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DUSMETIA TERMOLAMINESCENTE DE NEUTRONS TERMICOS
CON uaF, + KBr E CaSO,: Dy + K3r

Ana Maria Pinhe Lest:

RESUMO

Amostras corapactadss de CaF . not + KBr 2 Ca$04: Dy + KBr com 100 mg de um dos fésforos e 80 mg de KBr
demonstivran s3 adequades na dotecdo de ndutrons empregandc-se a técnica da  termoluminescéncia (TL)

aute-induzida.

A redida de swal T realizaas em tempos igudss, dermnnstrou Guwe a atividads induzida nessas amostras, ¢

. o RO - . 19 80
devida principalmrente oo Br formado oels (agdo de captura de néutrons  ~ Be(n,y)” ~ Br.

N efeito TL devido 3 iadiagan gam:: Gresen’e nie campo neutronico ¢ eliminado com adequado tratamento
térmico pds-irracingio. A siquir 5 amostras :70 armazenadas por um tempo, quando a termoluminescéncia é induzida.

A drtingie entre oy efedos T devido 3 neutrons térmicos (energra menor que 0.4 V) e apitérmicos (0,4 oV
- 10 KeV) prczedey-se oo -ndtude da diterenga de Cd

Experencias sisterndocas foram fetas varando o exposttdo a raios gama e R-X a fim de se estudar alqgumas
caracterfsticas T, das amostras comoactaoy, wnmo por exemplo: pico dr emissdo, sensibilidade TL, e difarengas entre
amussdes TL e amostras eomdatadas # na torma da po,

As enstras foram itraeadas na Est-1 ¢ Est4 do reator IEAR-1 8 em uma fonte de 23 2Cf (400 Hg) submerss
na agud, comn fluxos téravens etenintnados pelo mitodo da auto-ativagdo de folhas de Au. Esta experincia foi
utilizada na detecgdc de néuirons com energia abaixo da 0,4eV. A rglativamente alta sensibilidade da intensidede TL
com a fludncia de ndutrons térinicos permita sugerir o mé@todo na monitoracdo de éreas onde né amprego de fontes de

-1 ‘

ndutrons, nurna faixe +mple de Hures 11970 om ™t s9g = — 10" 7 n.em™? 58 " ).

Ter.do-se a reiacdo =2ar-¢ in-ansicide TL 8 a fludnceis de ndutrons foi oossiwel aeterrninar as minimas fludncies
do ndutrons tdrmicos. 107 n.cm B RDK cm" para discos de CaFynat + KBr e CaSO4: Dy + KBr, respectivamente,

Essas resultados permuter propor tirbéin 0 uso de discos de CaSO4: Dy + KBr na menitoraglo de dres onde
ocnrram baixas flubncias neutrdnicas

t — INTRODUGAO
1.1 — Importadncia da Dosimetria de tuiitrons Térmicos

As diferencas na natureza das radiagbes conduz 2 diversas formas de interagdo gue resultam em:
atenuacdo (absorcdol, espalhamento linudanca em  diregiol, ionizauo e excitagBo dos dtomos ou 8
coiversdo de um tipo de radiagdo er cuir: {gfeito fotoslétrico). Esses fendmenos ocorrem depois da
colisdo da radiagdo com & nicleo ¢ s elétrons orb:tais com a particula livre ou com o campo em volts

Aprevads para publicagc em Junho/ i 278,



da particula. Nessa colisdio podem ocorrer varia;0es de momento, energia, carga e de propriedades
quimicas e fisicas do sistema que esta interagindo. Isto e mais que suficiente para justificar a necessidade
de investigar e medir os efeitos provocados na passagem da radiagdo em qualquer meio. Devido as
diferentes formas de interacio da radiagdo ccm o meio, um dispositivo detector a ser utilizado
dependera de uma ou mais propriedades da radiagao que se esta medindo.

A existéncia de um processo capaz de moderar a energia do néutron ('‘termalizar” néutrons de
energia superior a 0,4 eV), combinado com o fato dos mesmos existirem em grande sbundincia em
reatores nucleares e em outras fontes, garante uma discussdo separada sobre a detec¢do de néutrons no
intervalo de energia térmico. A especificacdo exata dz regido de energia térmica depende da temperatura
do meio que o néutron se encontra em equilibrio térmico. As particulas constituintes de um meio
assumem um espectro de energia que é descrito por uma distribuicdo Maxwelliana determinada pela sua
temperatura. Para um meio em equilibrio térmico a 20°C, a energia mais provavel dos néutrons térmicos
é de 0,025 eV {2.200 m/seg)'3).

A interacdo dos néutrons com o meio pode ser resumida em duas catergorias: absorcdo e
espalhamento. Normalmente, para néutrons no intervalo de energia térmica (eriergia menor que
0,4 eV)“) e intermediaria (0,4 eV — 10X eV)(” o processo principal de intera¢ao é o de absor¢do por
captura radiativa“”. Nesse processo ocorre a emissdo de radiagao gama e o nucleo residual é geralmente
radicativo (emite particulas beta seguido por algurnas emissdes de R-'y)(s’. Esse decaimento do nucleo
residual possui suas proprias caracteristicas de meia-vida (que é descrito pela lei do decaimento
radioativo). O mesmo pode ser utilizado juntamente com uma técnica para detectar néutrons térmicos.

Fisicamente, a dose absorvida para a maioria dos tipos de radiagdo é definida em unidades de
energia absorvida por unidade de massa do auso-vedor (erg/grama ou rad). Para dosimetria de néutrons,
devido & natureza compiexa da se¢do de choque de néutrons, é mais comum tratar-se com fluxo no lugar
de dose absorvida'®'. Quando estamos falando de dosimetria (especialmente no tecido) o problema n3o
fica inteiramente resolvido ao descrever-se somente o campo neutronico através do fluxo de néutrons. A
explicacio é porque idénticos fluxos de néutrons com diferentes espectros podem iniciar processos
diferentes no tecidn. Isso é devido 3 existéncia de diferentes probabilidades de rea¢des neutrdnicas nas
diferentes faixas de energia. No entanto, isso ndo sera discutido nesse trabalho, nor tratar-se do campo
da dose biologica devida a néutrons.

1.2 — Dosimetria de Néutrons Térmicos

Dos diversos métodos de dosimetria de néutrons térmicos existentes cada um apresenta as suas
vantagens e desvantagens mas nenhum deles é aceito como definitivo.

Uma das técnicas largamente usada, que utilize a reac3o de captura radiativa, ¢ o método da
ativagdo de folhas finas de um material com adequada secdo de choque para a reagido (n,’y)“s,. A
detecgao de néutrons é feita através de medidas da radioatividade induzida no material irradiado.
Normalmente, utilizam-se folhar de Au, Dy, Cu para as medidas de néutront térmicos e
intermediarios''!. A informacdo obtida diretamente dcstes detectores (‘uando exposte: a2 um fluxo de
néutrons, é a atmdade especifica induzida (desintegracio seg™’ Se a secdo de choque para a
reacdo que ocorre e o espectro de néutrons s3o conhecidos, ent5o [} ﬂuxo pode ser determinado a partir
da atividade induzida'!'. Esta técnica requer a utilizagio de um detector auxiliar e virios instrumentos
sdo Gteis para esse propdsito e entre eles tem-se os cintiladores. No entanto, esse método de ativagdo de
folhas, devido ao cardter transitério, ndo d4 informagdes sobre as diferentes doses recebidas pelo corpo
de prova. O método é bem adequado para altas fluéncias de néutrons {acima de ‘IO“ncm")m
precisa ust;hzarse folhes que nd3o contennam impurezas a fim de n8o ocorrer reacdes interferentes nas
medidas’

Um outro método para medir fluxo de néutrons é através da deposicBo e armazenamento de



parie da energia resultante da interacio dos mesr-0s com o meio. Essa energia armazenada é acumulada '
e posteriormente pode ser medida e retacionada com o f' xo de néutrons. Entre esses métodos, tem-se o
da termoluminescéncia (TL), que envolve a ativagdo érmica de portadores de carga anteriormente
armadilhados por meio de processos fornecedores de energia ta! comno irradiagdo (direta ou
indiretamente), e sua recombinagdo radiativa com emiss3o de fotons na faixa espectral do visivel e do
ultravioleta. O formalismo da TL foi proposto por vdrios autores; entre eles Urbach“o’, que se baseou
nos trabalhos de Randall e Wilkins 119 No presente trabalho ndo se pretende estudar o fendmeno TL
em si, isto é, os processos de formagdo de defeitos responsaveis por captura de portadores de carga ou as
cinéticas de destruicdo desses deteitos, mas sim caracterizar as amostras para o processo de deteccdo de
néutrons. Fundamentalmente o que ocorre quando um cristal TL é exposto a radiagdo ionizante é o
aprisionamento de portadores de carga em niveis meta-estiveis de energia ou existentes no cristal e/ou
produzidos pela radiacao incidente. Devido a natureza estatistica do processo, as cargas em cada grupo
de armadilhas ndo serdo liberadas 4 mesma temperatura. Surge dai um pico de intensidade TL conforme
aumenta-se a temperatura do cristal. O processo de transferéncia de energia aos portadores de carga
armadilhados se dé pela interacdo de fonons ;rovenientes da estimulacdo térmica quando o cristal é
aquecido. Dessa forma, o principio desse método é baseado no fato de que certos cristais luminescentes
(tosforos) sdo excitados 3 uma temperatura T mas produzem luminescéncia a temperaturas T’
relativamente mais aitas. Normalmente T € a temperatura ambiente e T’ varia entre T e 500°C. Caso T’
ocorra em temperaturas relativamente baixas ou maiores que 500°C, o fésforo ndo é considerado
adequado para a dosimetria. Isso é devido a processos de desarmadilhamento & temperatura ambiente
provocados pela agitagdo térmica no cristal e efeitos preponderantes de emissdes infra-vermelhas,
respectivamente. Conclui-se portanto que, registrando-se a intensidade luminescente em fungdo do tempo
de aquecimento, tem-se a curva de emissdo TL. Se diferentes tipos de armadithas estdo presentes, a curva
de emissao contém vérios maximos.

Como a energia armazenada, é proporcional a luminescéncia total emitida, que por sua vez é
proporcional a dose de radiagdo, pode-se fazer uma correlagio entre elas e se determinar a intensidade de
radiacdo a que foi exposto o cristal.

A escolha do cristal a ser usado por esse método requer que o mesmo apresente 0$ requisitos
adequados para um bom dosimetro termoluminescente, sendo os principais 0s seguintes 2l ndo
dependéncia con. a energia da radiagdo, reprodutibilidade, ndo dependéncia com a direcdo do feixe de
radiacdo incidente, etc.

A dosimetria de néutrons depende de mecanismos de excitacio indireta, ou seja, depende nio
somente da quantidade de fésforo TL mas também da abundincia relativa do elemento sensivel a
néutrons. Esse elemento pode estar no fésforo ou em um ativador misturado ao fésforo.

Uma das possiveis reacdes usadas na dosimetria de néutrons térmicos & 8 Li(n,alfa)T. O ®Li tem
uma s2cdo do choque de 945 b para essa reacio“z’ e as particulas alfa resultantes induzem a TL no
fésforo ® LiF :Mg.

Um outro trabalho proposto para a dosimetria TL de néutrons baseia-se na ativagdo do fésforo
CaS04:Dy apresentando a desvantagem principal da baixa sensibilidade!' !

Em 1970 j4 havia sido proposto esse método para a dosimetria de néutrons térmicos com CaF;
natural'’?) com a ativagdo do **Ca cujo niicleo residual emite raios beta com Ty, de 165 dias (0, , ¢
igual a 0,7 barns} e induz a TL no fésforo. Tem-se a desvantagem de uma relativamente baixa seclo de
choque de captura com baixa porcentagem isotépica do nucleo considerado (2,08%).

