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Resumo

Para o  desenvolvimento de  dosimetros
luminescentes sensiveis as radiagdes ionizantes
(particulas o e P, raios-X e y e radiagdo cosmica) ¢é
necessario fazer um estudo da eficiéncia da resposta
luminescente do material com a variagdo de energia da
radiagdo a ser mensurada. Desta forma, é possivel
determinar um campo de aplicagdo sem que ajustes
significativos sejam necessarios.

Neste trabalho, amostras em p6é de oOxido de
aluminio dopado com magnésio em 2,61 mol% foram
irradiadas com doses iguais de raios-X com diferentes
energias (27,15, 30,15, 33,05, 37,05 e 40,75keV) e,
subsequentemente, analisadas pelo método da
Termoluminescéncia (TL).

Imagens produzidas por microscopia eletronica de
transmissdo auxiliaram no estudo da mecénica de
emissio TL, sendo possivel observar diferentes
nanoestruturas relacionadas a concentragdo de dopante.

Os resultados indicam uma baixa dependéncia
energética no intervalo estudado.

1. Introdugio

Nos tltimos anos, vem aumentando a procura por
dosimetros luminescentes (DL), devido a sua alta
durabilidade e confiabilidade.

Os DL apresentam um alto indice de
custo/beneficio, pois, além de serem mais sensiveis que
o filme fotografico, tém custo bem menor e maior
facilidade de reposicdo se comparados as camaras de
ionizacdo. Em adicdo a essas vantagens, os DL sdo
produzidos por métodos quimicos relativamente
simples, com baixa geragdo de subprodutos [1].

Dentro dos DL, os 6xidos metalicos, principalmente
o 6xido de aluminio, t€m sido profundamente estudados
por varios grupos de pesquisa [2, 3, 4].

No caso deste trabalho, o 6xido de aluminio foi
escolhido devido as suas qualidades fisico-quimicas
(resisténcia mecanica e ao ataque quimico), além da
facilidade de fabricagdo. Uma outra vantagem
significativa é a facil incorporagdo de elementos
dopantes que alteram as propriedades de emissdo, que ¢
de grande importincia quando estamos lidando com
sistemas fotodetectores.

A Termoluminescéncia (TL), técnica de analise
optica utilizada no projeto, ¢ conhecida desde o século
XIX, e aplicada cientificamente, para fins de datagdo de
ceramicas arqueoldgicas e sedimentos geologicos, desde
a metade do século XX, com o desenvolvimento do tubo
fotomultiplicador [5].

Esta analise consiste em se aquecer de forma gradual
certa por¢do de material que tenha sido exposto a
alguma fonte de radiagdo ionizante (natural ou
artificial). Caso o material em questdo apresente
defeitos cristalinos, ha grande possibilidade de haver
emissdo de luz quando uma determinada temperatura
for atingida. A emissdo TL ocorre quando cargas
liberadas com o aquecimento se recombinam em um
centro luminescente. O modelo matematico da dinamica
das cargas moveis ¢ descrito por Chen & Kirsh, 1981
[6].

Sendo assim, o motivo de se dopar o oxido de
aluminio visa gerar defeitos ou centros de
aprisionamento e recombinagdo de portadores de carga
moveis (elétrons e lacunas), de modo a produzir luz com
comprimento de onda definido e cuja intensidade esta
diretamente relacionada ao numero total de defeitos no
cristal. Para este trabalho, utilizou-se como elemento
dopante o metal-terroso magnésio (Mg).

Embora Papin et al, 1999 tenha proposto um
mecanismo de emissao para 6xido de aluminio dopado
com magnésio, com atomos de Mg®" substituindo
atomos de AI*', criando centros de aprisionamento de
buracos, nio foi feito uma estudo estrutural da amostra
dopada nem o efeito da energia da irradiacio na emissao
resultante; estes dois pontos s3o o tema do presente
trabalho.

Em se tratando de fontes radioativas, existe uma
significativa quantidade de tipos e usos, sendo sempre
necessario um monitoramento adequado para se evitar
acidentes e superexposi¢do humana a radiagdo.
Dependendo do tipo da radiagdo, esta tera uma energia
especifica ou um espectro de energias caracteristico, que
pode induzir os dosimetros a indicarem valores
incorretos, que dependem da sua calibragdo original.
Por isso, ha uma grande necessidade em se calibrar o
dosimetro em relagdo a sua utilizagao.

Para se evitar gastos desnecessarios na compra de
diferentes materiais para diferentes radiagdes, pode-se
calibrar um mesmo dosimetro para um intervalo
relativamente longo de energias, ¢ a corre¢do sendo

Boletim Técnico da FATEC-SP - BT/ 24 — pag.38 a 41 — Maio / 2008 38



feita no proprio programa de aquisi¢do de dados do
equipamento de medida TL.

