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RESUMO

Neste trabalho sdo estudados, basicamente, quatro

diferentes topicos da Termoluminescéncia (TL): (a) Fenomenologia,

onde se propbe uma nova forma de se analisar a composigdo das
curvas de TL, em termos de seus picos elementares. Esta analise
baseia-se na propriedade que os picos de TL tem, de mudarem suas
posigdes relativas, para diferentes velocidades de aquecimento,
Observa-se gue as posigbes relativas entre dois picos podem ateé
mesmo se inverter, caracterizande um efeito ainda ndo apresentado
na literatura, aqui chamado de Efeito Turbo-TL. PropbGe-se também
gque o pico 3 de LiF seja decomposto em trés picos situados em 144,

162 e 183°C, para B=1,5°C/s: (b) Instrumenta¢do, onde se constréi

um aparelho microcomputadorizado para medidas de TL e
desenvolve-se uma série de programas computacionais para varias
finalidades, p.e. deconvolugido das curvas de TIL. em seus picos
elementares, manipulagdo de dados armazenados, automatizagdo de
experiéncias, etec; (¢) Datagbes para Geocronologia, onde se
efetuam as datagbes de varios contextos geoldgicos, e se observa
gque a sensibilidade das amostras de quartzo estudadas, ndo se
altera devido a ciclos de irradiagac UV + B8 ou 7y. Esta
caracteristica permite a expansdoc dos limites de datagdo a regido
de crescimento, ndc linear, de TL com a Dose. (d) Desenvolvimento

de uma nova aplicagdo para os dosimetros termoluminescentes, como

termbébmetros com meméria. Esta aplicagao baseia-se nas diferengas
entre as meia-vidas das diferentes armadilhas TL. Utilizando-se o
IiF (TLD-100) foi possivel registrar (em 69 dias) pequenas
diferengas entre dois regimes térmicos com mesma temperatura média

e histogramas de temperatura muito préximos,
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INTRODUGAO

I.1 - O FENOMENO DA TERMOLUMINESCENCIA

A Termoluminescéncia (TL) tem sido observada, en
diversos niveis de compreensao, desde a idade média
(McKeever-1985). E a 1luz que alguns materiais (isolantes ou
semicondutores) emitem ao serem aquecidos, e gue nao resulta da
incandescéncia destes materiais. Em outras palavras, a TL pode ser
entendida como uma luminescéncia cujo momento de disparo é
termicamente controlado. Dentro desta i1déia, para a produgdo de TL
tém-se os sequintes passos:

- deve-gse fornecer energia, que ficard em parte armazenada, a um
dado material TL. Esta energia & fornecida, normalmente, através
de radiagdes lonizantes (ralos-a, -8, -7, -X). Outras formas de
eXxcitagdo serdo discutidas na préxima segao.

~ depols de excitado, o material TL deve ser aquecido, e havera
entdo 1liberagao da energia armazenada com produgdo de luz

(luminescéncia).

Desta forma, para que se produza novamente a TL, sera necessario
"carregar" outra vez o material TL, com nova "dose de energia".
Este & um ponto para o gqual se deseja chamar a atengdo, pois

estard implicito ao longo deste trabalho.
I.2 - A LUMINESCENCIA

Luminescéncia é o nome dado a luz emitida por um
material, em resposta a uma prévia excitagdo (excluindo-se
novamente a incandescéncia). Varias sfdo as formas de se eXcitarem
amostras para que se produza a luminescéncia e o fendmeno assinm
produzido, recebe nomes relativos a forma de eXcitacao utilizada.
Por exemplo:

-~ fotoluminescéncia: excitagdo por fétons da regido do espectro

visivel e Ultra Violeta (UV).



- radioluminescéncia: excitag¢ido por fontes radicativas {(«, B, ¥,

etc).
_ catodoluminescéncia: excitagdo por ralos catoédicos (feixe de

elétrons).

- quimioluminescéncia: excitacgéo proveniente de uma reagao
guimica.

— triboluminescéncia: excitacao proveniente de esforgos mecadnicos,
p.e. atrito.

- eletroluminescéncia: excitacdo por campos elétricos alternados.

- bioluminescéncia: excitag¢édo bioquimica.

- sonoluminescéncia: excitagdo por ondas sonoras.

- efeito Cerenkov: particulas relativisticas em meios refringentes

Sdo varios os mecanismos que podem produzir
luminescéncia e, por 1isto, costumam-se dividir os fendmenos
luminescentes em dois grupos :

(a) Fluorescéncia: gquando a luminescéncia ocorre como resposta
imediata a excitacdo, independentemente da temperatura.

(b) Fosforescéncia: quando o tempo decorrido entre a excitagdo e a
luminescéncia é fortemente dependente da temperatura.

Todas as amostras analisadas neste trabalho foram
excitadas por radiagdo-g ou -y, desta forma, usando da
nomenclatura acima apresentada, a luminescéncia (fosforescente)
observada deveria receber o nome de radioluminescéncia, ou como
razoavelmente propdem alguns autores (p.e. Trzesniak - 1985):
Radiotermoluminescéncia (RTL). No entanto, devido ao fato desta
luminescéncia ter sideo estudada ao 1longoe de anos, dentro do
contexto das Relaxagfes Termicamente Estimuladas, tornou-se
conhecida na literatura internacional por Termoluminescéncia e,
por isto, ela assim o sera chamada neste trabalho.

Devido ao frequente uso das palavras
Termoluminescéncia e Termoluminescente, estas serdo abreviadas
indiferentemente por TL ao longo do texto, uma vez gue ndo existe

perigo de confusao de idéias.



I.3 - APLICAGQOES DA TL

A TL tem encontrado aplicag¢des, como uma técnica

experimental, em diversas areas do conhecimento. Algumas suas

aplicagdes mais importantes sao:
I.3.1 - DOSIMETRIA DE RADIAGAO

Detetores de radiacdo, como o contador Geiger ou
contador de cintilacées, fornecem leituras instanténeas a respeito
de um dado campo de radiagao. Dosimetros Termoluminescentes (TLD)
por outro lado, fornecem o valor (integral) da dose de radiagao
absorvida por uma pessoa, por exemplo, ao longo do tempo. Esta & a
Area mais importante de aplicagdo da TL, pois este controle é
muito importante em usinas nucleares, na pesquisa basica, na
medicina, na odontologia, na industria, ou em gqualquer lugar onde

pessoas possam estar expostas a radioatividade.
I1.3.2 - DATACOES ARQUEOLOGICAS E GEOCRONOLOGICAS

Conforme sera apresentado em maliores detalhes no
cap.3, pode-se estabelecer a idade de eventos através da TL,
usando-se do fato de na natureza haver uma pequena radioatividade
ambiental e de ter havido, eventualmente, um momento (Idade=0) em
que a TL de um mineral, compondo um contexto que se deseja datar,
foi apagada. bai, conhecendo-se é sensibilidade ' (resposta de TL em
funcido da dose de radiacgdo absorvida) deste mineral e o valor da
radioatividade ambiental, o que & feito através de varias teécnicas
de laboratério, pode-se calcular quanto tempo seria necessario
para se reproduzir, nestas condigdes, o mesmo valor de TL,

apresentado no momento da coleta da amostra.
I.3.3 - ESTUDOS DE DEFEITOS EM SOLIDOS - FISICA BASICA

A TL, conforme sera discutido no cap.l, esta



intimamente relacionada com defeitos da estrutura cristalina. Em
principio, acredita-se due descontinuidades na rede cristalina,
devido a defeitos de cristalizagdo ou, devido a presenga de
impurezas, constituem pogos de potencial elétrico que podem reter
portadores de carga e depois, sob aquecimento, produzir a TL.
Embora esta técnica seja muito sensivel a tragos de impureza, nao
se conhece, na maioria dos casos, o papel exato que estas
impurezas desempenham na produgdoc da TL. Por exemplo © LiF, gue &
o material que mais foi estudado pela técnica da TL, tem tido
varios modelos que tentam explicar seus mecanismos de produgado de
TL. Cada um destes modelos pode explicar alguns fatos
experimentais, mas ndo todos. Talvez o melhor resumo desta
situacdo seja o de McKeever (1986). Embora haja grande dificuldade
de se interpretar resultados, sob o ponto de vista da estrutura de
defeitos, quando fornecidos pela TL somente, a sua associagdo com
outras técnicas (p.e. Ressondncia Eletrdnica Paramagnética,
Absorcdo e Espalhamento Otico, Foto e Termo Condutividade) pode

geralmente ser bastante proveitosa.
I.4 - REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

A TL tem sido alvo de incontdveis publicag¢des, no
entanto, para um contacto amplo com suas diversas faces,
recomenda-se uma consulta inicial &s obras de McKeever (1985),
Horowitz (1984) e Chen & Kirsh (1981), que incluem cerca de 2.000

referéncias.
I.5 = ESTE TRABALHO

Neste trabalho faz-se uma pequena viagem pelo mundo
da TL, onde sdo explorados dois de seus pilares basicos: o tempo e
a temperatura. Nesta viagem, colaboragdes sao trazidas aos
seguintes dominios:
- fenomenologia (cap.1),
observacao tedrica, de uma nova possibilidade de resolugao de



espectros de TL, em seus picos elementares, baseada num
efeito nunca mencionado na literatura.

- instrumentacdoc (cap.2),
desenvolvimento de projeto e montagem de sistema de medida de
TL, capaz de oferecer novas possibilidades de analise,
praticidade e confiabilidade. Desenvolveu-se também, uma
série de "softwares" (programas computacionais) que permiten,
dentre muitas outras fungdes, a andlise dos resultados por
ajustes graficos, e por ajustes numéricos, apresentados no
cap.2 e empregados no desenvelvimento do cap.4.

- datacgdes geocronecldgicas (cap.3),
desenvolvimento de estudos que Justificam o empregoe da
regeneracgido da curva TL, por radiagdo UV sclar, em datagdes
de dunas de areila (quartze), fora da regido 1linear de
crescimente de TL x Dose. Istoe significa a expansao dos
limites de datacgdo do quartzoe por TL.

Além das colaboracgdes acima citadas, este trabalho

praopde também:

- nova darea de aplicagdc para a TL (cap.4).
Nesta nova aplicacdoc, materiais TL atuam como Termémetros
Termoluminescentes (TLT) providos de memdria. Desta forma
pode-se calcular um histograma de frequencias de
temperaturas, vividas pelo TLT, ao longo de intervalos de
tempo, gque sdo fungdo da estabilidade térmica dos picos de
TL, envolvidos nas medidas. A memdria destes termdmetros esta
relacionada com © numero ‘de picos de TL envolvidos nas
medidas, e que sdoc sensiveis a temperatura que se deseja
medir. Conforme discutido no cap.4, é permitida a expansao de

memdria dos TLT.

Este trabalho foi escrito com a intengéo de ser claro e
de facil compreensidc, mesmo para aqueles que ndo sdo especialistas
da area de TL, muito embora, isto se torne bastante dificil, em
algumas situagdes, onde um tratamento mais formal e profundo se

faz necessario.



CAPITULO 1

FUNDAMENTCS TEORICOS E ANALISE POR TL

Neste capitulo sera apresentado um resumo dos
principais modelos desenvolvidos para a interpretagdo do fendmeno
da TL e de como utilizad-los na anadlise por TL. Depois, na segao
1.3, sera brevemente discutida a possibilidade de inversao da

posigdo relativa de picos de TL, nunca mencionada na literatura.

1.1 - MODELOS PARA A TL

¢ fato da TL vir muitas vezes acompanhada de
aumento de condutividade elétrica, sugere gue a TI. possa ser
entendida em termos de um modelc de bandas de energia, onde
portadores de carga s&o liberados de pogos de potencial elétrico
(armadilhas) para depois se recombinarem, emitindo 1luz, o gque

provocaria também nova redugdoc da condutividade.
1.1.1 - A TL SEGUNDC UM MODEIC DE BANDAS SIMPLES

Dentro da idéia do modelo de bandas, as impurezas
(e defeitos em geral) desempenham papel de fundamental
importincia, por constituirem niveis de energia dentro da zona de
energia proibida de um semicondutor. Reforgando a ideia deste
modelo, o importante papel das impurezas tem sido comprovado
experimentalmente, em praticamente todas experiéncias de TL.

Neste modelo, a TI. pode ser entendida como uma
histdéria que se desenvolve em 4 atos, conforme serda explicado
abaixo (seg¢des 1.1.1.1, 2, 3 e 4). Na fig.1.1l, um "buraco" (carga
positiva devido a auséncia de um elétron) é retido num centro de
recombinacaoc, mas histéria andaloga poderia ser descrita, onde o

elétron permaneceria retido em um centro de recombinagio.
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Fig.1.1 - Modelo simples de TL em que o elétron escapa antes do
buraco: (1) absorgdo de energia (ionizagao), (2) armadilhamento,

(3) fuga da armadilha, (4) recombinagdo TL.

1.1.1.1 - ABSORCAO DE ENERGIA

A energia gue resultara em TL ¢é inicialmente
provida por radiag¢des ionizantes, gque tem como fim ultimo, para
efeito de prodﬂgéo de TL, a capacidade de deslocarem portadores de
carga para niveis metaestaveis mais energeticos. A radiagao
ionizante, ao incidir sobre a matéria ( ver apéndice A), cede
guase toda sua energia ao meio eletrénico, provocando ai uma
grande agitagdo, onde uma grande faixa de energias pode ser
encontrada. Quanto a parte da radiagao que ndao foi absorvida pela
interacéao inicial, ela pode: ou escapar do cristal,
particularmente se sua energia se situa fora da banda de absorgao;
ou ser absorvida pela matéria (a) excitando, ou mesmo ionizando,
Atomos da rede ou impurezas, (b) fornecer sua energia para a
desexcitacdo de centros de recombinagao (ver a proxima segao).