Posteriormente, outros trebalhos foram desenvolvidos saguindo essa linha de TL
suto-induzida''#:1%). Fundamentaimente, essa técnica propde um método onde utiliza-se as propriedades
termoluminescentes de f6sforos sé que a TL é induzida através das ionizacBes produzidas pelas particules
beta provenientes do decaimento radicativo de um ou mais elementos do fésforo, que possus uma



relativamente alta secdo do choque de captura. Esse método ainda apresenta a vantagem de poder’
efiminar os efeitos TL devido a radiacdo gama presente no campo neutronico, através de um adequado
tratamento térmico pos-irradiacdo. A medida TL feita posteriormente estd relacionada com o decaimento
dos nucleos radioativos formados quando irradia-se a amostra com néutrons. Assim a TL é proporcional
ao numero de dtomos ~tivados, que é proporcional 3 fluéncia de néutrons.

No presente trabalho, estuda-se a dosimetria de néutrons térmicos por meio da técnica ua TL
auto-induzida, onde alguns aprimoramentos s3o introduzidos: o material ativador (Br) apresenta uma
secdo de choque de captura para néutrons térmicos e uma porcentagem isotopica bem maior do que o
44ca. Além disto, a meia-vida do isotopo de interesse produzido, sendo da ordem de horas, se presta
mais a essa técnica. O material utilizado como ativader (KBr) apresenta uma sensibilidade
termoluminescente relativamente baixa ndo interferindo nas caracterfsticas TL da mistura.

1.3 — Objetivos

Esse trabalho estuda portanto misturas de fosforos TL com ativador e relaciona a luz emitida na
TL auto-induzida com a fluéncia de néutrons térmicos.

As etapas a serem seguidas para se atingir o objetivo proposto pressupde o conhecimento das
caracterfsticas TL de alguns fdasforos que ja demonstraram possuir boa sensibilidade TL em experiéncias
anteriores de dosimetria. Escolhidos os materiais adequados para a dosimetria TL, estudam-se os efeitos e
as modificacoes ocorridas nas propriedades TL ao acrescentar-se a esses fésforos um outio componente
com relativamente alta secdo de chogue de captura para néutrons térmicos.

Comao amostras compactadas s3o muito Gteis para fins dosimétricos (evita a perda de material e
facilita 0 manuseio}, deve-se também «studar os efeitos provocados devido a compactagdo da mistura do
fosforo com ativador.

Apos os estudos acima relacionados, inicia-se a parte mais importante do trabaiho: testes que
revelam a proporgio otimizada e a sensibilidade da mistura a néutrons térmicos. Finalmente, procede-se
3s irradiacdoes com diferentes fluxos neutronicos, onde obtém-se as curvas de emissdio TL e as
intensidades de emissdo TL para diferentes tempos de irradiagdo, onde pode-se constatar a validade do
sistema e da técnica utilizados na deteccdo de riéutrons térmicos.

1l —PARTE EXPERIMENTAL
11.1 — Amostras

Os foésforos dosimétricos termoluminescentes utilizados s30 o sulfato de célcio (CaS0O4) e o
fluoreto de céicio natural {(CaF; nat), Ambhos foram escolhidos por preencherem os requisitos basicos
exigidos para medidas de termoluminescéncia j4 discutidos anteriormente.

Um dos mais sensiveis fosforos entre os sulfatos de célcio é aquele dopado com disprésio (0,1%
em mol.m”). Esse material termoluminescente pode ser preparado pelo método de evaporagdo baseado
na técnica descrita por T. Yamashita“s’. Os cristais de CaSQ04: Dy resultantes sdo lavados com élcool
para remover o H,504 residual (proveniente da solugdo que deu origem a esses cristais) e logo a seguir ¢
dado um aquecimento em torno de 100°C. Posteriormente o CaSO4: Dy é triturado, peneirado e um
selecionamento dos grdos entre 85ue 185u torna-se necessdrio a fim de garantir uma maior
homogeneizagdo da amostra. O pd resultante é ent3o aquecido a 600°C/2h em um cadinho de porcelana
aberto, queimando trajos de residuos organicos ¢ destruindo defeitos responsaveis por picos de emissBo
termoluminescentes de temperaturas relativamente baixas.



Uma grimedra analise do CaSQ,: Dy por fluorescéncia de R-X {na CEQ-APE do IEA) revelou &
existéncia de Cu (0,05%), Zn {0,02%), e Fe (0,08%) como principais impurezas neste material. Tes*es do
espectro de emissio termoluminescente {200 nm — 900 nm), que foram feitos com proporgdes de
diferentes evaporacdes coletadas ao acaso, constatam para os principais picos do Dy (480 nm - 571 nm)
iguais intensidades, indicando que o fosforo preparado pelo método citado anteriormente é homogéneo
no que diz respeito a concentra¢do de dopante nas amostras.

O Fluoreto de Caicio natural é proveniente de Criciuma, Santa Catarina. Foi escolhido o
mineral de coloragcdo verde, sendo cortado em pequenos pedacos para serem submetidos a um banho de
agua régia fraca para eliminar as impurezas tais como ferro, retidas nos planos de clivagem ; ap6s 12 horas
de imers3ao, os cristais sdo lavados em agua corrente. Cada pedago, por ser composto de policristais,
retem em seu interior uma certa quantidade de agua, que € eliminada por meio de um tratamento
térmico de 400°C/1 h''® Também seleciona-se o p6 de CaF, natural entre 85 e 185 microns, e entdo
procede-se a um novo tratamento térmico de 600°C/20 min sem que se p-~rca a sensibilidade
termoluminescente da amostrau).

Por meio de analise por ativacdo neutrénica em uma pequena quantidade de amostra,
selecionada ao acaso, determina-se as seguintes impurezas no fluoreto de célcio natural manganés,
aluminio e magnésio“a). Nessa analise ndo foram incluidas as terras raras.

As perdas de grande quantidade de material quando usado na forma de pd, bem como a maior
facilidade de se obter uma distribui¢do homogénea e reprodutiva para misturas de materiais, conduziram
a opgdo de se trabalhar com pequenos discos prensados a frio, sendo ainda mantidas as caracteristicas
termoluminescentes essenciais dos fésforos em questdo.

Na confeccdo dos discos empregou-se duas prensas de caracteristicas diferentes. Em uma
pririeira fase de trabatho, a prensa é mecanica da Caver Laboratery com um molde de ago inox de
13 mm de didmetro, compactando uma amostra de cada vez, com carga opcional variando até um
maximo de 25.000 libras, sendo no caso mantida fixa em 20.000 libras por um periodo de 3 min. A
outra, correspondendo a uma segunda fase, é hidréulica, pressio fixa de 1.200 libras por polegada
quadrada, com um molde apropriado para a fabricagdo simultinea de nove discos de 10 mm de
didmetro, sendo gue também manteve-se a pressdo constante por 3 min em cada prensagem, As amostras
serdo especificadas pelo seu didmetro caracteristico.

Ambos os fdsforos apresentam pouca plasticidade e guando compactados nas condigGes
especificadas tornam-se quebradicos. Portanto, é necessdrio acrescentarse outro componente que
funciona como aglutinante dos discos. O material escolhido foi o KBr o qual entra para compor os
discos nas mesmas condicdes de granutacdo que o fésforo. Apos triturado e peneirado, o KBr devido &
sua relativamente alta higroscopicidade, é guardado em uma estufa (Fanem Ltda) a aproximadamente
100°C para eliminar o alto teor de 4gua absorvido durante o seu manuseio e, j4 na forma de disco
composto, ¢ guardado em um dessecador com silicagel. O KBr é fornecido pela Merck, 99,5% puro,
para anélise, apresentando CI (0,1%); SO4 (0,02%); BrO; (0,01%); N (0,001%); Pb (0,001%); Ba
(0,002%) ; Na (0,02%) ; Fe {0,0005%) e Ca {0,01%).

Os discos apresentam uma massa total de 300 mg e 180 mg, para os de 13 mm e 10 mm de
diametro, respectivamente. Estas quantidades, juntamente com pressio e tempo de prensagem, foram
fixadas principalmente devido a testes de resisténcia mecanica baseados 1a possibilidade de serem usadas
vérias vezes sem perda de materiai e de sua forma.

A mistura do fésforo com KBr é sensfvel a néutrons térmicos porque oOs raios beta (e/ou
positrons) emitidos pelos nucleos ativados (antes de perderem a sua energia) provocam ionizac3o em sua
passagem, causando, como especificado anteriormente, excitacdio no material termoluminescente, com
posterior emissdo termicamente estimulada. Basicamente a sensibilidade para néutrons térmicos, nesse
caso, estd relacionada com a relativamente alta sec3o de choque de ativacdo do '°Br ¢ ®!Br, isétopos
naturais do Br, e que apresentam as caracter(sticas especificadas na Tabela Il.1m.



Tabela 1.3

SegOes de Chogque de Ativacdo para os Is6topos Naturais do Br, % Isotépics,
Radioisétopo Produzido e Meias-Vidas dos Radioisdétopos Produzidos

Br % |sotdpica Isdtopo produzido Meias-Vida Op 1y ibam)
9 8°Br 18 min 85:14
Br 50,5 som ' y
8r 46h 29:05
Alpr 49,5 Sig, 359h 33:04

As amostras confeccionadas sdo ncvarente pesadas e aquelas cuja massa situa-se abaixo de 1%
da massa total s30 rejeitadas. As restantes sdo guardadas em um dessecador que evita a absor¢do
excessiva de agua. Antes de serem usadas s3o tratadas termicamente a 400°C/1 h a fim de eliminar
efeitos tais como a termoluminescéncia provocada tanto durante o processo de prensagem Ou manuseio
da amostra (triboluminescéncia) quanto pela absor¢io de radiag3o ultravioleta. Imediatamente apos o
tratamento térmico os discos s3o resfriados rapidamente em uma placa de aluminio, mantendo uma
idéntica configuracdo de defeitos na rede cristalina para todas as amostras. Por fim, as mesmas sdo
seladas em papel preto, evitando interferéncia do efeito da luz.

11.2 - Sistemas de Medida de Emissao TL

O diagrama de blocos esquemiticos do equipamento para a medida guantitativa de emissdo
luminosa termicamente estimulada encontra-se na Figura 2.1. O sistema é composto principaimente de
dois instrumentos: 0 modelo 2000 A, que contém o elemento aquecedor e o detector de fotuns (vélvula
fotomultiplicadora) e o modelo 2000 B, que consta basicamente do eletrémetro e do integrador da
corrente elétrica proveniente da conversdo luminosa. Os resultados em cada medida sdo obtidos na forma
de curva de emiss3o lurninescente em fun¢io do tempo e/ou temperatura com o auxflio de registradores
graficos conectados com > modelo 2000 B.

A fonte de alta tensdo, que fornece a poténcia para a fotomultiplicadora, pode ser ajustada
continuamente entre 500 V e 1500 V.

A vdlvula fotomultiplicadora  apresenta uma resposta do tipo S-11 (com sensibilidade
relativamente alta na regido espectral do visivel) com uma corrente de fundo relativamente baixa devido
A estabilidade de temperatura na mesma. Entre o fosforo e foto-catodo é usado um filtro, que além de
absorver a emissdo infra-vermelh: proveniente do aquecimento do ports-amostra (prancheta de
aquecimento) e da propria amostra, seleciona o comprimento de onda desejdvel na regifo espectral de
emissdo TL do fésforo. A vélvuia fotomultiplicadora ests localizada de forma que o elemento aquecedor
e a amostra estdo posicionados para a3 medida com a sua 4rea (til recebendo 8 totalidade do feixe de
fotons, apbs esse passar pelo filtro e por um sistema de lentes e colimadores.

