 138
214 233 240

Os resultados experimentais sdo apresentados nas
Figuras III-4,5 e6,0onde 0s logaritmos das alturas dos picos s3ao vistos
em fungao dos tempos e das temperaturas de pos-recozimento, sendo essas
ultimas tomadas como parametros. As alturas dos picos foram normalizadas

.
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para tempo de pos-recozimento igual a zero.

Para uma dada temperatura de pos-recozimento foi

observado o deslocamento dos picos para temperaturas mais altas, com o

Figuras -

aumento do tempo de pos-recozimento, como pode ser visto nas
111-7, 8, 9, 10, 11. Nas ordenadas foram colocadas as mudangas da posi -

¢ado dos picos em OC, e nas abcissas os tempos de pos recozimento.

1) - Determinacdo de E e s pelo Modelo de Randall e Wilkins

De acordo com a teoria de Randall e Wilkins, a-
presentada no Apendice A (equagao (A-4) ), o decaimento da altura de pi-
co para diferentes tempos de pos-recozimento isotérmico, isto &, recozi-
mento posterior airradiagao, deve obedecer a uma lei exponencial. Os re-
sultados experimentais apresentaram fatos nao previstos por esta teoria.
0s graficos dos logaritmos das alturas (normalizadas para t, igual a ze-
ro) dos picos, em fungdo dos tempos de pos-recozimentos apresentaram cur
vaturas acentuadas na regiao inicial como podem ser vistos pelas Figuras

HI-4, 5 e 6.

A determinagao de E e s por este metodo foi fei
ta, portanto, tragando-se retas pela parte menos inclinada da curva ¢ des
prezando os pontos iniciais. Os coeficientes a._ ulares destas retas fo-
ram colocados em fungao de 1/Ta, em que Ta € a temperatura de pos-recozi

' mento, nos graficos apresentados pelas Figuras III-12, 13 e 14 correspon

dendo respectivamente aos picos I, II e III. Dos coeficientes angulares-

.

das novas retas obtidas foram calculados E e s, que estao na Tabela III-3.
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TABELA TII-3

Pico E (e¥) s (seg'])
4

I 0,5 1,2 x 10
012

12

Il 1,3 3,5 x 1
IT1 1,6 2,0 x 10

Os valores obtidos estdao afetados por erros ra-
zoavelmente grandes como nao podia deixar de ser, devido ao ajuste gros-
seiro que foi efetuado nas Figuras III-4, 5 e 6 ja discutido anteriormen

te.

Outro fato a se notar € que 9 modélo de Randall
e Wilkins tambem nao explica o deslocamento dos picos para temperaturas-

mais elevadas com o tempo de pos-recozimento isotermico.

2) - Determinacdo de E e s pelo Modelo de Dois Picos(s)

0 modelo de dois picos propde a existencia de
duas armadilhas de profundidades E] e E2 bem proximas, com um comporta -
mento individual previsto pelo modélo de Randall e Wilkins. Dessa forma,
as duas armadilhas dariam dois picos de emissdao de cuja superposi¢io re-
sulta o pico observado. Admite-se o mesmo fator de frequencia para ambas

as armadilhas (Veja Apendice A.b) ).

0 ajuste dos resultados experimentais foi feito,
escolhendo-se s, E; e E, das ordens de grandeza do s e do L caiculados pe
lo modélo de Randall e Wilkins. E; e E, foram tomados proximos, de manei

ra que as curvas deemissdo apresentem sojpico bem caracteristico.
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Para cada conjunto de valores E], E2 e s, fixan
do-se a temperatura de pos-recozimento Ta em 269C para o pico I, foram
calculadas cinco curvas de emissao daequagao (A-10}, uma para cada valor
do tempo de pos-recozimento ta. 0s logaritmos das alturas dos picos das
curvas de emissao assim calculadas, representados em fungao de ty forne-
ceram curvas de decaimento, que puderam ser comparadas com as obtidas ex
perimentalmente. Dessa forma, para cada par de valores de E] e E2 foram
calculadas curvas de emissdo para diferentes valores de s. 0 procedimen-
to adotado para os picos II e III foi o mesmo,tendo os valores das tempe

raturas de pos-recozimento sido fixados em 123 e 2009C respectivamente

Uma vez escolhidos E], E2 e s, outras curvas de
emissdo foram calculadas com esses valores para diferentes temperaturas-
de pos-recozimento: 389C para o pico I, 113 e 1310C para o pico II e 214,
233, e 2400C para o pico III. Os decaimentos das alturas dos picos entao
obtidos em fungao do tempo ta de pos-recozimento que melhor ajustaram os
resultados experimentais podem ser vistos nas Figuras III-15, 16, 17, 18

e 19 em linha tracejada. Os valores numéricos estao na Tabela III-4.

TABELA III-4

Pico Ey (eV) E, (eV) s (seg”))

1 0,75 0,80 8 x 108
11 0,9 0,96 2x108
11 1,53 1,71 2 x 101!

Esse modelo tambem ndao explica os deslocamentos
dos picos para temperaturas mais altas com as tempos de pos¥recozimento,
conforme as Figuras III-7, 8, 9, 10 e 11.
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3) - Determinacao de E e s pelo Modelo Continuo(8)

0 modelo continuo supde que as armadilhas corres
pondentes a um determinado pico distribuem continuamente em energia. Foi
feita a hipOtese de que a distribuigao & gaussiana em energia com um va-

Tor medio Eo e me1a largura o na altura dos pontos de inflexao. (veja A-

pendice A-¢).

0 procedimento para a aplicagao do modelo conti
nuo foi mais ou menos o mesmo que o utilizado para o modelo de dis picos.
0s valores de Eo e s “tram inicialmente escolhidos, a partir dos calcula
dos pela aplicagao do modelo de Randall e Wilkins. Para cada conjunto de
valores Eo’ s e o0, fixando-se o valor da temperatura de pos-recozimento
Ta‘2690 para o p1c0aﬁ, foram calculadas cinco curvas de emissao da equa-
¢ao (A-17), uma para cada valor de t,» como no caso do modelo anterior .
As alturas maximas das curvas de emissao assim obtidas foram representa-
das num grafico em fungac de tys fornsecendo a curva de decaimento, que
pode ser comparada diretamente com os resultados experimentais. Para os
picos II e III, o procedimento adotado fci analogo e as temperaturas de

pos-recozimento fixadas em 123 e 2000C, respectivamente.

Inicialmente, as curvas de emissao foram calcu-
ladas, substituindo-se na equagdo (A-17) os valores fixos de E0 e Oew
riando-se s. A seguir, para um novo valor de Eo mas mantendo © constan-
te, novas curvas de emissao foram calculadas para a mesma variagao de s.
E&sim por diante. Finalmente, para o par Eo e s escolhidos, fez-se va-

riar o.

Uma vez escolhidos os valores de Eo’ se 3, 0u
tras curvas de emissao foram calculadas para diferentes temperaturas de

.
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pos-recozimento, que forneceram os decaimentos das alturas dos picos com
os tempos de pos-recozimento. Os ajustes dos decaimentos para Ta iguais
a 380C para o pico I, 113 e 1319C para o pico IT e 214, 233 e 2400C para
o pico Il podem ser vistos nas Figuras III-15, 16, 17, 18 e 19 em linha

cheia. Os valores numericos obtidos estdo na Tabela III-5.

TABELA III-5

Pico E (eV) ag(eV) s (seg'])
1 0,76 0,06 8 x 108
I 0,9 0,05 2 x 10°
111 1,58 0,09 2x10

Verifica-se que ésse modelo explica o desloca
mento dos picos para temperaturas mais altas com o tempo de pes-recozi -
mento isotérmico. As curvas tedoricas obtidas podem ser vistas em Tinhas
cheias juntamente com os pontos experimentdis nas Figuras III-7, 8, 9,10

e 11.

0 valor do fator de frequencia calculado pelo
modelo de Randall e Wilkins para o pico I (1,2 x 10+4 seg']) esta comple
tamente fora do valor esperado, isto €, entre 108 e 1013 seg']. Todavia,
os valores obtidos pelos modelos de dois picos (8 x 108 seg']) e conti -

8

nuo (8 x 10 seg']) foram razoaveis.

Pode-se concluir que, com o modelo continuo,foi
possivel ajustar simultaneamente as curvas de decaimento dos picos e - de
seus deslocamentos a menos do destocamento do pico ., talvez devido as di

ficuldades experimentais, por ser um pico que decai a temperatura ambien

te.

.

e e g A A R %4

A L S T i e e

| %)




o4

- 43 -

CAPITULO IV

PROPRIEDADES DE PRE-RECOZIMENTO

a) - Recozimentos Pré-Irradiagdo (Pre-Recozimento)

A fluorita verde virgem, isto e, a que so foi
triturada e peneirada no laboratorio, apresenta uma curva de emissao que
pode ser vista na Figura IV-1, devido 3 exposigdo acumulada durante asua
vida em seu meio natural (TL natural). Como Se pode notar, os picos I e
IT que s3o de temperaturas mais baixas que o III ndo aparecem, pois ja
decairam. A TL natural foi determinada pela altura do pico III e & equi-
valente a uma exposigao a radiagdao gama de ]04 R dada no ]aboratﬁrio,cqg
forme a curva da resposta termoluminescente veisus exposicao apresentada
na Figura V-1. E, portanto, necess@io submeter a fluorita verde virgem a
tratamentos termicos para eliminar a TL natural e coloca-la nas condigbes

mais favoraveis para o uso.

Para o reaproveitamento da fluorita foi lembra-
do que, numa leitura termoluminescente, no aparelho leitor CON-RAD  com
a corrente de aquecimento de I=0,8 A, a plancheta atinge a temperatura &
3409C em um minuto, conforme pode ser visto na Figura II-2. Como o aque-
cimento € muito rapido, & possivel que sobrem nas armadilhas alguns el&

of s
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trons que certamente influirdo nas leituras seguintes. As amosiras de-
veim,entao, ser submetidas @ recozimentos interwediarios entre uma leitu-
ra e outra, a temperaturas maiores que as atingidés pela plancheta do a-
parelho leitor, por tempos superiores a um minuto. Portanto, & necessa -
rio verificar os efeitos do tempo e da temperatura destes recozimentos a
fim de se encontrarem as condigoes favoraveis, que possam reproduzir alei

tura da resposta termoluminescente e, consequentemente, reaproveita-la.

Foi, entdo, feito um estudo sistematico de tra-
tamentos termicos a vafias temperaturas por diferentes tempos. Em primei
ro lugar, foi feito um recoziment6 a 5809C por 10 minutos num becker de
pirex para eliminar a TL natural induzida durante os anos geologicos. A
escolha da temperatura e do tempo desse primeiro recozimento foi feita ,

tendo-se em vista os seguintes fatos:

i) - a curva de emissao da fluorita verde apresenta pi-
cos de emissdo, cujas temperaturas sao semelhantes
aquelas do fluoreto de calcio natural da MBLE, is-
to &, picos de temperatura menor ou igual a 600QC;

ii) - a sensibiiidade do fluoréto de calcio natural, se-
gundo Schayés et al(s), diminui rapidamente com o
tempo de pre-recozimento a temperatura maior ou i-
gual a 6009C;

jii) - a leitura da amostra sera feita aquecendo-se 0
cristal @ temperatura menor que 515QC, isto &, a
temperatura maxima atingida pela plancheta do apa-
relho leitor CON-RAD.

A seguir, a amostra foi dividida em varios por-
¢oes, cada uma recebendo um tratamento térmico diferente. Cada porgao se

guiu o seguinte rotéiro:
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i) - irradiacao da amostra com os raios-X com a ex-

posigao de 10 R;

< 1. ii) - leitura da amostra no CON-RAD para a obtengao-
da curva de emissao;

SN sicrca mBI

iii) - recozimento isotérmico a uma determinada tempe
- ratura (de 400 a 6009C) por um certo tempo (de
5 a 30 minutos).

Estes processos, que foram denominados recozi-
EE mentos suessivos, foram repetidos diversas vezes para temperaturas e tem
pos de recozimentos fixos. Os tratamentos térmicos efetuados na fluecrita

vy . verde podem ser vistos na Tabela IV-1.

b TABELA IV-1

0 ' Temperatura Tempo de cada Numero de recozi- Ref.
g do forno (9C) recozimento(min.) mentos sucessivos (Fig.)

y 400 30 19 V-6

3 450 5 22 1v-2,3
'» eb
450 20 22 V-5 ]
500 5 22 IV-2 e 3 ¢
550 5 25 V-2 e 3 .
600 5 18 V-2 e 3

e B s e

As alturas dos picos para os cinco primeiros re. i
- . - . “A
. cozimentos sucessivos, em cada experiencia, apresentaram flutuagoes mui- i .
to grandes. Isto pode ser explicado por ter a fluorita verde, apos o re-

: ; ) cozimento a 5809C por 10 minutos, sido guardada em vidro transparente, e

VU . -

consequernitemente adquirido a termoluminescencia induzida pela luz ambien
te, fato desconhecido na ocasido. E pcisivel, tambem, que o tratamento -

o

g~
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termico a 5809C ndo tenha conseguido eliminar totalmente a TL natural.