2. Materiais e Métodos

As amostras dopadas de 6xido de aluminio foram
obtidas pelo método do precursor polimérico, utilizando
carbonato de magnésio (MgCO;) dissolvido em acido
nitrico (HNO;) como fonte de elemento dopante. A
massa de MgCO; ¢ suficiente para permitir
concentragdo final de Mg2+ em torno de 2,61 mol%.

Imagens de Microscopia Eletronica de Transmissao
(MET) foram produzidas de modo a correlacionar a
variagdo da sensibilidade TL a variagdo da concentragdo
de elemento dopante e, consequentemente, sua estrutura
cristalina.

Cinco porgdes separadas foram irradiadas com
diferentes energias de raios-X: 27,15, 30,15, 33,05,
37,05 e 40,75 keV, com uma mesma dose teste de 3 Gy.

Vinte e quatro horas ap6s as irradiagdes, as amostras
foram analisadas pelo método da TL, utilizando o
equipamento TL/OSL automated reader da Daybreak
Medical and Nuclear Systems Inc. A emissdo total
gerada pelo aquecimento foi filtrada utilizando o filtro
optico Schott BG-39, cuja janela de transmissdo € 296 —
630 nm. A taxa de aquecimento (dT/dt) empregada foi
de 5°C/s até a temperatura maxima de 300°C. Cada uma
das curvas de emissdo representa a analise de uma
por¢do de, aproximadamente, 2,1 mg de oxido de
aluminio dopada com Mg.

3. Resultados

O resultado obtido pelo método de preparacdo foram
pequenos aglomerados de cristalitos de AlL,O; que
apresentam grande quantidade de poros nanométricos e
sdo recobertos por uma camada também nanométrica de
MgAlLO, (Figura 1).

Figura 1 — Imagem de MET da amostra Al,Ox: I‘\,/[g (2,61
mol%). (1) poros e (2) camada de MgAl,04 (~30 nm).

Nao se pode determinar até que ponto a emissdo
depende da dimensdo dos poros, caso os defeitos sejam
localizados na superficie dos cristais. O didmetro dos
poros formados se mantém constante para amostras com

diferentes niveis de dopagem, sendo aproximadamente
19,72 nm (veja histograma na Figura 2). No entanto a
formag@o da camada (2) mostrada na imagem anterior é
mais pronunciada na amostra de composi¢do Al,O3;: Mg
(2,61 mol%), indicando que os centros luminescentes ou
os centros de aprisionamento surgem na interface das
duas fases.

124 Equation y = y0 + Al(sqrt(2*Pl)"w*x)’]
exp(-(In(x/xc))*2/(2*w"2))

Adj. R-Square |0,735

Value |Standard E|

Count YO | 1,1978| 154011
94 Count xc | 22,744 2,23363
Count w 0,3801] 0,11361

Count A 176,89| 38,75579

Freqléncia
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Figura 2 — Histograma do diametro de poros formados
na amostra Al,03: Mg (2,61 mol%). O diametro médio
encontrado ¢ 19,72 nm.

Na Figura 3, as curvas de emissdo das amostras
irradiadas com diferentes energias sdo mostradas. Nota-
se que o pico dosimétrico ocorre a temperatura de 205-
210°C; esta incerteza esta dentro da precisio do
equipamento.

As intensidades médias obtidas do pico em 210°C na
Figura 3 sdo indicadas na Figura 4. Observando melhor
a Figura 4 podemos notar que a emissdo TL foi
praticamente constante até¢ a energia de 37,05 keV,
sofrendo um decréscimo acentuado para irradiagdo com
energia de 40,75 keV.

A intensidade de emissdo TL ¢ proporcional a dose
de radiagdo depositada no cristal e a sua energia, em
conseqiiéncia da interagdo da radiagdo ionizante com a
matéria. Esta interagdo se da pelo efeito fotoelétrico,
espalhamento Compton e producdo de pares elétrons-
lacunas. Cada um destes fendmenos tem sua
predominéancia em relacdo aos demais em fungdo da
energia da radiacdo; por exemplo, no caso do aluminio,
para energias inferiores a 50 keV, temos a
predominancia do efeito fotoelétrico, onde ocorre a
absor¢do de fotons nas camadas superficiais do
dosimetro, podendo ndo ocorrer interagdo com todos os
atomos que compdem o dosimetro. Para energias entre
0,05 e 15 MeV teremos o efeito Compton, e a produgao
de pares para energias além desta faixa [7].
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Figura 3 — Curva de emissdo TL da amostra Al,O;: Mg.