Estas radiag¢des, no gque diz respeito ao presente trabalho, sao



principalmente as radiagdes eletromagnéticas (raios-UV e -y) e

particulas carregadas (B).
1.1.1.2 - ARMADIILHAMENTO

Uma vez livres (excitados a banda de condugao), os
elétrons passam a percorrer a rede cristalina, repartindo suas
energias com outros elétrons, através de choques inelasticos.
Destas colisdes resulta a simples excitagdo ou a 1ionizagado, e
assim, novos elétrons livres passam também a percorrer a rede
cristalina, efetuando, por sua Vez, novas colisdes. Esta
termalizacgao, produzindo também fonons e foétons que podem, por sua
vez, voltar a interagir com a matéria, resulta na produgao de uma
"cascata” de elétrons secundarios, cuja energia média val se
tornando cada vez menor. Quando os elétrons atingem o 1limite
minimo de energia da banda de condugdo: ou eles voltam ao seu
estado fundamental, recombinando-se com um buraco existente na
rede; ou, ja ndo tendo mais energia suficiente para vencer a
atragao coulombiana de alguns defeitos cristalinos, ficam
armadilhados por pogos de potencial (positivo), chamados
normalmente, na literatura da TL de "armadilhas". Simultanea e
analogamente, ao movimento dos elétrons, seus respectivos buracos
deslocam-se pela banda de valéncia e podem também ficar presos em

armadilhas de potencial negativo.
1.1.1.2.1 - Alguns Exemplos de Defeitos Cristalinos

Embora ndo se pretenda, neste trabalho, estudar a
correlacdao entre defeitos cristalinos e TL, o que, alias, deveria
ser feito conjuntamente, através de varias técnicas de analise,
nesta seCdo serdo citados alguns exemplos, a titulo de ilustracao,
onde ocorre o armadilhamento de cargas. _

Pependendo das caracteristicas particulares a cada
rede e impurezas, eventualmente presentes, varias sao as
possibilidades de se formarem os defeitos. Para exemplificar,

serao tomados: o Quartzo, materia de estudo do cap.3 e; o Fluoreto



de Litio, matéria de estudo do cap.4.
- Defeitos do Quartzo (5102)

Um dos principais defeitos que o quartzo pode
apresentar é devido a vaga deixada pela saida de um atomo de
Oxigénio (0). Defeitos assim caracterizados s&o chamados de:
centros-Ef. O centro-E; caracteriza-se por uma vaga de O e por ter
um elétron desemparelhado em um dos atomos de Si (nao
equivalentes). Isto provoca também uma distorgaoc local na rede
cristalina. O centro-E] caracteriza—-se pela presenga de um proéton
na regidao da vaga do O. O centro—E; caracteriza-se pela preseng¢a
de um ion OH na regido da vaga do O.

Defeitos podem também surgir, devido a ligagdes
interrompidas entre os atomos de Si e O. Desta forma o O atua como
uma armadilha para buracos, e o Si1 numa armadilha para elétrons.

outro tipo de defeitos que se pode encontrar no
quartzo é devido a presenga de impurezas na rede cristalina. O
Aluminio (A13+) em substituicio ao Si, resulta numa armadilha para
buracos. VArios outros &Atomos-impureza podem também desempenhar

importantes papéis de armadilhamente de cargas, p.e. Ge, Li.
- Defeitos do Fluoreto de Litio (LiF}

"Este material apresenta, como todos os demais
haletos-alcalinos, varios possivéis defeitos capazes de armadilhar
cargas elétricas (Kittel-1978 e Horowitz-1984}, p.e: Centros-F,
-F,, -M, -R, -V, -V, -H.

Um caso bastante complexo, e de especial interésse,
é aquele em que o LiF é dopado com Mg e Ti, pois isto resulta numa
combinagdo muito favoravel a dosimetria por TL: sensibilidade e
equivaléncia, em termos de absorgdo de energia, com o tecido
humano. Neste caso, tanto o Mg, como o Ti, s&oc adicionados em
quantidades especificas (ver segao 4.2.1) para melhores
caracteristicas TL. Nesta matriz, o My pode se agrupar, formando
complexos trimeros com 3Mg & Ti, e acredita-se (McKeever-1986},



que este seja o principal defeito responsavel pelo pico
dosimétrico deste material (ver cap.4). Este estado de agrupamento
dos Mg ndo &, no entanto, constante. Varia, em fungaoc da
temperatura, concentrando mais, ou menos atomos de Mg e,
dependendo desta concentragio, tem-se diferentes caracteristicas
TI,. Dentro desta idéia, o pico dosimétrico poderia ser o resultado
da decomposigao de um trimero (resultando num dimero - 2Mg & Ti),
acompanhada da liberagdo de carga (ver segao 1.1.1.3), e
subseqilente emissdo de TL na regido do Ti. Ainda como consequéncia
deste modelo, ndo seria de se esperar que o formato do pico de TL,
resultante desta recombinacgiao, estivesse relacionado (ver segbes
1.2) com o potencial elétrico (energia de ativagdo) da armadilha
trimero, nem com a armadilha dimero, mas sim, com as proprias
caracteristicas da dinamica com que se processa a transigdo

(trimero — dimero).
1.1.1.3 - FUGA DAS ARMADILHAS

Varios sido os mecanismos que podem fornecer energia
para que portadores de carga, armadilhados em defeitos
cristalinos, escapem deste potenciais atrativos, p.e. fonons,
fétons, campos elétricos. A TL trata do caso em que a fuga é
termicamente estimulada, ou seja, onde a energia € provida por
fonons, através da interagdo com a rede cristalina, conforme
comentado na Ihtrodugao. .

Na fig.1, a probabilidade (pP) de escape dos
portadores de carga (elétron e buracos) ¢ dada pela edquagao de

Arrhenius:

p = s exp ["'EgT ] {(eq.1.1)

onde:
s €é o fator de frequéncia {ou frequencia de tentativa de

escape), usualmente interpretado como o numero de vezes (por

segundo), que um elétron (ou buraco) armadilhado interage com
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os fonons da rede, multiplicado pela probabilidade de
transicgdo;

é a constante de Boltzman;
é a temperatura da rede (em graus Kelvin};

e [ [

(energia de ativagdo) é a barreira de potencial que os

portadores de carga precisam vencer para escapar.

Costuma-se diferenciar centro de recombinagdo, de
armadilha, da seguinte forma: até o instante em que elétrons e
buracos sdc presos pelos pogos de potencial, fala-se apenas de
armadilhas, mas a partir do ponto em que um deles escapa de sua
"armadilha", diz-se que © outro permaneceu preso no "centro de

recombinagdo".
1.1.1.4 - RECOMBINAGAO

Um dado portador de carga, depois de ter escapado
de sua armadilha, passa novamente a percorrer a rede cristalina.
Nesta viagem estaria novamente sujeito aos diversos potenciais
coulombianos e, entdo, sob o ponto de vista da TL, 3 distintas
situagdes poderdo ocorrer:

- re-aprisionamento por outra armadilha

- recombinagdo com um centro ndo produtor de luz, onde a energia é
dissipada em forma de fonons

-~ recombinacgao com a produgac de luz TL.

Uma caracteristica deste modelo é que a0 se aquecer
continuamente uma amostra TL, previamente irradiada, aumenta-se
exponencialmente a probabilidade de escape de cada portador de
carga armadilhado, e diminui-se exponencialmente o numero de
portadores ainda armadilhados. Este mecanismo levaria a produgao
de um tunico pico de TL. Além disto a luz emitida deyveria ser
monocromatica. Como a experiéncia mostra que este nao € caso
geral, pelo contrario, ndo se conhece um unico exemplo na natureza

em que isto acontega, propde-se o proximo modelo:
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1.1.2 - O MODELO DE VARIOS NIVEIS

Este modelo é uma extengdo do modelo apresentado na
secdo anterior. Admite a presenga de varios centros de
armadilhamento (armadilhas) e de varios centros de recombinagao,
cada qual com suas caracteristicas proprias de E e s. Varios picos
de TL, compostos (ou ndo) por varios comprimentos de onda para a

luz emitida, s&o entio, facilmente explicaveis.
1.1.3 - O MODELO DE TL POR TRANSICOES LOCALIZADAS

Neste modelo, devido a proximidade fisica das
armadilhas de elétrons e buracos, considera-se a recombinagao sem
a passagem do elétron pela banda de condugao (ou do buraco pela
banda de valéncia). Duas distintas situag¢bes sado possiveis :

1 - um dos portadores de carga é termicamente excitado,
conseguindo suficiente energia para vencer a barreira de
potencial que o detinha, o que se da também devido a forcga
atrativa de seu vizinho.

2 - um dos portadores atravessa a fina barreira de potencial por
Efeito Tunel. Este mecanismo ndac pressupbe excitacdo térmica e
da-se, portanto, em gqualguer temperatura. Este efeito ¢é
conhecido pelo nome de "desvanecimento andémalo", em contraste
com o "“desvanescimento térmico" que pode ser tratado pelas

equagdes fenomenoldgicas da TL (ver aplicagdo na segao 4.1.1).
1.1.4 - O MODELO DE TL POR MOBILIDADE IONICA

Visocekas (1979) propos um modelo onde a
recombinagdo se da, como no caso anterior, sem a passagem de
portadores de carga pelas bandas de valéncia ou condugdaoc. Mas
diferentemente daquele caso, nAo é necessario que as armadilhas
estejam proximas, pois agora as armadilhas-centros de recombinagao
sdao méveis. Em outras palavras, € todo o centro que se desloca,
formado pela carga e pelo defeito que a aprisiona. Por esta razao
este modelo foi chamado por seu autor Modele do "Porta Avides".
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Uma vez dque a mobilidade idénica depende da temperatura, a TL
produzida por este mecanismo também o sera, no entanto, a energia
de ativagdoc térmica da carga armadilhada, nada tem a ver com o
processo de recombinagéo.

Varios outros mecanismos que interferem de alguma
forma na produgdoc de TL poderiam ser também discutidos, p.e. o
"quenching térmico", onde a intensidade da luz TL, nac € uma
fungdo direta do nUmero de portadores gque se recombinam, devido a
um aumento da probabilidade de uma recombinagdo nao radiativa. No
entanto, para o desenvolvimento deste trabalho, sera suficiente
considerar-se, apenas, a TL devida a armadilhas que podem ser
descritas pela eq.1.1, e onde a probabilidade de recombinagao

radiativa é constante.

1.2 - ANALISE POR TL

Nesta seg¢do sera mostrado como a analise por TL
pode determinar parametros caracteristicos de armadilhas TL, tais
como E, s e a cinética de recombinagdo, este Utimo relacionado com
a probabilidade de rearmadilhamento.

Tomando-se o caso hipotético, do modelo da segdao
1.1.1, em gue um dado material exibe um Unico pico de TL, a
equagdo gue descreve TL x T, fornecendo o formato da curva, a
posi¢Ado do maximo e outras propriedades de TL, € baseada na

equacgaoc de Arrhenius (eq.1.1).

dn E g (N -n )
c =(-1)Ems exp[— ° ]][1— ML S ] (eg.1.2)
dt °° kT o (N_-n_)+on
e
dn
I(t) = — ° (eqg.1.3)
dt
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= concentragiao de elétrons armadilhados no instante t

onde n_
n = concentragao de buracos armadilhados no instante t
s = fator de freqiéncia dos elétrons
E = energia de ativacgdao dos elétrons
k = constante de Boltzman
T = temperatura em graus Kelvin
o= secdao de choque dos elétrons, para recombinag¢do TL
o = secido de chogque dos elétrons, para re—armadilhamento
Ne = concentragaoc de armadilhas para elétrons
n = concentracio de elétrons armadilhados no instante t,

A probabilidade de rearmadilhamento de elétrons é

dada pelo produto da segdo de choque de rearmadilhamento pelo

namero de armadilhas disponiveis: o, x (N;ﬂ%). Se esta
probabilidade for muito menor que a probabilidade de recombinagéo
com produgac de TL: oax02-ne) « oxn o, entaoco as eq.1.2 e 1.3 se
(o3

escrevem:

dn E

I(t) = - “=ns exp[— ° ] (eq.1.4)
dt c e kKT

Sendo a variagdo da temperatura, linear no tempo (eq.1.5)
T =8 x t + TO {eq.1.5)

a eq.1l.4 da origem a conhecida expressao para curva de TL de

cinética de primeira ordem (Randall & Willkins-1945).

I(t) = ns exp(— ————ET ] exp[—J —g exp[— % ]dT] (eq.1.6)

onde, considerando-se a possibilidade do portador de carga

armadilhado no centro de recombinagdo, ndo ser necessariamente um
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buraco (hipdtese da fig.l1l.1l), tomou-se de uma forma geral n, s, E
e N, como ©os parédmetros relativos ao portador de carga gque val
escapar da armadilha, para se recombinar com o outro que ficou
preso no centro de recombinagéo.