As Figuras IV-2 e 3 mostram os efeitos dos -
recozimentos sucessivos a 450, 500, 550 e 600QC por 5 minutos na altu-
ra dos picos II e III, respectivamente. Por causa das flutuagoes nos
cinco primeiros pontos, as alturas dos picos foram normalizadas a par-
tir do 59 recozimento sucessivo. Valores maiores que 100% sao devidos
a normalizagdo. As retas foram tracadas pelo metodo dos minimos qua -
drados. Nota-se que a sensibilidade da fluorita diminui com o aumento
da temperatura de pré-recozimento. Os coeficientes o de decréscimo da
altura do pico por recozimento, calculados a partir das retas estaorm

Tabela 1IV-2.

TABELA 1V-2

Temperatura(9C) Tempo(min) de o(%/recoz.) a(%/recoz.)

de recoz. isot. recoz. isot. picoll “pico III
450 5 0,65 0,70
500 5 1,00 1.75
550 5 1,25 1,90
600 5 3,40 4,27

Como se pode ver na tabela acima Spico III e

e mai . .
sempre maior que “p1co 11

A figura IV-4 mostra a razao <App>/<Appp> en-

tre os valores medios das alturas (média aritmetica de ~10 leituras)do.

pico II e do III para diversas temperaturas de recozimento. Esta ra-

z3o permanece aproximadamente constante e & meghor do que 1 para recozi
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mentos a 4500C por 5 minutos, mas ela aumenta sempre e cada vez mais ,

para temperaturas de recozimentos maiores, tornando-se maior do que 1.

SRR

ST

Isto €, o pico II{ @ mais alto que o pico II, se os recozimentos forem

AT

a temperaturas no entorno de 4500C. Aumentando-se a temperatura de re-

TV e b o L g3

cozimento, as alturas dos picos chegam a se igualar e até se inverter,

isto €, o pico II fica mais alto que o III, ja a 5500C.

Desses resultados pode-se notar que o picoIll

e mais sensivel a efeitos de temperaturas que o II.

. Foi verificado, tambem, o efeito do tempo no

recozimento sucessivo. Para isto, foram fixados em 4500C a temperatura
! ' e em 5 e 20 minutos os tempos de recozimento. Os resultados podem ser
vistos na Figura IV-5. Dentro dos erros experimentais, ndo se nota di-

ferenca entre recozimento sucessivo a 4500C por 5 ou 20 minutos para o

pico II. 0 mesmo parece nao acontecer com o pico III, pois o seu de-

[P e

créscimo & maior para recozimentos por 20 do que por 5 minutos. 0 efei

S

PO tar a2

to do tempo no pre-recozimento foi tambem verificado por outras experi

encias que serac apresentadas no capitulo VI. ;

Abaixando agora para 4000C a temperatura de 5
a recozimento, foi realizada outra série de recozimentos sucessivos por E
30 minutos. A Figura IV-6 apresenta os resultados, isto &, os valores .
. das alturas dos picos II e III e da razao entre os seus valores medios = -
em funcao dos recozimentos sucessivos. 0s érros considerados sao devi-

dos a flutuagoes na leitura e na irradiagao ( veja capitulo II-d ).Nes

se caso q ~ 0,5 %/recozimento e « g nulo.

pico III =

pico II

s

Os resultados experimentais mostram que as sen

g
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sibilidades dos picos II e III decrescem com o aumento da temperattira -

de pré-recozimento. Este efeito € razoavelmente pequeno para recozimen-

tos a 4009C por 30 minutos.

OscilagOes, as vezes, maiores que 0s erros ex-
perimentais conhecidos, podem ser observados nos graficos deste traba -
Tho. Ndo foi possivel descobrir pelas experiencias realizadas se @sse
fato & devido a um feromeno fisico ou ndo, embora parega nao ser uma os

cilagdo ao acaso, pois, elas estdo tambem presentes em varios outrosgra

ficos.

b) - Reprodutibilidade e Reaproveitamento da Fluorita Verde

Os efeitos do tempo e da temperatura de pré -
recozimento na fluorita verde foram estudados atraves das experiencias
apresentadas no tem anterior. Visando a utilizacdo da fluorita na do-

simetria, os objetivos a seguir sao as determinagdes do:

i} - tratamento a efetuar na fluorita virgem para colo-
ca-la em condigoes de uso;

ii) - recozimento intermediario entre uma irradiagao-lei
tura e a seguinte para o reaproveitamento.

Dos resultados apresentados no item anterior -
foi verificado que, o decréscimo da altura dos picos entra em regime ,
isto e, torna-se constante apos cinco recozimentos sucessivos, uma vez
recozido a 5800C por 10 minutos. Entretanto, seria mais pratico fazer

um recozimento Unico equivalente.

A temperat'ra désse recozimento Unico foi fixa

A

.
|
;
}
]
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da em 4009C, visto que, sendo maior que os 3400C atingides pela planche
ta numa leitura termoluminescente comum, @ suficiente para eliminar o

residuo e, também, nao afeta muito a sensibilidade. Resta, entio, des-
cobrir o intervalo de tempo desse recozimento. Para isso foram prepara-
das 24 capsulas contendo fluorita ja recozida a 5800C por 10 minutos. A
seguir, o contetido de cada duas:capsulas foi recozido a 4009C por inter
valos de tempo, que variaram de 10 minutos a 24 horas. Em seguida,” 12
capsulas contendo fluorita ja recozida, como foi menciuvnado acima, fo-
ram irradiadas com os raios-X e as 12 restantes com a radiagao gama da

fonte de 137

Cs, respectivamente com as exposicoes de 10 e 100 R. Os re-
sultados obtidos foram colocados nas Figuras IV-7 e 8. Note-se que, na
irradiagdo com os raios-X, cada capsula foi exposta individualmente,en-

quanto que, na com a radiagao gama de 137

Cs, as 12 capsulas foram expos
tas simultaneamente. Devido a isso, as amostras irradiadas com os rai-
0s-X apresentam flutuagao muito maior do que as expostas a radiagao ga-

ma do 137¢cs ( veja capitulo II-b ).

Comparando-se as alturas dos picos II e IIl e a
razao entre os valores médios das alturas desses picos da Figura IV-7 -
com as da Figura IV-6 ( que representam recozimentos sucessivos a 4009C
por 30 minutos ) apos o 50 recozimento, verifica-se que elas sao iguais
dentro dos erros experimentais, para tratamentos térmicos por interva'-
los de tempo de 1 a 3 horas. 0 efeito desse tratamento equivale ao de 5

recozimentos sucessivos. Observe-se que mesmo a temperatura de 4000C ,

se o tempo de pré-recozimento for maior do que 3 horas, havera decrésci

mo da sensibilidade.

Como foi visto pela Figura IV-6, a reprodutibi
lidade @ boa para recozimentos sucessivos a 4009C por 30 minutos. A fim

J.
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de diminuir ainda mais o decréscimo da sensibilidade do pico III, ve -

rificou-se que o recozimento intermediario a 4000C por 15 minutos & su-

ficiente para esvaziar as armadilhas preenchidas quando da exposigao a

radiacao. Esse tratamento térmico e necessario, pois a TL residual apos

cada leitura e de ~1/30 da TL antes da leitura.

o e

Doravante, a fluorita virgem sera recozida a

5800C por 10 minutos e em seguida a 4009C por 2 horas e estara pronta

para ser utilizada. Esse tratamento sera chamado recozimento padrio.

Entre uma irradiacao-leitura e outra sera re

cozida a 4000C por 15 minutos ( reaproveitamento ).

e ety S e

c) - Resultados e Discussao

.

Foram investigados os efeitos da temperatura

do tempo de recozimento antes e depois (capituio III-c) da irradiagdo

i
1)
‘,
i
o
i
.

sobre as curvas de emissao termoluminescente da fluorita verde.

Os resultados experimentais mostram que os tra
tamentos isotérmicos, tanto pré como pds-irradiagdo, causam efeitos de-

finidos nas curvas de emissdo termoluminescente. 0 recozimento pos-irra

diagao ( capitulo III-c ) liberta os elétrons de suas armadilhas, redu-

zindo a altura de pico da curva de emissao. 0 pre-recozimento opera mas

lentamente, mas aumentando-se a temperatura ou o tempo désse tratamento

a partir de um certo valor diminui 2 altura absoluta e muda a altura re
lativa dos picos. Esses efeitos podem ser consequencia de uma mudanga ro

numero de armadilhas relacionadas a um pico, na eficiencia de captura ,

ou na de recombinagao.
R

e i s e g 2 et 1 i g
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0s modelos matematicos existentes evitam a dis

cussao de qualquer armadilha particular. O fenomeno da mudanca de sensi

bilidade dos fosforos com o pré-recozimento ndao & tratado nem predito -
por tais modelos. A temperatura possivelmente destroi ou cria ( ou por

uma real dissociagao, ou por uma associacao, mudando assim a natureza -

da armadilha ) armadilhas.

Segundo a interpretacao de F]eming(g), o de-

crescimo da sensibilidade com o recozimento no ar e devido a difusdo de

oxigenio e vapor d'agua nos graos da amostra. Os tratamentos feitos nu-
ma atmosfera de nitrogenio a temperaturas de ate 7000C, em fluoreto de

calcio natural nao diminuiram a sensibilidade.

0s efeitos das temperaturas e dos tempos de -

pre-recozimento na fluorita verde sdo maiores para o pico III do que pa i
ra o II, mostrando que os possiveis complexos que formam as armadilhas

correspondentes aos dois picos reagem de forma diferente a temperatura.

0 pre-recozimento a 4000C por tempo inferior a

30 minutos nao diminui praticamente a sensibilidade da fluorita verde,, o

fato esse tambem verificado por Schayeés et a1(8)

0s estudos feitos por Zimmerman et a1(10), s0-

bre o pré e pos-recozimento a diferentes temperaturas no LiF : Mg dosi- »
metrico, mostram que esse material possui propriedades interessantissi -
mas, no que se refere a tratamentos térmicos. Por exempio, o pré~-recozi
mento a 80QC por 24 horas elimina tres picos de temperatura baixa, qua-

se sem afetar os picos nQ 4 e 5. A 1750C por 10 horas, o efeito & exata

.




mente o oposto, e assim por diante. No caso da fluorita nao foi encon -

trada nenhuma propriedade semelhante, a ndao sar a diminuicao da sensibi

lidade com o aumento, tanto do tempo como da temperatura de recozimento,

0s resultados das experiencias apresentados ,
mostram oscilagOes, as vezes, maiores que os explicados por erros expe-
rimentais conhecidos. Essas oscilagOes constituem uma incognita, desde

que nao foi determinado um fenomeno fisico que as expliquem.




CAPTTULO V

Curvas da Resposta Termoluminescente as

Exposicoes aos Raios-X e a Radiacdao Gam¢

a) - Caracteristicas Gerais

Em qualquer técnica de dosimetria da radiacdo -

R .

uma caracteristica importante & a resposta do sistema a exposicdo a ra
diagdo. Por questdes de simplicidade e conveniencia de calculo, € dese

javel que a resposta a exposigdo seja linear.

A e Tn

Mesmo que a quantidade total de ionizagao pro

duzida no fosforo seja diretamente proporcional a exposigdo, as manei-

ras pelas quais os eletrons ou os buracos capturados nas armadilhas se

libertam térmicamente, os processos pelos quais eles produzem luz e a

natureza das armadilhas envolvidas podem influenciar na forma final da

curva da resposta a exposigao.

Quando a resposta termoluminescente nao & 1i-

near, mas aumenta de uma forma mais rapida que a linear, diz-se que

ela € supralinear, e a propriedade do fosforo que apresenta esse .as- *

pecto € dado o nome de supralinearidade.

Todos os fosforos termoluminescentes conheci

dos respondem linearmente para pequenas exposicoes. No outro extremo,




na regiao de 105 R, apresentam efeitos de saturagdo, quandc todas as ar
madilhas disponiveis ficam preenchidas e, portanto, nao ha aumento da
resposta com o aumento da exposicao. Para exposigoes superiores a cerca
de 105 R, muitas vezes, observa-se um dano radioativo, diminuindo a

sensibilidade do fosforo.

As experiencias feitas com CaFZ:Mn mostram(]])
que a resposta € linear desde 10'] ate 3 x 105 R, enquanto que para o

L128407:Mn, a resposta apresenta(]z) a supralinearidade a partir de 150

R( pico de 2009C ). Para os picos II, III, IVe V do CaFZ:natura1, con-
forme a notagao de Schayes et al, observa-se(s) a nao linearidade e sa-
turagdo a partir de 104 R. No caso de LiF:Mg, foi observada(]3) a su-

3p.

pralinearidade para os picos 1, 2, 3, 4 e 5 desde 10
As causas fisicas da supralinearidade nio sao

bem entendidas. Entretanto, alguns modelos fenomenoldgicos tem sido pro

postos e sao apresentados no apendice B, na tentativa de explicar esse

fenomeno.