A érea (til ds prancheta {ligo metilica) apresenta um didmetro de ordem de 13 mm ¢ ume
profundidade de aproximadamente 1 mm (espessura da smostra no caso). A pranchets esté em contato
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com dois termo-pares de Cromel-Alumel: um deles é ligado diretamente a um registrador para se ter o
perfil de aquecimento no intervalo de tempo em que é feita a medida, dessa maneira pode-se sempre
conferir e confrontar as velocidades de aquecirnento; o outro termopar é ligado ao préprio sistema de
aguecimento e serve para assegurar que a temperatura da prancheta alcanca o valor desejavel através de
uma compara¢io da forca eletro-motriz gerada, com a voltagem de controle da poténcia de aquecimento.
Escolhida uma velocidade de acuecimento, pode-se manté-la aproximadamente constante para as medidas
subsequentes.

A corrente da fotomultiplicadora é amplificada, medida e integrada em um intervalo de 10°1°A
a 107%A, com mudanca de escala automatica ou manual.

Pelo que foi descrito, tém-se duas formas de comparar o efeito TL da amostra: pela corrente
integrada durante o tempo de medida, e pela curva de emissdo tomando-se como padrio de medida, por
exemplo, a amplitude méxima de um dos picos.

Ao sistema descrito resta acrescentar as modificagbes que foram feitas nas duas etapas da
experiéncia: na primeira delas n3o utilizou-se o sistema de agquecimento interno do modeto 2000 A, mas
foi feita uma adaptacdo colocando-se um sistema externo controlado por um Variac, sendo a prancheta
de aquecimento de Niquel-Cromo. O registrador (Varian, modelo G 2500) usado em intervalos de
tempos regulares entre as medidas para certificar-se da reprodutibilidade da velucidade de aguecimento,
também registra a curva de emissdo, que foi usada como padrao de medida (sistema detector 1). Na
segunda etapa da experiéncia, trocou-se os médulos 2000 A e 2000 B por outro conjunto semelhante
com fotomultiplicadora de sensibilidade relativamente maior para amostras iguais expostas a mesma dose
de radiacdo (sistema detector 2). Também n3o utiliza-se, como no caso anterior, o filtro de banda
passante centrada em 400 nm (Oriel Optics Corporation) mas um filme que transmite na regido entre
350 nm a 550 nm e 700 nm a 1000 nm. Nessa etapa, mantém-se o fluxo de 6 £/min de nitrogénio para
evitar a rapida oxida¢do da prancheta e eliminar a termoluminescéncia espdria(g’. Nesse caso, embora
utilizando-se o circuito de aquecimento do modelo 2000 A, foram feitos algumas modificaches
introduzindo-se resisténcias ern paralelo. Assim, em vez de um Gnico aquecimento linear durante um
determinado intervalo de tempo, tem-se diferentes opgGes de velocidade de aquecimento e de
pré-aquecimento. Essas resisténcias tém por funcdo modificar a corrente que passa através da prancheta,
mudando portanto o aquecimento produzido na mesma por efeito joule. As curvas de aguecimento nas
duas etapas da experiéncia encontram-se na Figura2.2, B e A para a primeira e segunda etapa,
respectivamente.

11.3 = Tratamentos Térmicos

As amostras na forma de discos s3o tratadas termicamente a 400°C/1 h, sendo em seguida
resfriadas rapidamente com o auxrlio de placas de aluminio. Esse processo de resfriamento répido se faz
necessério para manter os defeitos da rede cristalina homogeneamente distribufdos. Por outro lado, o
tratamento térmico pré-irradiacdo é feito com a finalidade de esvaziar as armadilhas previamente
preenchidas por efeitos produzidos pela luz que, nas faixas espectrais do visivel ¢ do ultravioleta, podem
excitar os portadores de carga normaimente presentes ou capturados em defeitos da rede, principaimente
nas amostras de CaF, nat onde esses efeitos s8o maiores do que no CaSO,: Dy“m.

No entanto, também leva-se em conta 0 compromisso entre o esvaziamento das armadilhas mais
profundas (ss mesmas requerem temperatura mais alta) e as possiveis mudancas permanentes nas
propriededes TL das amostras. O intervalo de tempo e 8 temperatura do tratamento térmico foram
escolhidos com base em trabalhos anteriom”:”, 03 quais estudam os efeitos acima indicados.

As amostras s#o manusesdss com a menc exposicBo possivel & luz ambients, sendo gusrdedas
em pepel preto apds o resfriamento. Esses cuidados sBic u.spenshveis quando pretende-se irradiar ss
amostras com ndutrons, pois a8 mesmas sdo tratedes termicamente apés a irradisclo. Cada disco, sntes



7
’
/
/
/
4004 A v
/

[4

/
/

] /

3001

RA (°C

U
N
O
?

TEMPERAT

0 0 20 30

TEMPO (seq)

Figura 2.2 — Curvas de Aumento de Temperatura em Funcio do Tempo para Vslocidades de Aquecimen-
to Diferentes. (A) Sistema Dstector 2. (B) Sistema Detector 1



10

de ser exposto a um fluxo neutrdnico, é aquecido por 60 seg na propria prancheta de aquecimento do
modelo 2000 A. Esse procedimento garante uma uniformidade d= condi¢d para as amostras irradiadas
com néutrons.

Ao irradiarse com néutrons, quer seja cdo reator ou da fonte de **2Cf, além do efeito
produzido pelo decaimento dos isGtopos radioativos de meias-vidas curta e longa, tem-se também efeitos
produzidos pela radiacdo gama presente no campo neutronico. Dessa maneira, a finalidade do tratamento
térmico pos-irradiagio (entre 20 min e 50 min) apds o término da irradiagdo) de 600°C/30 min ¢ de
fornecer energia térmica suficiente para liberar os portadores de carga provenientes da ionizagdo, que
tenham sido armadilhados ne intervalo de tempo entre irradiagio e fim do tratamento térmico.
Finalmente, os discos sio mantidos em ambiente escuro em porta amostra de aluminio para manter
sempre constante a influéncia do retro-aspalhamento, quando entdo, apds um periodo de vinte e quatro
horas de auto-irradiacdo, é feita a medida. Esse periodo foi escolhido por corresponder a
aproximadamente o tempo necessario para a saturacdo da atividade do s0g, que possui meia vida de
4,6 h. Nessas condicdes, as amplitudes dos sinais TL s30 suficientemente altas para poder-se desprezar os
efeitos da radiagdo de fundo durante o tempo de armazenamento.

1.4 — Fontes de Irradiagdo
As irradiaces foram feitas com raios gama, R-X e néutrons.

A TL devida a néutrons termicos é obtida pelo método da diferenga: as amostras s3o irradiadas
aos pares, em condi¢des idénticas sendo que uma é envolta em cddmio (1 mm de espessura).

Quando deseja-se medir, através de alguma propriedade caracteristica de uma dada substancia,
os efeitos produzidos por néutrons na regido definida como térmica (energia abaixo de 0,4 eV), utilizase
o método acima. Colocando-se uma folha de Cd entre o feixe e a amostra, BC% dos néutrons com
energia abaixo de 0,4 2V s3o absorvidos pelo Cd. O resultado procurado é o proveniente da diferencga
entre o obtido com a amostra sem e com o envoltorio de Cd.

As exposi¢coes gama foram feitas com uma fonte isotdpica de $0Co de aproximadamente
37,16 mCi onde as amostras s30 colocadas atrds de placas de lucite de 5 mm de espessura em clrculos
concéntricos a fonte.

As irradiagbes com néutrons deram-se no reator IEAR-1, e com néutrons provenientes da fissdo
espontanea de uma fonte de 2°?Cf de aproximadamente 400 ug.

0O fluxo de néutrons térmicos foi calibrado pela AFN, pelo método de ativacdo de folha de
'97Au envolta com Cd e sem Cd. As condigBes de irradiacio foram idénticas 3quelas feitas com as
proprias amostraz e os fluxos sdo de 1,65 x 10°n.cm~2.seg™’, 6,66 x 10''n.cm™?.seg™! e 5,00 x
10'2n.cm ? seqg™! para fonte de 252 Cf, Est-1 e Est4, respectivamente,

Para se evitar influéncia da depressdo local do fluxo ocasionada pela presenca de um material
com alta secdo de choque de absorcdo para néutrons térmicos (Cd), procurou-se primeiro confeccionar o
envoltorio com as dimensGes aproximadamente iguais ds da amostra. Além dessa precaugdo, tanto as
amostras com envoltorio de Cd quanto as sem Cd devem ser irradiadas com espagamento adequado. A
fim de se evitar o mituo efeito de sombra no fluxo, esse espacamento deve ser no mfnimo o dcbro do
diametro das amostras. Devido 3 impossibilidade de manter-se a distincia requerida, as amostras sdo
irradiadar separadamente nas estacdes do reator, sendo enviadas em capsulas de polietileno por meio de
um tubo pneumético.

A fonte de ** Cf encontra-se submersa em um tanque de 4gua e pode ser retirada da blindagem
para exposicdo por meio de um tubo de PVC, ainda dentro do tanque de 4gua. O arranjo utilizado para
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as irradiazOes com essa fonte (Figura 2.3) consiste de um porta amostra cilfndrico de lucite, que pode
ser situado a diferentcs distancias da fonte. Nessa série de experiéncias, irradiou-se a0 mesmo tempo 4
amostras suficientemente separadas para que se possa desprezar os efeitos de sombreamento de fluxo. A
posic3o utilizada esta localizada a 2,5 cm da fonte de 252 Cf quando totaimente exposta.

Para irradiagoes com R-X, utilizou-se o gerador Rigaku Denki de tubo gerador com janela de W
operando a poténcia maxima de 2 KW.

NI — RESULTADOS E CONCLUSAO

As experiéncias descritas neste capitulo visam a obtencdo de pastilhas dosimétricas {compostas
de tésforo termoluminescente, agregante e ativador) e o estudo da possibilidade de utilizd-las como
detectores de néutrons na regido de energia térmica. Tem-se o estado de equilfbrio térmico cuja
velocidade mais provavel do néutron de 2.200 m.seg™! 3 tomar-se-4 como referéncia.

Para facilitar a exposicdo e discussdo dos resultados obtidos, torna-se necessdrio uma sub-divisdo
dos mesmos em trés partes:

— Preparagdo e estudo dos discos dosimétricos de CaF,nat+ KBr e CaSO,: Dy + KBr, onde
se estuda a otimizagdo da proporgdo relativa dos componentes, as emissGes TL dos
componentes, e as dependéncias da intensidade de emiss3io TL com a pressio de
confeccdo de discos dosimétricos e com a exposicdo a radiagido incidente,

— {dentificagdo das contribuicdes relativas dos isGtopos na auto-irradiacdo, e

— detecg3o de néutrons térmicos em Carm.p0$ Mistos n-gama.

1.1 — Preparagdo e Estudos de Discos Dosimétricos de CaF, nat + KBr e de CaSO;: Dy + KBr
a) Otimizag3o da Proporgiio Relativa dos Componentes

A finalidade pretendida nesta fase inicial da experiéncia é a de padronizar a amostre para as
medidas subsequentes: seleciona-s» a proporgdo de CaF;nat + KBr compactada que tenha suficiente
sensibilidade a radiacdo neutronica e a0 mesmo tempo boa resisténcia a0 manuseio diério.

Uma série de experiéncias foi realizada para se determinar o efeito da adicdo de KBr no
comportamento termoluminescente de CaSO,4:Dy. A Figura 3.1 mostra o resultado obtido para 8
amplitude do pico il do CaSO,4: Dy em funcdo da massa relativa de KBr para os discos (¢ =10 mm)
confeccionados com CaSO4:Dy + KBr sob a pressdo de 1200 Lb/pol?, irradiadas com uma fonte de
$9Co, sendo expostas 3 12,50 R.

