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RESUMO

A técnica da Luminescéncia Opticamente Estimulada (LOE) é uma técnica
antiga, quando comparada com seu uso. O avanco da LOE se deu com o uso
do material 6xido de aluminio - Al,O3:C como um dosimetro pessoal, devido a
sua alta sensibilidade frente a pequenas doses de radiacao e pela estabilidade
do seu sinal quando este material € armazenado.

Com o objetivo de aumentar o nimero de materiais luminescentes para uso na
LOE e contribuir para as pesquisas sobre dosimetria no pais, o presente
trabalho apresenta uma nova técnica de producdo de O6xido de magnésio,
assim como a investigacdo de suas propriedades luminescentes para futuro
uso na LOE.

Dessa forma, oxido de magnésio dopado com térbio e cobre em diferentes
concentragbes em mol% foram produzidos utilizando a técnica de evaporagao.
Inicialmente, fez-se um estudo detalhado no que se refere a
Termoluminescéncia (TL) nas amostras dopadas em diferentes concentracdes
em mol% seja de térbio ou cobre para verificar a melhor concentracdo que
fornecesse uma alta intensidade luminescente, logo, foram realizadas medidas
de fluorescéncia e de espectro TL para conhecer os comprimentos de onda
emitidos na luminescéncia. A seguir, realizou-se um estudo no que se refere a
LOE deste material.

Com as propriedades luminescentes do material conhecidas, fez-se a
confeccdo do dosimetro para uso na LOE. Os dosimetros propostos devem ser
um filme compdsito resina/material dosimétrico. Assim, foram confeccionados
artesanalmente dosimetros através da mistura em diferentes propor¢cées de
resina/MgO:Th sobre um filme polimérico PET.

Através do presente estudo, foi concluido que é possivel a confec¢cdo de um
dosimetro LOE de modo simples e econdémico.

Palavras-chave: Dosimetria, Luminescéncia Opticamente Estimulada
(LOE), Oxido de Magnésio.
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1 Introducéo

A luminescéncia opticamente estimulada (LOE) é a luminescéncia emitida por
um isolante ou semicondutor previamente irradiado apdés exposicao a algum
comprimento de onda de estimulagao.

O uso da LOE na dosimetria foi proposto inicialmente por Antonov-Romanovskii
et. al. (1956) [1] e entdo mais tarde, usado por Braunlich et. al. (1967) [2] e
Sanborn e Beard (1967) [3].

Apesar de ja existirem estes estudos iniciais, 0 uso da LOE em dosimetria de
radiacdo nao foi devidamente reportado nas décadas seguintes, devido a falta
de bons materiais luminescentes, 0s quais tinham que ser altamente sensiveis
a radiacdo e principalmente, com boa eficiéncia ao estimulo Optico, baixo
namero atdmico e outras caracteristicas como, por exemplo, sinal de
luminescéncia estavel a temperatura ambiente.

O grande crescimento e avanc¢o da LOE na dosimetria se deu nos anos 90 com
0 uso da safira sintética, também conhecida como Oxido de aluminio dopado
com carbono (Al,O3:C) como dosimetro LOE, devido a alta sensibilidade do
material para baixas doses de radiacdo (minima dose de deteccédo de até 30
uGy) e por ter um sinal bastante estavel quando armazenada em temperatura
ambiente.

A LOE possui caracteristicas interessantes que fazem com que a técnica seja
bem sucedida, como por exemplo, a eficiéncia luminescente e a simplicidade
da leitura, pois € preciso apenas de milisegundos para estimular o material e
efetuar a leitura luminescente.

A técnica LOE possui vantagens sobre a convencional técnica TL por um
namero de razdes. A vantagem mais Obvia esta no fato de que o método de
leitura é todo optico, ou seja, ndo requer aquecimento das amostras, apesar de
gue haja vantagens adicionais ao realizar um estimulo éptico a elevadas
temperaturas causando um aumento de sensibilidade do material, por essa
razdo podemos produzir dosimetros compadsitos: “Dosimetro/Polimero”, pois
assim obtém-se dosimetros mais resistentes.

Recentemente, a LOE tem se tornado um procedimento para a determinacao
de doses de radiacédo absorvidas por materiais geologicos e arqueoldgicos com
a finalidade de datar esses materiais. Neste processo as amostras sao
expostas no laboratério a uma fonte de luz com uma intensidade e
comprimento de onda apropriada (luz azul 470 nm) e a luminescéncia do
material durante esse processo € monitorada como uma fungéo por tempo de
estimulo [4].
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Atualmente na dosimetria, a aplicacdo LOE é dominada pelo Al,O3:C , o qual
pode ser considerado um material padrao nesse campo.

Nos ultimos anos o Laboratério de Vidros e Datagdo da Fatec-SP realizou
grandes avangos no desenvolvimento de AI,Os e outros materiais como
MgB4O; dopados com terras raras para uso na dosimetria [5].

Em estudos recentes, verificou-se que o MgO possui Ze = 10,8, ou seja, é um
material com Zgt mais proximo a pele (Zet = 7,4) do que o material padrdo
Al,O3:C cujo Zegr =11,3. Isso faz com que este material ja apresente uma
vantagem em relacéo ao Al,O3:C [6].

Assim, com 0 propdsito de aumentar o nimero de materiais para uso na
dosimetria por LOE e continuar os avancos nessa area, o presente trabalho
apresenta um estudo sobre a sinterizacdo e a caracterizacao luminescente de
MgO dopado com cobre e térbio para uso na dosimetria por LOE. Foram
utilizados térbio e cobre, uma vez que o primeiro, por ser uma terra rara, possui
propriedades luminescentes interessantes no espectro visivel e ja o segundo
gue por ser um elemento metalico, apresenta uma intensa luminescéncia na
regiao UV [7].

1.1 Objetivos especificos

e Producao de MgO atraveés da técnica de evaporacéao

e Dopagem de MgO com térbio e cobre

e Estudo das propriedades luminescentes de MgO:Th e MgO:Cu através
de técnicas de caracterizacdo: Difracdo de raios x, Termoluminescéncia,
Espectro TL e medidas LOE.

e Producao do filme dosimétrico MgO:Tb/Polimero.

1.2 Organizacéo do trabalho

O presente trabalho esta dividido em oito partes. Apds esta introducéo, tem-se
a segunda parte que apresenta todo o fundamento teorico da LOE e TL, assim
como a caracteristica do material em estudo MgO, dos dopantes utilizados
térbio e cobre, do filme polimérico e das resinas utilizadas para a confec¢édo do
dosimetro.
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Na terceira parte, se encontra a metodologia utilizada neste trabalho e na
quarta parte tém-se os resultados obtidos na forma de graficos e discussao. Na
quinta parte encontra-se a conclusédo e a seguir, trabalhos futuros e a
bibliografia na sétima parte.

Ao final deste trabalho, se encontra o0 anexo que contém o memorial de
calculos utilizado para a producdo dos materiais luminescentes.
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2 Desenvolvimento teérico

2.1 Dosimetria

Denomina-se dosimetria, a medida da dose de radiacao absorvida pela matéria
como resultado da interacdo desta com algum tipo de radiacdo ionizante, seja
radiacao-y, particula-B, raios X, radiacdo UV, etc. A dose de radiacdo absorvida
€ a energia por unidade de massa entregue ao material pela fonte radioativa.
No entanto, na pratica a dosimetria é a determinacdo da dose de radiacao
absorvida por algum meio de interesse que no caso € o dosimetro. Assim, a
dose medida no dosimetro esta relacionada com a dose absorvida do material
irradiado. Tipicamente, medir a dose envolve medir algum fenémeno intrinseco
do dosimetro como temperatura, carga eletrbnica ou no presente caso, a
intensidade luminescente, sendo esta, proporcional a dose absorvida [8].