1) - Parte Experimental

Visando a obtengao de informagoes que auxiliem
a elucidar o fenomeno da supralinearidade, bem como a utilizagdo da flu
orita na dosimetria da radiacao foram obtidas experimentalmente as cur-
vas da resposta termoluminescente as exposigoaes a:

i) - radiagao gama da fonte de ]37C

§i) - raios-X de 20 KeV efetivo.

S5

Para isso foram utilizadas cerca de 4700 mg.

de fluorita verde, previamente tratada a 5809C por 10 minutos, e zm se
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guida a 4000C por 2 horas. A seguir, parte da amostra foi encapsulada e
irradiada na fonte de ]37Cs com exposigoes, que variaram desde 25 até
1,2 x 106 R. A escolha da alta tensao na fotomultiplicadora para a lei-
tura foi feita de modo que a corrente correspondente a exposicao de
1,2 x 10%R n3o ultrapasse 10 t.A, que & a corrente maxima permitida pe-
la fotomultiplicadora. Encontrou-se, entao, que a tensdo apropriada @&
da ordem de 610 V, quando a corrente de aquecimento da plancheta € man-

tida em 0,8 A e a quantidade de fosforo para cada leitura fixada em 13mg.

A Figura V-1 mostra os resultados obtidos. As
alturas dos picos II e III em fungao da exposi¢do estao representadas an

escalas bi-logaritmicas. 0 pico I nao foi levado em conta, desde que

6

decai a metade em 1,5 horas a 269C e a exposicao de 1,2 x 100 R levou

23 dias, significando, portanto, que houve exposicdao e decaimento simul
taneos. A area sob a curva de emissdo, tambem, nao foi considerada por
essa mesma razdo. A Figura V-1 sera discutida logo mais, juntamente com

aquela obtida com as amostras irradiadas com os raios-X.

A amostra restante foi irradiada com os raios-
X, com exposigoes desde 2,35 até 3800 R. A energia efetiva dos raios- X
foi de 20 KeV. As leituras foram feitas em condigdes analogas as utili-
zadas para as amostras expostas a radiacao gama. Os resultados obtidos
para as alturas dos picos I, II e III e a area integrada estdo represen
tados em funcao da exposigcao, em escalas bi-logaritmicas e podem ser vis
tos na Figura V-2. Tanto a altura do pico I, como a area integrada pude
ram ser consideradas neste caso, pois a exposigao de 3800 R 1levou ~3,3

minutos e a leitura foi fei1ta logo apds a irradiacao.

No caso da irradiagdao com os raios-X, pode-se
e
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notar pela Figura V-2 que os picos I e II sdo essencialmente lineares a
té ~200 R, podendo-se, a partir dai, observar a supralinearidade. 0 pico
III, por outrc lado, parece apresentar uma ligeira sub-linearidade em to
da a sua extensdo. A area integrada sob a curva de emissdao, por sua vez,
e linear ate ~103R, onde inicia = a saturagdo. Para as amostras irradia-

]37Cs, pode-se notar pela Figura V-1

das com a radiagdo gama da fonte de
que o pico II @ linear até ~3 x 103R, quando se torna observavel a supra
linearidade, que vai aumentando ate atingir a saturagdo no entdrno de
3 x 105R. Analogamente ao caso da irradiagdo com os raios-X, o pico III
apresenta uma ligeira sub-linearidade em toda a sua extensao, até a satu
ragao ser alcangada em cerca de 105R. NOta-se que, em ambos os casos, a

curva do pico III cruza a do pico II.

A diferenca de fator 15 verificada entre as sen

sibilidades da fluorita verde aos raios-X e a radiagdo gama da fonte de

]37Cs, & devido a diferenca nas suas energias efetias que sao de 20 e

662 KeV respectivamente.

Uma outra forma de apresentar a curva da respos
ta 3 exposigao € representar num grafico o valor da termoluminescencia -
por roentgen (TL/R) em funcao da exposigao. As Figuras V-3 e 4a e b mos-
tram esses graficos para os dados apresentados nas Figuras V-1 e 2. A Fi

gura V-3 mostra o grafico da TL/R em funcdao do logaritmo da exposigao a

137

radiagao gama da fonte de Cs. Pode-se verificar que a TL/R para o pi-

co I1 & constante até ~3 x 10°R quando comega a crescer, atingindo o ma-

4

ximo no entorno de 6 x 10" R, para entd decrescer de uma forma acentuada

e continua. Para o pico III, por outro lado, a TL/R decresce sistematica

4

mente muito pouco até ~2 x 10°R, quando, entdo, o decréscimo se torna

.
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maior, Na Figura V-4a foram colocadas as TL/R para as alturas dos picos

I, II e III em funcdo do logaritmo da exposicdo aos raios-X. Nota-se que

a TL/R para o pico I & constante ate ~50 R, quando comeca a crescer, a-

tingindo o maximo no entorno de 2 x 103 R, para entao decrescer. A TL/R -

para o pico II parece ser constante até uma exposicao um pouco maior que

para o pico I, isto &, até ~100 R, quando comega a crescer continuamente.

A 3800 R parece ndo ter sido atingido o maximo. Por outro lado, a TL/R

para o pico III decresce lenta e continuamente até »103 R, quando o de -

crescimo aumenta acentuadamente. A Figura V-4b representa a TL/R versus

o logaritmo da exposicao aos raios-X, em que a TL no caso € a area inte-

grada sob a curva de emissdao. Pode-se notar que a TL/R e aproximadamente

constante até 2 x 10°R quando, entao, inicia ¢-decréscimo. Enfim, os gra

ficos de TL/R confirmaram o que havia sido observado- nas Figuras V-1 e2

As posigOes dos picos nas curvas de emissao ob-

tidas durante as leituras das amostras 1rradiadas com as varias exposi -

¢Oes (Figuras V-1 e 2) foram colocadas nos graficos em funcdo do logarit

mo das exposigoes. As Figuras V-5a e b mostram esses graficos para a ex-
137

posicdo a radiacao gama da fonte de Cs. A posigao do pico III permane

ce aproximadamente constante até -3 x 103R, quando inicia o deslocamento

para distancias menores ate 105R, correspondendo a uma variagao na tempe

ratura de cerca de 109C para valores menores, para, entdo, ficar constan

te novamente. Para o pico II, ndao se pode concluir que ha deslocamento -

dentro dos erros experimentais. As Figuras V-6a, b e ¢ mostram as posi -

¢oes dos picos I, II e III respectivamente, em fungao do logaritmo da l“{

exposigao aos raios-X. Novamente, a posi¢do do pico III permanece cons -

tante até ~500 R, quando inicia o deslocamento para distancias menores .

0s picos I e II, aparentemente nao apresentam deslocamentos.
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A fim de obter mais informagoes, outras curvas

da resposta em funcdo da exposigao foram obtidas para as amostras de

fluorita verde virgem, pre-recozidas a 6009C por 10, 30 e 60 minutos e a
137

“g

sequir, irradiadas com a radiacao gama da fonte de Cs com exposigoes-

de 100 a 1,1 x 105R. 0s resultados obtidos para as alturas dos picos 1II

e III foram surpreendentes e podem ser vistos nas Figuras V-7 e 8. Pode-

se notar que:

i) - as curvas obtidas para o pico II (Figura V-8 apresentam
a supralinearidade e sao praticamente paralelas. A prin
cipal diferenca esta na sensibilidade que & menor para
a curva da amostra recozida por tempo maior;

ji) - a curva do pico III, obtida com a amostra pré-recozida-
a 6009C por 10 minutos, & semelhante aquela ja obtida e
mostrada na Figura V-1, isto &, ligeiramente sub-linear
até atingir a saturacao;

iii) - a urva do pico III da amostra que foi pre-recozida a
6009C por 30 minutos apresenta uma sensibilidade menor
que a curva do tem ii) acima, e uma supralinearidade pa
ra exposigoes maiores do que 103R;

iv) - e, finalmente, a curva do pico III da amostra pré-reco-
zida a 6009C por 60 minutos apresenta uma sensibilidade
ainda menor e uma supralinearidade muito mais evidente-
que aquela apresentada pela curva do Ttem iii) acima.

Foi, portanto, constatada que a sub-linearidade

nao e uma caracteristica intrinseca do pico III, pois a curva da respos-

ta pode-se tornar supralinear,dépendendo do pre-recozimento.

b) ~ Sensibilizacdo da Fluorita Verde

0s resultados obtidos por S.watanabe(]B) mostram

- 85-
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que os picos 2, 3, 4 ¢ 5 do LiF: Mg apresentam a supralinearidade para
doses absorvidas superiores a 500 rad. Apos a irradiagao com doses supe-
riores a 500 rad e pos-recozimento a 2809C por 30 minutos, expondo-se no
vamente a amostra a dose teste de 100 rad, constata-se aumento da sensi-
bilidade dos picos 2, 3, 4 e 5, quando & feita a leitura. A esse fato foi
dado o nome de sensibilizacao. Segundo Cameron(3), 0 recozimento entre
as irradiagoes ndo contribui para a sersibilizacdo; ao contrario, o aque-
cimento dessensibiliza o fosforo, embora esse tratamento teérmico seja ne
cessario para eliminar a TL induzida pela irradiagao com dose alta, para
a posterior utilizagao da amostra. Mas, existe uma temperatura (2809C)de
pos-recozimento que mantém praticamente intacta a sensibilidade adquiri-

da, irradiando-se o fosforo com exposigao alta.

Foi, entao, estudada a correlagao entre a irra-

diagdo prévia e a sensibilizagao da fluorita verde. As amostras irradia-

das com a radiagao gama da fonte de ]37Cs com exposigoes de 25 a1,2x1d%y

cujas leituras forneceram a curva da resposta termoluminescente a exposi
¢ao, foram recozidas a 4000C por 15 minutos para eliminar a TL remanes -
cente. Para a constatacao desse fato, apos o recozimento foram lidas no
CON-RAD com a corrente de aquecimento da plancheta igual a 0,8 A. Em se-
guida, metade da amostra de cada capsula (a outra metade foi utilizadamu
ma outra experiencia que sera apresentada no capitulo VI) foi irradiada-

com a exposigdc teste de 100 R com a radiagao gama da fonte de 137

Cs. Fi
nalmente lida no CO+RAD, fixando-se novamente em 860 V a alta tensdao na
fotomultiplicadora, em 0,8 A a corrente de aquecimento da plancheta e em
13 mg. a quantidade de amostra para cada leitura. Os resultados obtidos-
podem ser vistos na Figura V-9. As alturas dos picos foram colocadas em

fungao do logaritmo da exposigao previa. Pode-se observar que a sensibi-

lidade do pico III & constante para exposigdes prévias de até 3 x 103 R,
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aumentando, entdo,continuamente, enquanto que a do pico II & praticamen-
te constante para exposicdes prévias de ate 105R, aumentando um pouco, a

partir dai.

As Figuras V-10a e b mostram as posigoes dos pi
cos II e III respectivamente em fungao do Jogaritmo da exposigéio previa-
a radiacao gama da fonte de 137¢s. 0 pico II, aparentemente, nao apresen
ta deslocamento; enquanto que, a posi¢ao do pico III & praticamente cons
tante para exposigcoes prévias de ate 3 x 103R, quando inicia o desloca-
mento, agora, para distancias maiores, correspondendo a uma variagac na
temperatura de ~159C para valores mais elevados até 10%R. A partir dad,

o deslocamento se processa para distancias menores.

A seguinte experiencia demonstrou que os picos
I e II tambem podem ser sensibilizados. Parte da amostra de fluorita ver
de, tratada com o recozimento padrao e ja irradiada com as exposigoes pre

vias de 100; 4 x 105 3,2 x 10°

R foi recozida a 3000C por 30 minutos, pa
ra esvaziar as armadilhas correspondentes aos picos I, Il e III. O res -
tante foi recozido a 1759C por 15 minutos para eliminar somente os picos
I e II. A eficiéencia desses recozimentos foi verificada, lendo-se as a-
mostrass e entao, irradiadas com a exposicao teste de 103R. A seguir, 1i
das no aparelho da Harshaw Chemical Co. ao qual foi ligado um registra-
dor X-Y, modelo 7035 B e um gerador de fungoes modelo 3310 A, ambos da
Hewlett Packard; obteve-se, assim, um aquecimento da plancheta de cerca
de 249C por minuto, sendo possivel resolver bem os picos. As curvas de
emissao podem ser vistas nas Figuras V-1la, b e ¢ para exposigOes previas

3 4

respectivamente de 100, 4 x 10 e 3,2 x 10°R, Cada Figura apresenta tres

curvas de emissdo que correspondem aos seguintes tratamentos:
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i) - exposigdo previa, recozimento intermediario a -
3000C por 30 minutos, exposicio teste de 10°R 5
e finalmente, a leitura;

ii) - exposi¢do previa, recozimento intermediario a
1759C por 15 minutos, exposicao teste de 10°R ¢
e finalmente a leitura; K

jii) - pos-recozimento a 1459C por 20 minutos da a-
mostra do Ttem ii) acima, ap0s a exposigdo tes
te de 103R e a leitura.