Como se pode verificar, maior a propor¢do de CaSO,:Dy, maior a emissdo termicaments
estimulada, visto que a sensibilidade termoluminescente do CaSQ,: Dy é mais que 2 ordens de grandeze
que a do KBr (Vide Figura 3.10).

Esperase que o compromisso entre @ massa de CaSC4: Dy e massa de KBr para a compactacio
de pastilhas dosimétricas seja somente do ponto de vista da consisténcia mecinica. Considerando-se
unicamente a dosimetria da radiacdo gama o KBr deve ser adicionado na quantidade m/nims o possive!
para se ter uma resistdncia mecdnica que permits 0 manuseio do dosfmetro.

Um outro detathe da Figura 3.1 é a estrutura apresentada entre 80 mg ¢ 100 mg de CaSO,: Dy.
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Esse mesmo comportamento ocorre entre 180 mg e 260 mg de CaSO,: Dy para amostras com espessura
idéntica as anteriores mas com massa total de 300 mg (¢ =13 mm), como pode ser visto na Figura 3.2.

Considerando-se o efeito de auto-absorgdo de fotons e a igualdade da espessura das amostras de
diferentes diametros, os pontos de maximo da curva de emissdo termoluminescente em fun¢do da
quantidade relativa de CaSQ,4: Dy, deveriam ocorrer para uma mesma proporgdo reilativa de CaSO, : Dy
independente do didmetro das amostras. No entanto, para amostras de massa total de 300 mg os pontos
de maximo nido estdo localiza’ .. em urma mesma propor¢do de CaSO,: Dy que nas amostras de massa
total de 180 mg, mas para um proporgao relativamente menor. Esses resultados foram confirmados em
virias experiéncias sistematicas. Uma explicacdo é a possibilidade de ocorrer o envolvimento de algum
tipo de reagio quimica entre os componentes dessa pastilha, sob a presenca de vapor d’agua, favorecida
pelos tratamentos térmicos (400°C), uma vez que para amostras de CaF;nat + XBr ta! comportamento
nio é observado. O produto resultante dessa suposta reacdo quimica, inibiria a fermoluminescéncia
através de absorcdo de fotons a partir de uma determinada concentracao de KBr, aliada 4 opacidade da
amostra. Ent3o, surgiria o primeiro pico da intensidade termoluminescente em fungao das proporgdes
relativas de CaSO,: Dy e de KBr na amostra até que a quantidade de CaSQ, : Dy seria suficientemente
alta, quando entdo esse efeito deixaria de ser importante e teria-se o segundo pico, ocasionado por
efeitos de absorgdo devido 3 relativamente alta opacidade dos discos. Conclui-se ent30 que o KBr nessas
pastithas comporta-se n3o s6 como um componente responsavel pela resisténcia mecédnica como também
pela variagdo na opacidade.

O mesmo procedimento experimental foi realizado para CaF,nat + KBr. Os resultados sd3o
mostrados na Figura 3.3, onde tem-se a amplitude maxima do pico I}l para diferentes propor¢oes de
CaF;nat (massa total dos discos de 180 mg). A exposi¢do a radiagdo gama para cada uma das amostras
foi mantida constante {12,5 R).

Verifica-se que para o intervalo entre 40 mg e 130 mg de CaF;nat, a emissdo termoluminescente
aumenta linearmente com a quantidade total de CaF;nat.

Medidas semelhantes com amostras idénticas, apresentam uma flutuagdo de até 30%. Existem
vdrias explicacGes para essa flutuagdo: i) diferencas na velocidade de aquecimento de medida para
medida ; ii) diferencas no posicionamento das amostras em relacdo a fonte de radiacdo gama ;e iii) ndo
uniformidade ra compactagao das amostras (essa ndo uniformidade pode ser verificada visualmente).

A forma da curva de emissao € pouro alterada pela mudanga na velocidade de aquecimento mas
ela é deslocada para mais altas temperaturas, quando a velocidade de aquecimento aumenta. Isto foi
verificado experimentalmente e encontra-se na Figura 3.4,

Constata-se que as medidas feitas na primeira fase de experiéncias{sistema detector 1)
apresentam a velocidade de aguecimento do 7°Cseg™' e 9°C.seg™' para a posicio médxima dos picos
dosimétricos de pastilhas de CaFinat + KBr e de CaSO,4:Dy + KBr, respectivamente. As temperaturas
méximas (T ) correspondentes 3 posicio da amplitude méxima destes picos ¢ de 280°C e de 242°C para
amostras de menor didmetro (¢ = 10 mm). Ainda na mesma figura tem-se para as amostras idénticas, ne
segunda fase de experiéncia (sistema detector 2), que aumentando-se as velocidades de aquecimento pers
16°C.seg" ' @ 19°C.seg™ ', respectivamente para discos de CaF;nat +K Br @ CaSO, : Dy + KBr, as tempe-
raturss méximas (T,) aumentam, respectivamente, para 403°C ¢ 343°C. Também pode-a resszitar nesw
figura que o pico | das amostras de CaF;nat + KBr nio aparece nas medides reslizades com o sistems
detector 2 devido & répida velocidade de aquecimento.

Uma série de medidas consecutivas de emissiio TL foi reslizada a fim de s8 determinar poss/wis
variagdes nas condic3es experimentais {velocidade de aquecimento, por exemplo). A miéxima variacho
detectada foi de 5% na temperatura, que pode acarretsr veriscBes de amplitude de sté 30%, que esth de
acordo com os resultados obtidos {Vide Figura 3.3),
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0O aumento do sinal fermolunipsscent: com g quantidade relativa de CaF : nat indica que efeitos
de auto-absorcao de fotons pels amostia podem ser desprezados para pastithas de CaF;nat + KBr
(¢ = 10 mm) nas proporgoes utilizadas.

O mesmo procedimento experimental foi repetido para pastilhas com massa total de 300 mg
{¢ =13 mm) e espessura de aproximadamente 1 mm. Os resultados s30 mostrados na Figura 3.5.

A estrutird da curva demonstra que a amplitude do sinal TL n3o depende linearmente da
gquantidade relativa de fosforo. Esse efeito esta relacionado com a aita pressio aolicada nesses discos
1200 Lb/pol’) que reduz a sensibilidade TL do CaFnat, acentuando-se essa redugdo para amostras com
maior quantidade do fosforo TL.

O estudo da variacae na amplitude maxima dos picos termoluminescentes para amostras
compactadas ¢, do ponto de visia de detecgdo de néutrons, a analise da competicio entre 03
radioisdtopos formatios (" Br e "?Br) e a sensibihdade termoluminescente dos fosforos nas amostras.

Na Figura 3.6 tem-se os resultados obtidos para as amostras compactadas de CaF;nat + KBr de
diferentes proporcoes, quando irradiadas com neutrons do reator IEAR-1 {fluéncia térmica da ordem de
10' *n.em™?).

Qbserva-se que tanto a amplitude maxima do pico || quanto a do pico |1] tem comportamentos
semelhantes. A proporcdo otimizada corresponde 3quela com massa de 100 mg de CaF ;nat e 80 mg de
KBr.

A emissdo termoluminescente de amostras irradiadas com néutrons n3o depende nesse caso
somente da quantidade refativa do fosfoto, mas também da massa do elemento com uma relativamente
alta secdo de choque de ativacdo para néutrons térmicos. O ativador KBr apresenta isGtopos com se¢do
de choque de ativag3o relativamente alta para néutrons térmicos: *°Br e ®'Br.

A atividade induzida, através das particulas betas emitidas, atua como agente excitador e é a
responsavel pelo armadithamento dos portadores de carga.

Considerando o pico || para amostras de CaF;nat + KBr obsevase gue qualquer uma Jas
amostras, apds terem sido submetidas a um feixe da ordem de lO”n.cm".seg", apresentarem
sensibilidade adequada para serem consideradas como padries de medida. A estrutura da curva obtida
indica que existe uma tendéncia de se obter um ponto de maixima sensibilidade com o aumento da
quantidade relativa de CaF;nat (apresenta sensibilidade TL muito maior do que a do KBr; Vide
Figura 3.10.

Esse resuitado mostra que se atinge um comrromisso entre 8 quantidades relativas otimizadas
de substancia termoluminescente e de ativador.

O espalhamento nos resultados obtidos com amostras de 75 mg e de 180 mg de CaF ;nat + KBr
indica que a perda de transparéncia espectral, para maior quantidade de CaF;nat relativaments & KBr,
comeca a influenciar os resultados obtidos quando a irradiag3o é feita com néutrons.

O aumento da quantidade do fisforo (CaF nat) acarreta um aumento na emissdo
termoluminescente da pastitha. Comn existe um compromisso entre a sensibilidade TL do fésforo ¢ @
dose de radiacdo drvida aus isutopos do Br, atinge-se um ponto de saturagdo da amplitude do sinal TL.
Dal em diante o sinal TL comrga a diminuir até que a quantidade de fosforo seje relativamente alta, tal
que haja um aumento consirlerivel na probabilidade de armadilhamento de portariores de cerge. Isso ¢
suficiente para compensar a muito menor atividade do Br nas amostras compactades com quantidede
relativamente menor de KBr.
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tsse efeito também verifica-se ao irradiar-se, nas mesmas condicdes, amostras de massa total de
300 mg compactadas com proporgdes idénticas das mesmas substancias citadas acima.

A curva da Figura 3.7 é semelhante a obtida para discos de menor didmetro. A proporgdo
otimizada dos discos de maior didmetro é de 140 mg de CaF,nat. Esta proporgio otimizada estd
localizada na primeira parte da curva cuja tangente é nula, ao contririo do que ocorre para os discos de
menor diimetro cuja intensidade de emissio TL mixima corresponde a propor¢do de CaFjnat
responsavel pefa Ultima parte da cufva cuja tangente € nula. Isso vem confirmar uma vez mais a
influéncia da press3o0 relativamente alta {1200 Lb/pol®) com gue foram compactados os discos de maior
diametro. Esta inlluéncia é considerdvel pois reduz a sensibilidade TL do CaF;nat. Quanto maior a
quantidade de CaFnat nas partilhas, mais marcante serd a reducdo da sensibilidade TL das pastithas.
Esta é a rezio porque a emissio TL ocorre para uma menor proporcio de CaF;nat para os discos de
maior didmetro do que ocorre para os discos menores.

Experiéncias idénticas foram realizadas para diferentes proporgdes relativas de CaSO4 :Dy e de
KBr (Figura 3.8). Também obtém-se a tendéncia de aoc aumentarse 3 quantidade relativa do fosforo
termoluminescente (CaSO4: Dy), alcancar-se uma maior sensibilidade. Em relag3o ac mesmo estudo com
amostras de CaF,nat + KBr, os dois pontos de maximo da intensidade TL em fun¢do da quantidade
relativa do fOsforo nio sdo visualizados. Esse fato provavelmerte ocorreria se fossem realizadas
experiéncias para propor¢des com maior quantidade relativa de CaSO, : Dy. As amostras com massa total
de 300 mg (¢ = 13 mm) também foram analisadas (Figura 3.9). O resulitado concorda com o }4 feito para
as mesmas proporcdes de CaFinat + KBr, indicando que para discos dos dois tipos de fésforos TL de
diferentes diametros existe um compromisso entre auto-irradiacdo e sensibilidade TL.

b} Emissdes TL dos Componentes

Medidas visando estudar a sensibilidade termoluminescente relativa dos componentes das
pastilhas foram feitas através dos seguintes passos: i) preparou-se amostras na forma de pd das trés
substincias existentes nas pastilhas, em igual quantidade 3 existente nos discos otimizados,
submetendo-as a3os devidos tratamentos térmicos; ii) cada uma foi exposta 3 radiagdo X (20 KV, 2 mA,
20 seg); i) apbs 5 min, do infcio da irradiagdo procedeu-se 3 medida da emiss3o TL. A curva de emiss3o
obtida para cada um dos componentes encontra-se na Figura 3.10. Os trés picos que s3o detectados para
o KBr apresentam uma sensibilidade termoluminescente de 2 3 3 ordens de grandeza menor do que as
devidas ao CaF;nat e ao CaSO,: Dy, respectivamente. Para o CaF;nat, os dois primeiros picos aparecem
sobrepostos devido 3 velocidade de aquecimento utilizada. Foram feitas medidas de amostras irradiadas
nas mesmas condigdes, algumas horas apbs o inicio da irradiagdo. O pico | para o CaF;nat decresce
sensivelmente em relacio ao das amostras submetidas a uma mesma dose de radiagc§o, mas que sSo
medidas imediatamente apds o término da irradiacdo.