No Brasil, a radiacdo ionizante possui muitas aplicacbes em diversas areas,
como por exemplo:

e Medicina, onde séo utilizados os radioisotopos, devido a propriedade de
emitirem radiacdes, tanto em diagnosticos como em terapias. O
exemplo mais comum dessa aplicacdo € a utilizacdo do iodo-131, que
emite particula B e radiagao gama.

e Agricultura, onde é possivel acompanhar insetos e o0 metabolismo de
plantas através da absorcdo de um tracador radioativo.

e Industria farmacéutica, onde fontes radioativas de grande porte realizam
a esterilizacdo de seringas, luvas cirargicas, gaze e material
farmacéutico descartavel em geral [9].

e Industria alimenticia, onde os alimentos sdo submetidos a uma
guantidade minuciosamente controlada de radiacdo ionizante, dessa
forma, a irradiacdo desses alimentos pode impedir a multiplicacdo de
microorganismos que causam a deterioracdo do alimento, tais como
bactérias e fungos, através da alteracdo de sua estrutura molecular e
também inibir a maturacdo de algumas frutas e legumes [10].

Com o avanco da tecnologia das aplicagbes das radiagcbes ionizantes em
diagndsticos e tratamentos médicos ou em outras areas que envolvem a
radiacdo, deve haver também uma constante evolugdo na radioprotecdo dos
individuos que estdo expostos a esta radiacdo. O individuo pode estar sob
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risco ao receber quantidade de radiacdo acima dos limites estabelecidos.
Assim, é de extrema importancia que os métodos de deteccdo de radiacao
evoluam também, aumentando juntamente a precisdo, exatiddo, confiabilidade
e praticidade no uso.

Todo individuo que estiver exposto a radiacao ionizante, deve ser monitorado
periodicamente em relacdo as doses de radiacdo recebidas. Uma forma de
avaliar a dose de radiacéo recebida é feita através da utilizagdo de monitores
individuais que sdo chamados de dosimetros [11].

Os dosimetros podem avaliar a dose de radiacdo pessoal e doses de regides
dentro do corpo (dosimetria in vivo) e dessa forma, podem determinar
condicdes satisfatorias de trabalho a partir de estimativas das doses recebidas
pelos individuos.

2.2 Termoluminescéncia e Luminescéncia Opticamente
Estimulada

A Termoluminescéncia é a luminescéncia emitida por um material isolante ou
semicondutor previamente irradiado ap0s aquecimento.

Enquanto que, a luminescéncia opticamente estimulada é a luminescéncia
emitida por um material isolante ou semicondutor previamente irradiado apos
estimulacdo por algum comprimento de onda apropriado.

O fendbmeno retrata 0 que ocorre com 0s elétrons que estdo na ultima camada
da eletrosfera, quando um material absorve radiacdo ionizante (radiacéo-y,
particula- B8, raios x, radiacdo UV, etc). Assim que o material recebe radiacéo,
os elétrons deixam a banda de valéncia rumo a banda de conducdo e entdo
sdo armadilhados em armadilhas localizadas na banda proibida (BP).

Para que a luminescéncia ocorra, 0 material deve ser estimulado, por exemplo,
com a incidéncia de luz com um determinado comprimento de onda (LOE) ou
através do aquecimento (TL).

A luminescéncia pode ser explicada através da teoria de bandas de energia
para os sélidos.

Em uma rede cristalina os niveis de energia de um atomo isolado se
desdobram para formar bandas de energia, separadas por bandas proibidas,
isto €, onde nenhum elétron pode ocupar, a ndo ser que haja defeitos no
material. Os defeitos pontuais ddo origem aos niveis de energia localizados na
banda proibida, uma vez que estes interferem na periodicidade da rede,
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ocasionando os niveis de energia com a possibilidade de capturar elétrons e
outros buracos, deixados pela saida dos elétrons (figura 1) [12].

Banda de conducio |

S Armadilha
}de elétrons
Beu_nv_:ia < Ef
Proibida
— } Armadilha
N de buracos

Banda de Valéncia

Figura 1: Representagdo dos niveis de energia das armadilhas de elétrons e buracos.

As bandas de menor energia sdo mais estreitas que as de maior energia, iSso
ocorre porque os elétrons que ocupam as bandas de menor energia estdo mais
préximos do nucleo atémico.

O processo de luminescéncia ocorre quando um elétron da banda de valéncia
(BV) é excitado por uma radiacdo ionizante, fazendo com que o elétron absorva
energia suficiente para pular para a banda de conducédo (BC). Ao voltar para a
BV, o elétron emite um foton com frequéncia v = Eg/h, onde Eg4 se refere ao
valor de energia que deve ser fornecido para que o elétron se desloque da BV
para BC, ou seja, se refere a energia de GAP, sendo h a constante de Planck
(h = 6,63x10-34 J.s ou 4,14 eV.s). Ao invés do elétron voltar para a BV, este
pode ser armadilhado em um estado metaestavel ou nivel localizado dentro da
BP formado pela presenca de defeitos pontuais na rede cristalina.

Apoés estimulacdo térmica ou Optica estes elétrons armadilhados podem ser
liberados para BC e entdo, recombinar com 0s buracos. Nesse processo
verifica-se a emissao de luminescéncia do material, que é proporcional a dose
de radiacao absorvida (figura 2).
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Figura 2: Esquema de bandas de energia para visualizar o processo TL ou LOE.

2.3 Oxido de Magnésio

O o6xido de magnésio possui formula empirica MgO e € formado por uma
ligacdo predominantemente idnica (73% de carater ibnico) entre o atomo de
magnésio e atomo de oxigénio. O MgO é higroscépico na natureza e cuidados
devem ser tomados para protegé-lo da umidade.

Esta substancia apresenta massa molar igual a 40.3044 g.mol™, ponto de fusdo
de 2852°C, ponto de ebulicdo de 3600°C, densidade igual a 3.58 g.cm? e
moédulo de Young igual a 207 GPa [13].

Devido as suas caracteristicas fisico-quimicas o 6xido de magnésio pode ser
utilizado em diversas aplicacdes, tais como bactericida, fungicida, anti-chamas
em tintas, plasticos, borracha e silicone, refratarios devido a elevada resisténcia
mecanica, quimica e capacidade refrataria em cimentos [14].

O MgO é um mineral solido branco que ocorre naturalmente como periclasio,
encontrado em calcarios metamérficos magnesianos formados em ambiente de
alta temperatura [15].

Industrialmente, MgO pode ser obtido através da calcinacdo controlada do
minério de Magnesita (MgCO3) ou da precipitacdo de hidroxido de magnésio
(Mg(OH)2).

Os maiores depésitos de magnesita estdo na Turquia, China e Russia. A
magnesita pode conter uma variedade de impurezas como ferro, manganés,
célcio e silica. Apos a mineracdo, 0 minério passa por tratamentos mecanicos
como cominuigdo, classificacdo, lavagem, separacdo magnética e separagao
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de materiais hidrofébicos dos materiais hidrofilicos. Ap6s a separacdo de
impurezas, o0 MgCOgs é calcinado em temperaturas acima de 1700°C, ocorrendo
a seguinte reagao:

MgCOgs) — MgO(s) + CO2 (g)

Outra forma de se produzir MgO é através da 4gua do mar. Cerca de 60% da
producédo de MgO dos Estados Unidos utiliza esta fonte para producdo do
material e isto pode ser explicado pelo fato de haver 1,28 g de Mg®" por
quilograma de agua do mar. O processo mais importante para a producéo de
MgO através da agua do mar é a precipitacao de Mg(OH), a partir de solucdes
de sal de magnésio por uma base forte:

Mg** (aq) + 2(OH) (ag) — Mg(OH)2 s)
O Mg(OH), precipitado € lavado, filtrado e calcinado para produzir MgO [16].

Até o presente momento, ndo ha publicacdes relacionadas a este material na
area da dosimetria no Brasil.

2.4 Térbio

O térbio, cujo simbolo quimico é Th, € um metal de transicédo interna. Este € o
nono elemento da série dos lantanideos e pertence ao grupo 3 da tabela
periodica.

Apresenta massa atébmica igual a 158.9253 g.mol™, ponto de fuséo de 1356°C,

ponto de ebulicdo de 3230°C e densidade igual a 8,219 g.cm™.

Este elemento foi descoberto em 1843 por Carl Gustav Mosander, que
detectou o térbio como impureza no mineral "yttria" (6xido de itrio - Y,03) na
Suécia.

O térbio foi utilizado como dopante neste trabalho, pois apresenta propriedades
luminescentes satisfatérias devido aos seus orbitais 4f incompletos e também
porque emite luminescéncia no visivel
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2.5 Cobre

O cobre, cujo simbolo quimico é Cu, € um metal de transicdo interna
pertencente ao grupo I-B da tabela periddica, possui coloracdo vermelha
discretamente amarelada com um brilho levemente opaco.