.
¢
¢

TR L

Esse ultimo tratamento, Ttem iii) permitiu iso- i

g lar somente o pico III, possibilitando conhecer a sua forma e, assim, ve i

rificar a sua influéncia sobre o pico II. Pode-se notar pelas Figuras - 0

V-11a, b e ¢ que para exposi¢ao previa de 100 R (exppsig¢ao corresponden- ¥

te 3 regiao linear) ndo se vé nenhuma sensibilizagao dos picos I ou II .

e L LTI

Para a exposicao previa de 4 x 103R, ja se pode notar uma pegquena sensi-

bilizagao dos dois primeiros picos. Esse efeito e bem maior para a expo-

sicao previa de 3,2 x 104R (exposigao correspondente a regido suprali -~ -

PRSI bt oy

near), tendo sido verificado um aumento nas alturas dos picos I e II de

cerca de 120%. Foi, portanto, constatado que os picos I e II podem ser g
. sensibilizados, mantendo-se as armadilhas correspondentes ao pico III é
cheias. Isso sugere que ha competicdo entre as armadilhas corrgsponden -

tes aos picos I, II e III. Foi, também, possivei observar um pico extra,

proximo ao II, com a razdo de aquecimento lenta. Esse pico ndao sera con-

siderado, desde que a razio de aquecimento utilizada nas experiéncias des

o

te trabalho, em geral, foi maior ou igual a 3400C por minuto, nao permi-

tindo a resolucao desse pico.

TTED T v g e

c) - Calculos Efetuados

0s calculos efetuados referem-se ac ajuste das

e




curvas da resposta termoluminescente em fungdo da exposicdo @ radiacao @

ma da fonte de ]37Cs com os modelos de Criagio(]4) e de Competigﬁo(]s)de

armadi lhas, descritos no Apendice B, para as alturas dos picos II e III

da fluorita verde virgem pre-recozida a 5800C por 10 minutos e a seguir-

a 4009C por 2 horas. Os resultados sao apresentados na Figura V-1.

1) - Modelo da Criacdo de Armadilhas

£sse modelo supoe que a radiagdo cria armadi -

1has adicionais e admite um limite maximo no numero delas.

Inicialmente, foi feito o ajuste da curva da al

tura do pico II que apresenta a supralinearidade, com o auxilio da equa- :

¢ao (B-4) do Apendice B: fixou-se em 5 o valor da razdo NF/N0 s € para

cada valor de o fez-se variar B , com o auxilio de um computador. 0 me- o
5 51

lhor ajuste foi obtido com o par de valores 0,5 x 10'4 e 1,1 x 10 e

pode ser visto na Figura V-12 em linha cheia, juntamente com os resulta-

dos experimentais.

Desde que a equagdo (B-4) apresenta ambiguidade

de solugdes, isto &, a substituicdo de (a, B, Ny) por (B, as Ny . B/a)ndo i

modifica a equagao, os valores encontradds para o melhor ajuste podem ser

indiscriminadamente ou o cu 8 . A remog¢do dessa ambiguidade & feita, ajus N

tando-se a curva-de sensibilizagao com os valores de a e 8 que melhor re E

produziram a curva da resposta a exposi@o. Infelizmente, nenhum dos dois

valores conseguiu reproduzir a curva desensibilizZagao experimental do pi

co II, como pode ser vista na Figura V-13. A lirha tracejada foi obtida,
-4R-] 5 R-]

e a linha cheia igual a 1,1 x 10° . Portan-

supondo o= 0,5 x 10

to, ndo foi possivel discriminar o.par o , B por essa experiencia.As dis

g




( /hteﬂ.s/b'éb n?/af/'yé )

N
8
3
2
N
[\
/

Q
.
1

ico
Modélo de Armadithas de Competicdo

exposigdo 137Cs. :
No+ 8.5 unrdades ar&trorias
Noc = 1./ unidadles orbérérarias
ocs 2721075 24
B> 88 »/0°6 o4
Modélo de criacéo de Rrmadilhas.

/inha trocgjado

= -5 -£
' /inha chera ;’. Oy s
/ No //V,,— « 5
T T 7 T T
r02 103 104 /0% o€
Ajuste da curva do resposta TL (0ltvra dopiod) r, oo ose / <)
e fungdo da expos/cao & radiggdo gama corm aaitad
os modéfes de armadilhos de competizov & criogoo




@/furodo pico
(/ntensidode relativo)

.

x:o0.5x/0"4R 4
/a:'co.l‘

— > —
- -
-

azrtx 10 8R4

e

/074

07 /o8 104
i Ajuste da cyrva de sensibilieagdo dopico I com o modélo
ole criacdo de armadithos .

/06 /o6

g,«/ao.s/'g:ao (/2_) .

Modélo de criagdo de Armadithas.

i3

-98-




cussdes a esse respeito serao feitas no Ttem d deste capitulo.

Para o pico III, cuja resposta termoluminescen-
te em fungdo da exposigao apresenta-se sub-linear; segundo esse modelo ,
ndo houve a criacao de armadilhas. Fazendo-se o igual a zero (constante-
de probabilidade para a cfiagdo de armadilhas) na equagao (B-4), resulta

para a TL:

L=N, (1-e®F (B-4')

Esta equagao ajusta muito bem a curva experimen

tal, para N =1,1 unidades arbitrarias e B = 2,7 x 10°%1 e pode ser vis
ta em linha cheia juntamente com os resultados experimentais na Figura -
V-14. De acordo com esse modelo, ndo havendo a criagao de armadilhas,ndo
deve haver a sensibilizagdo da fluorita com a exposigdo previa. Os resul
tados experimentais mostram que o pico III @ sensibilizado para exposi -
¢Oes prévias maiores que 3 X 103R, em desacordo com a teoria, como se po
de ver na Figura V-13. E, ainda mais, o grau de sensibilizacdo desse pi-
co & maior que o do pico I, que por sua vez apresenta a supralinearida-

de. A discussdo desse fato sera feita no Ttem d deste capitulo.

2) - Modelo de Armadilhas de Competicdo

Segundo esse modelo, tambem descrito no Apendi-

ce B, a supralinearidade dos picos & explicada, supondo a existencia de
armadilhas de competicao; estas apresentam maior secao de choque de cap- |
tura de elétrons do que as outras armadilhas. Supde-se que o numero to- 5
tal das armadilhas de competicao € menor do que ¢ daquelas que dao ori -

gem a supralinearidade.

- 9Q -
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Desde que a curva da resposta termoluminescente
em funcao da exposigdo, para a altura do pico III (que sera ajustada) |,
nao apresenta a supra linearidade, admitiu-se que as armadilhas de compe

ticdo com relagdo as do pico III est3o completamente cheias. Portanto, o

ajuste das curvas experimentais foi feito, considerando somente as arma-

dilhas responsaveis pelos picos II e ILI, por meio das equagbes (B-8) e

(B-9) do Apendice B. Para isso, postulou-se que as amadilhas correspon -
dentes ao pico III sdo de competigao com relagao as do II. Como a equa- k

¢ao (B-8) do pico III nesse modelo coincide com a (B-4'}, & obvio que:

= 1,1 unidades arbitrarias;

NOC v
2,7 x 1075 R7Y, !

2
1]

Em seguida, foi1 tentado o ajuste da curva do p1 i
co II, que apresenta a supralinearidade, por meio da equagao (B-9) do A-

pendice B. Fixando-se Noc e a que melhor ajustaram a curva do pico III ,

ST S

E, variou-se o par B , No' A escolha inicial do par B , No foi feita a par-
i

tir da equagdo (B-9), calculando-se os Timites para R+0 e R*:=» . A se-
guir, foi feito um ajuste rigoroso por calculo no computador. O melhor a
juste foi feito pelo par 8 = 5,8 x 1076 R ¢ N, 8,5 unidades arbitra-

e rias e pode ser visto na Figura V-12 em linha tracejada.

. A curva tedrica, embora tenha apresentado uma su

pralinearidade, n3ao ajustou muito bem a experimental, nessa regido.

L A curva tedrica de sensibilizagdo do pico II cd
culada, utilizando-se a equagdo (B-11) também ndo ajustou os resultados-
experimentais e pode ser vista em linha tracejada na Figura V-15, junta-

mente com os resultados experimentzis. Discussdo a esse respeito sera fei T

ta no Ttem a seguir.
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Foram tambem calculadas as curvas teoricas de

TL/R em fungdo da exposicao a radiagdo gama da fonte de 137

Cs para os pi
cos II e III pelos modelos de criacdo e de competicdo de armadilhas, a -
partir das respostas dadas pelas alturas desses picos e podem ser vistas

na Figura V-3,

d) - Discussdo e Conclusao

0 comportamento do pico III, como pode ser vis-
to pelos resultados experimentais deste capitulo, nao tem paralelo. Em
todos os outros caos ja investigados, observaram-se ou uma linearidade e
uma saturacdo ou uma linearidade seguida de supralinearidade e satura -
cao as exposicoes elevadas. No caso do pico III da fluorita verde, quan-
do pre-recozida a 6009C por 10 minutos, foi constatada uma sub-linearida
de e uma supra-linearidade quando tratada a mesma temperatura, $O que por
tempo maior que 10 minutos. Outro fato surpreendente foi a sensibiliza -
cao do pico III ser maior do que a do pico II, apesar das respectivas aur
vas das respostas terem apresentado uma sub-linearidade e uma supra-T1i -
nearidade, para a amostra pré-recozida a 5809C por 10 minutos e a seguir

a 4000C por 2 horas.

A supra-linearidade do pico III, para amostra -
virgem pré-recozida a 6009C por tempo maior que 10 minutos, conforme des
crita no Ttem a)-1 deste capitulo, parece resultar do fato das armadilhas
correspondentes aos picos, cujas profundidades s3ao maiores que as do pi-
co III, apresentarem competigao com relagdo a essas ultimas. O pré-reco-
zimento a 6000C por tempo menor que 10 minutos manteém as armadilhas pro-
fundas praticamente cheias, ndo apresentando, portanto, quase nenhuma cam
petigdo com relagdo aquelas que dao origem ao pico III, resultando, as -

.
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sim, a sub-linearidade.

A sensibilizagdo do pico II da fluorita so foi
conseguida, mantendo as armadilhas corre%pondentes ao pico III cheias ,
conforme descrito no Ttem b deste capitulo. Se a explicag®dasensibiliza-
¢ao do pico III seguir a mesma Tinha que a do II, pode-se dize:r que o re
cozimento intermediario a 4009C por 15 minutos ndo esvaziou as armadilhas
profundas de competi¢do com relagdo aquelas correspondentes ao pico III.
Quando a amostra € irradiada, apos o recozimento a 4000C por 15 minutos-
com uma exposicao teste, desde que as armadilhas responsaveis pelo pico
111 s3ao de competicdo com relagao aquelas correspondentes ao pice II, as
primeiras sdo rapidamente preenchidas, resultando a sensibilizagac do pi

(]3), com LiF:Mg, mostram

co II1. Experiencias realizadas por S.Watanabe
que a sensibilidade do fosforo, irradiado com a dose de 105 rad, varia -
ndo sO com a temperatura, mas também com o tempo de pos-recozimento. Ele
verificou, tambem, que a sensibilidade @ uma fungdo monotonicamente de-
crescente do tempo de pos-recozimento para a temperatura de 2800C. Ao que

5R apre -

tudo indica, o fosforo irradiado com a exposigdo da ordem de 10
senta a maxima sensibilizacao. 0 efeito do recozimento intermediario po-
de ser o de diminuir mais ou menos a sensibiliza¢do adquirida, dependen-
do do tempo e da temperatura desse tratamento térmico. A tentativa de ex
plicagdo da sensibiliza¢do da fluorita, dada acima, foi baseada no mode-

1o de armadilhas de competicao, embora possa ndo ser a definitiva.

Desde que os fatores de sensibilizagao (equagoes
(B-3) e (B-10)) deduzidos em ambos os modelos, ndao levem em conta os fa-
tos acima descritos, & de se esperar que a fcrma da curva teorica seja
igual a experimental, mas os valores numericos sejam, obviamente, dife -
rentes.

.

N e e,




Analisando-se, agora, a resposta supralinear da gg“

altura do pico II a luz dos modelos ja propostos ve-se que:

i) - ela pode ser reproduzida pelo modelo da cria- 7
¢ao de armadilhas, com os seguintes parame - { {
tros:

'5 R‘]

L L by

ae B iguais a 0,5 x 107% e 1,1 x 10

H]

NF/No =5 %

i) - os parametros abaixo relacionados, que melhor - y
ajustaram, pelo modelo de armadilhas de compe "
tigao a curva experimental, nao apresentaram-
resultados satisfatorios na regido de supra -
linearidade. Esses valores foram obtidos, pos
tulando-se que as armadilhas profundas de com
petigao com relagao as do pico III estao com- g
pletamente cheias. L

= 2,7 X 107° R']; : .
-6 -1 . 4
= 5,8 x 100 R7; :

e g g o s

o
B

Noe = 151 unidades arvitrarias; i
No

8,5 unidades arbitrarias. )

A sub-linearidade do pico 111 p§de ser ajustada
pelos dois modelos, pois a forma da equacao € a mesma em ambos 0S CasoS.,
conforme as equagoes (B-4') e (B-8). 0 melhor ajuste foi obtido com os

seguintes parametros:

= 1,1 unidades arbitrarias;

=
H
=
|

2,7 x 1070 R,

o
i

(=3
]

0s parametros N, e 8 correspondem ao modelo de

A




criagao e Noc © @ a0 de armadilhas de competigao.