Este é um produto de duas exponenciais, onde a
primeira estd relacionada com a probabilidade de um dado portador
escapar da armadilha, e a segunda, com o numero de portadores
ainda armadilhados. Com o aumento da temperatura, a primeira
exponencial cresce enquanto que a segunda decresce, desta forma
este produto deve apresentar um pico que sera estudado, pela sua
forma, mais adiante.

Considerando-se agora, © caso em dgue:

a) a segdo de choque para rearmadilhamento é igual a segdo de
choque para recombinagéo (o; =0)

b) o numero de elétrons armadilhados €& igual ao numero de buracos
armadilhados (n,=n)

entdo, as eq.1l.2 e 1.3 podem ser escritas como:

I(t) = - = =" seexp[-— Fo ] (eg.1.7)

Tomando novamente a variacio de temperatura linear
(T = B x t + TO), e considerando-se a ambivaléncia deste
modelo,para elétrons e buracos, a solugido da equagdo diferencial
acima é a expfesséo (eq.1.8) da.TL, para cinética de recombinagdo

de segunda ordem, de Garlik & Gibson (1948).
n

I(T) = (eq.1.8)

De uma forma geral, onde se incluem casos em gue as

secdes de choque ndo sdo, nem muito diferentes, nem iguais, mas da
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mesma ordem de grandeza, tem-se a cinética de ordem geral, na

forma diferencial (McKeever-1985).

s E
I(T) = n — exp[— ] (eq.1.9)
N kT

cuja solugdo, desenvolvida para b # 1, é a expressdo para cinética

de ordem geral

s n, exp[———%ﬁ]
I(T) = ) (eq.1.10)
[1(—21)" o~ By ]dT]

(b-1)

onde s"

i
']

Das egqg.1.6, 1.8 e 1.10 obtém-se as curvas de TL,
caracteristicas para cada ordem de cinética de recombinagéo.
Quanto maior for a ordem da cinética, maior sera a segao de chogque
para re-armadilhamento de portadores, e mais tempo sera gasto ate
que finalmente se efetue a recombinagdo TL. Por esta razao, as
curvas de TL serdao também mais largas e deslocadas para
temperaturas mais altas (Levy-1983). Através das mesmas equagdes,
a largura e posigdo das curvas de TL também estéo relacionadas com
os valores de E e s, por isto, até mesmo em se tratando da simples
comparacdo entre duas curvas de TL, torna-se dificil de se dizer,
somente pela observagido, gqual o termo de comparagio existente
entre as caracteristicas TL, de uma e de outra curva. Baseado
nestas equagdes, varios métodos foram propostos para o calculo dos

diversos parametros envolvidos.
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Um fato de especial importdncia para a dosimetria
(e as datagdes por TL - cap.3), & gue enquanto as curvas de TL
para uma dada armadilha, com cinética de primeira ordem, sao
proporcionais entre si, as curvas de TL com cinética diferente de
um tem sua forma e posiclo alteradas, em fungdo da concentragao
inicial de portadores armadilhados. Levy (1979) fez um estudo
sobre curvas de cinética 1 e 2 e mostrou gue, caso a cinética néao
seja 1, medidas gque requerem gue a emissdo de luz seja
proporcional a quantidade total de carga armadilha, devem tomar a
integral do pico todo, e concluiu gque somente a area, e nao a
altura do pico, deve refletir a radiagdo absorvida pela amostra.
Este é um fato de especial importancia para as datagbes por TL
(cap.3), onde trabalha-se normalmente com a altura de picos, para

evitar a contribuiciac de picos satélites instdveis no tempo.
1.2.1 - DECAIMENTO ISOTERMICO (TL x t)

A analise, por decaimento isotérmico da TL com o©
tempo, é feita mantendo-se a temperatura fixa, e suficientemente
alta, para que as armadilhas que se deseja estudar permitam uma
lenta, porém, observavel fuga de portadores de carga.

Para o casc em gue a cinética de recombinagao e de
primeira ordem, sendo a intensidade de TL, I(t) = n x p, onde n é
o numero de portadores de carga armadilhados no instante t, e p

dado pela eq.1.1, pode-se escrever, apés integragao:

I(t) = I, exp[ ~s t exp(- EE—T)] (eg.1.11)

onde I0 = intensidade de TL no instante to'

Esta equaci&o mostra gque mantendo-se a temperatura
constante, a intensidade de TL decai exponencialmente, e portanto,
um grafico de 1n(I/IO) x t, resultard numa reta cuja inclinagao
sera: -s exp(-E/kT). No caso da cinética nd&o ser de primeira

ordem, pode-se obter I(t), a partir da integragdo da eq.l.9.
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1.2.2 - ANALISE POR AQUECIMENTO {(TL x T)

A andlise por TL € feita, normalmente, através da
curva de emissdo de luz (TL) contra a temperatura (T), e em quase

todos os casos T varia linearmente no tempo (T =8 x £t + T ).
1.2.2.1 - Métodos de Crescimento Inicial da Curva de TL
Este métedo baseia—-se na fato das eq.1l.4, 1.7 e 1.9

pederem se reduzir, no inicio do crescimento da curva de TL, a

expressbes do tipo,
I(t) = A x exp [“‘ﬁg%ﬁ] (eq.1.12)

onde: A é uma constante, devido ao fato, de no inicio do
crescimento, n ser praticamente constante. Assim,

independentemente da ordem da cinética de recombinagao,

In[(I(t)] = 1n A - ﬁ x{%- (eq.1.13)

Desta forma, na regidoc do come¢go do crescimento, o grafico de
In [I(t)] x 1/T, resulta numa reta cuja inclinagdo fornece o valor
de E. ' .

Este método requef que o pico sob estudo esteja bem
isolado de seus vizinhos, Para tal, aplicam-se métodos de "limpeza
térmica" que, basicamente, tratam de eliminar, gradativamente, os
picos de mais baixas temperaturas.

Dentro das idéias de <crescimento inicial e
repetidos ciclos de limpeza, Gobrecht & Hofmann (1966) propuseram
o método de andlise por aquecimento fracionado, onde o aquecimento
é feito por muitos ciclos em que a temperatura sobe apenas alguns
graus {(em cada ciclo n permanece praticamente constante) e volta a

se resfriar novamente.
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1.2.2.2 - Métodos com alguns pontes da curva de TL

Tomando-se apenas alguns pontos de uma curva de TL,

obtida nas condig¢des da eq.l.5, pode-se analisa-la com relagdo (a)

ao seu formato,e (b) & posigdo do seu maximo (qﬂx).
a) O estudo do formato da curva de TL &, basicamente, um estudo de

b)

sua simetria, pois a forma da curva esti& relacionada com os
fatores E, s e b. Poucos pontos sdo usados, geralmente T e
m

ax
as mela larguras, tomadas acima e abaixo de T - Varios
métodos foram propostos para tratarem dos diferentes casos de
cinéticas de recombinagio (ver McKeever-1985).
Tomando-se a posigdo do maximo de uma curva de TL para
diferentes velocidades de aquecimento (8), pode-se calcular os
paradmetros E e s. Para casos em gue a cinética é de primeira

ordem, tem-se a seguinte relagdo:

BE/kTﬁax = s exp(-E/KT_ ) (eq.1.14)

b 4

Esta relacdo & obtida, tomando-se a derivada da eq.l1.6, igual a

zero. Num caso geral, deve-se zerar a derivada da eq.l1l.10.

1.2.2.3 - Métodos com a Curva de TL Completa

. Nestes métodos, toda a curva de TL €& utilizada.

Para tal analise tem-se as sedguintes opgdes,, onde se considera

também o crescimento da temperatura, linear no tempo.

(a) toma-se o logaritmo da eq.1l.9

I(T) s E 1
In [ ] = ln[—~——— + - — x (eq.1.15)

n® B N kK T

Dada uma curva de TL, n é calculado pela area sob a

curva. O grafico, onde se desenha ln{I(T)/nﬁ x 1/T, resultara
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numa reta, somente se o valor de b estiver correto. Neste caso, a

inclinagdo da reta fornece o valor de E, e o ponto de intersecgao,

s/N.

(b) - Ajustes por computador

Através de um computador, pode-se fazer variarem
todos os parametros (E, s e b) até que se obtenha o melhor ajuste.
0 critério usado para melhor ajuste é normalmente baseado na menor
soma dos quadrados das diferengas percentuais, entre pontos
teéricos e experimentais, tomados numa mesma temperatura. Nos
cap.2 e 4, a aplicagdo deste método sera acompanhada de detalhada
discussdo, pois neste trabalho foram desenvolvidos varios
programas computacionais para tal finalidade. Reforgando esta
escolha, McKeever (1985) faz extensa comparagdao entre os varios
métodos disponiveis e recomenda o ajuste por computador, para

calculos mais confiaveis.
Finalmente resta dizer que todos estes métodos sao

passiveis de erro, sempre que houver a presencga de picos satélites
ndo isolados, por isto, recomenda~se uma reflexao sobre a préxima

segdo.
1.3 - BREVE ESTUDO SOBRE O DESLOCAMENTO DE 'I'm x B: UM NOVO EFEITO

Mostrou-se, ha eq.l.14, que a posigédo (Tm) dos
picos de TL depende da velocidade de aquecimente (B). Varios
autores tem comentado dque 'I'm desloca-se para temperaturas mais
altas, a medida que se aumenta a velocidade de aquecimento (8). No
entanto, esta equagdo foi pouco explorada e pouco se disse sobre
as novas formas dos picos, e sobre suas novas posigdes relativas.
Para se desSenvolver uma maior percepgdo, com relagdo a estes
pontos, realizou-se um pequeno ensaio grafico usando-se o LiF, por
ser um conhecido exemplo de cinética de recombinagdo de primeira
ordem. Foram tomados os picos 2 e 3, segundo resultados e
nomenclatura de Sagastibelza & Rivas (1981). O0s resultados

reportados por estes autores, para B = 0,27°C/s, foram:
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pleo 2 E, = 0,69V s, = 107 s~
= (tab.1.1)
pico 3 E3 = 1,089V 53 = 10 =
Neste trabalho, resolveu-se a equacgéo

transcendental 1.14, para os deis picos da tab.1.1, onde foram
tomados valores de B8 compreendidos no intervalo de 0,25 a 1°C/s.
Na fig.1.2, a temperatura do maximo de cada pico é mostrado enm

fungao de B.

T(C)
]
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.= PICO2
,n"e L x XX X PICO 3
[ > K"xxx
i40 - .;;xxxxx
[138°C_ ﬁﬁ’:"
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130 X . |
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xx @ I
x . |
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o |
. i
i2o * I I i 1 =/j{°C/S)
025 068 1O
Fig.1.2 - Posig@o do maximo dos picos 2 e 3 do LiF, segundo dados

de Sagastibelza & Rivas (1981), em fungdo de vdrias velocldades de
aguecimento (B8).
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Observa-se entdo, que na verdade, nao existe
necessariamente, a consagrada hierarquia da TL, onde os picos séo
conhecidos (numerados) pela ordem em dgque se apresentaram en
algumas experiéncias. Em outras palavras, caso outras velocidades
venham a ser praticadas, esta ordem, para alguns picos, pode ser
invertida. Neste caso, o pico 2 (E = 0,69 eV; s = 10”7 8™ 'y, para
3>0,68°C/s, deveria ser chamado pico 3, e apenas para B<0,68°C/s,
deveria ser, realmente, chamado de pico 2!

Devido ao fato desta inversdo nunca ter sido
mencionada na literatura e, estar relacionada com a velocidade (de
aquecimento), esta sera referida, neste trabalho, por: Efeito
Turbo-TL.

Na fig.1.3, é& mostrada a evolugdo dos picos 2 e 3
da tab.1.1, em forma e posigdo, para diversos valores de B.
Observa-se que a variagdo destes valores, dentro de um intervalo
perfeitamente praticavel, experimentalmente, resulta na inversao
da posigdo relativa entre estes dois picos, tornando duvidosa a
sua nomenclatura.

Independentemente dos valores reportados por
Sagastibelza e Rivas (1981) estarem corretos, este estudo mostra
que, variando-se 8, seria, em principio, possivel resolver-se
picos de TL que estariam completamente sobrepostos (mesmo T para
ambos, para um dado valor BO). Excluindo-se o presente caso, onde
o Efeito Turbo-TL seria perfeitamente observavel (caso se
verifiquem os dados da tab.1.1), restaria saber se em outros
casos, B ndo seria inviavel devido a gquestées praticas do tipo:
contato térmico com a placa aquecedora, e condutividade térmica da
propria amostra. No entanto, talvez estes problemas possam vir a
ser superados, empregando-se outras técnicas de aquecimento, p.e.
Laser de COz. Desta forma poderia surgir um Novo Método, que se
somaria aos Métodos de Limpeza Térmica (segdo 1.2.2), para a
decomposicdoc de um espectro de TL em seus picos elementares. Disto
resultariam analises mais confiaveis a respeito dos parémetros TL

(E, & e Db), conforme a metodologia de ajustes graficos,

apresentada no cap.4.
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CAPITULO 2
INSTRUMENTAGAO: MONTAGEM DE UM LABORATORIO DE TL

Os resultados apresentados neste trabalho sao fruto
de grande esforgo no sentido de se ter um laboratdrio capaz de
realizar: (a) medidas acuradas e de alta confiabilidade e (b)
adequado tratamento de dados. Neste capitulo serido apresentados
alguns itens mais relevantes na montagem deste laboratério gque
conta com: um moderno aparelho computadorizado de TL; sistema
computadorizado para monitoramento de temperaturas, uma de suas
principais linhas de pesquisa (ver cap.4): sistema de
processamento de dados, com variado software voltado para a TL e

tarefas de apoio.
2.1 - ESTUDOS PRELIMINARES

Para que fosse possivel compreender e melhorar um
aparelho de que se dispunha, construido artesanalmente pelo prof.
G. Valladas do Centre des Faibles Radioactivités - Gif sur Yvette,
Franga, realizou-se primeiramente um estudo dos fundamentos da

instrumentacdo da TL.
2.1.1 - UM APARELHO LEITOR DE TL BASICO

Um aparelho leitor de TL & basicamente um
equipamento que aguece uma amostra, observando simultaneamente a
luz por ela emitida. Compde-se de um sistema controlado de
aquecimento e de um sistema de detecgdo da luz que a amostra emite

ao ser aquecida (fig.2.1).