O Cobre apresenta massa atébmica igual a 63,55 g.mol™, ponto de fusdo de
1038°C, ponto de ebulicdo a 2927°C e densidade igual a 8,9 g.cm™,

Este elemento € usado como dopante em alguns materiais com propriedades
luminescentes para a TL, como por exemplo LiF e Li,B40O7 [17].

2.6 Polietileno de Tereftalato (PET)

No Brasil o PET surgiu em 1988 sendo utilizado primeiramente na industria
téxtil.

O Polietileno Tereftalato € um poliéster, transparente, brilhante, leve, com bom
desempenho de design e facilidade de moldagem que proporciona alta
resisténcia mecanica (impactos) e quimica além de ter barreiras para gases e
odores [18].

Este material possui ponto de fusao entre 250°C e 270°C.

A resina PET esta em expansdo no mercado de embalagens de refrigerante,
substituindo cada vez mais outros tipos de embalagens, como o vidro, pois
apresenta diversas vantagens na producao e transporte. Outros mercados de
embalagens de PET como, por exemplo, envase de agua mineral e oleo
comestivel, estdo contribuindo para o aumento da quantidade de PET
produzido.

Os processos usados para a sintese do PET variam entre duas a trés etapas
dependendo da aplicacdo do PET: a pré-polimerizacdo, a policondensacao e a
polimerizacdo ou policondensacao no estado sélido.

A etapa da pré-polimerizacao consiste fundamentalmente na fabricacéo do bis-
2-hidroxietiltereftalato, que é o mondémero precursor do PET; mais conhecido
pela sigla BHET.

Existem duas rotas principais para a promoc¢do dessa etapa: a rota de
esterificacdo direta do acido tereftalico (TPA) com o etileno glicol (EG) e a rota
de transesterificacéo do tereftalato de dimetila (DMT) com o etileno glicol (EG).
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A rota de esterificacao direta tornou-se mais atrativa recentemente, gracas ao
desenvolvimento de processos mais adequados a purificacdo do mondémero
TPA e tende a tornar o processo com DMT ultrapassado. Nesta rota a reacao é
heterogénea, autocatalitica e realizada numa faixa de temperatura que varia
entre 240 e 260°C.

Na etapa da policondensacdo produz-se o PET a partir do aquecimento dos
mondmeros BHET produzidos na etapa anterior a 280°C. O PET produzido
nesta etapa possui massa molar em torno de 33.000 g.mol™, podendo ser
utilizado para a fabricacdo de fibras téxteis.

Para aplicacbes que requerem elevado esforco mecanico e propriedades
reolégicas mais nobres, é ainda necessario conduzir a etapa de
policondensacédo ou polimerizacdo no estado soélido. Esta etapa ocorre a uma
temperatura entre a transicao vitrea e a temperatura de fusdo e é usada para
produzir PET com alta massa molar (>33.000 g.mol™), como por exemplo, as
embalagens de bebidas carbonatadas [19].

COOH
240-260 =C
+ ~ 2n HO—CHCH—OH - 7y HO
a) Reagio de esterificagio \ z
direta
COOH COOCH,CH,—OH
TRA n
COOCH CH —oOH
COOCH, Catalizadores '
O CH.CH O 170210 °C ; BHET (Prepolimero)
~ 2 - 2 - gl
+ < e b} Beagio de CH,OH
transesterificagio
COOCH
: c) Reagiio de 280 °C
policondensagio Catalisadores
DMT

8]
2\ »
/C C\
HO —CH,CH, 10 0—CHCH_+0H

Figura 3: Métodos de preparacéo do PET.
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2.7 Resinas

As primeiras tentativas comerciais de preparo da resina epOxi através da
epicloridrina aconteceram em 1927 nos Estados Unidos.

O mérito da primeira sintese de uma resina baseada no bisfenol A foi
compartilhado entre o Dr. Pierre Castan da Suica e o norte-americano Dr. S. O.
Greenlee em 1936 [20].

Os sistemas de resina epOxi sdo misturas feitas de quantidades variaveis de
varios componentes. Os principais componentes do sistema de resina epoxi
sdo a resina epodxi e 0 agente de cura, também conhecido como endurecedor.
Além disso, outros possiveis componentes do sistema de resina epdxi sao os
solventes, diluentes reativos e cargas.

As resinas epoxi sdo utilizadas em varias aplicacdes na industria elétrica e
eletrbnica, como isoladores, encapsulantes, adesivos, etc. As resinas
epoxi possuem alta rigidez dielétrica, alta dureza, excelente aderéncia, alta
resisténcia quimica e podem ser aplicadas a temperatura ambiente ou curadas
em estufa.

As resinas epOxi sdo extremamente versateis. Depois de aplicadas e curadas
as resinas epoOxi sdo extremamente resistentes e impermeaveis, ficando os
componentes encapsulados totalmente inviolaveis, pois qualquer método
mecanico, quimico ou térmico para remover a resina com certeza ira destruir os
componentes encapsulados antes.

As resinas epOxi sdo uma familia de resinas sintéticas, incluindo produtos que
variam de liquidos a solidos. Elas sédo formadas pela reacdo de qualquer diol
de alto peso molecular com epicloridrina. As resinas mais comuns Sao
produzidas pela reacdo da epicloridrina com o bisfenol A ou bisfenol F. As
estruturas para essas trés moléculas sdo mostradas abaixo na figura 4.

HX " CH CHx Cl
Epicloridrina

Ll'.H 3
Hf?@?@le HO CH > OH
CH3

Bisfenol A Bisfenol F

Figura 4: Representagdo das moléculas de epicloridrina, bisfenol A e bisfenol F.
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Tipicamente, epicloridrina e bisfenol A ou bisfenol F reagem junto para formar a
epoxi (figura 5).

O T O
- EH} - + Hch_\CH_CHz‘CI

Bisfenol A Epicloridrina
H Hj
A gHs ? f A
H2CTCH™CHO O~CH,;"CH™CH;™ O_CHz'CH_CHz
CHy CH;
n
Epoxi

Figura 5: Reacao entre bisfenol A e epicloridrina formando epoxi.

As resinas utilizadas neste trabalho possuem o nome comercial de 2001 —
resina rigida e 2220 — resina flexivel obtidas da marca Avipol. Ambas as
resinas sao a base de bisfenol A, sendo que a segunda resina possui
dibutilftalato (DBP), um aditivo utilizado para tornar a resina maleavel.

2.8 Agentes de Cura/Endurecedores

A finalidade do agente de cura epoOxi ou endurecedor é formar ligacoes
cruzadas com grupos da resina epoéxi (grupos funcionais) para formar um
polimero com reacdo completa ou curado. Do mesmo modo que ha muitas
resinas epoxi, ha uma variedade de agentes de cura geralmente usados que
contribuem para as caracteristicas dos produtos finais.

Aminas sdo os agentes de cura mais comumente usados em sistemas de
resina epoxi. Os agentes de cura amina estdo em varias familias quimicas que
incluem as aminas alifaticas, aminas cicloalifaticas e aminas aromaticas.

O endurecedor utilizado neste trabalho, também obtido da marca Avipol,
consiste em uma amina cicloalifatica.
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3 Metodologia

Nesta parte, serdo descritos todos 0s equipamentos utilizados e procedimentos
realizados para a producdo de MgO, MgO:Th, MgO:Cu e filmes dosimétricos.
Todos os célculos estédo presentes no anexo presente no final deste trabalho.

3.1 MgO

A producdo de MgO foi obtida através da técnica de pirélise. Esta técnica
utilizou o precursor Mg(NO3),6H,0, sem grau de pureza definido, que foi
colocado em um cadinho de porcelana e entédo levado ao forno mufla a 600°C
durante 2 horas, ap6s este processo o conteudo foi transportado para um
cadinho de alumina e passou por outro tratamento térmico a 1400°C, ambos
tratamentos térmicos utilizaram uma rampa de aquecimento de 3°C.min™* e
resfriamento de 5°C.min™*. Ap6s estes dois processos, a amostra foi moida
usando um almofariz de agata a fim de se obter uma granulometria uniforme
(figura 6). O teor de pureza do composto obtido ndo foi determinado.