Pode-se, entdo, concluir que o modelo da cria -
¢ao de armadilhas ajusta bem as curvas dos picos II e III, embora os pn§
prios autores fagam uma objec3o a esse modelo, ou seja, de que, as arma-
dilhas criadas apresentam profundidades iguais as ja -existentes, o que
seria uma coincidencia inesperada. Segundo esse modelo, a Unica explica-
gao para a sensibilizagao do pico III seria dada, supondo que o tratamen
to térmico intermediario dado ao material, a saber, 4000C por 15 minutos
dissociou parcialmente os centros de captura correspondentes ao pico II,

a favor dos centros que ddo origem ao pico III, o que parece improvavel.

0 modélo das armadilhas de competigao, por sua
vez, ajusta bem a curva do pico III, mas nao muito bem a do pico II, em-
bora apresente uma supra-linearidade. Isso pode ser devido ao fato ou da
formulagdo matematica ndo ser correta ou por ndo estare .s armadilhasde
competicao, mas profundas que aquelas que dao origem ao pico III comple-
tamente cheias, conforme foi postulado. A menos dos valcres numéricos es

se modelo explica a sensibilizagdao dos picos II e III.

Nao foi tentado o ajuste das curvas experimen -
tais com um outro modélo(]s), que postula a criagao de centros de recom-
binagao, pois segundo €sse modelo deverse-ia obter a supra-linearidade pa
ra todos os picos da mesma forma, no mesmo ponto. Isso resulta do postu-
lado de que cada pico na curva de emissao e devido a um mesmo centro de

recombinagao.

0s resultados-experimentais sugerem que existem

armadilhas mais profundas, e que sdo de competicdao com relagdo aquelas -
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responsaveis pelo pico III. De fato, foram observados por Schayes et d(sl

para a amostra da fluorita nQ 8, por eles utilizada, os picos da ordem de

§§ ‘ 550 e 6009C alem dos de temperatura mais baixa. Por outro lado, as arma- g
%é dilhas correspondentes ao pico III, sdo de competigao com relagdo aque -

las responsaveis pelos picos II e I.

Para o -ajuste das curvas da resposta em fungdo
i ‘ da exposigao com as equacoes deduzidas pelo medelo de armadilhas de com-

peticao, deve-se levar em conta os fatos acima citados. Portanto, escre- 3

vendo-se uma eguagdo para as armadilhas de competicdo com relagao as do
pico III, torna-se possivel ajustar as curvas dos picos II e III. Mas,co

mo esse picn ndo pode ser detetado pelo leitor CON-RAD, teria que se in-

i troduzir novos parametros. Uma outra forma de contornar esse problema se

ria preencher completamente as armadilhas de competigdao com relagao qug

las correspondentes ac pico III, antes de se irradiar, para a obtengﬁodh .
curva da resposta em fungao da exposigao. E, entdo, trabalhar somente com N
os picos de temperatura menor que o pico III. As curvas assim obtidas de
ver-se-iam ajustar perfeitamente as calculadas com as equagoes (B-8) e

(B-9). A realizagao dessa experiencia fica para trabalho posterior.
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CAPTTULO VI

wm

= TERMOLUMINESCENCIA INDUZIDA PELA RADIACAO
| ULTRA VIOLETA NA FLUORITA VERDE )

LT R

a) - Consideracoes Gerais

i

¢

¥

N ! - -,

e Dentre as varias tecnicas empregadas para a me-
{

3 dida da radiacdo ultra violeta (UV), as mais usadas sdo as radiometricas,
fotometricas e quimicas. A maioria dessas técnicas requer uma instrumen-
tacao complexa ou muito cara. Entretanto, o fosforo CaSO4:Mn foi, pri -
meiramente, utilizado para detetar a radiagao UV por Wiedeman, e, poste-
riormente, por Laird respectivamente em 1895 e 1909. As pesquisas concer

(5,17,18,19)

nentes so foram reativadas recentemente, devido ao grande in-

teresse despertado pelas aplicagoes da TL na dosimetria da radiagdo.

Tomando conhscimento da grande sensibilidade da
fluorita verde a radiacdao UV, foram pesquisados neste trabalho os varios
efeitos relacionados com a TL induzida pela radiagao UV, visando a utili
e zacao dessa fluorita como dosimetro dessa radiagdo, bem como obter maio-

¢ - res informagoes sobre o mecanismo da TL.

Em geral, os efeitos da irradiagao com iuz UV

) s3o complexos e dependem do estado e da historia do fosfofo.
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Uma vez 1ida a TL da fluorita, nenhuma resposta

H
¢
!
H
NS

termoTuminescente € obtida (a menos do residuo, conforme descrito no ca-

S i

pTtulo IV-b), quando a amostra € aquecida pela segunda vez, naturalmente,

1
N
)t

'

)

se nao houver nenhum tratamento entre as duas leituras. Aparentemente,as
armadilhas sao esvaziadas durante o primeiro aquecimento. Entretanto, se
o fosforo e exposto a luz UV entre as duas léituras, durante o segundo a
quecimento @ observada uma resposta termoluminescente que foi induzidape
la radiagao UV. Uma curva de emissdo tipica para fluorita verde exposta-

a radiagdo UV € apresentada na Figura III-1d.

5 b} - Curva da Resposta Termoluminescante em Funcao do Tempo de Exposicado
s ‘ﬂ a Radiacdo Ultra Violeta.

Nesta parte da experiencia, foram utilizadas a-
i mostras de fluorita verde virgem, pre-recozidas a 5800C por 10 minutos e
a seguir a 4000C por 2 horas. Uma pequena quantidade de amostra (o equi-

valente ao conteido de uma capsula) foi homogeneamente espalhada numa pa

nelinha de aluminio, sobre a qual foram colocados os filtros para exposi

vf ¢ao a radiagdo UV, conforme descrito no Ttem b-3 do CapTtulo II. O con - y
junto, lampada de mercirio e panelinha com amostra, foi colocado no inte i
) rior de uma caixa para evitar a incidencia da luz ambiente, o que acarre i
tou um aquecimentodr panelinha e, consequentemente, da amostra de até -
609C, conforme o tempo de exposicao, medida esta efetuada com um termﬁmg K

tro. Consequentemente, os efeitos sobre o pico I ndo foram considerados.

Primeiramente, parte da amostra foi dividida em
varias porgdes, as quais foram expostas a radiagdo UV, uma de cada vez
por intervalos de tempo, que variaram desde 1 minuto até 780 horas. Ale

tura foi feita no CON-RAD, fixando-se em 860 V a alta tensdao na fotomul-
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tiplicadora, em 0,8 A a corrente de aquecimento da plancheta e em 13 mg-
a quantidade de fosforo para cada leitura. Os resultados obtidos podem -
ser vistos na Figura VI-1, em que nas ordenadas foram colocados os loga-
ritmos das alturas dos picos II e III e nas abcissas os logaritmos dos
tempos de exposi¢do. Uma analise dos resultados mostra que aresposta dos
picos II e III € linear somente para exposigdes muito curtas, entre 1 a
6 minutos. Para tempos de exposicao maiores, as alturas dos picos sao sub

-lineares até atingirem um maximo, decrescendo em seguida.

0 restante da amostra foi exposto a radiagao UV
por intervalos de tempo desde 0,25 até 130 horas. Nesta parte da experi-
encia, entretanto, fixou-se a corrente de aquecimento da plancheta em -
1,25 A para medir os picos II, III, IV e V. Os resultados obtidos foram-
colocados no grafico da Figura VI-2, e pode-se notar que as alturas dos
picos II, III e IV apresentam caracteristicas semelhantes, enquanto que

a do pico V somente decresce com o tempo de exposigao.

A resolucao do pico III' so e possivel para ex-~
psigbes curtas a radiacac UV. Para exposigOes longas esse pico fica mas-
carado pelo III, cujo crescimento & grande, razao pela qual ndo foi con-
siderado. Verificou-se que a resolugdo do pico III' & melhor, se a fluo-
rita for pré-recozida a temperatura maior que 5509C, pois esse tratamen-

to térmico diminui mais a sensibilidade do pico III que a do III',

0 fosforo utilizado na experiencia acima foi re
cozido a 4009C por.15 minutos e novamente exposto a radiagao UV para a
obten¢do de alguns pontos intermediarios, visando a confirmagdo do grafi
co da Figura VI-1. As novas alturas dos picos IT e III entao medidas, fo

ram sistematicamente menores que as encontradas na primeira exposigac ,

(4
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tendo-se, entretantoe, mantido as mesmas condigoes experimentais. Este fa

to motivou a execucao da experiencia que sera descrita no Ttem seguinte.

¢) - ExposicBes Sucessivas a Radiacao Ultra Violeta

As amostras de fluorita verde virgem recozidasa
5809C por 10 minutos e a seguir a 4009C por 2 horas, receberam os seguin

tes tratamentos que doravante serao chamados exposigOes sucessivas:

1) - exposigdo a radiagdc UV por 15 minutos;
2) - leitura no CON-RAD com I = 0,8 A;

3) - recozimento a 4009C por 15 minutos para esvaziar as
armadilhas que, porventura, nao tenham sido feitas-
durante a leitura.

4) - repeticdo dos Ttens anteriores.

0s tres primeiros Ttens foram repetidos 18 ve-
zes. A resposta de cada nova leitura foi menor que a anterior. Os resul-
tados obtidos sao apresentados na Figura VI-3 pelas curvas a e a' respec
tivamente para os picos II e III. Os Togaritmos das alturas dos picos es

tao colocados nas ordenadas e o numero de exposigOes nas abcissas.

Apos 18 exposigoes sucessivas, a amostra foi ir
radiada com a radiagao gama da fonte(*) de 6000 com a exposigao de 10%R.
A seguir, recozida a 4009C por 1 horas. E, entdo, novamente, submetida &
exposi¢des sucessivas por 15 vezes. As curvas b e b' da Figura VI-3 mos=

tram os resultados obtidos. Nota-se que a irradiagao com a exposigdo de

(*) Fonte de 60

Co pertencente a exposic¢ao "Atomos para a paz".
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aq'j_' ]04R, praticamente reconduziu a fluorita @ sua condig3o primitiva (antes

da primeira exposigao sucessiva), pos a sensibilidade que havia diminui-

do sensivelmente com as exposigOes sucessivas, voltou a aumentar. Contu-

L do, as alturas dos picos novamente diminuiram com as exposigoes suces$i-

vas, de forma similar a primeira série de exposigoes.

e
ot e Bt sty

s B

Para verificar se foi o recozimento intermedia-

; rio a 4009C por 15 minutos o causador do fenomeno acima descrito,foi fei

ta outra seried leituras, agora sem esse tratamento, com 0 material em

} jdenticas condigGes ao empregado na obtengdo das curvas a e a' da Figura

b
W T S LT L

VI-3. Portanto, as novas exposigoes sucessivas constaram de:

G

1) - exposigcao a radiagao UV por 15 minutos;

D e s IR

2) - leitura no CON-RAD. g:

i i
g A Figura VI-4 mostra os resultados obtidos nas
;

séries de exposigOes sucessivas com e sem recozimento isoteérmico(interme ;
Ef diario) a 4000C por 15 minutos. Pode-se notar que o efeito désse recozi- 4
it mento e desprezivel dentro dos erros experimentais, n3o sendo, portanto,
o responsavel pelo decrescimo da sensibilidade. Esse fato ja era previs-
'g to, tendo-se em conta os resultados experimentais do capitulo 1V, mas foi

b novamente testado para a TL induzida pela radiagao UV.

- L 0s efeitos dos intervalos de tempo de cada irra .
diagao na exposigdo sucessiva tambem foram investigados. Para isso empre

gou-se fluorita verde ja submetida ao tratamento térmico padrao, em expo

i+t e )

sigoes sucessivas com recozimento intermediario a 4000C por 15 minutos ,

conforme a Tabela VI-1.

.
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TABELA VI-1

Intervalo de tempo Expogigﬁes sucessivas

de cada exposicgao (numero de vezes)
5 minutos 20
15 minutos 18
1 hora 15
5 horas 14
17 horas 18

Os resultados obtidos para os picos II e III po
dem ser vistos respectivamente nas Figuras VI-5a e b. Os comportamentos-
de ambos os picos s3o semelhantes. Os decréscimos dos logaritmos das al-
turas dos picos em fungdo das exposicOes sucessivas sdo grandes no ini -
cio e demoram para se tornarem constantes quando os intervalos de tempo
de exposicao sao pequenos. A medida que o intervalo de tempo de cada ex-
posicdo € aumentado, nota-se que a regiao onde o decrescimo do logaritmo
da altura do pico se torna constante @ atingida em numero menor de expo-

sigoes.

d) - Efeito do Tempo e da Temperatura de Pre-recozimento na TL Induzida-
peia Radiacdo Ultra Violeta

0s tempos e as temperaturas de pre-recozimento-
contribuem em maior ou menor quantidade, dependendo dos seus valores, pa
ra a diminuigao da sensibilidade da fluorita @ radiacdo gama e X, confor
me descrito no Capitulo IV-a. Esse fato precisa ser levado em conta,quan
do & feito o estudo da influéncia do tempo e da temperatura de pré-reco-

zimento na sensibilidade da fluorita verde a radiagdo UV. Foi feito, en-
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tao, um estudo comparativo da diminuigao da sensibilidade da fluorita aos
ritog-X e 3 radiagao UV. As amostras de fluorita verde virgem foram subme -

tidas aos pre-recozimentos indicados na Tabela VI-2.