2.1.1.1 - Sistema de Aquecimento da Amostra

-

0 sistema de aquecimento da amostra é composto por:
a) um forno, normalmente resistive, em atmosfera inerte, o que

impede a produgdao de 1luz via quimioluminescéncia, com a
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Fig.2.1 - Diagrama de um aparelho basico de leitura de TL
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consequente alteragdo da amostra. Em outras palavra, a atmosfera
neutra impede uma possivel reagdo do oxigénico atmesférico com a
amostra.

b) um contreolador de temperatura gue observa a temperatura do
forno através de um termopar, gerando entdo correntes elétricas,
que aplicadas a alimentagadao do forno, fazem com dgue sua
temperatura siga um programa de aquecimento, normalmente linear no
tempo (Temp = Bxt).

A linearidade do aquecimento €& muito importante,
quando se deseja estudar parémetros caracteristicos das armadilhas
através de equagdes que tratam da dindmica do processo, conforme
visto no cap.l. Embora este também seja © nosso caso, convém
lembrar que para aplicag¢des puramente dosimétricas, e neste caso
podemos incluir a dosimetria usual e as datagdes (argqueoldgicas e
geocronolégicas), o adquecimento linear nao €& de fundamental
importdncia. Desde gque o aguecimento seja reprodutivel, pode-se
calcular a dose de radiagdao depositada, através da simples
comparagac de Aareas, sob as curvas de TL (ou alturas de picos
guando a cinética for de primeira ordem), para diferentes doses
conhecidas de radia¢do. Estas considerag¢des também poderiam ser
entendidas em termos das equag¢des do cap.l onde a velocidade de

aquecimento seria em principio uma fungdo genérica g = f(t).
2.1.1.2 - Sistema de Deteg¢do de Luz

O Sistema de Detegdaoc de Luz de um aparelho leitor
de TL é tecnologica e conceitualmente mais complicado gue o
Sistema de Aquecimento. E composto por um Sensor de Luz e por um

Processador de Sinais.
2.1.1.2.1 - Senscr de Luz

A luz emitida por amostras termoluminescentes se
da, geralmente, nos comprimentos de onda da luz visivel e parte do
UV préxime. Nestas condi¢des, o sensor mais sensivel de gue se
dispée é o Tubo Fotomultiplicador (TFM). Seu principio de
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funcionamento baseia-se no efeito Fotoelétrico que permite
transformar a energia dos fétons incidentes em energia cinética de
elétrons que sdo arrancados de uma superficie (Fotocatedo). No
processo de absorgdo da luz, parte da energia dos foétons se perde
para due o elétron possa vencer a Fungdo de Trabalho
caracteristicamente baixa do Fotocatodo, mas, uma vez livre, o
elétron passa a ser acelerado pela agdo de uma série de "dinodos"
que apresentam entre si diferengas de potencial da ordem de 100 V
(por isso, os TFM precisam ser alimentados com alta tensdo). Cada
vez gque um elétron se choca com um dinodo, perde sua energia
cinética produzindo, no entanto, varios outros elétrons livres,
uma VvVez gque a Fungdo de Trabalho dos dinodos também &
propositalmente baixa. Desta forma produz-se um efeito de cascata
que acaba por gerar no seu ultimo estdgio, drosseiramente
estimando, cerca de 10° elétrons para cada foéton 1incidente no
fotocatodo, o que Jja significa um pulso de corrente
suficientemente grande para ser detectdvel no anodo (ultimo
dinodo). Este é o Sinal de Saida do TFM. O fato de tanto a
absorcdo fotoelétrica da luz gquanto a emiss8o secunddria dos
dinodos serem estocdsticos, did origem a um ruido que ndao pode ser
evitado.

0 sinal de saida, devido & incidéncia de 1luz no
fotocatodo , conforme processo descrito acima, é chamado de Sinal
Luminoso. Existem, no entanto, outros processos que podem resultar
também em sinals de saida e, neste caso, recebem o nome de Sinais
de Escuro ou Correntes de Escuro. Os processds que podem gerar
estes sinais sdo principalmente (ver apéndice B): emissdo
termoidnica e de campo elétrico, interacdc com radiagdes

ionizantes e pulsos idnicos
2.1.1.2.2 - Processador de Sinais

O sistema de processamento dos sinais provenientes
do TFM é o melio através do qual se obtém informagdes sobre a

intensidade de luz incidente sobre o fotocatodo. Este sistema sera

tanto melhor quando maior for a relagdo entre o sinal e o ruido
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por ele fornecida. A precisido das medidas de luz através de TFM
esta vinculada aos ruidos inerentes ao sistema de medidas, mas é
importante salientar-se gque, por ruido, deve-se entender uma
flutuagado estatistica, observada quando uma variavel estocastica é
amostrada, e nao, simplesmente, o wvalor absoluto da corrente de
escuro.

A natureza discreta dos sinais de saida dos TFM
permite gque o processamento destes sinais seja feito através de
duas concepgdes filoséficas diferentes: Integragdo de Pulsos e

Contagem de Fdétons. ,

-~ Integragio de Pulsos

A integragido de pulsos €& um processo onde se
associa a intensidade de luz que incide sobre o fotocatodo com a
carga elétrica acumulada em um capacitor, normalmente compondo um
circuito R-C. Todos os pulsos que chegam ao ultimo dinodo tém sua
carga elétrica somada (integrada) e, por isto, este sistema néo
diferencia sinais gerados no fotocatodo daqueles gerados durante o

estagio de amplificagdo (ruidos de escuro).

- Contagem de Fotons

Este & o sistema de processamento de sinais que
resulta em melhor relagido sinal/ruido, porgque pode diferenciar o
sinal do ruido, conforme discutido na se¢do anterior, através da
andlise da altura de seus pulsos. Por tratar dos pulsos
separadamente, esta livre da inércia, caracteristica dos sistemas
integradores, oferecendo, portanto, maior resolugdo entre picos de
TL.

Pode-se, também, considerar um sistema hibrido,
onde, primeiramente, os pulsos sdo tratados individualmente,
eliminando-se os pulsos muito altos e os muito baixos, e depois
integrados. Este sistema tem a vantagem de também eliminar ruidos,
sendo eletronicamente mais simples e econdmico, mas, por outro
lado, tem a desvantagem de apresentar inércia em sua resposta.
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2.1.2 - O APARELHO DISPONIVEL & MELHORIAS REALIZADAS

O aparelho construido pelo prof.Valladas (ver segao
2.1), em sua versdo original, pode ser descrito pela fig.2.1. Uma
analise detalhada fol realizada sobre cada um de seus moédulos, e
algumas modificagdes foram introduzidas, conforme apresentado a

seguir:
2.1.2.1 - Controlador de Temperatura

Seu controlador de temperatura baseia-se em um
transformador de nucleo saturavel, onde um enrolamento terciario,
comandado pela diferenga entre a temperatura programada e a
temperatura real, satura parcialmente o nucleo, produzindo no
enrolamento secunddario uma tensido, tanto menor gquanto maior a
saturagdo. Este sistema apresentava um bom funcionamento no que
diz respeito a parte de poténcia, mas a linearidade de sua rampa
de referéncia interna, apresentava bom comportamento apenas para
algumas velocidades de aquecimento (B). Trocou-se, entao, esta
parte do circuito por um sistema integrador de carga semelhante ao

da fig.2.11.
2.1.2.2 - Processador de Sinais e Aquisigdo de Dados

.0 sistema processador dos sinais, de um TFM
Phillips XP 2230 que compunha o aparelho, consistia em sistema
hibrido (contagem + integragdo de pulsos —~ ver segdo 2.1.1.2.2). A
saida era aplicada diretamente na entrada Y de um registrador X-Y,
enquanto que a temperatura era registrada no eixo X. Com este
sistema, a escolha, a priori, da escala do registrador grafico era
de fundamental importéncia, pois poderia resultar numa figura
muito pequena ou, no que seria plor, numa figura maior que os
limites do papel, implicando na completa perda da andlise e
amostra. A comparagdo entre medidas gque resultavam em figuras
razoavels também ndo era simples, devido ao fato das escalas nao

serem muitas vezes adedquadas.
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Para a aquisicio de dados digitalizados, decidiu-se
aproveitar um velho analisador multicanal Nuclear Data (512
canais) que tinha acoplado a si, uma perfuradora de fita de papel

Tally. A solugdo encontrada acha-se esquematizada na fig.2.2.
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Fig.2.2 - Sistema de aquisigdo de dados via multicanal
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Dentro desta idéia tem-se os seguintes passos:

o sinal do TFM é tomado diretamente sobre o anodo e amplificado

por um amplificador espectroscépico. Um capacitor (ceclocado em
série) isola a alta tensdo do anodoj;

- o sinal amplificado é aplicado a entrada de um discriminador
monocanal, seguindo o esgquema de um sistema de contagem de
fétons;

- paralelamente aos dols passos acima, a tensdoc do termopar ¢
amplificada por um amplificador, também construido para este
trabalho;

- os pulsos relativos a contagem de foétons e atensdo amplificada
do termopar sac aplicados as entradas do modulador de amplitude
(apéndice C). Este modulador emite pulsos de saida, cuja altura
é proporcional & tensdo do termopar e, cujo numero é
proporcional aoc numero de pulsos na entrada;

- os pulsos resultantes do modulador sdo aplicados ac multicanal.
Desta forma, cada canal fica associado a uma temperatura e sua

contagem, a intensidade de TL naquela temperatura.

2.1.2.3 - Apreciagac dos Resultados

Embora este sistema tenha exigido freqientes
calibragbées, para compensar desvios eletrénicos ("drift") do
multicanal, foi de grande valia na aquisi¢ao de dados referentes
ao caputulo 3, que foram posteriormente tranferidos e processados

num computador de grande porte.

2.2 - CONSTRUGAO DE UM APARELHO LEITOR DE TL COMPUTADORIZADO

2.2.1 - AS RAZOES DO PROJETO

0 desenvolvimento de um trabalho de pesguisa acaba,
naturalmente, por estabelecer demandas cada vez maiores sobre a
qualidade dos proprios sistemas de medida e de analise de
resultados. Desta forma, no desenvolvimento deste trabalho,

tornou-se desejavel um sistema de medidas de TL que reunisse todas
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as propriedades pretendidas para o sistema anterior (segdo 2.1.2)

com novas fungodes, enumeradas abaixo. Neste projeto duas

importantes qualidades serdo muito prestigiadas: confiabilidade e

praticidade. Pode-se, entédo, enumerar as segquintes

caracteristicas:

- aquisigdo de dados numéricos, para posteriores céalculos;

- maior resolucdo de picos, muitas vezes prejudicada pela inércia
caracteristica dos sistemas integradores de corrente;

- protegdo contra excesso de luz no TFM sem perda da amostra (ver
segdo 2.2.1), muitas vezes escassa ou de dificil preparagdo
como no casc das irradiagées B a altas doses, conforme sera
visto no cap.3 deste trabalho;

- protegdo contra perda de dados devido & ma escolha inicial da
escala do registrador grafico, o que também acarreta perda de
amostras e de tempo;

- auto calibragdo para permitir a comparagao de medidas ao longo
do tempo, durante o qual se alteram as caracteristicas do TFM e
da eletrdnica periférica; e

- analise espectral da luz através de filtros oticos.

A informatizacdo de laboratdérios de TL tem aberto

grandes perspectivas em varios setores de pesquisa bdsica e

aplicacdo , por exemplo, os calculos de parametros de armadilhas

via ajuste de dados (p.e. Mohan & Chen - 1970) podem ser
considerados (McKeever-1985) como dos mais eficazes. Calculos de
dose depositada em Dosimetros Termoluminescentes (TLD) também tém
sido feitos com limites minimoslcada vez mais baixos e com maior

precisdo. Além disto existe a tendéncia de se eliminar a

necessidade de tratamentos térmicos de baixa  temperatura

(Moscovitch et al. - 1984), o que possibilita ainda a determinagao

do tempo decorrido entre a exposigdo a radiagdo e a leitura do

dosimetro (Moscovitch - 1986). A técnica da Andlise TL Fracionada,
cujas vantagens apontou-se no cap.l1, deixa de ter uma de suas
maiores limitagdes: a grande guantidades de cdalculos envolvidos,
que, embora muito tedioso para um pesquisador, passa agora a ser
rapidamente executada por microcomputadores. Outras vantagens

introduzidas pelo uso de microcomputadores serdo evidenciadas por
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este prdéprio trabalho.
2.2.2 - PROJETO DE UM APARELHO MICROCOMPUTADORIZADO

Tendo-se em vista as caracteristicas desejadas para
o aparelho de TL, apresentadas na seg¢ado 2.2,1, procurou-se
sintetizar estes ideais em termos de fluxogramas, gue Sao uma
forma muito clara de se mostrarem, simultaneamente, quais sdo as

fungdes desejadas e como elas se interligam.
2.2.2.1 - Fluxograma de Fungdes do Aparelho TL.