Um terceiro pico de emiss3o identificado nas medidas com CaF; nat tem sua amplitude mixima
posicionada em aproximadamente 400°C. A amplitude m4xima do pico 11l fci escolhida como padrSo de
medida, devido 3 sua maior estabilidade em relacdo aos outros, muito embora 0 primeiro pico de
emissdo seja preenchido preferenciaimente em relacio ao terceiro. No entanto, devido & sus
relativamente baixa temperatura de méximo, algumas horas apds a irradiaco quase nfo ¢ mais
detectivel,

Para 0 CaSO4:Dy identifica-se um Onico pico de emiss3o, com uma temperaturs méxima de 4
387°C. Em outras medidas obteve-se para esse mesmo material um outro pico, com smplitude méxima 8
uma temperatura mais baixa, raz8o pela qual o pico de 367°C & denominado pico 1.

A andlise das temperaturas @ das intensidedes termoluminescentes para cada um dos picos de
emissdo das trés substdncias revela a possibilidede de utilizer-se s misturss CaF;nst+ KBr ¢
CaSOQ,: Dy + KBr. Isto significa que os picos do KBr do ponto de vista unicamente de influéncia de
emissdo termicamente estimulade nSo acarretard mudancas sensiveis no sinal TL das misturas utilizedes.
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Finalmente, da anélise dos rescltados obtidos para CaFanat e CaSO,: Dy, observase que ser. 8
influéncia dos mecanismos de deformacdo (pressio) o CaSQs: Dy & o mais sensivel dos fdsforos
utilizados.

¢} Dependéncia da Intensidade da Emissio TL com a Presslo de Confecclo dos Discos
Dosimétricos

Os mesmos picos termoluminescentes observados para amostras na forma de p6 de CaF;nat
também ocorrem para as pastilhas compactadas de CaF;nat + KBr. Nestas amostras compactadas, n¥o
identifica-se nenhum dos picos de KBr porque sua intensidade é muito menor que a do CaF;nat. Para
amostras em p6, a intensidade termoluminescente dos picos do KBr s3o da ordem de cem vezes menores
do que a intensidade termoluminescente dos picos de CaFznat {Vide Figura 3.10).

A forma da curva de emiss3o TL de amostras em pd de CaF;nat e de pastithas compactadas de
CaFznat + KBr é a mesma. No entanto, as temperaturas em que ocorrem as amplitudes miximas de cada
um dos trés picos sio diferentes. Para amostras compactadas ocorre um deslocamento para temperaturas
um pouco mais altas (Vide Figuras 3.10 e 3.11). Este efeito estd provavelmente relacionado com a
diferenca nas propriedades das amostras compactadas de CaF;nat + KBr em relagdo’a de CaF;nat na
forma de po6. Os discos apresentam uma composicdo de duas substdncias com condutividades térmicas
diferentes, implicando num diferente gradiente térmico.

Para os discos de maior didmetro, devido ao seu contetdo de KCr relativamente maior (160 KBr
e 140 CaF; ), o deslocamento das temperaturas méximas de cada pico ainda é maior do que para discos
de menor didmetro. Esse deslocamento para mais altas temperaturas estd de acordo com a diferenga em
condutividade térmica entre o KBr e o CaF;nat ou seja: i} a distribuigdo da temperatura nos diversos
pontos da amostra n3o é isotropica;ii) quando a face da amostra que estd em contacto com a prancheta
de aquecimento atinge a temperatura mdixima (Tm) responsével pelo aparecimento de um determinado
pico, a outra face ainda se encontra a uma temperatura T< T m Quando a parte de cima da amostra
alcanca a temperatura T _, a amostra e a prancheta tem uma temperatura média maior do que Tm.
Tem-se ainda que levar em conta que a sensibilidade termoluminescente, para uma mesma dose de
radiagdo X, de discos submetidos a diferentes pressdes, é menor, maior é a pressdo.

A pressjo relativamente alta com que foram confeccionados os discos de maior didmetro,
afetaram de forma rnais acentuada a sensibilidade termoluminescente do CaF;nat + KBr do que a dos
discos de menor didmetro, que foram submetidos a uma pressdo relativamente menor do que os
primeiros. Essa é a razdo pela qual as amostras de menor didmetro sfo as mais sensiveis a uma mesma
dose de radiacdo do que os discos grandes, quando as medidas s8o efetuadas nas mesmas condigBes.

Um estudo idéntico do comportamento termoluminescente de discos compactados de dois
tamanhos diferentes foi feito para amostras de CaSO4: Dy + KBr, irradiando-as por 20 seg com R-X e
fazendo-se a medidas 5 min. apbs o infcio da irradiacSo.

Os mesmos efeitos j§ mencionados, para amostras compactadas de CaFinat ¢+ KBr também
ocorreram no caso de CaSO4: Dy + KBr (Figura 3.12). O resultado pode ser sumarizado: i) amostras com
maior didmetro apresentam um menor sinal termoluminescente para uma mesma dose de radiagSo do
que aquelas de didmetro relativamente menor. Isso é explicado pela maior reducBo na sensibilidacta de
amostras de maior didmetro ocasionados pela relativamente aita pressio a que foram submetidos ;i) o
deslocamento para mais altas temperaturas obtido para a mixima amplitude do pico deve-se so fato de
nas amostras compactadas estarem misturados dois componentes com propriedades diferentes,
principalmente suas condutividades térmicas.

Como existe uma anslogia entre coloraco e luminescincia, & natursl espersr-se que apds 0
tdrmino da medida termoluminescente, a amostra voitasse A sua cor naturs! {branca). Isto significa que &
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amostra ao ser aquecida perderia a sua cor levemente azulada, adquirida devido 2 producdo de defeitos .
por irradiacdo.

As amostras de CaSO4: Dy + KBg no entanto, ap6s o término da medida termoluminescente,
adquirem uma cor levemente acinzentada. Observacles experimentais, demonstraram qQue amostras
contendo unicament» CaSO4: Dy ou KBr ndo adquirem essa cor acinzentada ap6s o término das medidas
termoluminescentes. Esse efeito indica que a cor adquirida pelos discos ndo deve estar relacionada com a
formagio de centros de cor, e fortalece a suposi¢io de que uma determinada reagdo quimica deve estar
ocorrendo entre os componentes dessa amostra no decorrer dos tratamentos térmicos. Esta suposta
reacdo guimica seria a responsivel pela cor acinzentada permanentemente adquirida pelas amostras de
CaS0,: Dy + KBrapods sucessivos tratamentos térmicos a temperaturas maiores que 400°C.

Conclui-se, portanto, da investigacio do comportamento TL apds exposi¢do a néutrons, R-X cu
raios gama, que é mais vantajoso utilizarse amostras de menor didmetro por duas razdes: menor
quantidade de material TL tornando-se portanto mais econdmico, e maior sensibilidade TL em relagdo
aos discos de maior diametro.

d) Depend&ncia da Intensidade de Emiss30 TL com a Exposicdo 3 Radiagdo Incidente

Quando uma ou mais substancias s30 expostas a um feixe de raios gama ou raio-X, ocorrem
principalmente trés efeitos: fotoelétrico, Compton e producdo de pares. Em cada um deles ocorre 2
liberagdo de elétrons com suficiente energia para produzir ionizagdes através de reacdes secundirias com
o0s 4tomos que compde o material. Uma parte dos elétrons liberados no decorrer das ioniza¢des sofre
recombinagcdo. Os elétrons restantes vagueiam pelo cristal até que sejam aprisionados em defeitos
estruturais existentes na rede cristalina, ou produzidos pela prépria irradiagdo. Consequentemente, deverd
ocorrer uma determinada relagio entre a liberagdo térmica de elétrons armadithados e a exposicdo 3
radiacdo incidente sobre as amostras.

A Figura3.13 representa o resultado obtido para amostras na propor¢3o otimizada. Na
ordenadz tem-se a amplitude méixima do pico considerado como padrio de medida e na abscissa a
exposicdo a que foi submetida a amostra. Este é um importante resultado pois carfacteriza o
coniportamento termoluminescente no intervalo de 1R até 100R dos dois diferentes tipos de amostras:
retas | e Il no quadro B para os discos compactados de CaFjnat + KBr e CaSOs: Dy +KBr,
respectivamente. O quadro A representa a variacdn do sinal TL no intervalo 1R-10R.

O sinal termoluminescente para amostras de CaS0,4: Dy + KBr aumenta muite mais rapidamente
com a exposicdo 'a radiacdo gama do que para as amostras de CaFjnat + KBr. Calculando-se os
coeficientes angulares das duas retas, no quadro A, para o intervalo entre 1R a 10R obtém-se 0,75 e
0,85 para os discos de CaF;nat + KBr e CaSO4: Dy + KBr, respectivamente. Fazendo-se ¢ mesmo célculo
para valores da exposicio entre 10R e 100R obtém-se para a reta | um valor de 1,15 para o coeficiente
angul i, indicando uma mudang¢a na sua inclinagSo. Para as amostras de CaSO,: Dy + KBr o valor do
coeticiente angular obtido para o intervalo entre 10R e 100R ¢ de 1,25 o que significa que também
ocorreu uma variacdo idéntica no 8ngulo de inclinacdo da reta I) que relaciona a intensidade TL o a
exposicdo 3 radiagSo gama. Esse comportamento v aduz uma diferenca significativa para o dois tipos de
amostras, quando expostas a radiaglo gama no intervalo de 1R até 100R, indicando que discos
compactados de CaSO4:Dy + KBr apresentam uma sensibilidade TL maior do que agueles de
CoF3nat + KBy e que a relagdo entre suas respectivas sensibilidades & aproximadamente constante.

Esse procedimento experimental foi repetido utilizando-se radiacfo X. Como um tubo de
raio-X, operando em uma dada energia, produz as radiacBes segundo um espectro caracterfsticc de
energia, os raios-X de mais baixa energia foram atenuados, interpondo-se entre o feixe ¢ 8 amostra uma
placa de alumfnio de 1 mm de espessura, evitando-se que os mesmos produzissem uma excitaclo em
excesso na camada superficial das amostras.
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A Figura 3.14 apresenta a variagdo do sinal TL para medidas efetuadas em amostras de .
CaS04: Dy + KBr e CaF,nat + KBr {retas | e Il, respectivamente) em diferentes intervalos de tempo de
irradiacio. Cada uma das medidas procedeu-se apdés S min. do infcio da irradiacdo. A andlise das
inclinacdes das retas | e Il na Figura 3.14 mostra que, para os discos de CaF, nat + KBv, excitados por
R-X, a emissio termicamente estimulada cresce muito lentamente no intervalo entre 5 seg e 60 seg de
exposicdo. Ainda para as amostras de CeSO4: Dy + KBy, embora seja mais sensivel do que as de
CaF,nat + KBr, também nesse intervalo de tempo de exposicdo, ndo ocorre uma mudan¢a na inclinagio
da reta, como acontece para raios gama.