TABELA VI-2

Tempo (minuto)

Temperatura (9C)

400
450
500
550

10330

A amostra correspondente a cada tratamento ter-
mico foi dividida em duas partes. Uma delas f>i irradiada com os raios-X
com a exposicao de 10 R e a outra foi exposta a radiagdo UV por 15 minu-
tos. Os resultados experimentéis podem ser vistos nas Figuras VI-6a e b.
Nas ordenadas, estao as respostas relativas em percentagem, normalizadas
para 4009C, e nas abcissas as temperaturas de pre-recozimento. As Figu -
ras VI-6a e b correspondem respecti&amente aos tempos de pre-recozimento
de 10 e 30 minutos. Pode-se notar que o decrescimo da altura, tanto do
pico II como do III, & sensivelmente major para as respostas termolumi -
nescentes induzidas pela radiacao UV do que para as obtidas expondo-se -
aos raios-X. Este comportamento & ainda mais pronunciado para o tempo de
pré-recozimento de 30 minutos. 0 decréscimo da sensibilidade aumenta ain
da mais, quando se passa da temperatura de prerecozimento de 500 para -
5500C. O tempo de pre-recozimento também influi muito na sensibilidade &
fluorita. Os decrescimos das alturas dos picos sdao muito maiores para -
pre-recozimento por 30 do que por 10 minutos, como se pode verificar com

parando as duas figuras.

.
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e) - Efeito da Exposicdo Prévia sobre a TL Induzida pela Radiagdo Ultra

Vicleta

Amostras de fluorita verde submetidas ao trata-

]37Cs para a

mento teérmico padrao, expostas a radiacao gama da fonte de
obtengdo da curva de resposta termoluminescente a exposi¢do, conforme a
Fgirua V-1, apos a leitura, foram individualmente recozidas a 4009C por
15 minutos. Parte das amostras irradiadas com as varias exposigoes, foi
utilizada ro estudo da sensibilizacdo da fluorita (capitulo V-b). A par-

te restante foi exposta a radiagao UV por 15 minutos individualmente.

A Figura VI-7 representa o grafico da a~ +a do
pico em fungdo do logaritmo da exposigdao prévia. 0 aumento da altur. lo
pico 1I se faz sentir somente para exposigoes prévias maiores do que KFR,

3

enguanto que o do pico II]1 se faz sentir continuamente desde ~3 x 10°R.

Qutro fato interessante a se notar @ o desloca-

3R para tem-

mento do pico III com a exposigdo previa a partir de ~3 x 10
peraturas maiores. 0 deslocamento maximo, que equivale a um aumento na
temperatura de ~80C, € atingido a 2 x 105R, como se pode ver pela Figura
VI-8a. Por outro lado, o pico [l aparentemente nao apresenta deslocamen-

to conforme a Figura VI-8b.

f) - Esvaziamento das Armadilhas Preenchidas pela Radiagdo Uitra Violeta

0 fato da. resposta termoluminescente induzida 13}
la radiagao UV em funcao do tempo de exposicao (Figura VI-1) nao apresen
tar linearidade para tempo de exposigao maior do que ~6 minutos, mas, ao
contrario, uma sub-linearidade, saturagdo e decréscimo, parece indicar -
que a raia espectral de comprimento de onda igual a 3650 A (radiagao UV
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empregada) ndo so de alguma forma, preenche as armadilhas mas tambem as

esvazia.

Para se tornar observavél o esvaziamento das ar

madilhas pela radiagdo UV, & preciso fazer com que o preenchimento si -

multaneo das mesmas, tambem pela radiacao UV, seja relativamente menor -

que 0 primeiro processo.

A fluorita verde virgem foi, entdo, submetida a

um pré-recozimento a 6009C por'30 minutos, diminuindo assim, a sensibili

dade da amostra a radiagdao UV muito mais do que a radiagdo gama (capitu-

1o VI-d). As armadilhas foram inicialmente preenchidas, irradiando-se par E‘
L
137

te da amostra com a radiacao gama da fonte de Cs com a exposicao de

100 R. A seguir, a fluorita foi exposta a radiagdo UV, por intervalos de

tempo de 1 a 38,5 horas; os resultados obtidos est3ao na Figura VI-9. Em-

bora tenha diminuido muito a sensibilidade da fluorita a radiagdo UV, & :

preciso, ainda, considerar o preenchimento por essa radiagao. Entdo, o

restante da amostra virgem pré-recozida a 6000C por 30 minutos foi expos

ta a radiacdo UV, desde 15,5 até 39,0 horas.

As respostas termoluminescentes obtidas, isto &,

as alturas dos picos II e III em fungdo do tempo de exposicao a radiagao

UV, podem ser vistas na Figura VI-9 (curvas a e a'); Mralisando-as, pode

~-se observar que a curva da resposta termoluminescente induzida pela ra-

diagdo UV, recozendo-se 1niéialmente a fluorita virgem a 6002C por 30 mi

nutos, & semelhante aquela mostrada na Figura VI-1. A diferenga princi -

pal consiste na sensibilidade que & aproximadamente 100 vezes menor nes-

te ultimo caso. Entretanto, a resposta daamostra tambem recozida a 6000C

por 30 minutos, mas irradiada com os raios gama com a exposigcao de 100 R
e a seguir com a radiagao UV,(curvas b e b') ndo corresponde a soma das

g
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i das exposigOes, que seria o caso se 0 esvaziamento, cuja razao e propor

5 cional ao numero de armadilhas preenchidas, nao existisse. A altura do

picolsomente ‘decresce, e a do pico III, embora aumente um pouco no ini

cio, também decresce, mostrando ser o processo de esvaziamento o predo-
§
§ minante. Esses decréscimos provam a suposigdo feita no inicio de que a

radiacao UV ndo so preenche, mas, tambem esvazia as armadilhas.

g) - Formulacao Matematica para o Modelo da TL Induzida pela Radiagao -
Ultra Violeta

Este modelo admite a existencia de armadilhas-

profundas que uma vez preenchidas nao sao esvaziadas, nem por leitura

normal, nem por recozimento a 4009C por tempos da ordem de 15 minutos
Expondo-se,porém , o fosforo a radiagao UV, os eleétrons sdo liberados

dessas armadilhas e depois capturados pelas outras mais razas. Sejam:

ﬁ : Nop : numero inicial de armadilhas profundas;
o Np : ndmero de armadilhas profundas que permanecem
B cheias apos a exposigdo do fosforo 3 radiagao

UV por um tempo t;
E o : probabilidade de esvaziamento por unidade de-

tempo.

L 0 esvaziamento da armadilha obedece a seguinte

que resolvendo da:




Admitindo que o preenchimento das armadilhas ,

que d3o origem ao pico III (armadilhas III), @ por transferencia de elé-

trons de outras profundas que se esvaziam segundo a equagao (2) e, levan !

do em conta também o esvaziamento otico simultaneo das armadilhas I1I,po

de-se escrever que:

dN d'!a'
=t - " P a Meorr o Moo @ Mo (3)

numero de armadilhas III que s3o preenchidas
quando o fosforo e exposto a radiagao UV por

um tempo t;

= numero maximo de armadilhas III disponiveis;

= probabilidade de preenchimento das armadi -
lhas III por unidade de tempo;

= probabilidade de esvaziamento das armadilhas
II1 por unidade de tempo.

Substituindo as equagoes (1) e (2) em (3) vem:

-0t

I . ot p
& T o ful Nop Nr11r e Po (offg to 8 mNope 7 ) Nypp (8)

dnN’ -0t )

. I _ Poy e i

Fazendo: —ag (aIII + ap BIII Nop e ) N 11 (5) ﬁ

que € a equagao homogenea correspandente, com solugao igual a:

-at
] - p

AN w68 S ) ) |
IIT = olll (6) g

e escrevendo: By= Brrr Nop (7)




obtem-se:

dNII -at -

t
1. P %ty
—at = BN Npirr %p © (epp + % By © LU $3

que juntamente com a equagao (5), leva a concluir que:

S IS o PR R LU

e g e g i —ngpe

N —ae - B Neror % ©

2

i
b

b

i

I

i

;

Substituindo N'III dada pela equagao (6) na (10), vem:

-o.t
" - - p
N1 L, o SFUL (- oyt +apt - Bye )
@& TN Noppp

que integrado da:

Substituindo N'yyy € N"III respectivamente pelas equagoes (6) e (12) na
(8) resulta:
- apt t - apt'
- - - ] -
(-epppt +Bye ) s o (@, = oppp)t’ - By ©

Nipr= By @p Nermn @ A dt'
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A equagdo (13) descreve-a curva da resposta ter
moluminescente (altura do pico III) induzida pela radiacdo UV em funcao-

do tempo de exposigao.

Exposicoes Sucessivas a Radiagao Ultra Violeta

Se as armadilhas I, II e III da fluorita estao
vazias e as profundas cheias, expondo-se o fosforo a radiagdo UV por um
tempo At havera o preenchimento das primeiras. Fazendo-se a leitura do
fosforo, as armadilhas I, II e III se esvaziam. A altura do pico III se-
ra dada segundo a equagao (13) por:

- aet At - o t'
] o e o p
(oppp 8t + Bye 7)) §e+(a111 ap)t’ - Bye

0

Nirr,17 BpNernr® dt

em que BN = B111 Nopn

Apds um tempo At de exposicao a radiacao UV ,
as armadilhas profundas ficam com:

- o At

- P a
N1’p = Nop e eletrons.

Na segunda exposicao a radiagao UV, este mumero

faz o papel de Nop e:

-2 ap At
- o At (- appp At + Bye )

Ni11,27 BriiNop %pNFInI® e ’
-at' -a At

At +(ayg, o)t -Bye P e P
. 5 e 11 7p N dt'

3

PPV Fiv At
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Generalizando para a m-gsima exposicdo (sucessi

va) obtem-se:

- At
-(m-l)apAte(-aIIIAt + Bye mo‘p )

Nirr,ms By %pNernre

-0 t' _
e P e (m=1) apAt

+{aygp 0 )t - B
e oI "% N gt

-me At _
Se para m>M, e P 20, entdo:

At
-(m-l)apAte(-aIIIAt) % . Heqrr- ap)t'

Ni1r,moM B Nerrre dt'

N ;BNa; NFIII -(m-l)apAt e-aIIIAt (e+(aIII-ap) At-])
IIT,m>M o111 o €

Portanto:

N1m
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h) - Discussdo e Conclusao

0s resultados obtidos neste capitulo podem ser
explicados pelo modelo apresentado no Apendice C. Segundo esse modelo, o0
tratamento térmico padrdo a que foi submetida a fluorita verde virgem,is
to &, o recozimento a 5809C por 10 minutos e a sequir a 4009C por 2 ho -
ras nao esvadou totalmente as armadilhas profundas preenchidas duranteos
anos geologicos. Entao, quando € feita a exposigdo a radiagao UV de com-
primento de onda igual a 3650A, os eletrons que permaneceram nessas arma
dilhas recebem energia suficiente para ser liberados e depois recaptura-
dos pelas outras que dao origem aos picos I, II, III', IIl e IV. A medi-
da que estas armadilhas vao sendo preenchidas, ocorre também o processo-
de esvaziamento otico, que € maior para o pico II do que para o pico III,
fato este que a experiencia descrita no Ttem f deste capitulo pareceu in
dicar. Quando & feita a leitura do fosforo, os eletrons transferidos sao

liberados, fornecendo a curva de emissao.