Composto a T, [Eickul Composto a 5°C.min-!

Mg(NO,), 6H,0 (5) 600°C 3 CompostoaT,
Aquec. por 2 horas Resfri.

3°C.min"!

l Aquec.

Proc. pulv. 5°C min- Com posto a
— Compostoa T, 1400°C
Resfri. Por 1 hora

Figura 6: Fluxuograma do preparo do p6 de MgO através da técnica de pirolise.
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3.1.1 MgO:Tb

Para a obtencdo do MgO:Tb foram utilizados os seguintes precursores: MgO,
Mg(NOs3),. 6H,0, NaCl e Tb(NO3)3.6H20.

As quantidades dos reagentes obedeceram as seguintes propor¢oes:
90 mol% de MgO

10 mol% de Mg(NO3),. 6H,0

3 mol% de NaCl

0,1 mol% a 0,5 mol% de Tbh(NO3)3.6H,0

Para a producdo do MgO:Tb os reagentes foram misturados e colocados em
um cadinho de porcelana e entdo permaneceram no forno a 1000°C por 1 hora
com uma taxa de aquecimento de 3°C.min* e uma taxa de resfriamento de
10°C.min™.

Apoés este tratamento, as amostras foram conformadas utilizando pastilhador
com dimensfes de 12 mm de diametro e 4 mm de espessura (figura 7), entdo
transferidas para um cadinho de alumina para serem tratadas termicamente na
temperatura de 1500°C por 1 hora. ApOs os tratamentos térmicos as amostras
foram moidas utilizando um almofariz e pistilo de agata e armazenadas para a
realizacado das caracterizacoes.
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Compostosa T,

MgO (90 mol%) 3°C.min’"! & . 1000°C 10°C.min-! c oaT
Mg(NO;), 6H,0 (10 mol%) — ompostos a _ ompostoa T,

NaCl (3 mol%) por 1 hora _
Tb(NO;);.6H,0(0,1 a 0,5 Aquec. Resfri.

; 3°C.min"!
10°C.min~" .
Pastilhas 1,2 cm de
> Composto a 1500°C por J
Compostoa T, &= P 1 hora P == diametro
Aquec.

Resfri.

1 Proc. pulv.

Figura 7: Fluxuograma do preparo do p6 de MgO:Tb através da técnica de pirdlise.

Figura 8: Pastilhas de MgO:Th antes de serem desaglomeradas.
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3.1.2 Filmes dosimétricos polimero/MgO:Th

Para a producdo dos filmes dosimétricos compésito polimero/MgO:Tb (0,1
mol% térbio) foram necessarios 0s seguintes precursores:

MgO:Tb (0,1 mol% térbio) produzido anteriormente
Filme Radex; filme Filipaper

Resina 2001 da marca Avipol (resina rigida)
Resina 2220 da marca Avipol (resina maleavel)
Endurecedor da marca Avipol.

Inicialmente foi produzida uma mistura de resina que foi feita na seguinte
proporgdo: 0,5 resina 2001: 1,5 resina 2220: 1 endurecedor. Os respectivos
precursores foram pesados em uma balanca analitica e misturados com uma
espatula em um copo plastico.

A amostra de MgO:Tb (0,1 mol% térbio) foi adicionada a mistura previamente
preparada em duas propor¢des; primeira proporcdo: 1 mistura : 1 MgO:Tb e
segunda proporcédo: 1 mistura: 0.5 MgO:Th. A seguir, o conteudo do copo foi
misturado novamente com uma espatula e a mistura final foi obtida.

Foram utilizados dois tipos de filmes poliméricos (PET - polietileno de
tereftalato) com os nomes comerciais Radex e Filipaper, que foram cortados
em retangulos nas dimensdes 2 cm x 4 cm.

Os filmes dosimétricos compdsitos foram produzidos através da deposi¢cao da
mistura final de forma artesanal sobre os pedacos recortados anteriormente
dos filmes Radex e Filipaper. Os filmes levaram trés dias para secar.

3.1.3 MgO:Cu

Para a obtencdo de MgO:Cu foram utilizados os seguintes precursores: MgO,
Mg(NO3),. 6H,0, NaCl e CuCl,.2H,0.

As quantidades de reagentes obedeceram as seguintes proporcoes:
90 mol% de MgO

10 mol% de Mg(NO3),. 6H,0O
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3 mol% de NacCl
0,2 a 1 mol% de CuCl,.2H,0.

A producdo do MgO:Cu foi realizada na mesma maneira e condigbes das
amostras de MgO:Th.

Inicialmente produziu-se MgO dopado com cobre nas concentragdes entre 0,2
mol% e 1 mol% de cobre utilizando NacCl, parte de cada amostra foi reservada
para a producdo de pequenas pastihas com 4,5 mm de diametro
aproximadamente. Portanto, fez-se medidas nas amostras em p6 e também em
pastilha para estas concentracoes.

Compostosa T,

Mgo (90 mOl%) SOC.min-1 c t 1ooooc 1OOC.min_1 c t . T
Mg(NO;); 6H,0 (10 mol%) e ompostos a ompostoa T,
NacCl (3 mol%) por 1 hora -
CuCl,.2H,0(0,2 a 1 Aquec.
Pastilhas 1,2 cm de

Resfri.

3°C.min™’
Composto a 1500°C por ==

10°C.min”’!
Compostoa T, ==

1 Proc. pulv.

Po ! Pastilha 4,5 mm

1 hora diametro

Resfri. Aquec.

de diametro

Figura 9: Producao de MgO:Cu através da técnica de pirdlise.

3.2 Equipamentos utilizados

3.2.1 Difratdmetro de raios x Rigaku Miniflex Spectometer

A andlise de difracdo de raios x foi feita utilizando o difratdbmetro de raios x
Rigaku Miniflex Spectrometer, que possui uma linha de radiacdo de cobre Kq
(A=1,54060 A). A escala de varredura (26) usada foi de 3°a 80°.

A andlise de difragcdo de raios x foi feita para verificar se a amostra em po
produzida no laboratério através da técnica de pirdlise era de fato MgO. A
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medida de difracédo foi realizada no difratbmetro Rigaku Miniflex Spectometer
citado anteriormente.

- s

Figura 10: Rigaku Miniflex Spectrometer.

3.2.2 Daybreak 1100 Automatic TL/OSL System

Algumas medidas de TL, LOE e a medida de espectro TL foram realizadas na
Daybreak 1100 Automatic TL/LOE System equipada com um tubo
fotomultiplicador padrdo (PMT), sistemas de estimulacdo Optica (azul, verde e
infravermelho) e um sistema de estimulagao térmica.

As medidas TL feitas neste equipamento foram realizadas com uma taxa de
aquecimento de 5°C.s™ até temperatura maxima de 450°C utilizando os filtros
opticos Schott BG-39, Corning 7-59 e U-340.

As medidas LOE feitas neste equipamento foram realizadas durante 600
segundos com estimulacédo de luz verde (532 nm) utilizando os filtros Opticos
BG-39 e Corning 7-59. Foram utilizados 60 canais, levando 10 segundos de
leitura para cada canal.

30



Figura 11: Daybreak 1100 Automatic TL/LOE System.

3.2.3 Riso OSL/TL DA - 20

O equipamento RISO OSL/TL DA - 20 esta equipado com um tubo
fotomultiplicador padrao (PMT), sistemas de estimulacdo oOptica (azul e
infravermelho), um sistema de estimulacéo térmica e uma fonte beta (*°Sr/*°Y
com 40 mCi) de irradiacéo interna.

Todas as medidas TL feitas neste equipamento foram realizadas com uma taxa
de aquecimento de 5°C.s™. J4, as medidas de LOE foram realizadas com luz
azul (470 nm) durante 100 s usando o filtro 6ptico U-340 em frente da
fotomultiplicadora.
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Figura 12: Equipamento Riso OSL/TL DA — 20.

3.2.4 Filtros 6pticos

Os filtros 6pticos Schott BG-39, U-340 e Corning 7-59 (Koop) foram utilizados
em frente a fotomultiplicadora dos equipamentos Riso OSL/TL DA — 20 e
Daybreak 1100 Automatic TL/OSL para a realizacdo das medidas TL e LOE
das amostras de MgO:Th e MgO:Cu.