Esses diferentes comportamentos para raios-X e raios gama provém da propria maneira como
interagem com as amostras. Na interacio de R-X com a matéria ocorrem muito mais efeitos de
superficie do que na interagao dos raios gama, devido ao aito grau de atgnuacdo dos R-X na matéria.
Este fato foi comprovado experimentaimente para os dois tipos de amostras através dos resultados
obtidos em duas séries de experiéncias: i} irradiov-se quatro amostras de cada tipo, duas com R-X e duas
com raios gama. Em ambos os casos, a primeira irradiacio procedeu-se tal que a face perpendicular ao
feixe de irradiagic correspondia aquela que estava voltada para a fotomultiplicadora no aparelho de
medida TL;ii) a seguir, irradiou-se mais duas amostras, com a face perpendicular ao feixe voltada contra
a vélvula fotomuitiplicadora. Os resultados (Figuras 3.15 e 3.16) constatam somente diferencas de
medidas para experiéncias com R-X, indicando a importincia em observar-se a superficie do disco que
estd em contato com a prancheta de aquecimento. Estabelecida a face que ficard voltada para a vélvula
fotomulitiplicadora, mantém-se fixa sempre esta disposicdo em cada medida.

111.2 - identificag3o das ContribuicBes Relativas dos Isbtopos na Auto-Irradiagdo

O crescimento uo sinal TL pode ser estudado pela curva que revela o comportamento da
amplitude méxima do pico de emissdo TL em funcdo de diferentes tempos de auto-irradiagdo. O
resuitado mostrado na Figura 3.17 pode ser assim explicado: gs radioisotopos formados, ao expor-se as
amostras a3 um fluxo de néutrons, contribuem de forma relativa para a emissdo termicamente estimulada
por meio das ioniza¢des produzidas pelas particulas beta provenientes do decaimento radioativo; sendo a
TL um processo acumutativo, no caso de auto-irradiaco, a saturagdo do crescimento do sinal TL
corresponde diretamente 3 saturacdo da atividade efetiva da amostra. Portanto, em analogia com o
fendmeno da saturacdo da atividade efetiva de uma amostra radioativa, a curva de crescimento do sinal
termoluminescente pode ser representada por uma express3o do tipo

=iy (1-euY (

que reproduz o crescimento do sinal TL com o tempo de auto-irradiacdo, onde i representa a amplitude
méxima do pico dosimétrico apds um tempo t de auto-irradiagdo na amostra ;i_ a sua amplitude méxima
apbs a saturacdo — cujo valor obtido experimentalmente é de 1,35 x 10°° A (Figura3.17) —eu o
pardmetro caracterfstico da mistura, com a dimensfo de uma constante de desintegrac3o, calculado por
meio do ajuste dos valores experimentais i e io.

Por meio de uma anilise dos resultados experimentais que revelam o crescimento do sinal
termoluminescente até ''m valor de saturagio (Figura 3.17), pode-se construir a tabela 111.2,

A partir dos n valores u , Ppodese obter o valor médio u=0,14 ¢+ 0,01. Tendo-se esse valor
pode-se obter os valores de i para diferentes tempos de auto-irradiacdo (Tabela 111.3).

Esses pontos fornecem o melhor ajuste das curvas de crescimento, permitindo uma interpolagdo
para a obtencdo de quaisquer vaiores de i.
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Dy + KBr {111 e V) para Amostras irradiadas -om Raios Gama de uma Fonte de %%Co em
Duas Posicdes Diferentes (0° e 180°)



CaFnat+ KBr  —a (xI0)
CaFnat + KBr  —o (xI0)
CaSO,’ Dy + KBr — (x10)
10 CaSOy: Dy +KBr---(x1)

TL (I07A)

0 12 24

TEMPO (seg)

Figura3.18 — Curvas de Emissdo Termoluminescente de Amostras de CaF; nat + KBr {1 e ll) e CaSO0,:
Dy + KBr (111 ¢ 1V} irradiadas com R—X em Duas PosicOes Diferentes (0° ¢ 180°).
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Tabela 111.2

Conjunto de Pares de Valores de Tempo de Auto-lrradiagio tn( 29 coluna) e
Amplitude TLi_ (3 coluna), e Valores de Parametro u da Equacio (1)

t_(h) i, (1077) u, (h™")
1,25 29 0,19
2 2,26 35 0,13
3 3,25 43 0,12
4 4,25 54 0,12
5 5,25 6,7 0,13
Tabela 1.3

Valores Representativos da Expressio que Relaciona a
Amplitude TL com o Tempo de Auto-Irradiacdo

n t (h) i, (107° A)
1 0,5 0,09
2 10 0,17
3 20 0,33
4 30 0,46
5 35 0,52
6 5.0 0,68
7 10,0 1,02
8 12,0 1,09
8 15,0 1,18
10 17,0 1,22
1" 20,0 - 1,27 i
- ——
12 25,0 1,30
13 ) _pgod,roﬂ o 1,32
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Os valores expennrentais da intensidarde de emissio Tl com o tempo de auto-irradiagdo

apresentam erros devido d variagdo no fluxe de néutrons com o termpo e para diferentes posicdes de
irradiacdo. No caso de reatores tipo piscina ocorrem altos gradientes de fluxo {da ordem de 10%/cm)‘5).
Para um fluxo de neutrons térmicos da ordem de 10”n.cm‘2.seg", uma variagdo na contagem de
tempo de expasigio de 1 seg ocasiona uma variacdo em fluéncia suficiente para causar uma relativamente
alta variacdo no nGmero de radioisotopos produzidos, e consequentemente na amplitude do sinal TL
detetado posteriormente.
A equacdo i~ i0 e U"! pode representar o decaimento do sinal TL. Nesse caso, u é o parametro
ja calculado para a curva de crescimento (em analogia com a curva de decaimento radioativo), i
representa a amplitude maxima inicial do pico dosimétrico (aguela que obterfamos para uma medida
feita logo apods o término da exposicio 3 radiagdo, sem a contribui¢do devida 3 radiacdo gama), e i a
amplitude maxima do pico dosimétrico em um tempo t.

Para i—‘i0/2 obtém-se um tempo de irradiagdo efetivo médio T,/z necessario para que a
amplitude termoluminescente decaia para a metace de seu valor inicial. Dessa torma obtém-se
Tv/2 = 4,7 h.

Analisando-se 0s possfiveis radioisotopos produzidos e o efeito da saturagdo ocorrico entre 24 h
e 28h, desde o inicio da irradiacSo, conclui-se que o decaimento do *°Br (T./z=4,6 h) é o principal
responsave} pela indugio de termoluminescéncia nas pastithas nesse intervalo. Deve-se levar em conta, na
curva de crescimento do sinal TL, a possibilidade de contribuigdo de outros radiois6topos pcis, além
dagueles formados devido 3s impurezas na mistura, ocorrem outras reacdes tais como ' °F(n,2n)'®F
(Vide Figura 3.22) com Ty, =29 h, além do 81 Brin,7)*?Br com Ty, =35,9h. A emissdo TL devida aos
radioisotopos de meia-vida curta é desprezada, pois seus efeitos TL sdo eliminados com adequado
tratamento térmico.

Para estudar-se a influéncia prodi.zida na TL pela auto-irradia¢do devido ao 81g, precisaria ser
feito um estudo por um perfodo de aproximadamente 250 h (tempo necessdrio para decair 99% da
atividade desse radiois6topo). Este estudo mostrou ser desnecessdrio, pois entre 24 h e 28h de
auto-irradiagdo, as medidas TL apresentam-se facilmente detectdveis com um pico de emissdo TL
suficientemente sensivel para fins de detecgdo neutrdnica. Ainda deve-se acrescentar que neste intervalo,
para uma mesma fluéncia de ndutrons, ocorre uma mesma intensidade TL, para que se possa desprezar
infludncias marcantes, tais como pequenas variagdes ocorridas no intervalo de tempo de auto-irradiagdo e
radiacdo de fundo.

A atividade tota’ de uma mistura de dois ou mais isbtopos radioativos de amostras irradiadas
com néutrons é a soma das atividades individuais dos radioisdtopos que compde a amostra. Representa-se
a atividade total em fungdo do tempo e determina-se as meias-vidas de cada radioisbtopo produzido
através da anélise da curva resultante.

A técnica da ativagdo de amostras termoluminescentes pode ser usada para detectar néutrons,
desde que se utilize um fosforo TL que contenha um ou mais elementos com alta secdo de choque de
ativagdo para néut.ons (na faixa de energia que se quer detectar) ou uma mistura do fésforo TL com um
ativador (que pode ser um dopante, um agregante ou mesmo um componente a Mais na mistura.

A medida pode ser feita comparando-se as amplitudes maximas de um pico de emissio
termoluminescente devido & auto-irradiacdo dos discos irradiados previamentu com néutrons.

Quando a medida termoluminescente de amostras ativadas da mistura fésforo
termoluminescente e ativador ¢ feita em intervalos iguais de tempo de auto-irradiacio, observa-se o
decaimento da TL. Essa TL é proporcional & integral da atividade no intervalo de tempo considerado.
Cada medida pode ser feita tomando-se como origem do tempo o inicio da irradiaclo (despreza-se o
intervalo de tempo de irradiacfo por ser muito pequeno: 20 seg). Apbs o tratamento térmico, onde
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todos os efeitos da radiagio sio eliminados, procede-se 3 determinagdo da termoluminescéncia em
intervalos de tempos iguais, tomando-se o devido cuidado para que esse intervalo ndo seja grande em
relagio a meia-vida do radioisotopo, para que ndo ocorram erros nos valores obtidos. Como
consequéncia, decresce a emiss3o termicamente estimulada, medida em intervalos de tempos iguais apbs
o infcio da irradiagdo.

Os cinco grificos que seguem referem-se aos resultados obtidos na identiticacdo dos
radiois6topos produzidos quando cinco amostras foram irradiadas com néutrons no reator IEAR-1.

As curvas | nas Figuras 3.18, 3.19, 3.20 e 3.21 representam a amplitude méxima do sinal
termoluminescente para tempos iguais de auto-irradiagio, em amostras de CaSO,:Dy + KBr e
CaF; nat +KBr envoltas em cadmio ou em papel preto.

As concavidades das curvas | est3o relacionadas com as atividades dos radiois6topos de
meia-vida curta. As atividades dos radioisdtopos de meia-vida reiativamente maior deve-se a parte final da
curva, obtida muitas horas ap0s o término da irradiagdo.

Os valores das meias-vidas presentes em cada caso obteve-se da sequinte meneira: il extrapola-se
cada uma das retas que compde a curva | até o eixo t=0; ii) subtrai-se a primeira componente (reta ),
que representa a soma de todas as atividades presentes, da segunda componente, que representa todas as
atividades presentes menos aquela de meia-vida mais curta ; como resuitado tem-se uma reta (tracejada A)
que representa a termoluminescéncia devida 3 desintegracio do radiois6topo de meia-vida curta. Através
de subtracBes sucessivas, consegue-se eliminar a contribuicdo 3 termoluminescéncia de radiois6topos de
meia-vida mais curta, e obtém-se, separadamente, a contribuicdo 3 termoluminescéncia de cada
radioisdtopo (retas A, B, C,...).

Ainda que em princfpio o método possa ser aplicado para uma curva de decaimento da
termoluminescéncia devida a varios radioisétopos, o0 método é limitado devido 3s dificuldades préticas.
De posse do conhecimento dos radioisbétopos presentes, que estariam de forma mais acentuada irradiando
as pastilhas, estabelece-se um intervalo de tempo de auto-irradiacdo minimo que dard uma méxima
sensibilidade termoluminescente,

Pode-se também fixar o intervalo de tempo que deve-se esperar entre o final de irradiagio e
infcio de tratamento térmico, que ird ser responsivel pela elimina¢do dos defeitos interferentes
provocado nas pastilhas pelos radioisbtopos de meia-vida curta,

Através dos valores obtidos experimentalmente, constrbi-se as curvas | das Figuras 3.18 e 3.19
para amostras de CaSO,4: Dy + K Br envoltas em papel preto e cddmio, respectivamente. As medidas
foram etetuadas de 1 h em 1 h durante dois dias seguidos, com interrup¢do no per(odo entre 14 horas e
22 horas no inlcio da irradiagdo. Foram desprezadas as primeiras medidas de cada dia, pois teriam u’
erro relativamente maior do que as outras, devido 3 contribui¢cdo de efeitos como o proprio manuseio da
amostra 1 h apbs o tratamento térmico pés-irradiacio e, no caso da primeira medida realizada ap6s a
interrupcdo, representaria 3 contribuicfo da termoluminescéncia acumulada durante esse intervalo de
interrupg3o.