Na fig.2.3 e 2.4 sao apresentadas as fun¢gfes que o
aparelho de TL devera cumprir. Em sintese, deseja-se dque
inicialmente se possa, opcionalmente, fazer-se a calibragido de
todo o sistema eletrénico, o gue também fornecera importantes
informacoes complementares a respeito da estabilidade do aparelho
(ver segdo 2.2.3). Quando se comega uma medida de TL propriamente
dita, deve-se fornecer ao computador as seguintes informagdes
basicas: velocidade de aquecimento e temperatura maxima a ser
atingida. Durante o agquecimento o computador apresentara cada
leitura em tela grafica e tela texto e podera: ou trocar filtros
6ticos, realizando assim uma analise espectral de bandas; ou
cuidar para que sempre haja um filtro atenuador de banda inteira,
colocado de forma a fazer com que a intensidade de luz TL néo seja
demasiada. Ao atingir a temperatura maxima o computador interrompe
o aquecimento e apresenta o resultado em nova escala, segundo
escolha do operador. Depois é oferecida a possibilidade de se
imprimir em os resultados, e/ou mostrar-se a curva de aguecimento
(Txt), e/ou a derivada desta. Em seguida os resultados sao

gravados em disco e o sistema volta ao ponto de partida.
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Para que todas estas fungdes fossem realizadas,

decidiu~-se pela montagem do aparelho conforme diagrama da fig.2.5.

FONTE DE

: AMPLIFICADOR DE ESPECTROSCOPIA
ALTA TENSAC | r o

y

DIVISOR £
INVERSOR DE ANALISADOR MONDCANAL

TENSAD

TFM

DISCO COM FILTROS
E LAMPADA PADRAOC

'

ALIMENTACAO

- FORNO MOTOR

TERMOPAR

TEMPERATURA CONTROLADOR DE TEMPERATURA

» A
ADC 0AC ACICNA RELE CONTROL COMNTA PULSCE
MCTOR

| N T E R F A c E

COMPLUTADOR : MONTOR VILEO

MONITOR TEXTO

DISCO MAGHETICO

IMPRESSDRA

Fig.2.5 - Diagrama da montagem do aparelho de TL
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2.2.2.2 - Escolha do Computador

Conforme dito anteriormente, um aparelho leitor de
TL compde-se basicamente de um sistema de aquecimento da amostra e
um sistema de detecgdo de 1luz. E, portanto, um equipamento
relativamente barato quando comparado com aqueles empregados
normalmente na fisica experimental. Apesar do seu baixo custo,
este aparelho ndo é produzido pela indastria nacional e assim, por
necessidade de nosso laboratério e visando, ainda que de uma forma
muito distante, a eventual industrializacae deste produto,
projetou-se um sistema de medidas TL que mantivesse, no seu
essencial, o© melhor compromisso possivel entre o prego e a
gualidade. Dentro deste espirito é gque escolheu-se, como
microcomputador gerenciador da experiéncia, o Apple II com cartao

CP/M.
2.2.2.3 - Projeto da Interface entre o Computador e Aparelho TL

Para qgue o aparelho fosse comandado pelo
microcomputador foi necessario desenvolver uma interface que

possuisse as seguintes fungdes:

Fungdes de ENTRADA
1) contagem de pulsos
2) leitura de temperatura do(a)
.férno (transduter : termopar)
.junta fria do termopar (transdutor : diodo)

3) leitura da alta-tens&o de alimentagdo do TFM

Fungdes de SAIDA
4) sinal para acionar o relé de partida do aquecedor
5) pulsos para comandar um motor de passos .
6) sinal analégico determinador da velocidade de aguecimento

Fungdes INTERNAS
7) contagem de tempo
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A existéncia de um Conversor Analdgico-Digital
(ADC) comercial (ANAMED-AM13), capaz de satisfazer os itens 2 e 3,
que tratam da leitura de tensdes elétricas, pode, no entanto,
simplicar este projeto. Decidiu-se construir uma placa-interface
capaz de safisfazer os itens restantes, concentrando ainda varias
fungées comuns & instrumentag¢do e controle de experiéncias (Souza
et al - 1989), tais como:
- contador de pulsos TTL;
- contador de tempo ("timer"):
- gerador de tensdo analdgica (DAC) com resolugdo de 12 bits;

- controles eletro-mecidnicos (motor de passo e relés).

2.2.2.3.1 - HARDWARE

Neste projeto, grande importédncia foi dada a
confiabilidade e a facilidade de implementag¢do deste equipamento,
assim como & disponibilidade de seus componentes no mercado
nacional.

A interface projetada & composta de dois médulos
interligados por um cabo plano de 24 vias e dois cabos coaxiais. O
primeiro médulo, mostrado no esqguema da fig.2.6, consiste em uma
placa compativel com o barramento Apple (50 pinos) e contém um
circuito integerado (CI) 8253 (programable counters), trés
CI-74374 (Latch de 8 bits), um conversor Digital-Analdégico (DAC)
7541 da Bechmam e alguns circuitos integrados TTL para
decodificagdo e "driver". O segundo médulo € uma caixa onde estao
os 12 conectores tipo RCA para as saidas das linhas 1ldégicas (4
para o comando do motor de passo e 8 para comando de relés ou
outros dispositivos - note gue no esquema da fig.2.6 existem ainda
disponiveis, para futuras implementagdes, 7 bits de controle) e 2
conectores tipo BNC para a entrada de pulsos TTL e saida de tensdo
analdgica. ‘
O CI-8253 (Intel) reine 3 contadores de 16 bits (3
X 65536 contagens). Pode ser programado para operar em 4 modos
diferentes em uma faixa de frequéncia de 0 a 2MHz. Neste sistema

opera-se com dois contadores ligados em cascata (operando no modo
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Fig.2.6 - Esquema da interface contadora de pulsos, conversora
digital-analdgico (DAC), contadora de tempo (TIMER), controladora

de motor de passo e acionadora de relés.
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3 e 0) que atuam como contadores de tempo real, cujo final esta
indicado através de uma saida para dispositivo de sinalizagdo. Com
um "clock"™ de 1 MHz, estes contadores podem cobrir intervalos de
tempo de décimos de segundo a horas. O contador restante
(programado no modo 0) atua como um contador de eventos em taxas

de até 2MHz. Por esta razdo, sua conexdo com o médulo exterior é

feita através de cabo coaxial.
2.2.2.3.2 - SOFTWARE Basilco

A programagao (software) do sistema foi
desenvolvido em linguagem Turbo Pascal e nas linguagens de maquina
do 6502 e do 7Z80 (ver apéndice A). Trata-se, basicamente, de se
escrever em os comandos de controle, tais como: tensdo do DAC;
modo de operagdo do contador; sequéncia de controle do motor de
passos; posigdo dos relés e leitura dos médulos contadores, nos
seus respectivos enderegos.

Na rotina de Controle do Motor de Passo e Relés
temos um uUnico enderego de escrita, pois um mesmo "latch" é usado
para este controle. Usamos, entdo, uma mascara para que as duas
fungdes foéssem operadas independentemente. O comando dos relés é
do tipo liga/desliga, enquanto que o comando 4o motor de passo,
menos simples, requer que se leve em conslderagédo a sequéncia
correta de pulsos de energizagio das bobinas. O motor utilizado
(1,8 graus/passo) necessita de 4 bits para realizar uma sequéncia
completa, deste modo restam, ‘neste "latch", 4 bits que séo
utilizados para o aclionamento de relés.

No projeto implementado tem-se a seguinte
configuragdo: BYTE DE COMANDO = RRRMMMMR, onde cada bit R comanda
um relé e os bits M comandam o motor, segundo seus nivels ldgicos.
Assim para se comandar o© motor sem afetar os relés deve-se
mascarar (11100001 Hex=255) o conteuido do "latch" para, entdo, se
acrescentar o byte correspondente ao passo da sequéncia de
movimentacgéo.

A rotina de programagdo dos modulos contadores

consiste em inicializa-los, escrevendo nos registros de comando os
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respectivos modos de operagdo: modo O (Interrupt on Terminal
Count) para o contador 0 que executa a contagem de pulsos, modo 3
(Square Wave Rate Generator) para o contador 1 e modo 0 para O
contador 2 que, combinados, fazem a contagem de intervalo de tempo
real, usando a base de tempo do micro. Devido a caracteristicas
préprias das linhas de escrita do barramento do Apple esta
operagdo foi executada em linguagem de maquina do 6502 e
encontra-se esquematizada no diagrama de blocos da fig.2.7. Os
resultados de contagens (pulsos ou timer) sdo obtidos lendo-se as

posicdes de memdria $9300 e $9301.
2.2.2.4 - Escolha do Tubo Fotomultiplicador

A escolha do TFM sofreu forte influéncia da
experiéncia de alguns laboratdérios europeus que trabalham com a
TL. Os professores, R.Visocekas (Paris VI), A.Wintle (Cambridge e
oxford), P.Townsend (Sussex), M.Schvoerer (Bordeaux III), bastante
conhecidos no campo da TL, foram consultados, no ano de 1985, e
deram suas opinides. Com excessio do ultimo, todos usavam e
recomendaram TFM 9924QB fabricado pela THORN EMI. No entanto, nao
parece haver contradigdo de opinides, pois os aparelhos do
laboratério de TL de Bordeaux eram bastante antigos.

Este TFM realmente redne qualidades desejaveis para
um aparelho de TL, pois, aleém de ser, segundo o proéprio
fabricante, destinado a sistemas de contagem de fétons, e o que
reine o melhor conjunto de cdracteristicas dentre os demais
modelos destinados também & contagem de fotons dgque aparecem no
catalogo da EMI. As principais propriedades desejadas sdo:

- baixa corrente de escuro & temperatura ambiente : 0,2nA,
dispensando sistema de refrigeracgdo;

- alta sensibilidade : 2000 A/1m;

- resposta espectral centrada em aproximadamente 360 nm sendo
quase insensivel na regiao do IV (infra vermelho), o que diminui
a contribuicdo da radiagdo de corpo negro devido as altas

temperaturas do forno e amostra;
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Fig.2.7 - Fluxograma do Programa de Acionamento dos Contadores
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~ didmetro de 30mm, o gue é suficientemente grande para enxergar
um bom angulo soélido, mas sem o exagero gue produziria aumento
da corrente de escuro devido ao aumento da superficie do

fotocatodo {ver segdo 2.1.1.2.1).
2.2.2.5 - Projeto do Chassis, Forno, Filtros & Auto Calibragao

O chassis do aparelho TL (fig.2.8) é a pega central
de toda a experiéncia. E uma caixa completamente vedada a 1luz
ambiente exceto pelo encaixe onde se acopla o TFM. Dentro desta
caixa estdo montados o forno, um banho térmico para leitura da
temperatura da Jjunta fria do termopar, um transformador de
corrente para alimentacdo do forno, o sistema automatico de troca
de filtros & atenuadores oticos e de calibragdo do aparelho.

O TFM tem um diafragma de magquina fotografica
acoplado junto ao seu fotocatodo, o que lhe permite ser removido
gsem a necessidade de se desligar a alta-tensdo, pois um sistema de
encaixe, também desenvolvido para este projeto, obriga dque o
diafragma esteja fechado para 4que se retire o TFM do orificio por
onde se acopla com o chassis do aparelho. Anéis de borracha
("O-rings") colocados neste orificio tornam todo o conjunto
completamente vedado a luz, quando o TFM esta nele encaixado.

A troca de filtros, assim como a auto-calibracgao do
aparelho, é executada por um disco em cuja periferia estdo fixados
os filtros e uma lampada padrdo que é basicamente um sal de U que
fluoresce a cada decaimento radioativo. Este disco é preso
diretamente sobre o eixo de um motor de passo que recebe
instrucées do microcomputador a respelto do gque se deve se
posicionar entre a amostra e o TFM, a cada instante: filtros ou
lampada de calibragido. Por ocasido das analises os filtros nao
estavam disponiveis e, portanto, nio foram utilizados. Os
sistemas, mecdnico, hardware e software gerenciador destas fungodes

mostraram-se plenamente satisfatérios na calibracdo do aparelho.
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Fig.2.8 - Chassis do aparelho de TL: 1) TFM; 2) encaixe do TFM com

o aparelho, 3) disco onde sao colocados filtros e lampada padrao;

4) lampada padrao:; 5) forno; 6) motor de passo; 7) suporte do

forno; 8) suporte do motor; 9) banho térmico para junta fria do

termopar e diodo sensor de temperatura; 10) transformador para
alimentagdo do forno
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Este projetoc seguiu os padrdes de medidas de Modulo
Rack de tal forma que o chassis do aparelho pode ser instalado num
rack juntamente com os equipamentos periféricos gque participam
também do aparelho TL. Preferiu-se, no entanto, instalar-se o
chassis em baixo de uma mesa, com um orificio que permite a

passagem do TFM, proporcionando maximo conforto para o operador.