Nas figuras a seguir sdo mostradas as transmitancias dos filtros BG-39, Koop
(figura 13) e U-340 (figura 14).

1,0 H —BG- 39
—— Koop
0,8

0,6

0,4

Transmitancia (%)

0,2

0,0

T T T T T T T T T T T T T T T T
200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Comprimento de onda (nm)

Figura 13: Transmitancias do filtro 6ptico BG-39 e do filtro 6ptico Koop.
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Figura 14: Transmitancia do filtro éptico U-340.

3.2.5 Fluorimetro Cary Eclipse

Medidas de fluorescéncia nas amostras de MgO:Tb (0,1 mol%) foram
realizadas no fluorimetro Cary Eclipse da marca VARIAN. Estas medidas foram
realizadas com estimulacdo pulsada — “delay time” de 5 ms e a luminescéncia
detectada entre os pulsos com “gate time” de 10 ms. O comprimento de onda
utilizado para a excitacdo foi de 290 nm até 350 nm e a luminescéncia
detectada na regido entre 400 nm e 800 nm.

A medida de fluorescéncia fornece informacdes sobre o0s centros
luminescentes do material.

Este equipamento juntamente com a Daybreak 1100 possibilitou a realizacédo
da medida de espectro TL, de forma que, foi utilizado o estimulo térmico do
equipamento Daybreak acoplado ao fluorimetro através de uma fibra o6tica.
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Figura 15: Fluorimetro Cary Eclipse.

3.3 Caracterizacao dos filmes dosimétricos

Para a producéo de filmes dosimétricos de MgO:Tb/Polimero deste presente
estudo foram selecionados filmes poliméricos previamente estudados.

Os filmes escolhidos possuem nomes comerciais de Filipaper e Radex e de
acordo com medidas no infravermelho, estes filmes possuem a presenca de
Polietileno de Tereftalato (PET). O PET foi o filme polimérico escolhido devido
as suas caracteristicas como fina espessura e transparéncia [21].

Para que o material produzido MgO:Th fosse aderido a superficie do filme
polimérico foi utilizado dois tipos de resina e endurecedor.

Para que o compdésito polimero/MgO:Th se apresente como dosimetro, o
composito deve apresentar uma mistura homogénea. Para isso, analisou-se a
homogeneidade e adesédo da mistura feita.

3.4 Irradiacao das amostras

Para a realizacdo das medidas TL, LOE e espectro TL das amostras, todas as
amostras foram irradiadas utilizando duas diferentes fontes de irradiacdo, uma
primeira fonte do tipo gamma (Co 60) pertencente ao Instituto de Pesquisas
Energéticas Nucleares (IPEN - CTR) e outra fonte do tipo beta (**Sr/*°Y com 40
mCi), como citado anteriormente, acoplada ao equipamento Riso OSL/TL DA —
20.

34



4 Resultados e discussao

No primeiro item h& uma breve discusséo sobre a formacdo do MgO, enquanto
gue no segundo item, os resultados da TL, LOE (com estimulagdo azul e
verde), espectro TL e fluorescéncia do MgO:Th. Neste mesmo item também
serd abordada a confeccdo do dosimetro LOE do composito polimero/MgO:Th.

No terceiro item serdo mostrados os resultados da TL obtidos das amostras de
MgO:Cu com NaCl na forma de po6 e pastilhas.

4.1 MgO

Para comprovar a producdo e cristalinidade de MgO através da técnica de
evaporacao foi realizada a difracéo de raios x no material.

A figura 16 mostra o espectro da difragdo de raios x assim como a analise feita
com o programa “Match”. Das analises, pode-se observar que grande parte do
material produzido é MgO e uma pequena quantidade Mg,SiO; e
(Mgo,ssAlo,12)(Alo.94Mgo,06)204, estes dois ultimos componentes devido a reagéo
do material com o cadinho utilizado durante o processo de tratamento térmico
em alta temperatura.

Intensity
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4000 —| ‘ ‘
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2 -Theta

Figura 16: Difrac&@o de raios x da amostra de MgO produzido.
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4.2 MgO:Th

4.2.1 Medidas de termoluminescéncia

Medidas TL foram realizadas nas amostras de MgO dopadas com diferentes
concentracdes de térbio (0,1 a 0,5 mol%) previamente irradiadas com 5 Gy por
uma fonte beta (equipamento RISO OSL/TL DA — 20) em 3 diferentes regides
do espectro visivel utilizando filtros Opticos apropriados tais como BG-39, a
combinacdo dos filtros 6pticos BG-39 e Koop e U-340 mostrados nas figuras
17, 19 e 21 respectivamente. Em geral, as curvas TL mostram 2 picos bem
definidos, o primeiro em ~200°C e outro em ~360°C.

Gréficos da intensidade TL em funcdo da concentracdo de térbio para os 3
diferentes filtros Opticos usados s&o mostrados nas figuras 18, 20 e 22.

Em todos os casos a amostra dopada com 0,1 mol% de térbio apresentou uma
alta intensidade luminescente do pico de ~200°C. Nota-se uma reducao de
qguase 50% da luminescéncia nas curvas TL feitas com a combinagdo dos
filtros Opticos BG-39 e Koop quando comparada com as curvas TL feitas com o
filtro 6ptico BG-39.

Para as curvas TL feitas com o filtro optico U-340, foi observada uma
expressiva reducdo na luminescéncia quando comparadas com as duas
anteriores, indicando-nos assim que o MgO:Tb possui pouca luminescéncia na
regiao UV.
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—_ — 0.2mol% Tb
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Figura 17: Amostras de MgO pura e dopadas com térbio em diferentes concentragdes em
mol%, irradiadas com 5 Gy e sua intensidade TL medida usando o filtro BG-39.
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Figura 18: Representa¢éo da intensidade do pico TL de ~200°C em func¢édo da concentracéo
de térbio, utilizando o filtro 6ptico BG-39.
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Figura 19: Amostras de MgO pura e dopadas com térbio em diferentes concentragdes em
mol%, irradiadas com 5 Gy e sua intensidade TL medida usando a combinacao dos filtros
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Figura 20: Representa¢éo da intensidade do pico TL de ~200°C em funcéo da concentracéo

de térbio em mol%, utilizando a combinagao dos filtros épticos BG-39 e Koop.
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Figura 21: Amostras de MgO pura e dopadas com térbio em diferentes concentragdes em
mol%, irradiadas com 5 Gy e sua intensidade TL medida usando o filtro 6ptico U-340.
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Figura 22: Representag&o da intensidade do pico TL de ~200°C em fun¢&o da concentragéo
de térbio em mol%, utilizando o filtro éptico U-340.

Usando a melhor amostra, isto é, aquela dopada com 0,1 mol% de térbio,
foram realizadas medidas de TL para diferentes doses de radiacdo (1, 2, 3, 4,
5, 10 e 20 Gy) com a finalidade de avaliar o comportamento da amostra com as
doses de radiacdo e encontrar a minima dose de deteccéo (figura 23). Estas
medidas foram realizadas no equipamento Daybreak utilizando taxa de
aquecimento de 5°C.s™* e a combinacdo de filtros 6pticos BG-39 e Koop e
amostras irradiadas pela fonte gama.

O gréfico da intensidade TL do pico de ~200°C em funcéo da dose de radiacdo
€ mostrado na figura 24. Observa-se que o0 pico TL apresenta um
comportamento linear para as doses de radiacao efetuadas.

Usando o mesmo grafico, foi calculada a minima dose de deteccao
interpolando a linha reta com o eixo da dose, considerando previamente 3c da
média da leitura do sinal de uma amostra sem dose de radiacdo. Desta
maneira, foi observado uma minima dose de deteccdo de ~20 uGy, este valor é
muito aceitavel para uso na dosimetria das radiacdes seja na pessoal ou
ambiental. Ao compararmos este valor com o valor de minima dose de
deteccdo do material padréo, percebeu-se que o MgO:Tb apresenta vantagem
em relacdo a minima dose de deteccdo do que o material padrdo Al,O3:C
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Figura 23: Amostras de MgO:Tb dopadas com 0,1 mol% de térbio e irradiadas com diferentes
doses e sua TL medida usando os filtros 6pticos BG-39 e Koop.
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Figura 24: Representagdo da intensidade dos picos TL em ~200°C em fun¢éo da dose
de radiacdo absorvida.
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4.2.2 Fluorescéncia

Medidas de fluorescéncia foram realizadas na amostra de MgO:Tb (0,1 mol%)
para nos fornecer informagdes sobre os principais centros luminescentes do
material.