As meias-vidas de aproximadamente 20 min. e 4,7 h obtidos para amostras de CaSO4: Dy + KBr
correspondem 3s dos radioisdtopos do bromo, Ndo foi possivel determinar-se a meia-vida de 35,9 h nas
medidas, pois o tempo no foi suficiente para decair uma fracio acentuada dos isdtopos radioativos
produzidos (decairam menos de 50%).

A concordincia dos resultados obtidos com as meias-vidas presentes e a inducBo de TL nas
amostras apresenta um outro aspecto significativa: no intervalo de tempo em que as medidas slio feitas,
ndo ocorre outros efeitos que n3o as de TL induzida pela auto-irradia¢do.
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Figura3.18 — Amplitude Méxima do Pico Dosimétrico da Emissfio Termicamente Estimuleda Devido
3 Auto-irradiacio (Intervalos de Tempos Iguais) em Fungo do Tempo entre Irradiacio ¢
Medidas, pars Amostras de CaSO4: Dy + KBr Irradiadas com Néutrons do Reator (Curva 1),
As Retas 11, lil e IV Foram Determinadas por Extrapolaco dss Partes Lineares que
Compde 8 Curva |. As Retas A e B Resuitam das SubtracBes das Retas 11 e lll, e lll eV,
Respectivamente
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e Medida, pera Amostras de CaSO,:Dy + KBr, Envoitas em Cédmio e Irradiadas com
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Figurs 3.20 — Amplitude Méxima do Pico Dosimétrico de EmissBo Termicamente Estimulade Devido
3 Auto-Irradiaclo (em Intervalos de Tempo Iguais) sm Funclo do Tempo entre Irradisclio
¢ Medidas, pars Amostras de CaF, nat + KBr (Envolta sm Papel Preto) Quando Irradisdss
com MNéutrons do Reator (Curva 1). As Retes 11, 1ll e IV Foram Determinades por
€ xtrapoischo dss Partes Linesres que CompBe s Curvs |. As Retss A, B 3 C Resultam dss
SubtracBes das Retas 11 e 111, 11l e 1V, e 1V e V, Respectivamente
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Figursa 3.21 - Amplitude Méxima do Pico Dosimétrico ds Emisslo Termicamente Estimuleds Devido
s Auto-irradiacio {em Intervalos de Tempos iguais) em Funcio do Tempo entre irraciacio
o Medidas, psrs Amostres de CaF; nst + KBr (Envoitas em Cédmio) e Irradiedas com
Néutrons do Restor (Curva I). As Retes |, Il @ IV Forem Determinadas por Extrapolecio
cas Partes Lineares que Compde @ Curva |, As Retas A ¢ B Resultam des SubtracSes das
Retas |1 e 1], e 11l & IV, Respectivemente
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Figura 3.22 — Amglitude Méxima do Pico Dosimétrico de Emissfo Termicamente Estimulada Devido 4
Auto-Irradiacio (em Intervalos de Tempo iguasis), em Func¢io do Tempo entre Irrediacho
e Medidas, para Amostras Irradiadas com Néutrons do Restor (Fluxo Térmico:
¢ =6,66x 10'" n/cm? seg)
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111.3 — Detecgio de Néutrons Térmicos em Campos Mistos n-Gama

A técnica da termoluminescéncia induzida por auto-irradiacio e a determinacdo da intensidade
de emissio TL com o tempo de exposicio em um determinado fluxo de néutrons pode ser usada na
detecgdo de néutrons, desde que se tenha uma regido de fluxo de néutrons conhecis'o para que se possa
fazer a calibragio. Também deve-se conhecer o espectro da fonte utilizada, porque a alta blindagem e os
efeitos de interacio produzidos depende do espectro de néutrons. Para um determinado espectro pode
ocorrer predominantemente absor¢io ressonante e para outros ndo.

Os resultados que se expde a seguir sdo relativos aos espectros de néutrons de fissdo de uma
fonte de 232Cf e do reator IEAR-1. Esta parte foi dividida em dois itens:

a) Curvas de emissdo TL caracterfsticas de amostras de CaFinat + KBr e de
CaS0, : Dy + KBr expostas a néutrons, O efeito devido aos gamas presentes no campo
magnético é eliminado através de um trztamento térmico, e a termoluminescéncia medida
¢ devida & auto-irradiacdo das amostras.

b) Dependéncia da intensidade de emissdo TL com o tempo de exposicdo a um determinado
fluxo de néutrons. Também elimina-se os efeitos devido aos gamas presentes no campo
neutrdnico.

a) Curvas de Emiss3o TL

A variagdo das caracterfsticas termoluminescentes pode ser utilizada no estudo do
preenchimento das armadilhas pelos portadores de carga, quando pastilhas de CaF,nat +KBr e
CaS04: Dy + KBr s3o submetidas a diferentes fluxos de ndutrons. Cada pastilha ¢ irradiada 3 temperatura
ambiente com diferentes fluéncias neutrdnicas. Apds a amostra ser removida do feixe de néutrons,
submetida a tratamentos térmicos e auto-irradiagdo, a curva de emissdo TL é medida. Estas curvas sio
mostradas nas Figuras 3.23, 3.24 e 3.25 para a Est-1 e Est4 do reator IEAR-1 e fonte de 2%2Cf,
respectivamente. A 4rea sob a curva é proporcional ao nimero de portadores de carga inicialmente
armadilhados. '

Nessas trés figuras, as temperaturas correspondentes ds amplitudes miximas de emiss3o TL sdo
independentes do tipo e da intensidade da radiac3o.

A Figura 3.23 mostra curvas de emiss3o tlpicas para amostras de CaF,natH(Br\e de
CaS0,4: Dy com e sem envoltdrio de cddmio (curvas I, I, 111 e IV, respectivamente). Essas amostras
foram submetidas a irradiagdio com néutrons no campo misto néutron-gama da Est-1 durante 20 seg
{fluéncia de 1,22 x 10'*n.cm~2).

As curvas de emissdo TL obtidas representam a termoluminescdncia induzida pelo decaimento
beta dos nicleos ativados, no intervalo de tempo de 1 h de auto-irradiagio apds a primeira medida (1 h
anbs o término do tratamento térmico pOs-irradiagdo).

Analogamente, tem-se as curvas de emissdo TL na Figura 3.24 para irradiagdo de 2 seg na Est-4
(fluéncia de 1,0 x 10’ *n.cm™?).

Também na Figura 3.25 observa-se as curvas de emiss3o de pastilhas de CaF;nat + KBr e de
CaSO4: Dy + KBr com e sem envoltério de cddmio. Essas amostras foram irradiadas por 45h a
~ 2,5 cm da fonte de **2Cf (fluéncia de 2,5 x 10! °n.cm~2), Nessa figura nfo detecta-se o pico IIl para
amostras de CaF;nat + KBr ocorre mudanga na forma de curva de emissJo TL). Isso evidencia que
tanto o pico | como o pico Il dessas pastilhas sJo preenchidos preferencialmente em relagBo ao pico 11,
que fica sobreposto pela emiss3o incandescente da prancheta de aquecimento da amostra.
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Figure 3.24 — Curvas de Emisslio Termoluminescente de Amostras de CaF 3 nat + KBr ¢ CaS0,4:Dy + KBr
Com e Sem Enwohtorio de Cédmio, Apds a Exposico & Radiaclo Neutrdnica
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Comparando-se as curvas de emissio TL das trés figuras, constatase que para fluéncias
relativamente menores {amostras iradiadas na fonte de 252¢f) a diferenga na intensidade TL das
amostras {com e sem cadmio) torna-se acentuadamente menor. lsso poderia ser devido a efeitos de
retro-espathamento de néutrons, uma vez que as amostras irradiadas na fonte de 3520t 6 s§o envoltas
com cidmio, na parte posterior {entre amostra e fonte). Uma experiéncia foi realizada a fim de se
verificar a importancia relativa do processo de retro-espalhamento nessas medidas. Duas amostras foram
irradiadas: com cadmio em ambos os lados da amostra e com cidmio entre o feixe e a amostra. O
resultado encontra-se na Figura 3.26. A amplitude dos dois picos de emissdo TL mostrz que n3o ocorreu
variag3o significativa de uma medida para outra, nio podendo se concluir que essa aproximagdo das
intensidades TL para amostras com e sem cadmio para baixas fluéncias, seja ocasionada por
retro-espalhamento.

Convém salientar que para baixas fluéncias, a importancia relativa de néutrons térmicos torna-se
reduzida, em face da existéncia de néutrons em outra faixa de energia.

A determinag3o da intensidade de emissio TL com o tempo de exposicdo em um determinado
fluxo de néutrons (reator, fonte de 2*2Cf, etc.) permite estudar tanto a possibilidade de utilizar-se as
pastilhas de CaSQO4: Dy + KBr e CaF,nat + KBrna deteccdo de néutrons térmicos, quanto a faixa atil de
deteccio.

Nestes testes, sabe-se que a intensidade termoluminescente é consequéncia predominante da
auto-irradiagio proveniente dos raios beta emitidos pelos "°Br de meia vida de ~ 4,5 h e que 96% a 97%
dos mesmos decaem ap6s um perfodo de tempo aproximadamente cinco a seis meias-vidas. Realizou-se a
medida da termoluminescéncia induzida, 24 horas apos a exposicdo ao fluxo de néutrons. As amostras,
na sua proporcio otimizada, foram expostas a diferentes fluéncias de néutrons em campos mistos
néutron-gama. Novamente, nas amostras foi dado um tratamento térmico pbs-irradiacdo {estudc realizado
previamente).

Os resultados que se expOe a sequir foram obtidos apds exposi¢ao no reator IEAR-1 (Est-1 e 4)
e em uma fonte de I”Cf, respectivamente.

A Figura 3.27 mostra o comportamento da amostra de CaF;nat + KBr quando irradiada por um
perfodo de tempo entre S5seg e 90seg na Est-1 do reator (fluxo de néutrons térmicos de
aproximadamente 6,66 x 10''n.cm~2.seg™!). A curva | (+) representa a intensidade TL em fun¢io do
tempo de irradiagdo devido 4 atividade induzida nas amostras sem cddmio. Ainda nessa figura tem-se a
curva 1i (0) que foi obtida de maneira andloga para amostras envoltas em cddmio. Essa curva deveria
representar principaimente a influéncia na TL devido a atividade induzida por néutrons na faixa de
energia acima da dos néutrons térmicos. No entanto, a razdo de cddmio (RCd =17,38) nesta posi¢cdo de
irradiacdo exigiria o uso de uma blindagem de cddmio de aproximadamente 1,5 mm de espessura“”, a
fim de absorver no mfnimo 80% dos néutrons térmicos. Dessa forma, para irradiacdes tanto ns Est-1
como na Est-4, em ambas as amostras (com e sem cidmio), considerou-se a dependéncia da
termoluminescéncia com o tempo de irradiagdo. Embora ndo seja possfvel comparar esses resultados para
fluéncias de néutrons térmicos, obtém-se uma ordem de grandeza das sensibilidades relativas das amostras
irradiadas com envoltério de cidmio e das envoltas em papel preto. Para mesmas condicdes de
irradiacfo, amostras submetidas a um fluxo de néutrons, sem absorvedores de néutrons térmicos,
apresentam uma sensibilidade de ~ 10 vezes superior 3quelas envolvidas em ciddmio. Isto evidencia a
possibilidade de se utilizar essas amostras como detectores de ndutrons térmicos, desde que é possivel
separar-se os resultados devidos 4 auto-irradiacio obtida com ndutrons térmicos daqueles obtidos com

néutrons de energia superior (utilizando-se um absorvedor de ndutrons com seclo de choque de absor¢So
na regifo térmica).