- 0 Forno

Em experiéncias de TL, deseja-se muitas vezes um
rapido aquecimento e/ou um rapido resfriamento da amostra (dezenas
de dgraus por segundo), enquanto gque, em outras vezes, um
aquecimetc mais lento (cerca de 0,1°c/s) pode ser desejavel. Para
cobrir todas estas possibilidades, decidiu-se aquecer a amostra
por meio de uma fita resistiva que apresenta baixa capacidade
térmica e pode ser portanto, aquecida e resfriada rapidamente sem
maiores problemas. Para otimizar o contato térmico, a amostra
(alguns miligramas) é depositada diretamente sobre a fita
aquecedora que, para desempenhar também o papel de porta-amostras,
tem uma largura de aproximadamente 7mm e espagamento entre
contatos elétricos de aproximadamente 10mm, como mostrado na
fig.2.9. A fita aquecedora foli construida em Molibdénio com uma
espessura de 0,1 mm. Sua resisténcia elétrica, calculada a partir
de medidas de corrente e tensdo, esta apresentada na fig.2.10 em
fungao da temperatura. Esta fita foi cortada de forma a apresentar
uma espécie de lingueta que, com sua ag¢aoc de mola, mantém um
termopar tipo K (cromel-alumel) preso e em contato térmico com a
parte central de onde se posiciona a amostra. Durante o
aquecimento, todo o conjunto constituido pela fita aquecedora,
termopar, contactos elétricos e amostra, sdo mantidos em atmosfera

neutra de Argdénio ou Nitrogénio, o que impede a sua oxidagao.
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0 projeto do forno (fig.2.9) baseou-se nas
seguintes caracteristicas:
~ pequeno volume interno, para permitir a instalagaoc de uma

atmosfera neutra com maior rapidez e economia de gas;
~ facilidade de manutengdo, permitindo um facil acesso para
inspecac e eventual troca de fita agquecedora ou termopar.

Devidoe ao fato da temperatura ser variavel no
tempo, todos os contatos térmico envolvidos sdo de grande
importdncia, para a correta leitura da temperatura. O mau contato
térmico amostra-placa aquecedora desloca os picos de TL para
temperaturas mais altas, pois as amostram sentem a temperatura com
um certo atraso. De forma contraria, o© mau contato térmico termo
par-placa aquecedora desloca os picos de TL para temperaturas mais
baixas, pois a amostra ja estaria emitindo luz correndente a uma

temperatura que o termopar sé viria sentir posteriormente. Para

CURVAS DE CORRENTE, TENSAO,POTENCIA,
E RESISTENCIA DO FORNO DE TL

a o
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Fig.2.10 - cCurvas de corrente, tensdo, poténcia e resisténcia
elétrica do forno do aparelho de TL.
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melhorar este contato térmico, um pequeno pedago de Zn (ponto de
fusdo em aproximadamente 430°C) foi fundido no local, de forma a
moldar-se ao longo da fita e em tdrno do termopar. Por precaugao,
quanto a possiveis deformagdes da placa aquecedora, o forno foi

recozido a 435°C, a cada 20 medidas aproximadamente.
2.2.2.6 - Projeto do Controlador de Temperatura

Nesta segdo serd apresentado o controlador de
temperatura desenvolvido para fazer com que o forno descrito na
segdo 2.2.3.5 pudesse ser aquecido até cerca de 450°C. Conforme
sera mostrado, este controlador é comandado por um microcomputador
Apple, através da interface apresentada na segéo 2.2.3.3.

Entre a temperatura ambiente e 450C, o termopar
cromel-alumel apresenta uma curva de forga eletromotriz,
suficientemente 1linear c¢om a temperatura, para dque sejam
desnecessarias correg¢des de linearidade.

Para dimensionamento do controlador de temperatura
estimou-se, através da fig.2.10, que a dissipagdo maxima de
energia, para se aquecer rapidamente o sistema a 450C, seria de
aproximadamente 30 Watts, aos quais juntou-se uma margem de erro
de 50%. Posteriormente esta estimativa mostrou-se Dbastante
razoavel.

Considerou-se duas diferentes filosofias para o
controle de temperatura: contro;e por transformador de nucleo
saturavel e; controle por triac. A escolha foil pelo segundo
processo devido a maior facilidade de se encontrar triacs no
mercado e também ao fato do controlador ficar, assim, mais leve.

O esquema da fig.2.11 foi desenvolvido para
realizar o controle de temperatura do aparelho de TL. Neste
projeto, o sinal do termopar ¢é amplificado e comparado com uma
rampa de referencial (gerada internamente ou externamente). O
amplificador do sinal do termopar trabalha de forma diferencial,
para se eliminar os sinais transientes da linha, resultantes (ou
ndo) do disparo do triac. O resultado da soma de tensodes (termopar

amplificado + rampa) aciona, entdo, um controlador tipo
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Fig.2.11 - Esquema do controlador de temperatura do aparelho de TL
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rampa-pedestal que determina o 4&ngulo de disparo do triac.
Portanto, controlando-se a rampa de referéncia, controla-se o©

forno e entdo, tem-se duas possibilidades:

Referéncia Interna (INT-fig.2.11) ~ o momento de partida é dado
pelo acionamento do relé Rl (via computador), e a velocidade de

aquecimento é dada pela tensdo fornecida pelo DAC (em fungac de B

escolhido pelo operador). Neste caso o agquecimento € sempre
linear.
Referéncia Externa (EXT-fig.2.11) - a referéncia ¢é gerada

externamente podendo ser uma rampa ou qualquer outra fungédo, o que
da margem a andlise TL pela técnica do aquecimento fracionado
(cap.1).

A posigdo MANUAL na fig.2.11, ajuda na manutengdo e
calibragao do controlador.

Quando polarizados diretamente e em regime de
condugdo, os diodos apresentam uma diferenga de potencial, entre
seus terminais, que é fungdo da corrente elétrica que por eles
circula e também da temperatura ambiente. Para a determinagioc da
temperatura absoluta da amostra sem gque a junta fria precisasse
estar constantemente mergulhada em Agua e gelo, utilizou-se de um
sistema onde a temperatura da Jjunta fria € lida por um diodo
(1N914). Este diodo apresenta boas caracteristicas para medidas de
temperatura @ (sensibilidade e linearidade)}, variando a
aproximadamente -2mV/C, conforme mostrado na fig.2.12. Desta forma
o computador 1& através do ADC: a temperatura da junta fria e a
informagdo que vem do termopar depois de amplificada, pecis a
amplificagdo diferencial (do controlador) néo permite gque nenhuma
das entradas esteja ligada a terra. Depois disto o computador pode

fazer as devidas corregdes e encontrar a temperatura do forno.

2.2.3 - CALIBRAGCAO DO APARELHO
~ Calibragdo do diodo de leitura da temperatura da junta fria
A calibragdo do diodo 1N914 foi feita através de

uma fonte de 5V e um resistor 2,2KQ para limitar a corrente em
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aproximadamente 2mA (o valor exato n&o importa desde dque seja
mantido fixo), conforme <circuito abaixo. Seu procedimento
detalhado sera descrito na segdo 2.3.1 (ver diodo 3), mas por ora
deseja-se salientar que a mesma fonte (CI 7805) e o mesmo resistor
devem acompanhar o diodo gquando em uso, para evitar possiveis
desvios de valores nominais, devido a troca dos componentes por

outros equivalentes.

SY 1N914 2.2K

]I } I< /\/\/\

Tomando-se a tensdo nos terminais de um diodo e
variando-se a temperatura, obteve-se a sua curva de calibragio.
Posteriormente este diodo fol incorporado ao aparelho de TL,
juntamente com o resistor e a fonte usados na sua calibragaéo.
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Fig.2.12 - Curva de Calibragdo do diodo leitor da temperatura da

junta fria do termopar do aparelho de TL.

0 resultado da calibragidoc permite que se escreva

a seguinte relagao entre Tensdo do diodo e Temperatura:

Temp = (631,9 - Tensdao(mV)) / 2,175

51



Esta equagdo foi posteriormente incorporada ao programa TL de

aquisigdo de dados (segdo 2.4.1)

- calibragdo do amplificador diferencial do termopar

A calibragdo do amplificador do termopar (fig.2.11)
foi feita colocando-se o controlador na posigdo Manual e varias
temperaturas foram selecionadas através do uso do potencidmetro.
Para cada temperatura leu-se, simultaneamente, a tensdo do
termopar, através de um multimetro de 4,5 digitos, e a tensdo de
saida do amplificador, estabelecendo-se, assim, a relagao

procurada entre a entrada e a saida.

- Calibragdo do sistema de contagem de fétons
A calibracdo do sistema de contagens de fétons ¢

feita com relagdo a uma lampada padrdo. Esta lampada € um sal de U

que fluoresce a cada decaimento radiocativo e por isto tem uma

intensidade de luz constante em condigdes ambientes. Recomenda-se

a calibragdo do aparelho antes de cada medida de TL, pois

variagées no ganho do amplificador espectroscépico, na definigédo

da janela do discriminador monocanal, na alta tensdo ou mesmo

devido ao envelhecimento do TFM podem alterar significantemente a

taxa de contagens de fdétons.

Os valores observados a cada calibragdo sdo:

RUIDO DE FUNDO - E a corrente de escurc. Seu conhecimento permite
calcular o ULP (definido abaixo) e detectar pequenas
anormalidades eventuais do tipo: mal acoplamento entre TFM e
Chassis, temperatura ambiente mnuito alta (acima de 25°¢C),
ruidos eletrdénicos por problemas de terra, etc;

ULP - uma Unidade de Lampada Padrdo. E o valor médio das
contagens obtidas quando a ladmpada padrdao € exposta ao TFM.
Seu valor (em eventos/s) é extremamente dependente da alta
tensdo no TFM e das regulagens do amplificador espectroscopico
e analisador monocanal.

DISPERSAO - E o desvio quadratico médio das contagens com relagao
4 ULP. Estabelece um termo de comparagdo com a estabilidade do

sistema de contagem de fétons ao longo do tempo.
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2.2.4 - RESULTADO E CONCLUSOES SOBRE O DESEMPENHC DO APARELHOC TL

Alguns testes preliminares puderam comprovar © bom
desempenho deste aparelho. Na fig.2.13 mostra-se como se comportam
as contagens ao longo de um agquecimento (2°C/s) em cque o TFM
esteve em sua posicdo de leitura, mas com o diafragma fechado.
Observa-se a completa auséncia de interferéncia entre o sistema de
controle de temperatura e o sistema de contagem de foétons, © que
seria de se esperar caso os disparos do triac estivessenm

interferindo via rede de alimentagao.

FOTOHS /s

TEMFEREARATLUREA

Fig.2.13 - Varredura de temperatura ate 350°C com TFM fechado e em
posicdo de leitura. A contagem constante mostra que o sistema de
aquecimento ndo interfere com o sistema de detecgdo de luz.

No desenvolvimento deste trabalho, apenas
aquecimentos lineares no tempo (T=gxt) foram praticados e, assim,
especial atengdo foi dispensada a qualidade deste aquecimento,

conforme mostrado na fig.2.14.

53



TEMPO

[}
i TSSO (OUNURUUOUUUURRURSRRY (S

‘..
iy
)
5
%

—

I_A

)

[
[
-

I_A

TEMFERATURERA

Fig.2.14 - curva de temperatura x tempo para R=2 C/s.

Observa-se, na fig.2.14, gque o agquecimento é
bastante linear. Outros estudos de linearidade, cobrindo
velocidades de aguecimento (B) entre O,1°C/s e 10°c/s,
apresentaram comportamentos semelhantes ao desta figura.

Para se ter uma andlise muito detalhada deste
agquecimento, pode-se tomar a derivada, com relagdo ao tempo, da
figura acima, conforme mostrado na fig.2.15. ©Nesta figura
observa-se gue o aguecimento ndo é tao perfeito como poderia
parecer através da observagdo da fig.2.14 somente.

Este tipo de analise pode ser util quando se
observa alguma anomalia em uma determinada temperatura, durante a
analise de uma amostra e deseja-se saber, se teria havido algum

problema com o agquecimento naquela temperatura.
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Fig.2.1% - Derivada da curva de aquecimento com relagdo ao tempo

Depois destes testes preliminares, este aparelho

foi usado na analise de cerca de 350 amostras (200 delas serao

discutidas no cap.4), num total aproximado de 700 medidas.
Pode-se, entdo, realmente comprovar sua robustez,
reprodutibilidade e operacionalidade. Seu sistema de auto

calibracdo e todo o software de monitoramento de experiéncias
permitem-lhe ainda, ser transparente a gqualquer problema que possa

surgir, o que facilita em muito a sua manutengao.

2.3 - DESENVOLVIMENTC DE SISTEMA COMPUTADORIZADC PARA MEDIDAS DE
TEMPERATURA

Este sistema foi desenvolvido tendo-se em vista o
trabalho pretendido para o cap.4, onde a temperatura de guatro
diferentes grupos de amostras deve ser tomada em intervalos de
30 min e durante cerca de 70 dias ininterruptos.