A figura 25 mostra a intensidade luminescente em funcdo dos comprimentos de
onda de emisséao (400 a 800 nm) para diferentes comprimentos de excitacéo
UV (290 a 350 nm) e a figura 26, a luminescéncia 2d do comprimento de onda
de emissdo em funcdo do comprimento de onda de excitagcdo da amostra de
MgO:Tb (0,1 mol%). Em ambos os casos, sdo observados picos luminescentes
entre 400 e 600 nm devido as transicdes eletrénicas do ion Tb** [22], [23] e um
intenso pico luminescente na regiao entre 600 e 800 nm muito provavelmente
proveniente dos defeitos do préprio material. Verificou-se que ao estimular o
material com comprimento de onda de 305 nm h& maior emissédo de
luminescéncia do material.

T T T T T T T T T

— 180 j Excitagdo ( nm) T
© 1e0 | 290 -
2 ——295
© 140} ——300 -
e L ——305
‘§ 120 [ ——310 .
R 315 ]
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o
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3 [ 345
@ oL ——350 ]
© I AA
= ol ACASN ]

_20 I 1 1 1 1 1
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Comprimento de onda de emiss&o ( nm)

Figura 25: Intensidade luminescente obtida pela medida de fluorescéncia para diferentes
comprimentos de excitacao.
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Figura 26: Fluorescéncia em 2d do MgO:Tb quando estimulado com diferentes comprimentos
de onda.

4.2.3 Espectro TL

Da mesma maneira que no caso da fluorescéncia, medidas do espectro TL
foram realizadas na amostra de MgO:Tb (0,1 mol%) apds irradiacdo com altas
doses de radiacdo gama (83 kGy) também para verificar 0s centros
luminescentes durante a leitura TL. Lembrando que na grande maioria dos
casos, 0s centros luminescentes na TL sdo os mesmos na LOE.

Similar a fluorescéncia, o espectro TL da amostra apresenta varios picos
luminescentes (figura 27 e 28) na regido entre 350 e 600 nm devido as
transicdes eletronicas do fon Tb** [18] e novamente o pico entre 650 e 800 nm
muito provavelmente, caracteristico de alguns defeitos préprios do MgO
provenientes das impurezas ndo determinadas das amostras e do tratamento
térmico. Na regido de temperatura entre 200°C e 240°C ha somente a presenca
do picos luminescentes proveniente do Tb* e a partir de 240°C ha também a
presenca do pico luminescente proveniente de defeitos préprios do MgO.
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Figura 27: Espectro TL da amostra de MgO dopada com 0,1 mol% de térbio.

360
320
280
240
200
160

120

Temperatura (°C)

80

40

400 500 600 700 800
Comprimento de onda de emiss&o ( nm)

Figura 28: Espectro TL 2d da amostra de MgO dopada com 0,1 mol% de térbio.
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4.2.4 Medidas de luminescéncia opticamente estimulada — LOE

Medidas LOE feitas nas amostras de MgO dopadas com diferentes
concentracbes de térbio, previamente irradiadas com 5 Gy na fonte beta,
usando estimulacdo azul (470 nm) e a deteccdo usando o filtro éptico U-340
(equipamento RISO OSL/TL DA - 20) sao mostradas na figura 29. Todas as
amostras com excecdo da amostra pura e dopada com 0,1 mol% de térbio
apresentaram um sinal extremamente baixo, similar ao obtido na TL usando o
mesmo filtro Gptico.

O alto sinal LOE apresentado pela amostra pura deve-se ao pico TL de ~120°C
mostrado na figura 21 jA que esta apresenta um decaimento muito rapido.
Embora o sinal LOE seja intenso, nao € apropriado para dosimetria LOE j& que
apresenta “fading” ou diminuicdo da intensidade Iuminescente quando
armazenada em temperatura ambiente.

Sendo assim, a LOE usando comprimento de onda azul (470 nm) e o filtro U-
340 é inviavel para uso na dosimetria das radiacoes.
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Figura 29: Amostras de MgO pura e dopadas com térbio em diferentes concentracdes em
mol%, irradiadas com 5 Gy e sua intensidade LOE medida usando o filtro U-340.

Medidas LOE foram também realizadas nas amostras de MgO:Tb (0,1 mol%)
previamente irradiadas numa fonte gama entre 0,1 Gy e 20 Gy, durante 600
segundos utilizando desta vez estimulacdo Optica verde (laser de 532 nm) e
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deteccdo na regidao de 330 a 480 nm usando a combinacgdo de filtros Opticos
BG-39 e Koop no equipamento Daybreak 1100 Automatic TL/LOE System.
Estas medidas sdo mostradas nas figuras 30 e 31. Em todos os casos €
observado um decaimento exponencial.

A intensidade do sinal LOE em funcdo da dose de radiacdo é mostrada nas
figuras 32 e 33. Similar ao caso da TL, também ¢é observado um
comportamento linear. A minima dose de deteccdo foi calculada da mesma
maneira que no caso da TL através da interpolacdo da linha reta com o eixo da
dose, considerando 3c da média da leitura LOE de uma amostra sem dose de

radiacdo, obtendo-se assim uma minima dose de detecgdo de 2 mGy.

A minima dose obtida pela TL € menor do que a dose minima obtida pela LOE,
devido principalmente a fonte de estimulacdo LOE n&o ser suficientemente
potente para desarmadilhar os elétrons.
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Figura 30: Amostras de MgO:Tb (0,1 mol%) irradiadas com 0,1 Gy a 1 Gy e sua LOE medida.
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Figura 31: Amostras de MgO:Tb (0,1 mol%) irradiadas com 1 Gy a 20 Gy e sua LOE medida.
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Figura 32: Representa¢éo da intensidade LOE em fungéo da dose absorvida (0,1 Gy a 1 Gy).

46



b LR | LR | L L | LA | i;
MgO dopado com 0.1 mol% Tb - .
1,000,000 | LOE Filtros BG-39 + Koop - 3
F |} ]
- n
7] L 4
Q. 100,000 | ol v
(@] E . E
L i ]
O 10,000 |- i
- E = E
()
o [ . ]
S 1,000
=2 , 3 2 mGy E
c E . 3
2
= i ]
= 100 | -
10- roa ol L sl roa ol Lol Lol
1E-4 1E-3 0.01 0.1 1 10
Dose ( Gy)

Figura 33: Representacado da intensidade LOE em funcdo da dose absorvida (1 Gy a 20 Gy).

4.3 Filmes dosimétricos polimero MgO:Tb (0,1 mol%)

Os filmes Radex e Filipaper apresentaram um Otimo resultado de
homogeneidade e maleabilidade consideravel para a proporcéo 0,5 MgO:Th : 1
resina (figura 34).

A mistura polimérica resina/MgO:Tb se desgrudou facilmente do filme Filipaper
e como se deseja uma boa adesdo do compadsito com o filme a fim de se obter
um filme dosimétrico, o melhor filme a ser utilizado para o filme dosimétrico é o
da marca Radex.

Figura 34: Filmes dosimétricos compositos polimero/MgO:Tb (0,1 mol% Tb) (1) Filipaper e (2)
Radex
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4.4 MgO:Cu

Decidiu-se dopar o MgO produzido com cobre a fim de analisar as
propriedades luminescentes deste material, pois de acordo com a literatura,
guando se usa cobre como dopante em algumas matrizes ha emissao de
luminescéncia na regido UV e visivel.

4.4.1 Medidas de termoluminescéncia

Medidas TL foram realizadas nas amostras de MgO dopadas com diferentes
concentragbes de cobre entre 0,2 e 1 mol% conformadas em pastilhas
utilizando o equipamento Riso OSL/TL DA-20 e os filtro opticos BG-39, U-340 e
a combinacao de filtros 6pticos BG-39 + Koop. Medidas de TL também foram
realizadas nas amostras em forma de p6, porém utilizando somente o filtro
optico BG-39. Em todas as medidas TL foi utilizada uma taxa de aquecimento
de 5°C.s™ até a temperatura de 450°C.