0s graficos da Figura VI-1 e 2 podem ser expli-
cades por @sse modelo da seguinte forma. A linearidade da resposta termo
Tuminescente em fungdo do tempo de exposi¢ 30 a radiagdo UV sdmente para
tempos menores que 6 minutos, & devido ao fato de que, nessa regiao a ra
z30 de esvaziamento das armadilhas & muito menor que a de preenchimento-
das mesmas. Os picos de temperatura mais baixa atingem o maximo da curva
em intervalos de tempo de exposigao & radiagdo UV menores que para aqué-
les de temperatura mais alta,devido ao fato da raz3o de esvaziamento ser
maior:; para eles. 0 decréscimo da curva ocorre quando a razao de esva-
ziamento das armadilhas preenchidas por transferencia, torna-se maior que
a de preenchimento. A Figura VI-2 parece tornar evidente o que acaba de

ser exposto. Nela pode-se notar que as curvas relativas a altura dos pi-
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7

cos II, IIT e IV cujas armadilhas foram preenchidas pelo mecanismo de

transferéncia, crescem até atingir um maximo para depois decrescer.A cur
va correspondente a altura do pico V, entretanto, somente decresce, pare i
cendo indicar que 3 ele correspondem as armadilhas de transferencia, is-
to €, aquelas de onde os eletrons sido transferidos. Ndo se pode, todavia,
afirmar que ele € o unico correspondente as armadilhas de transferencia,
pois o decréscimo da altura do pico V ndo corresponde a soma do aumento-
das alturas dos outros picos. Observando-se as rFiguras VE6a e b pode-se-
notar que a sensibilidade da fluorita a radiagdo UV diminui bruscamente-
para pre-recbzimento a temperatura maior que 5009C. Isso leva a crer gue L

podem existir outras armadilhas de transferencia mais profundas. ;

.
o

o

0s decréscimos das alturas dos picos II e III , ,
quando a fluorita @ submetida a exposicOes sucessivas a radiagdo UV, sao :
explicados como sendo devido a redugdo do numero de eletrons armazenados

} nas armadilhas de transfergncia. Quando a amostra que havia sido exposta
sucessivamente a radiagdo UV (Figura VI-3), e, portanto, diminuido o nu-
mero de elétrons das armadilhas de transferencia, recebeu a exposic¢do de
104R, a sensibilidade que havia diminuido voltou a aumentar. Isso @ devi ,
do ao fato da radiagao gama ter preenchido novamente as armadilhas, in -
clusive as mais profundas, e o :recozimento a que foi submetido a 4000C-
por 1 hora somente esvaziou as armadilhas correspondentes aos picos de I J
a IV. 0 decréscimo constante do logaritmo da altura dos picos nas exposi ¥
¢Oes sucessivas depois de um certo numero de exposigoes (esse numero de- ;
% pende do intervalo de tempo de cada exposigao), como se pode ver nas Fi-

guras VI-5a e b, pode ser explicado, supondo que a razdo entre 0 numero-

de eletrons transferidos e esvaziados & constante; enquanto que, 0 de -

créscimo maior que se pode observar na regiao inicial, sugere novamente-

e
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a existencia de outro pico, com um numero tdal de armadilhas menor e que
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&, portanto, mais rapidamente esvaziado.

0 aumento da sensibilidade a radiagdo UV com a
exposigdo prévia (Figura VI-7) também pode ser explicado, com base no fa
to de que essa exposigcao preenche todos os tipos de armadilhas. Nem a lei
tura normal, nem o recozimento a 4009C por 15 minutos esvaZiam as armadi
lhas profundas. Quando a amostra & posteriormente exposta a radiagao UV,
o numero de eletrons transferidos naturalmente sera tanto maior quantoma
ior o - numero de eletrons armazenados nas armadilhas profundas, que por-

sua vez sera tanto maior quanto maior for a exposigcdo prévia.

Nenhuma evidencia de preenchimento direto das

armadilhas foi observado com a radiagao UV na fluorita verde.

Embora tenha sido apresentada a formulacao mate
matica para o rmodelo da TL induzida pela radiagdo UV e para o descresci-
me da sensibilidade a essa mesma radiagao com as exposicOes sucessivas ,
nao foi possivel, em tempo, fazer o ajuste das curvas experimentais obti
das. A equacdo {13) do Ttem g deste capitulo descreve perfeitamente a cur
va da resposta tarmoluminescente induzida pela radiacdo UV em fungao do
tempo de exposigao, isto €, linear para intervalos de exposigdao curtos ,

Dois:

Nitr = By % Nermrt o
e, ainda mais, para t = 0, Ny;; = 0  para t = @, Njpy = 0.

A dificuldade do ajusté- esta no:numero muito -
grande de parametros, nido tendo sido possivel determinar nenhum deles ,
nem com t = 0, t =, nem com o maximo da curva da equagdo (13). 0 ajus-

te tedrico das curvas da Figura VI-1 est3d em andamento:.




CAPITULO VII

CONCLUSOES FINAIS

A profundidade e o fator de frequénciadas arma-
dilhas correspondentes aos picos I, II e III da fluorita verde foram cal
culados pelos modélos existentes. 0 modelo continuo pareceu ser o mais a
propriado nesse caso, pois as curvas calculadas segundo esse modélo ajus
taram as do decaimento, bem como as do deslocamento dos picos com os tem

pos de pos-recozimento,a menos do deslocamento do pico I.

0s efeitos das temperaturas e dos tempos de re-
cozimento pre- e pos-irradiacdo foram determinados. Ao que tudo indica ,
quanto maier for o tempo ou/e, a temperatura .desses recozimentos mis e

afetada a sensibilidade da fluorita.

Para a amostra da fiuorita verde virgem pré-re-
cozida a 5800C por 10 minutos e em seQuida a 4000C por 2 horas, a curva-
da resposta termoluminescente em fungdo da exposigao apresentou uma su-
pra-linearidade para o pico II e uma sub-linearidade para o pico III. En
tretanto, a curva do pico>III bode tornar-se supra-linear submetendo-sea
fluorita virgem a um pré-recozimento a 6000C por tempo maior que 10 minu

tos.

e
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A sensibilizagao do pico II foi conseguida, ir-
radiando-se a fluorita com uma exposi¢ao maior do que 104R, e recozendo- 5%

se a seguir a 1750C que mantém intacto o pico III. Por outro lado, a sen

AL T

sibilizacdo do pico III pbode ser obtida analogamente, efetuando-se o pos

o

-recozimento intermediario a 3009C, que aindamantém as armadilhas profun

das preenchidas.

Foi tambem apresentada uma formulagao matemati-

ca para o modélo da Tt induzida pela radiagdo UV e as varias experiencias !

realizadas vieram confirmar o modelo acima referido, isto &, o preenchi- ;

mento das armadilhas razas por transferencia de el@trons de outras pro -

fundas.

Entretanto, alguns fatos observados nao puderam

N ser explicados como:

i) - as oscilagbes sistematicas observadas nas curvas, i
maiores que as explicadas por erros experimentais
conhecidos ;

ii) - o deslocamento do pico'III com exposigoes altas -
(maior do que 3 x 103R) para temperaturas menores,

- e ao contrario para temperaturas maiores na expe-
riéncia de sensibilizagdo, embora o mod2lo conti- -

g nuo(8) de armadilhas termoluminescentes explique
os deslocamentos dos picos com os pos-recozimen-

tos isotermicos; - =

ii1) - a ocorréncia do pico III', quando a fluorita & ex
posta a radiagdo UV e n3o aos raios-X ou gama.

o "
s,

Finalmente, os resultados apresentados permitem

propor a utilizacdo da fluorita verde como dosimetro da radiagao gama, X
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e ultra violeta. As curvas de calibragao for a obtidas para a radiag’éog
137

ma da fonte de Cs, raios-X de 20 KeV efetivo e radiagao UV de 3650 A.

No caso da radiagdo UV, € necessario determinar ainda a intensidade da
raia espectral empregada, o que nao pode ser feito, por ndo se dispor na,

ocasiao de, de um radiometro.
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SUGESTOES PARA FUTUROS TRABALHOS

A interpretagao dos fatos observados neste tra-

balho, mas que nao puderam “ser explicados como:

i) - as oscilagoes nas curvas maiores que os explica-

| e e ey

dos por erros experimentais conhecidos;

ii) - os deslocamentos do pico III com exposicoes al -
tas, com irradiagao teste (sensibilizagdo)em fun
% ‘ ¢ao da exposigdo previa;

iii) - a ocorrencia do pico III', quando a fluorita e sx
posta a radiagdo UV e nao aos raios-X ou gama,fa
rao parte dos planos para futuros trabalhos, jun
tamente com --as seguintes sugestoes:

1) - continuar os estudos dos efeitos de pré e pos-recozimento no vacuo,

na atmosfera de nitrogenio e argonio;

4
o
l} 2) - examinar sistematicamente os efeitos dos tempos e das temperaturas-
|
{
|

do recozimento intermediario na sensibilizagdo dos picos;

3) - investigar os efeitos de outros comprimentos de onda na TL induzida

. pela luz, o que sera possivel com um monocromador ja encomendado;

4
b 4) - ajustar as curvas experimentais com o modelo matematico proposto da

TL induzida pela luz;

5) - efetuar medidas de absor¢do Otica para estabeiecer a relagao entre
os centros de cor e os de TL;

.
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6) - medir a fotocondutividade de monocristais pre-recozidos e irradiados

e investigar a correlagao entre as correntes medidas e as curvas de

emissao termoluminescenter;

7) - investigar os efeitos de algumas impurezas, difundindo-as no cristal,

nas curvas de emissao.




APENDICE A

a) - Modélo de Randall e Wilkins(20)

Segundo o modelo de TL de Randall e Wilkins, ca
da pico na curva de emissao esta relacionado com uma armadilha com pro -
fundidade E e fator constante s. Segundo Mott & Gurney(Z]), considerando
-se a armadilha como um potencial de poco qualrado, s expressa 0 produto
da frequencia dos choques dos elétrons com as paredes do pogo pelo coefi
ciente de refletividade do pogo. Desta forma, & razoavel a suposicao de

que s & da mesma ordem de grandeza da frequéncia de vibragdo da rede cris

talina (108 -~ 10]3 seg']). Desde que os eletrons tem uma distribuigdo -

maxwelliana de energia térmica, a probabilidade p de escape por unidade-
Je tempo de um elétron capturado numa armadilha com profundidade E, a tem

peratura T_(K) &:

p =S exp (-E/kTa)
onde k & a constante de Boltzmann.

Seja n o numero de détrons armazenados nas arma
diThas num certo tempo ta' Postulando que o nimero de elétrons que se 1i

bertam de suas armadilhas independe do numero de centros (cinetica de la

ordem), a razdo de esvaziamento dessas armadilhas € dada por:
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= =-np = - ns exp (-E/kTa)

—— ==5exp (-E/kTa) dt

dessa forma,

n =n, exp (-sta exp (-E/kTa) ) (A-4)

onde Ny & o numero de eletrons capturados a t, =0.

A altura de um pico da curva de emissao obtida-

numa leitura termoluminescente & proporcional ao numero n de elétrons ar

mazenados nas armadilhas. Considerando-se agora, um recozimento isotérmi

€O 3 temperatura Ta’ o numero de elétrons que permanecem capturados nas

armadilhas com profundidade E, apds um tempo ty € dado por (A-4). Portan !
{
i

%0, 0 logaritmo da altura do pico em fungao de t, deve ser uma reta. Nor

maliza-se a altura do pico para ta = Zero.

A equagao (A-4) pode ser escrita na seguinte for

n n/no
- —— =s exp (-E/kT,) (A-5)
a

em que o 19 membro € conhecido, e € o coeficiente angular da reta obtida

do grafico do log n/n0 em fungao de tyo multiplicado por 1n 10.




In n/n
1 *a
gao de Ta— » deve-se obter uma reta de coeficiente angular - ((E/k)log“f%

Representando graficamente log ¢

Jem fun

donde a possibildade de se determinar E e s.

Entretanto, resultados experimentais mostram que
o decaimento de alguns picos ndo segue o modelo de Randall e Wilkins, e
do1s outros modelos que serdo apresentados a seguir, foram, entdo propos

tos.

b) - Modelo de Dois Picos(®)

Este modelo propoe a existencia de duas armadi-
thas de profundidades E] e EZ bem proximas, com umconportamento indivi -
dual previsto pelo modélo de Randall e Wilkins. Desta forma, as duas ar-
madilhas dariam dois pi;‘s'de emissao, de cuja superposicao resultaria o

pico observado.

Foi postulado que as probabilidades por unidade

de tempo, de ejecdo do elétron das suas armadilhas sio dadas por:
P(T] = s exp (-E{/KT) e py(T) = s exp (-E,/kT) (A-6)

admitindo-se o mesmo fator de frequencia para ambas as armadilhas.

Procedendo da mesma forma que Randall e Wilkins.

as razoes de esvaziamento serdo dadas por:

dn, dn,
TMP e g TTMmP (A-7)
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A intensidade de luminescencia sendo proporcio-
nal @ razdo de esvaziamento dos eletrons de suas armadilhas, para a cing

tica de primeira ordem,

1=-cQ (A-8)

onde a constante ¢ foi tomada igual 3 unidade.

No processo de l#itura do cristal, ele & aque-
cido de T0 a T, tal que sua temperatura agora varia com o tempo, de acor

do com a relagao:
dT = B dt (A-9)
onde B & chamado razao de aquecimento.