Dado o trabalho realizado na seg¢ao anterior, onde
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se utilizou um diodo para leitura de temperatura ambiente com
excelente resultado, decidiu-se outra vez pelo wuso de um
microcomputador Apple dotado de um conversor analégico digital
(ADC) com entradas multiplexadas. Devido a sua sensibilidade (da
ordem de —2mV/°C), estes diodos podem detectar pequenas variagées
na temperatura ambiente (0,1°C) sem maicres problemas quando se
usa o ADC AM13 (segdo 2.2.3.3). Estes sensores apresentam duas
grandes vantagens sobre os tradicionais termopares: 1) nao
requerem uma temperatura de referéncia, o que muitas vezes
torna~se uma grande fonte de erros, principalmente gquando se
trabalha por dias seguidos; 2) para uma mesma variagdo de

temperatura, apresentam sinais cerca de 50 vezes maiores.

2.3.1 CALIBRACAO DOS DIODOS

A calibragdo de 15 diodos (1N914) foi feita
simultaneamente, usando-se a montagem da fig.2.16. A referéncia
foi dada por um termopar Cromel-Alumel com Jjunta fria em gelo
fundente. Foram utilizadas wuma chapa aquecedora com agitador
magnético para homogenizar a temperatura do banho. Assim,
partindo-se de cerca de 10°C foi-se aquecendoc lentamente o sistema
(a cerca de 1,3°C/s) até cerca de 70°C. Durante este periodo
foram lidos ciclicamente o termopar e os 15 diodos. O termopar,
por apresentar tensdes de apenas cerca de 1mV, fol lido 30 vezes
mais que os diodos. Neste processo tomava-se a média entre 1500
medidas sobre o termopar antes &e se passar aos diodos que eram
medidos 50 vezes para fornecer um valor médio e assim por diante.
Este processo, tomando cerca de 25.000 medidas/s, extendeu-se por
aproximadamente 3h durante as quais a temperatura pbdde subir e
descer algumas vezes. As medidas assim acumuladas foram
posteriormente ajustadas a retas, pelo critério dos minimos
quadrados. Desta forma, obteve~se os valores a e b (tab.2.1)
gque permitem que se assoclie a tensdo apresentada por cada diodo
com sua respectiva temperatura, através de relagbes do tipo:

Temp = a + b x Tensao.
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Fig.2.16 - Sistema utilizado para calibragdo de 15 diodos sensores

Tab 2.1

de temperatura ambiente

diodo a b
1 620,0 2,160
2 622,0 2,070
3 631,9 2,175
4 634,0 2,240
5 625,6 2,171
6 622,9 2,132
7 628,5 2,155
8 627,6 2,166
9 638,0 2,185
10 618,8 2,155
11 620,8 2,118
12 629,0 2,190
13 618,6 2,154
14 619,3 2,137
15 623,9 2,214

- Resultado da calibragdo de 15 diodos

sensores de temperaura ambiente
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2.3.2 - DESEMPENHO & CONCLUSQOES

Depois de calibrados, os diodos foram mantidos
ainda juntos, mas agora, em contacto com o ar, protegidos de
correntes aéreas por um saco plastico, Durante 5 dias e em
intervalos de meia hora, registrou-se a temperatura ambiente
segundo a leitura de cada um deles. Desta forma, pdde-se observar
a resultante de todas as incertezas envolvidas nestas medidas
(calibragdo dos diodos, estabilidade dos componentes eletronicos,
etc). As leituras estiveram sempre de acordo entre si e com
termopar (alguma vezes lido para detectar possiveis flutuagdes
eletrdnicas - "drift"), dentro de uma precisdo de * 0.5°C, o que
foi considerado satisfatdrio, para o desempenho da fungao
desejada. Neste periodo o microcomputador Apple entrou em pane por
uma vez, mas nenhum problema surgiu com relagdo ao ADC ou outros
componentes eletrénicos (fonte, diodos ou resistores).

2.4 - SOFTWARE DESENVOLVIDO

Neste trabalho, um grande numero de fungdes
especificas na aquisicio de dados, monitoramento de experiéncias,
simulagdées e tratamento de dados, foram feitas com o auxilio de
varios tipos de computadores. Para o desenvolvimento de programas
relativos a este trabalho, gque envolveu computadores Apple,
IBM-PC, IBM4381 (LNcC} e VAX (LAFEX) usaram-se as linguagens:
Turbo Pascal nas suas versdes 2.00A para os microcomputadores
Apple e 5.5 para microcomputadores PC; FORTRAN nas suas Versdes
PROFORT para microcomputadores PC , FORTRAN-VS para o computador

IBM4381 e FORTRAN-77 para o computador VAX.
Nas proximas segdes serao apresentadas as

principais fungdes e aplica¢gdes dos programas mais importantes

desenvolvidos neste trabalho.

2.4.1 - AQUISICAO DE DADOS E MONITORAMENTO DE EXPERIENCIAS

Todos os dados eXperimentais deste trabalho foram
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obtidos através de microcomputadores Apple que estiveram acoplados
as experiéncias através do ADC (ANAMED AM13) e da placa de
interface apresentada na secgdo 2.2.2.3, onde foi também
apresentado o0 seu software basico (segdo 2.2.2.3.2). Todos os
programas destinados a microcomputadores Apple foram desenvolvidos
em Turbo Pascal 2.00A, embora esta versao nao contenha instrucgdes
graficas. Para que o monitoramento e apresentacdo de resultados
pudesse ser feito graficamente, usou-se o pacote grafico de
Salgado - ( 1986a, b, ¢, d e 1987). Uma peculiaridade muito
interessante, prépria dos microcomputadores Apple, é que quando se
usa o0 cartao CP/M e a placa de 80 colunas, obtém-se na saida desta
placa telas-texto, enquanto que na saida de monitor, do proéprio
aparelho, obtém-se, simultaneamente, telas-gridfico. Assim pode-se
ter dois monitores onde, num deles aparece um grafico e no outro
os nuimeros relativo a este grafico. Para tal fim a placa Softvideo
SW ndo deve estar conectada na placa mae do Apple.
Os programas desenvolvidos mais importantes foram:

Gerencia todo o procedimento de medida de TL em
suas mutiplas fun¢gdes. Pode ser compreendido, em sua esséncia,

através dos diagramas de fluxo das fig.2.3 e 2.4.

* CAL

Calibra simultaneamente 15 diodos com referéncia
aum termopar (tipo K) conforme discutido na segdo 2.3.1. No final
da tomada de medidas, retas sido ajustadas para cada diodo usando ©
critério dos minimos quadrados. Em seguida, sdo apresentados os
pardmetros encontrados, o desenho da reta ajustada e os pontos

experimentais (p.e.fig.2.12).

* TEMP

Mede temperaturas de 15 grupos de amostras, embora
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neste trabalho tenham sido usados apenas 4 grupos, conforme sera
visto na segdo 4.3.3. 0Os resultados sido gravados em disco
magnético de 5 1/4" e registrados por impressora. O canal 16 do
ADC ficou destinado a verificar se a impressora estad conectada,
para evitar erros gue interrompem as leituras, como por exemplo
falta de energia da rede de alimentag¢do (por economia de carga nas
baterias o sistema No-Break serve apenas a CPU dos computadores).
Durante o intervalo de tempo entre as medidas, escolhido pelo
operador no inicio do processo, sdo apresentados, em tela-texto, o
resultado da ultima medida (de todos os sensores) e a contagem de

tempo.

2.4.2 - APRESENTACAO, MANIPULAGAO E SIMULAGAO DE RESULTADOS

Uma vez realizada a medida de TIL, varias
possibilidades existem para se analisarem os dados. Para tal,

foram desenvolvidos os seguintes programas:

* SHOWTL

Analisa dados no microcomputador Apple. Suas
fungdes sio:

- Plot : apresenta simultaneamente as figuras correspondentes a
varias medidas anteriormente gravadas em disco, na escalas e
cores escolhidas pelo operador.

Média : faz a média entre vAarias medidas tomandc sempre o

intervalo de temperaturas comum a todas medidas.

- Normalizagdo : normaliza medidas através dos valores de
calibragcdo de cada amostra ou do aparelho de TIL.

- Corpo Negro : elimina a contribuigdo da radiagdo de corpo negro
(RCN) devido & temperatura do forno e ruido do TFM. Para usar
este programa deve-se efetuar primeiramente 2 medidas: a
primeira é uma medida de TL normal e, na segunda, a amostra ja
usada, é reaquecida. Mede-se, entdo, as contribuicdes que nido
s3o de TIL, para, em seguida, efetuar-se a subtragdo. Cuidado

deve ser tomado com amostras que apresentam picos intensos
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acima da temperatura de maximo aquecimento.

- Listagem : apresenta na tela e/ou impressora os dados numéricos
relativos a uma dada medida.

- Redugdo : reduz um arquivo de dados a uma medida por grau (C),
através do calculo do valor médio das contagens a cada
temperatura. Esta fungdo possibilita armazenamento de maior
nimero de espectros num so disco magnético, sendo
especialmente util para medidas realizadas a velocidades de
aquecimento (B8) muito pequenas. Para B grande (B>1,5°C/s),
onde nido se consegue uma leitura a cada grau, valores médios
entre leituras subseqientes, sac interpolados.

- Diminuicdo : subtrai um valor constante de todo o espectro. E
util quando ndo se efetuou a medida da RCN (+ ruidos) e
deseja-se comparar medidas obtidas em dias em que a corrente
de escuro estava diferente (provavelmente devido a temperatura
ambiente). Substitui a fungdoc Corpo Negro, com a vantagem da
economia de tempo, quando a andlise se realiza em condigdes em
que ndao se observa a RCN (p.e. gquando €& anulada por
atenuadores o6ticos, em medidas onde a TL é muito intensa).

* TEMPAM

Mostra no microcomputador Apple, graficos das
leituras de temperaturas ambiente obtidos pelo programa TEMP, em
intervalos de tempo definidos pelo operador, escolhendo,

automaticamente, a melhor escala de temperaturas.

* TLTOOLS

£ uma versido melhorada do SHOWTL, destinada a
microcomputador PC/IBM compativel, e escrita em Turbo Pascal 5.5.
Além das fungdes ja& descritas, inclui ainda outras como:

- Integral : calcula a integral de uma curva de TL entre limites
definidos pelo operador.
- Derivada : calcula a derivada de uma curva de TL, facilitando a

identificacdo de picos menos intensos.
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— Shift : desloca o espectro de TL de um certo numerc de dJgraus
definido pelo operador.

- DiminueA : similar ao Diminui (ver SHOWTL), calcula a média do
ruido até 80°C e torna-a igual a 2 (ruido minimo observado),
subtraindo a quantidade calculada de todo o espectro. Pode ser
usado nas condigdes experimentais deste trabalho, mas precisa
sofrer revisdo no caso de amostras recém irradiadas dque

apresentam picos importantes abaixo de 80°C.

* PARINIC

Permite comparar curvas experimentails com curvas
tedricas de cinética de primeira ordem. Neste programa, cada pico

é descrito pela expressdo de Podgorsak et al.,1971:

AT: Ei

ATi Ei

I (T) = Im exp 1 + — = exp [ —_— ]
i i kT2 k T2
B mi B mi

onde kB ¢ a constante de Boltzman
AT =T - T
m

Como dados de entrada, deve-se fornecer n (numero
de picos), E, I e T (energia de ativagdo, 1intensidade e
temperatura do maximo) de cada pico. Como resposta, apresenta um
desenho onde aparecem cada um dos picos elementares, sua soma e 0s
dados experimentais (se desejado). Calcula também os valores dos
fatores de freqiéncia (s) e a meia-vida de cada pico, na
temperatura ambiente fornecida pelo operador. Escrito em Turbo
Pascal 5.5. para PC/IBM compativel.

Este programa foi de fundamental importdncia na
realizagio deste trabalho, pois permitiu o Ajuste Grafico de dados
experimentais, o que resultou na possibilidade de se efetuarem os
ajustes numéricos que serdo apresentados nha proéxima segdo. Além
disto, este programa permite a vizualizagdo de resultados,
estabelecendo "os limites do possivel", ou em outra palavras,

descartando valores 1irrealistas, conforme evidenciado, por
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exemplo, pela fig.4.15.

* PARINIC-G

Permite comparar curvas experimentais com curvas
tedricas de qualquer ordem. Cada pico elementar é descrito pela

expressio (McKeever-1985):

ot ny o[- i
I(T) = P 5 onde s"=s
(b-1) s" E = N
[ 1+——B—— JTOGXP('— m]] b-1

-~ N é o numero de armadilhas

- n € o numero de armadilhas ocupadas no instante inicial

- b esta relacionado com a ordem da cinética de tal forma que b=1,
como veremos abaixo reproduz curvas de primeira ordem, e para
b=2 esta expressio se transforma na expressao de cinética de
segunda ordem de Garlick & Gibson-1948.

- B é a velocidade de aquecimento

- k8 é a constante de Boltzman

- 5 é o fator de freqiéncia

A partir desta expressdo, consegue-se gerar curvas
cuja cinética ¢é aproximadamente de primeira ordem, tomando-se
implicitamente no programa b=1,0001. Curvas assim geradas, quando
comparadas aquelas do PARINIC, ndo apresentam nenhuma diferenca em
suas figuras.