A leitura TL realizada nas amostras conformadas em pastilhas foi melhor do
gue a leitura realizada nas amostras em pd, no sentido de que as pastilhas
possuem a mesma quantidade em massa de amostra e também a mesma area
de superficie exposta a fotomultiplicadora (PMT) e desta maneira minimiza-se
as variacoes nas leituras realizadas.

4.4.1.1 Medidas TL realizadas nas pastilhas de MgO:Cu

As amostras de MgO:Cu com diferentes concentracdes de cobre em mol%
foram conformadas em pastilhas (figura 35) utilizando um pastilhador, com 4,5
mm de diametro aproximadamente apods sua producao descrita no item 3.1.3.
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Figura 35: Pastilhas de MgO dopadas com diferentes concentracdes de cobre em mol%
utilizadas para medidas TL.

Inicialmente medidas TL foram realizadas nas amostras previamente irradiadas
com 5 Gy na fonte beta usando o filtro BG-39. Na figura 36 & mostrado o
grafico da intensidade do pico TL de ~200°C em fungcdo da concentracdo de
cobre. Do grafico se pode observar que a amostra dopada com 0,4 mol% de
cobre apresenta a maior intensidade luminescente.

Medidas TL utilizando o filtro optico U-340 e a combinacao dos filtros opticos
BG-39 e Koop também foram realizadas apenas na amostra dopada com 0,4
mol% de cobre (figura 37). Neste caso também é observado uma reducao de
guase 50% da luminescéncia para a combinacdo de filtros Opticos BG-39 e
Koop quando comparada com a curva TL feita com o filtro BG-39. No caso do
filtro Optico U-340, foi observada uma expressiva reducdo na luminescéncia
guando comparada com os outros filtros, indicando-nos assim que o MgO:Cu
possui pouca luminescéncia na regido UV e que maior parte de sua
luminescéncia esté distribuida na regiéo visivel.

Apos estes resultados, medidas TL foram feitas utilizando o filtro 6ptico BG-39
nas amostras de MgO:Cu (0,4 mol% cobre) previamente irradiadas com doses
de radiacdo beta entre 1 Gy e 20 Gy novamente com a finalidade de observar o
comportamento da luminescéncia da amostra para diferentes doses de
radiacdo. Todas as curvas TL apresentaram trés picos TL localizados em
~150°C, ~200°C e ~360°C sendo o pico TL de 200°C o mais intenso (figura 38).
O gréfico da intensidade TL do pico de ~200°C em funcao da dose de radiacao
€ mostrado na figura 39. Na figura é observado um comportamento linear e
uma minima dose de deteccdo de 10 mGy, obtida apds a interpolacdo da linha
reta com o eixo da dose, considerando 3c da média da leitura do sinal de uma
amostra sem dose de radiagao.
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Figura 36: Representag&o da intensidade do pico TL de ~200°C em fung&o da concentragcéo
de dopante cobre em mol% das amostras de MgO em forma de pastilhas, utilizando o filtro
Optico BG-39.
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Figura 37: Amostra de MgO dopada com 0,4 mol% de cobre em forma de pastilhas irradiadas
com 5 Gy e sua TL medida utilizando diferentes filtros 6pticos.
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Figura 38: Amostras de MgO dopadas com 0,4 mol% de cobre na forma de pastilhas e
irradiadas com diferentes doses e sua TL medida usando o filtro 6ptico BG-39.
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Figura 39: Representacgéo da intensidade dos picos TL em ~200°C em fun¢éo da dose
absorvida das amostras em pastilha de MgO dopadas com 0,4 mol% de cobre usando o filtro
Optico BG-39.

51



4.4.1.2 Medidas TL realizadas nas amostras de MgO:Cu em pé

Como ja foi mostrado no item anterior, a amostra de MgO:Cu em pastilha
apresenta maior luminescéncia TL quando se utiliza o filtro éptico BG-39 em
frente da multiplicadora. Assim utilizando este mesmo filtro 6ptico, medidas TL
foram feitas nas amostras de MgO dopadas com diferentes concentracdes de
cobre na forma de p6 (uma aliquota para cada concentracdo) previamente
irradiadas com uma dose de 5 Gy (fonte beta).

A intensidade TL do pico de ~200°C em func¢é&o da concentracdo em mol% de
cobre é mostrado na figura 40.

Assim como nas medidas TL feitas nas amostras em pastilhas, a amostra com
maior intensidade TL do pico de ~200°C foi a amostra de MgO dopada com 0,4
mol% de cobre.

Usando esta amostra, foram feitas medidas de TL para diferentes doses de
radiacdo beta entre 1 e 20 Gy novamente para verificar o comportamento do
pico de ~200°C (figura 41).

Todas as curvas TL apresentaram similaridade com as curvas TL das amostras
em pastilha, isto é, trés picos TL localizados em 150, 200 e 360°C. Ja no caso
do comportamento da intensidade TL do pico de ~200°C em funcédo da dose de
radiacéo foi observado linearidade sO para as doses entre 1 e 6 Gy (figura 42),
Isto ocorreu provavelmente devido a variacdo da massa das aliquotas usadas
nas leituras TL. Nestas amostras foi observada uma minima dose de deteccéo
de 10 mGy, obtida apds a interpolacdo da linha reta com o eixo da dose,
considerando 3c da média da leitura do sinal de uma amostra sem dose de
radiacao.
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BG-39.

4.4.1.3 Comparacao das medidas TL das amostras de MgO:Cu
em po e em pastilha

Medidas TL das amostras de MgO:Cu (0,4 mol% cobre) na forma de pé e
pastilha previamente irradiadas com 5 Gy na fonte beta e usando o filtro 6ptico
BG-39 sdo mostradas na figura 43.

Das analises feitas, em ambas as curvas € observada uma reducao de ~59%
da luminescéncia da amostra em pastilha quando comparada com a curva TL
na amostra em po. Esta diferenca deve-se principalmente a distribuicdo da
amostra nos discos utilizados para a medida de TL no equipamento. No caso
das amostras em pod, estas foram distribuidas numa area maior no disco
fazendo com que haja uma maior area de Iluminescéncia exposta a
fotomultiplicadora. J4, a pastilha por ter um menor diametro, possui uma menor
area exposta a fotomultiplicadora.

As intensidades luminescentes obtidas para as amostras de MgO dopadas com
cobre ndo foram satisfatorias, pois de acordo com a literatura, apenas o cobre
com numero de oxidacdo +1 fornece intensidades luminescentes satisfatérias e
muito provavelmente, o cobre utilizado na producéo de MgO:Cu apresentava
namero de oxidacao +2.
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Figura 43: Amostras de MgO dopadas com 0,4 mol% de cobre em pé e em pastilha irradiadas
com 5 Gy e sua intensidade TL usando o filtro 6ptico BG-39.

4.5 Comparacéo das amostras de MgO:Cu e MgO:Tb

Medidas TL realizadas nas amostras em p6 de MgO:Tb (0,1 mol% térbio) e
MgO:Cu (0,4 mol% cobre), previamente irradiadas com 5 Gy (fonte beta) e
utilizando filtro 6ptico BG-39 é mostrado na figura 44.

Uma reducdo de 97% da luminescéncia € observada na curva TL feita na
amostra de MgO dopada com cobre (0,4 mol% cobre) quando comparada com
curva TL feita na amostra de MgO dopada com térbio (0,1 mol% térbio).

55



5x10° T T T T T T T T T

TL Filtro BG-39

—_ 4x10° - —— MgO:Tb ( 0.1 mol% Tb)T]
g —— MgO:Cu ( 0.4 mol% Cu)]
— 3x10° | .
|
|_
(O]
8 2x10°
S X - .
‘»
c
2
£ 0t .

oL i

1 L 1 L 1 L 1 L 1

0 100 200 300 400 500
Temperatura ( °C)
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irradiadas com 5 Gy e sua intensidade TL usando o filtro éptico BG-39.