Também realizaram-se irradiacBes na Est4 com um fluxo térmico de 5,0 x 10'*n.cm™>.seg""
(Figura 3.28). Como o fluxo nessa posicio de irradiagio é bem maior do que ‘na Est-1, as emostras
ficaram muito ativas, Como resuitado, 8 emissSo termicamente estimulada produzird uma corrente bem
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maior do que 10" *A (ordem de grandeza da méxima corrente detectdvel) no sistema detector 2, apds
24 horas de auto-irradiagdo, ndo podendo, portanto ser feita esta medida também nesse sistema detector.
Optou-se entdo pelo sistema detector 1, que dispBe de uma valvula fotomultiplicadora comparativamente
menos sensfvel.

Ainda para relativamente altas frequéncias de ndutrons térmicos, ocorre uma relagdo linear entre
intensidade termoluminescente e tempo de irradiagdo. Estas medidas toram realizadas unicamente com
amostras envoltas em papel preto, pois, como especificado anteriormente, para irradiagfes no reator e
para a espessura de caddmio utilizada {1 mm), o sinal TL é da ordem de 10 vezes menor.

Apbs cada uma das medidas, as amostras foram guardadas por um perfodo de 1hora de
anto-irradiacdo no meio de recipientes esféricos de amulinio, para homogeneizar fatores de
retro-espalhamento e uma nova deteccio do sinal TL foi realizada no sistema detector 2. Apbs as
irradiac3es nas Ests-1 e 4 com amostras de CaFjnat + KBr, procedeu-se as irradiagBes com amostras de
CaS0,4: Dy + KBr (Figuras 3.29 e 3.30). Os resultados obtidos sdo semelhantes, com a ressalva que essas
Gitimas apresentam um sinal TL de 3 a 10 vezes superior aos dos discos de CaF;nat + KBr, aumentando
com o tempo de exposicdo (cu seja, com a fluéncia). Esse resultado estd de acordo com aquele que se
obtém apra irradiagBes gama (Figura 3.13) onde, para maior dose, maior a diferenca de sensibilidade
entre os dois tipos de amostras. Como a quantidade de agregante e fésfoto TL sdo iguais em ambos os
tipos de amostras, uma possfvel explicacdo é que para CaSO,: Dy + KBr ocorre uma maior probabilidade
de aprisionamento dos portadores de carga pelos defeitos jd existentes na rede cristalina ou produzidos
durante o processo de irradiagdo, do que para CaF;nat + KBr, conforime aumenta-se o tempo de
exposicdo A radiagio. As amostras de CaF;nat + KBr lentamente alcangam o seu limite de saturagdo.
Pode-se levantar a possibilidade de andlise desse processo em outro estudo, na medida em gue ele pode
significar um entrave na detecg30 de néutrons para altas fludncias por esse método, com essas amostras.

O procedimento usado para obter-se a curva |l das Figuras 3.28 e 3.30 e o comportamento
anadlogo das curvas | e Il, permitem propor que para altos fluxos, as amostras sejam guardadas por um
perfodo de 24 horas, e entdo sejam submetidas a tratamento térmico. Depois de 1hora de
auto-irradiag3o pos-tratamento térmico, realiza-se a detecgdo da termoluminescéncia.

Esses resultados nos permitem propor portanto um método para a deteccdo de fluéncia de
néutrons térmicos, em que 0 Manuseio do detector (no caso CaFinat + KBr e CaSO,: Dy + KBr) durante
0 seu t:ansporte desde o local de irradiagdo até o aparelhamento da detecgdo da emissdo TL, ndo incorra
em exposi¢do 3 radiacdo do pessoal envolvido nesse trabalho.

Na aplicacdo da termoluminescéncia induzida por auto-irradiagdo na deteccdo de néutrons,
pode-se estabelecer o limite para a mfnima fludncia detectvel de néutrons térmicos. Esse calculo visa
determinar a sensibilidade do método para baixas fludncias, e requer o conhecimento da variagdo do
sinal termoluminescente com o tempo de exposicdo a um dado fluxo de ndutrons. Nesta etapa, as
experidncias realizaram-se com néutrons provenientes de uma fonte de 252Cf. O fluxo de ndutrons
térmicos da fonte de 2°2Cf & da ordem de 10° vezes menor do que o fluxo de ndutrons térmicos da
Est-1 do Reator IEAR-1. En3o, quando deseja-se calcular o limite inferior da fludncia detectada
utilizowse a fonte de 252Cf. O valor da mfnima fludncia detectada é obtido através dos processos que
seguem: i) irradia-se as amostras por diferentes tempos e procede-se 3 mesma sequéncia experimental
adotada nas experiéncias anteriores com néutrons {tratamento térmico, armazenamento das amostras por
24 horas, e medida) ; ii) contréise o grifico da intensidade TL em funco do tempo de irradiacio para
amostras irradiades com e sem envoltbrio de ciddmio; iii} subtrai-se a reta média obtida para os pontos
que representam a intensidade do sinal TL de amostras irradiadas sem envoltério de cddmio, daquela
proveniente de amostras envoltas em cddmio. O resultado é uma terceira reta que representa a
intensidade termoluminescente induzida por auto-irradiacio devido a reacBes com néutrons térmicos
(Figuras 3.31 e 3.32); iv) considera-se que o minimo sinal TL que pode ser medido é cinco vezes maior
que a corrente de fundo do sistema detector (maior que 1,5 x 107 '°A); por extrapolacSo, obtém-se a
fluéncia minima detectsvel. Os quadros A e B da Figura 3.31 para amostras de CaSOs: Dy + KBr,



(4]

— CaF, nat + KBr —
9A 2 ..IA
1

@
®, I, =
3 10+ PR AN N7 S
- —+ —
L L)
(@R + (R
< <J
= 00 o
» 10'- o — L0 D
P on 2
E + (o] E
— -
z , z

10° o 10°
10° 10’ 102

TEMPO (seg)

Figure 3.20 — Intensidade TL em Fungo do Tempo de Irrediacho na Est-1 do Restor IEAR—-1 pars
Amostras de CaSO4:Dy + KBr Sem (1) e Com Envoltério de Cédmio (1)



/
CaSO,: Dy + KBr f/*
o~ /
m< I/ +°/]I
' / A
= F.,/
~ 10 -1 +/ /o
- /
/ / o
& /g
2 Fo B
o o
n 101 /
0
s +/ /o
L /
'_.
< o/
0
10 | '
10° 10’ 10°

TEMPO (seq)

Figura 3.30 — Intensidade TL em Funciio do Tempo de irradiaclo ne Est-4 do Restor IEAR-1 pars
Amostras de CaSO,4:0y; Tempos de Auto-irradischo: 24 (1) e Th (Il)



IO3 |04 |o°
1
CaSO, Dy + KBr A
- 2
g<i 10° -
O
~ -~
//
-
wJ
a
<L
(@)
— 10 ]
wm
P B
wJ
}_
P -
- -
,/
_
—-- 4
¥
10 10"

(I),., (10°% n.cm™®)

Figurs 3.31 — Intensidsde TL em Funclo ds Fiubncis de Néutrons Térmicos pars Amostras de CaSO,:
Dy + KBr Irradiadas em Uma Fonte de ?*2Ct



INTENSIDADE TL (10™A)

CaF, +KBr
not

10 -
5-1
-
’
,
”
’
’
L7
— P
’
’
’
,
7
| p
1
I 10 10

n, (10° n.cm®)

Figura 3.32 - Intensidede TL em Funcio da Flulncis de Néutrons Térmicos para Amostras de CaF,

nst + KBr Irradisdas em Uma Fonte de 223 Cf



67

referem-se respectivamente 3 reta obtida da subtragfo do sinal TL {com e sem envoltério de cddmio) e §
extrapolacBo dessa mesma reta para menores fluéncias.

A Figura 3.32, para amostras de CaFjnat + KBr, representa a reta obtida da subtracBo do sinal
TL e a sua extrapola¢io para menores fluéncias. :

A minima fludncia detectvel de néutrons térmicos é da ordem de 10°n.cm™? e 10°n.cm™
para pastithas de CaSQ, : Dy + KBr e CaF;nat + KBr, - spectivamente. Esse resultado nos leva a utilizar
preferencialmente amostras de CaSO,: Dy + KBr, quando o interesse for de detectar baixas fluéncias
neutrdnicas, devido 3 relativamente maior sensibilidade TL das pastithas de CaSO4: Dy + KBr.

CONCLUSOES

A utilizagio de discos de CaFjnat e de CaSO,: Dy (fésforos termoluminescentes) misturados
com KBr (ativador e agregante) e compactados a frio mostra que:

1

-—

A adic3o de KBr no caso, é fundamental no aumento da sensibilidade TL dessas amostras;

A forma da curvc de emissdo termoluminescente das misturas do f6sforo com o ativador
ndo é alterada. No entanto, a temperatura em que ocorre a amplitude méxima do pico de
emiss3o TL da mistura é deslocada em relagc3o dquela da amplitude mixima do pico de
emissdo dos fosforos isoladamente;

2

3

-

A possibilidade de ocorréncia de uma reagdo quimica favorecida pelos tratamentos
térmicos nos discos de CaSO,4: Dy + KBr é sugerida como responsdvel tanto pela mudanga
de cor dessas amostras quanto pela mudanca de sensibilidade TL de algumas amostras em
vérias propor¢des;

4) Existe um compromisso entre a sensibilidade TL do fésforo (que é proporcional a
quantidade relativa de fosforo) e a atividade produzida na amostra (portanto, com a
quantidade relativa do ativador). Dessa forma, obtém-se uma proporglo otimizada dos
ma teriais que compde os discos ;

Dos dois tipos de amostras utilizadas, observa-se que sem a influéncia dos mecanismos de
deformacfo (pressio) os discos de CaSO4: Dy sSo os mais sensiveis;

6

A atividade induzida atua como agente excitador e é responsdvel pelo armadilhamento
dos portadores de carga;

7

A minima influbncia detectivel de ndutrons térmicos para os discos de CaF;nat + KBr e
CaSO4: Dy + KBr é da ordem de 10°n.cm~2 o 10°n.cm~2, respectivamente.

O método apresentado para a detecglo de nbutrons térmicos tem a vantegem de oferecer um
detector de pequeno tamanho, ficil de manusear, baixo custo, sensibilidade e discriminacio complets
dos efeitos devido aos gamas.

ABSTRACT

Cold-presmd samples of CaF; + KBr and CaS04: Dy + KBr have been used in the thermel neutron detection
by the thermoluminescence technique,



The amount of 100 my of the TL phosphor added to 80 mg of KBr showed to be the optimum mixture for-
nLEsaesd sensitivity as well as for handhng the dosimeters.

The detection 15 based on the self-irradiation of the phosphor by the Br isotopes activated by exposure to 8
neutron-gamma field. The prompt dose and consequently the gamma contribution are erased by post-irradiation thermsl

annealing.

A linear dependence has been found between the TL self-induced signal and the thermal neutron flux in the

range 10%n.cm™2s™' — 10'2n.cm™%s™!. The minimum detectable fluence has besn determined as 10°n.cm™? and

106 fem 2 using pellets of Caf ; + KBr and CaSOq4: Dy + KBr, respactively.

The main results i this work suggest the use of CaSQO4: Dy + KBr peilets and TL s a complementsry

technique for thermal neutron detection.
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