No presente projeto, ¢ esperado que o efeito
fotoelétrico seja o fendmeno predominante, com a se¢do
de choque o, por atomo para absor¢do fotoelétrica,
sendo:

1Y m -c :
O'=¢-ZS~7 42| e T (1)
137 h-v
Onde:
5 2
¢=8;’. mf’icz =6,651-110 % cn? ()

Nas equagdes acima, definidas por Kaplan, 1978 [7],
Z& o ntimero atdmico do material a ser irradiado, m,c” é
a energia de repouso do elétron, /v ¢ a energia do foton
incidente e ¢ representa a se¢do de choque para o
espalhamento de fotons de baixa energia por um elétron
livre em repouso, chamada espalhamento Thomson.

A Equagdo 1 trata de uma abordagem simplificada
do problema, pois as poténcias indicadas ndo sdo as
mesmas para diferentes energias Av. No entanto, ¢ o
suficiente para se entender o fendmeno.

Desta forma, o valor de Z do material que ¢
composto do dosimetro se torna um fator importante,
pois para cristais com Z muito grande a dependéncia
energética se tornara mais acentuada, isto ¢,
proporcional a Z. Portanto, o processo de absorgdo
fotoelétrica ¢ muito mais importante em metais pesados
como o chumbo, do que em aluminio. Por outro lado, a
dependéncia em relagdo a energia da radiacdo ¢
inversamente proporcional a (41)"? a se¢do de choque
decresce rapidamente com o aumento da energia, para
um mesmo material.
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Figura 4 — Curva da dependéncia energética da
emissao TL.

Na area da dosimetria usa-se a grandeza denominada
numero atomico efetivo Z4x

Zy=Z-B (3)

Onde Z ¢ o niimero atdmico rela do atomo e B¢ o
fator de blindagem.

O calculo de Zj4 envolve varios fatores como a
energia do feixe usado, camada eletronica no qual estd o
elétron considerado, etc.

No caso da alumina temos que o0 Z.4¢ baixo, igual a
10,2, o que estd de acordo com os resultados
experimentais apresentados, pois em energias baixas sua
emissdo TL foi praticamente constante se levarmos em
conta os desvios padrdes devido aos erros
experimentais. Houve uma queda na emissdo TL para o
feixe com energia de 40,75 keV, talvez ja devido a
diminui¢do do efeito fotoelétrico. Sabendo que o Z. da
alumina esta abaixo do aluminio puro, ¢ esperado que os
limites citados anteriormente também sejam deslocados
para energias inferiores, ou seja, o limite de
predomindncia entre o efeito fotoelétrico e
espalhamento Compton para a alumina estd abaixo de
50 keV.

O valor de Z. ¢é importante na dosimetria;
dosimetros com Zg proximo ao da amostra a ser
monitorada fornecera um resultado de dose que ndo
necessitara de grandes corregoes. No caso da dosimetria
de tecido humano temos que o Z.x = 7,6, ¢ o dosimetro
utilizado comumente nesta monitoragao ¢ o LiF: Mg, Ti
com Zg = 8,2; estes valores foram calculados para
feixes com energia de 30 keV [1].

4. Conclusédes

Pode-se concluir que foi possivel obter um
dosimetro com boas qualidades para ser aplicado em
diversos equipamentos que utilizem fontes de raios-X,
apresentando baixa dependéncia energética, alta
sensibilidade e alta reprodutibilidade, mesmo que a
quantidade de material utilizado tenha sido muito
reduzida.
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Também foi possivel observar a aproximagdo do
limite de predominéncia entre o efeito fotoelétrico e o
espalhamento Compton, uma vez que a intensidade de
emissdo TL foi significativamente reduzida ao se
aproximar a energia do feixe a 50 keV.

Este estudo permitiu concluir que o material em
questdo pode ser usado em sistemas de radioterapia e
diagnostico que operam com energias abaixo de 40 keV
sem que qualquer corregdo significativa seja necessaria.

Obviamente, ¢ importante fazer um teste
comparativo utilizando energias mais altas, sendo
radiagdes comumente utilizadas em radiodiagndstico e
radioterapia. Estes ensaios, entretanto, serdo abordados
em trabalhos futuros.

Pelas propriedades observadas, mediante os
resultados de MET, podemos supor que a mecanica de
emissdo TL esta relacionada a formagdo da estrutura
MgAL,O, sobre a superficie dos aglomerados de
cristalitos. Este fendmeno sera observado em trabalhos
futuros.
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