5 Conclusoes

A producdo de MgO, bem como de MgO:Tb e MgO:Cu foram obtidas com
sucesso utilizando a técnica de evaporacdo, o que foi confirmado através da
difragc&o de raios x.

Todas as amostras de MgO:Tb apresentaram picos luminescentes em ~200°C
0 que é muito bom para dosimetria. Dentre todas as amostras de MgO dopadas
com diferentes concentragfes em mol% de térbio, a amostra dopada com 0,1
mol% apresentou alta intensidade luminescente.

Segundo os resultados do espectro TL, a amostra de MgO dopado com térbio
possui luminescéncia no espectro visivel, apropriado para o uso na LOE com
luz verde (532 nm).

Os resultados obtidos nas medidas de fluorescéncia e nas medidas de
espectro TL apresentam o0os mesmos picos luminescentes provenientes das
transicées internas do fon Th>*.

As amostras de MgO dopadas com 0,1 mol% de térbio irradiadas com
diferentes doses apresentaram um intenso pico luminescente em ~200°C. Este
material apresenta comportamento linear tanto para TL, quanto para LOE, ou
seja, retrata proporcionalmente a dose absorvida, o que é uma Otima
caracteristica para a dosimetria.

A dose minima dose de deteccédo obtida na pela amostra de MgO dopada com
0,1 mol% de térbio, de acordo com a leitura TL foi de ~20 uGy e com a leitura
LOE foi de ~2 mGy.

O filme dosimétrico preparado de forma artesanal através da mistura das
resinas 2220 e 2001 com endurecedor nas propor¢cdes 1,5:0,5:1
respectivamente, juntamente com MgO:Tb (0,1 mol% térbio) na proporcédo 0,5
MgO:Tb (0,1 mol% térbio):1 mistura foi a que apresentou maior
homogeneidade de textura. Assim, pode-se dizer que € possivel a confeccdo
de um dosimetro para LOE de maneira eficaz e de forma artesanal.

A amostra de MgO dopada com 0,4 mol% de cobre utilizando NaCl como um
dos precursores apresentou alta luminescéncia (pico TL ~200°C) dentre todas
as amostras com diferentes concentracdes em mol% de cobre.

A dose minima de deteccdo obtida na amostra de MgO dopada com 0,4 mol%
de cobre utilizando NaCl como um dos precursores foi de ~10 mGy.

Comparando-se todas as amostras produzidas, a amostra de MgO dopada com
0,1 mol% de térbio apresentou a maior intensidade luminescente e a menor

57



dose minima de deteccdo. Sendo assim, este € o material mais adequado ao
uso na dosimetria.

58



6 Trabalhos futuros

O Analisar a reprodutibilidade com medidas LOE e TL das amostras de
MgO:Th

Producéo de novos dosimetros
Novas analises de MgO:Cu com diferentes concentracdes de cobre
Analise quimica

DTA

0 0O 0O 0 O

Mudanca no dopante das amostra de MgO:Cu
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ANEXO

Memorial de calculos

I. Amostras MgO:Thb

A seguir, encontram-se todos os calculos realizados para a obtencdo da massa
necessaria dos precursores a fim de se obter MgO dopado com diferentes
concentracbes em mol % de térbio.

I.I Massa atdmica dos precursores e a quantidade em massa
necessarias para a producéao de MgO:Tb

Tabela 1: Precursores e suas respectivas massas molares e quantidades para a producéo de

MgO:Th.
Precursores Massa molar (g.mol™) Mol%
MgO 40,3 90
Mg(NO3),. 6H,0 256,41 10
NaCl 58,44 3
Tb(NO3)3.6H,0 453,03 0lal

I. I Férmula utilizada para os calculos

n=———=_ [n]=mols 1)

massa molar

Para as amostras de MgO:Tb todas os célculos foram realizadas a partir de
0,25¢g de MgO.

[.IIl Calculos

40,3g MgO—> 1 mol MgO
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0,25g MgO —» a

a = 6.2035.10° mols de MgO

Mg(N03)2_ 6H20
6.2035.10° mols — 90 mol%
b — 10 mol%

b = 6,8928.10 mols de Mg(NO3),. 6H,0O

256.41 g de Mg(NO3)2.6H20

-4 —_
6,8928.10™ mols de Mg(NO3),. 6H,0 X I mol de Mg(NO3)26H20 0,1767g
de Mg(NO3)2_ 6H,0
NacCl
6,2035.10° mols — 90 mol%
c —>» 3mol%
¢ = 2,0678.10™ mols de NaCl
58.44g de NaCl
2,0678.10* mols de NaCl x ———2——"— = 0,0121g de NaCl
1 mol de NaCl
Tb(NO3)3.6H,0
6,2035.10° mols — 90 mol%
d — 0,1 mol%
d = 6,8928.10° mols de Th(NO3)3.6H,0
453.03 g deTb (N0 3)3.6H20
6,8928.10°° mols de Th(NO3)3.6H,0 x g deTb (NO3) = 0,0031g de

1 mol de Tb(NO3)3.6H20
Tb(NOs)3.6H,0.

Dessa mesma forma, os valores em mol e massa de Tb(NO3)3.6H,O para as
amostras dopadas com 0,2, 0,3, 0,4 e 0,5 mol% foram calculados e estdo na
tabela 2 a seguir.
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Tabela 2: Valores de Tb(NO3)3.6H,0 utilizados para a preparagédo das amostras de MgO:Tb
dopadas com diferentes concentragdes.

Concentracao de Tbh (mol%) | N°de mols | Massa de Th(NOs3)3.6H,0 (Q)
0,1 6,8928.10° 0,0031
0,2 1,3786.10° 0,0062
0,3 2,0678.10° 0,0093
0,4 2,7571.10° 0,0124
0,5 3,4464.10° 0,0155

II. Amostras MgO:Cu

Da mesma forma que no item anterior, aqui se encontram todos os calculos
realizados para a obtencdo da massa necessaria dos precursores a fim de se
obter MgO dopado com diferentes concentra¢cdes em mol% de cobre.

II. 1 Massa atdbmica dos precursores e a quantidades em massa
necessarias para a producao de MgO:Cu

Tabela 3: Precursores e suas respectivas massas molares e quantidades para a producéo de

MgO:Cu.
Precursores |Massa molar (g.mol™)| Mol%
MgO 40,3 90
Mg(NO3),. 6H,0 256,41 10
NaCl 58,44 3
CuCl,.2H,0 170,48 0,2al

[I.1l Calculos

Para as amostras de MgO:Cu todas os calculos foram realizadas a partir de 1 g
de MgO.

40,3 g MgO—> 1 mol MgO
lgMgO —>» e
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e = 0,0248 mols de MgO

Mg(N03)2_ 6H20
0,0248 mols —> 90 mol%
f — 10 mol%

f = 2,7556.10 mols de Mg(NOs),. 6H,0

256.41 g de Mg (NO 3)2.6H20
1 mol de Mg (NO 3)2.6H20

2,7556.10° mols de Mg(NOs),. 6H,0 X
Mg(N03)2 6H,0.

= 0,7066 g de

NaCl
0,0248 mols— 90 mol%
g—> 3 mol%

g = 8,2667.10™ mols de NaCl

58.44 g de NaCl

8,2667.10™ mols de NaCl x
1 mol de NaCl

= 0,0483g de NaCl

CuCl,.2H,0
0,0248 mols—> 90 mol%
h — 0,2mol%
h =5.511.10° mols de CuCl,.2H,0

170.48g de CuCl 2.2H20

5,511.10° mols de CuCl,.2H,O x = 0,0094g de
1 mol de CuCl 2.2H20
CUC|2.2H20

Dessa mesma forma, os valores em mol e massa de CuCl,.2H,O para as
amostras dopadas com 0,2, 0,4, 0,6, 0,8 e 1 mol% foram calculados e estdo na
tabela 4 a seguir.
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Tabela 4: Valores de CuCl,.2H,0 utilizados para a preparacdo das amostras de MgO:Cu
dopadas com diferentes concentragdes.

Concentracao de Cu (mol%) | N°de mols | Massa de CuCl,.2H,0 (g)
0,2 5,5112.10° 0,0094
0,4 1,1022.10* 0,0188
0,6 1,6534.10* 0,0282
0,8 2,2045.10™ 0,0376
1 2,7556.10™ 0,047
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