Nesse modelo, a intensidaded: luminescencia @&
determinada pela soma das razoes de esvaziamento dos eletrons de suas res
pectivas armadilhas. A intensidade da curva de emissao sera dada pela re

lagdo:
I(T) = n01 S exp (-A]) + n02 S exp (-Az) (A-10)

onde

exp(-E1/kT)

A.l = sta exp ("E]/kTa) + E.I/kT + S -—-B—TT-)__ dT

exp(-EzlkT)

A —m 7

2= sta exp (-E2/kTa) + E2/kT +s

s e
L A

T




c) - Mod&lo " ContTnuo(®)

5 modelo continuo foi desenvolvido com base no
modelo de Randall e Wilkins, supondo uma distribuicdo gaussiana em ener-

gias das armadilhas com valor medio Eo'

Tomando um elemento d N de armadilhas tem-se -

dN
n(E,t) = 8 e n (E,0) = 2

€ o numero de eletrons que permaneceram armaze-
nados ‘nas armadilhas com energia dE apos um re-
cozimento a temperatura Ta por um intervalo de
tempo ta;

foi postulado como apresentando uma distribui -
¢ao gaussiana de energias em torno de um valor-
medio E0 e com meia largura o na altura dos pon
tos de inflexao.

A razao de esvaziamento das armadilhas pode ser

escrita:

Qﬁ%ﬂl = - dN s exp (-E/KT,) (A-12)

Apos um recozimento isotérmico durante um tempo
ta 3 temperatura Ta’ tem-se uma distribuigcdo no numero de armadilhas da-

da pela integragao com respeito ao tempo da relagao acima. Assim,

dN = dNo exp (-s t exp(-E/kTa) ) (A-13)
g
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A distribuicao total de armadilhas e obtida in-

tegrando em energia a equagao (A-13):

N(E,t,) = s dN = fn(E,0) exp (-st, exp(-E/KTJ)dE (A-14)

onde

(E,0) Y ex (E-E°)2 (A-15)
nic, = -
VoTo 202 :

e No & o numero inicial de armadilhas. Portanto:

N(E,t.) Y (2 (E-E°)2 st exp (-E/KT.){ dE (A-16)
,t)) = exp |- ——— - xp (- ; -
a »’2—" ’ P 2 a P a

i(s)

E;

Usando um procedimento analogo ao que deu origem

a (A-10) tem-se que:

E T
2 2
N s (E-E_) i
I(T) = ) A S expE__g_ -st, exp(-E/kTa) _E/kTa_ss exp( g/kT)di—ldE

20 T
! °  (A-17)
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APENDICE B-

i
§
i
i R
] . s o {14)
P a) - Modelo de Criacao de Armadilhas
: Este modelo admite a criagao de armadilhas pela
: 4 radiacdo e um limite maximo no numero delas.
(4
1N 0s parametros basicos propostos sio: !
g b
;.’3 K
¥ N = numero de armadilhas existentes para qualquer ﬁ
i exposicao R; :
T L = numero de armadilhas preenchidas para qualquer §
A .z t
ks exposicao R; i
: N, = niimero inicial de armadilhas; :
= Ne = niimero maximo de armadilhas possiveis; ]
o a = constante de probabilidade para a criacao de :
, armadilhas;
P
B B = constante de probabilidade para o preenchimen
- to de armadilhas.
-
%E 0 mod&lo assume que a TL & proporcional a L.
]
%
§'§ Se a criacao e o preenchimento de armadilhas o-
. S . . . ~ . -
L bedecem a uma lei exponencial, valem as seguintes equagoes diferenciais:
E
r dn
i; @® C G(NF N) (B-1)
%
dL
® = B(N-L) - (B-2)
i .
|- .
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-As solugdes dessas equagoes sao:

oR

- - oR
N=Ne + Ne(1-e” *0); (B-3)

N N
Lo 8RRy —g [«(1-6 BR) - pa-e” ] (B-4)

a—
A equagao (B-4) apresenta uma simetria com rela
gio a o, B € No' Em particular, a substituicao de o por 8, B pora e -

No por No (B/a) na equagao (B-4), deixa-a intacta.

Este modelo preve tambem o seguinte fato: se, a
pos a irradiagdo com exposigdo R, a termoluminescencia armazenada e remo
vida sem destruir quaisquer das armadilhas criadas, a resposta termolumi
nescente a uma pcsterior irradiacdo sera aumentada por um fator N/No que

€ chamado fator de sensibilidade.

0 problema da ambiguidade das solugoes pode ser
resolvido, fazendo-se um teste de auto-consistencia ao ajustar os resul-
tados experimentais da curva de sensibilidade em fungdo da exposigao pre

via com o auxilio da equacao (B-3).

b) - Modelo de Armadilhas de Competigﬁo(ls)

Este modelo-assume a existencia de armadilhasde
competicdo que possuem uma secdo de choque de captura de eletrons grande
comparada com a de outras armadilhas, mas uma concentragao bem menor que
as dessas. Quando o fosforo € irradiado com exposigdes baixas, uma boa -

parte dos eletrons @ capturada pelas armadilhas de competicdo. A medida-

.,;...._..«.




{am i tm e e
SN A S S

PRI |

- 136 -

que a exposigdo vai aumentando, a competigao comeca a diminuir porque as
armadilhas de competicdo que s3o em numero menor ficam preenchidas rapi-
damente; mais elétrons tornamsse assim disponiveis para as outras armadi

Thas, e dao origem a supra-linearidade dos picos que Thes correspondem.

A formulagdo matematica desse modélo e dada a

seguir.

numero de eletrons produzidos por uma exposicao
R, que sao capturados por qudquer armadilha;

Sejam: N(R)

ft

=
i

numero maximo de armadilhas a serem preenchidas

probabilidade de criagdo de um elétron que sera

o
L]

capturado.

Assumindo que a taxa de captura do elétron e

proporcional ao numero de armadilhas vazias, pode-se escrever que:

AR - g(n, - N(R)) (8-5)

que resolvida da:

N(R) = N, (1™ F) (B-6)

Assumindo que o numero de armadilhas nao de com

peticao preenchidas afeta pouco sobre o preenchimento das de competigao-

: e sendo:

numero de eletrons capturados por armadilhas de
competicdao apds uma exposicao R;

N (R)

numero maximo de armadilhas de competigao;

=
u

oc
probabilidade de preenchimento de uma armadilha
de competigao.

£=4
]
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Pode-se escrever:

dNC(R)

—— = ol N(R)) (B-7)
que integrado da:

N(R) = N o(1-€” oR) (B-8)

A diferenga N, entre as equagdes (B-6) e (B-8)
da o numero de armadilhas ndo de competigdo preenchidas e € proporcional

a termoluminescencia:
Ny = N, (1-e” BR) - N (1-e™ @R (8-9)

0 fator de sensibilidade neste modélo,para qual
quer exposicao prévia e para uma exposicac teste de 100R e:

+1008 - oR -100c,
N (1-e ) - N_ e (1-e )
=0 oc (8-10)

0 _-1008, _ v (q..-1000
N (1-e ) - Noc(1-e )

ml 7]

que pode ser aproximada para:

N oR
- a =
%— =1+ __§ﬁ£§la§__-l (B-11)
0 0 8]

0s autores propuseram éste modelo para ajustar -
as curvas supra-lineares de resposta a exposigao, sem, contudo, terem ob-

servado experimentalmente as armadilhas de competigao.
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a) - Modelo Qualitativo da TL Induzida pela Luz(17)

0 modélo qualitaiivo apresentado pelo grupo do

Cameron para a TL induzida pela luz €& descrito a seguir. 0 fluoreto de

calcio natural, incialmente irradiado com a radiagao gama, a seguir pos- .

ey

recozida a 4009C por um tempo curto e finalmente exposto a luz, apresen-

ta uma curva de emissdo, que pode resultar da suposicio dos tres proces-

SO0S: ;

1) - preenchimento das armadilhas razas por transferen-
=y cia de portadores de carga, de armadilhas profundas i
§;1 com relagao a banda de condugao. Isto &, as armadi
b Thas em geral, sdo preenchidas quando o fosforo e . p
| irradiado com a radiagao gama e somente as razas - N
sao esvaziadas quando a amostra & pos-recozida a
: 4000C. Quando a amostra € exposta a luz, os porta-
L dores de carga, das armadilhas profundas recebem e
nergia suficiente para serem liberados e depois -
capturados pelas razas;

R T S S e D s e

2) - esvaziamento otica das armadilhas razas; .

3) - preenchimento direto das armadilhas pela luz.

n

T

“'ﬂw o———
I A




‘n

- 139 -

BIBLIOGRAFIA

(1) - Spurny, Z., - "Thermoluminescence Dosimetry" - Atomic Energy Review

3, 61 (1965);

(2) - Daniels, F. and Hecklesberg, L., - Final Report to the U.S.A.E.C. ,
Contract No. AT-(11-1) - 27 (1951).

(3) - Cameron, J.R., Suntharrtalingan, N. and Kenney, G.N. - "Thermolumi -

nescent Dosimetry" - The Univ. of Wisconsin Press, (1968).

(4) - Cameron, J.R., Daniels, F., Johnson, N., Kenney, G. - "Radiation Do
simetry Utilizing Thermoluminescence of Lithium Fluoride" - Science

134, 33 (1961).

(5) - Schayes, R.S., Brooke, C., Kozlowitz, I. and Lheureux, M. - "Thermo
luminescent Properties of Natural Calcium Fluoride" - Luminescence-
Dosimetry. Proc. Int. Conf. Stanford, 1965. AEC Symp. Ser.vol 8CONF
650637.

(6) - Brooke, C. and Schayes, R. - "Recent Develpments on Thermolumines -
cent Dosimetry: Extensions in the range of applications” - Solid
State and Chemical Radiations in Medicine and Biology. Proc. Int. -

Conf., Vienna 1966, IAEA.

(7) - Deus, S.F. e Watanabe, S. - "Dependencia da Sensibilidade dos Filmes
Dosimetricos 555 e 834 da Dupont, LiF, Fluorita 80 ppm e Vidros Ra-
diofotoluminescentes com a Energia da Radiagdo" - Comunicagao apre-

sentada a XXI Reunido Anual da SBPC - Julho de 1969.

(8) - Morato, S.P. - "Modelo Continuo para Armadilhas Termoluminescentes"

-~ Tese de Mestrado - U.S.P. - 1970.

ST T L G

U S, I DS
.

PR

e grm

Yo




- 140 -

! (9) - Fleming, S.J., “"Development and Application of Calcium Fluoride for
Evaluation of Dosage within a Radioactive Powder Matrix" - Proc . i

;” . Int. Conf. on Luminescence Dosimetry - Gatlinburg, 464, 1969.

(10) - Zimmerman, D.W., Rhyner, C.D. and Cameron, J.R. - "Thermal Annea%

. e,

ling Effects on the Thermoluminescence of Lithium Fluoride" - Lu-

AT i

minescence Dosimetry. Proc. Int. Conf. Stanford, 1965. AEC Symp .

TS R,

Ser. vol 8, CONF 650637.

(11) - Marrone, M.U. and Attix, F.H. - "Damage Effects in Can: Mn and

SR e TN

LiF Thermoluminescent Dosimeters" - Health Physics 10, 431, 1964.

(12) - Schulman, J.H., Kirk, R.D. and West, E.J. - "Use of Lithium Bora- i

R T TR

te for Thermoluminescent Dosimetry" - Luminescence Dosimetry. Proc

R N

Int. Conf. Stanford, 1965. AEC Symp. Ser. vol 8 CONF 650637.

ETR R R A

AT L L YRS T

(13) - Watanabe, S. - “Propriedades de Termoluminescencia do LiF: Mg" -

Tese de Livre Docencia - U.S.P. - 1969,

(14) - Cameron, J.R., Zimmerman, D.W. and Bland, R.W. - "Thermolumines -

cence vs. Roentgens in Lithium Fluoride: a Proposed Mathematical-

TSR

Model" - Luminescence Dosimetry. Proc. Int. Conf. Stanford, 1965.

AEC Symp. Ser. vol 8 CONF 650637.

(15) - Cameron, J.R., Suntharalingan, N., Wilson, C.R. and Watanabe, S. -
"Supralinearity of Thermoluminescent Phosphors" - Luminescence Do-

e simetry. Proc. Int. Conf. Gatlinburg, 322, 1969.

(16) - Cameron, J.R. and Zimmerman, D.W., 1966 - "Modifications of the Ma

thematical Model Reported in C00-1105-102". Rept. C00-1105-113, -
]

Yo

. Pt.1, USAEC.

(17) - Wilson, C.R., Lin, F.M. and Cameron, J.R. - "Preliminary Investiga

tion in the Use of Thermoluminescence for Ultraviolet Dosimetry" -

Wesais .

(TID.- 24640) 47383 Annual Progress Report on TL Dosimetry. July 15

1967 C00-1105 - 136.




TTELY I

(18)

(19)

(20)

(21)

- 141 -

Puite, J.K. - "The Effect of Ultraviolet Exposure on Thermolumines
cent CaF2: Mn" - International Journal of Applied Radiation and I-

sotopes, 1968, vol. 18, 397.

Sunta, C.M. - "Optically Produced Thermoluminescence Glow Peatks in

Fluoride" - Phys. Stat. Sol. 37, K 81, 1970.

Randall, J.T. and Wilkins, M.H.F. - "Phosphorescence and Electron-

Traps" - Proc. Roy. Soc. (A) - 184, 366 e 390 (1945).

Mott, N.F., ard Gurhey, R.W. - "Electronic Process in Ioric Crys -

tals" - Dover Publications, Inc. 1964.

5