Seus parametros de entrada sao: B (velocidade de
aquecimento), n (numero de picos) e os valores de b , E e s" para
cada pico. Como saida tem-se o desenho de cada pico, sua soma e
dados experimentais (caso se deseje fazer comparacéo). Este
programa esta escrito em Turbo Pascal 5.5 para computador PC/IBM
compativel, e & mais lento que o programa PARINIC por conter um

calculo de integral.
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2.4.3 - TRATAMENTO DE DADOS

As analises e simulagdes (ver PARINIC e PARINIC-G),
apresentadas na segfo anterior, podem dar uma idéia muito precisa
a respeito da composigdo de uma curva de TL, segundo seus diversos
picos elementares (ver aplicagdo no cap.4). Mas visualmente, nao
se pode atingir, indubitavelmente, um ponto de melhor ajuste de
uma curva tedrica a dados experimentais.

O calculo dos parimetros que melhor podem descrever
um conjunto de dados experimentais (curva de TL), foi baseado na
procura da menor soma dos guadrados das diferengas, entre valores
tedricos e experimentais (correspondentes & mesma absissa). Em

termos matematicos isto quer dizer que deve-se minimizar a fungio

N (1) (1} 2
TL - TL
teor. exp
f = (Eg.2.1)
SRR
i=1 teor.
onde: 1 representa c¢ada medida; N é o numero de pontos

. . DI . . (i)
experimentais; TI{e;\e 0o valor previsto teoricamente e TLe é o

valor medido, para o i-ésimo ponto. xp

A minimizagio da fungdo f acima, recai na solugao
de um sistema de equagdes nao lineares. Esta solugao foi obtida
através do método (tipo pesquisa de gradiente), de Powell-Zangwill
(Powell - 1964 e Zangwill - 1967), implementado em FORTRAN
{Kodama-1990) . Foram tentados ajustes com até 33 pardmetros (11
picos) e este método mostrou-se muito satisfatdorio em todos eles.
Devido ao fato das curvas experimentais serem compostas por muitos
picos elementares, varias sdo as combinagdes de parametros que
podem resultar num bom ajuste. Por isto, ou seja, para nao se
perder a realidade fisica das curvas que se deseja estudar, uma
boa aproximagdo inicial €& fundamental. O programa PARINIC
revelou-se extremamente poderoso na escolha de pardametros iniciais
dos programas, de ajustes de cinética de primeira ordem, gue sao
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apresentados a seguir.

* FIT

Calcula, para cada pico, os melhores valores de E,
T eI (energia de ativagdo, temperatura do maximo e intensidade
respectivamente). Neste ajuste todos os pardmetros variam
livremente, sem qualquer vinculo entre si. Resultados assim
obtidos ajustam-se perfeitamente as curvas experimentais,
produzindo perfeita superposigdoc. No entanto, quando varios picos
(Npicos > 3) estdo sobrepostos, resultados obtldos por este
programa, mostram que existem normalmente, varios minimos para a
fungdo f (eq.2.1), dependendo da ordem em que se efetuam os
ajustes dos pardmetros. Esta ndc é uma limitagdo deste programa,
mas sim uma realidade onde, a variagdo de alguns picos (altura,
largura e posigdo) é compensada pelos demais. Nem sempre os picos
assim obtidos correspondem a alguma realidade fisica, por exemplo
fatores de freqiéncia s=10° nio s&do raros, e, per isto vinculos
devem ser estabelecidos, 1limitando os resultados a valores
plausiveis, até mesmo com relagdo a estudos realizados por outros
autores, conforme fol feito no cap.4.

Os varios programas apresentados a seguir, impdem
algum tipo de vinculo entre os paradmetros, e seu emprego depende

das circunstdncias que envolvem cada passo da pesquisa.

* FITI

Permite apenas a variagdo dos pardmetros I. E o
programa ideal para quando a estrutura de picos que compde a curva

de TL de um dadc material € muite bem conhecida.

* FITIT

Permite a variagdo dos parametros I e T;m. E
indicado em casos onde se deseja verificar a que ponto siac bons os

valores de E, variando para tal os valores de s (através da
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variagdo de T ).

o ax

* FITTI

Semelhante ao FITIT porém, contrariamente a este,

em cada passo do ajuste, ajusta primeiramente T. . ¢ depois I.

* FITBLOCK

Permite variar os pardmetros I, enguanto mantém
fixas as posigdes relativas dos picos que se deslocam como um
bloco rigido (AT{=cte). Este programa ¢é 1indicado para se
determinar o guanto um espectro de TL apresenta-se deslocado em

temperatura (devido provavelmente a maus contactos térmicos).

* BLOCK45

Semelhante ao FITBLOCK. Fixa também a relacgédo I,/I,

fornecida pela aproximagdo inicial.

VArios outros programas foram desenvolvidos, onde
combinagdes das fungdes anteriores tornaram-se hecessdrias, como
por exemplo deixar 1livre, os parémetros I e apenas um dos
pardmetros E.

Estes  programas foram muita utilidade no

desenvolvimento deste trabalho, conforme serd visto no cap.4.
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CAPITULO 3
CONTRIBUIGAC PARA DATACOES GEOCRONOLOGICAS POR TL

Neste capitulo, serdo apresentados alguns aspectos
das datagdes geocronoldgicas por TL, enfocando principalmente a
questdo do calculo da dose de radiagéo (Dosegeoc) depositada,
enguanto as amostras permanecem enterradas. Em seguida serao
estimadas as idades de varios eventos geocronolégicos envolvendo
terrenos quartzosog brasileiros. Depois sera feito um estudo, cujo
objetivo serad observar o comportamento da sensibilidade da TL
(resposta TL em fungdo da dose de radiagdo absorvida) de algumas
amostras de gquartzo, sob repetidos ciclos de irradiagao UV e 7.
Este estudo permitird uma avaliagdo da possibilidade de se
efetuarem data¢gdes de dunas de areia, através da regeneragao da
curva de crescimento TL x Dose, incluindo.-o intervalo de doses em
que este crescimento ndo pode ser descrito por aproximagao

linear (regido de saturagao).
3.1 — FUNDAMENTO DAS DATACOES POR TL

Nas préximas segdes serio apresentados os
principios das datagdes por TL aplicadas & argqueologia e a
geocronologia. Esta apresentagdo ndo tem a intengdo de cobrir
extensamente o0s vVvAarios aspectos e materiais envolvidos nestas
datagdes, mas sim de enfocar élguns pontos relevantes a este
trabalho que esteve voltado & datagdo de terrenos de sedimentagéo

guartzosos.
3.1.1 - DATAGQOES ARQUEOLOGICAS POR TL

A TL € uma técnica que tem sido aplicada a datagao
arqueoldgica por inumeros autores desde Daniels et al. (1953).
Dentre eles destaca-se Martin J.Aitken, em cujo livro
"Thermoluminescence Dating" (Aitken-1985) sao citadas e discutidas

centenas de referéncias bibliograficas.
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Nas datagbes por TL temos o0s seguintes pontos

de fundamental importdncia:

- ESTABILIDADE DAS ARMADILHAS

0 material que se deseja datar deve apresentar
armadilhas TL gque sdo estdvels ao longo do tempo, ou seja, a fuga
de portadores de carga al armadilhados, €& despresivel en
temperatura ambiente e no intervalo de tempo arquecldgico

considerado.
- RESPOSTA TI.. INDEPENDENTE DA TAXA DE DEPOSICAO DA DOSE

0 material que se deseja datar deve ter uma
resposta TL gque €& fun¢do apenas da dose total de radiagdoc nele
depositada, ndo dependendo portanto da taxa com que esta dose é
depositada (dentro de certos limites praticos). Este
comportamento, tem sido confirmado por inumeros autores através da
comparagdo de resultados de datagdes efetuadas por diferentes
técnicas e materiais e, ¢ fundamental para a datagdo, pois permite
reproduzir-se em tempo hébil aquilo que demorou milhares de anos
para acontecer. No entanto alguns autores, p.e. Valladas e
Ferreira (1980), Kvasnicka (1983) e Chen et al. (1980), questionam

a validade desta hipdtese.
- MOMENTO INICIAL DE CONTAGEM DE TEMPO

O material que se deseja datar deve ter passado por
um momento em que sua TL foi levada a zero ("zerada").

Em toda a natureza exitem atomos radioativos (4OK,
3%y, 2°°Th e suas familias nas séries de decaimento) que sdo
responsaveis por uma pequena radicatividade ambiental. Neste campo
radicativo, acredita-se que surgiu a vida deste planeta, e
anteriormente a isto, solidificou-se a crosta terrestre. Desta

forma, durante bilhdes de anos, os minerais TL componentes das
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rochas foram sendo irradiados até que, muito recentemente, foranm
manipulados pelo Homem pré-histérico.

0 momento inicial das datagdes arqueoldgicas, se da
quando o material que se deseja datar € aquecido pelo fogo. E
importante salientar-se, que este aquecimento deve ser levado a
temperaturas suficientemente altas, para que toda a TL adquirida
anteriormente seja apagada. Nas datagdes arqueoldgicas as
cerdmicas ocupam lugar de destaque, pois como é sabido, este
material é produzido gquando se coloca a argila em fornos a altas
temperaturas. Um dos principais minerais que compdem a cerdmica,

por sua abunddncia e caracteristicas TL, é o Quartzo.

- ENVELHECIMENTO ARQUEOLOGICO

Depois de usado, quando o utensilio de cerdmica se
quebra, seus cacos sdo abandonados no chido e, posteriormente,
cobertos por outras camadas extratigriaficas. Para os peguenos
graos de cristal TL que compdem a cerdmica tudo volta a acontecer;
pouco a pouco vido se repopulando suas armadilhas, a medida gque a
radioatividade natural do solo e a da propria cerdmica, vdo sendo
absorvidas. Este processo continua até gque, eventualmente, estes
cacos venham a ser encontrados, ja nos nossos dias, por equipes

de arquedlogos.
~ ANALISE

Uma vVvez no laboratério, este material wvail ser
novamente aquecido, e novamente vail emitir luz TL que seri, desta
vez, cuidadosamente observada e analisada.

Paralelamente a 1isto, analisa~se o solo onde foi
encontrado o caco de cerimica pré-histérica para se determinar
quais sdo suas caracteristicas radiocativas, ou em outrog termos,
para se estimar qual fol a dose de radiagdo, anualmente depositada
naquele pedago de cerdmica. Este é& um trabalho bastante complexo
mas nao serd discutido em detalhe, por ndo ser o &mago deste

estudo. Cabe, no entanto, dizer—-se gue & neste trabalho dque se
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concentram os maiores problemas e para onde esta voltada a maior
parte dos estudos. Trata-se de se estimar doses depositadas, em
fungdo dos tamanhos dos grdos, da penetragdo e da quantidade de
cada tipo de radiacgido ionizante («x, B, 7%, etc), da umidade e da
radioatividade do terreno ao 1longo de milhares de anos, do
equilibrio (ou ndo) das séries de decaimento radioativo. Com
relagdo a este ultimo item, deseja-se ressaltar a importéncia do
estudo da série de decaimento do U que, num dado estagio, se
transforma em Rn, que € um gas que pode (ou nao) desprender-se dos
cacos de cerdmica. Este problema se agrava quando se observa dque
mais de 95% da radiagdo produzida, ao longo da série de decaimento
do U, ocorre entre os filhos do Rn. E, portanto, nesta parte do
trabalho que se concentram a maior parte das fontes de erro de uma
datacgao.

Uma vez sabida qual a dose de radiagdo depositada
anualmente numa dada amostra (Dose Anual - DA), a datagao se
concretiza quando se determina qual a dose arqueoldgica (b, )

q.
recebida pela amostra, pois

Dose Arqueoldégica

Idade =
bose Anual

0O cdlculo da Darq resume-se na determinagdo da
dose de radiagac que produziu a TILN (TL Natural = TL apresentada
no momento da descoberta), devido & irradiagdo ambiental realizada
ao longo de milhares de anos. Talvez a forma mais intuitiva de se
realizar este calculo fosse reproduzir-se este processo mais uma
vez: tomar-se parte da amostra e agquecé-la para se acabar com sua
TL, como foi feito pelo homem pré-histérico. Depois, pouco a
pouco, doses de radiagdo seriam dadas em taxas muito maiores do
que a da natureza, conforme exposto anteriormente, e assim a curva
de TL x Dose seria rapidamente reconstruida. Bastaria tomar-se a

dose que reproduziu a mesma TIL das amostras arqueoclogicamente
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irradiadas (TLN) para se ter o valor de Darq.

0 aquecimento de amostras, a temperaturas
suficientemente altas para acabar com sua TL (= 500°C), tem varios
efeitos colaterais sobre a sua sensibilidade (TL x Dose).
Primeiramente enquanto a temperatura esta subindo, todas as
tensbes e defeitos de cristalizagido tendem a se desfazer. Depois,
quando se resfria a amostra, dependendo da taxa de resfriamento
maior ou menor quantidade de defeitos serdoc introduzidos
novamente. Se estes defeitos fizerem parte de um mecanismo de
produgdao de TL, entdo a sensibilidade desta amostra estara sendo
alterada cont inuamente. Assim muitas tentativas de se
reconstruirem curvas de crescimento de TL com a Dose, a partir da
prépria amostra, previamente aquecida, naoc foram bem sucedidas.
Novas metodologias foram entdo desenvolvidas e a gque mais se

destacou, pela sua simplicidade e eficiéncia foi:
- Método das Doses Aditivas

Este método permite o calculo de Darq de uma forma

bastante simples:

1- Separa-se a amostra em duas partes

2- Lé-se a TIN = TL (Darq) da primeira parte

3- Irradia-se a segunda parte com uma dose conhecida DmL
4- Lé-se a TL(Dan+ D_.) desta parte recém irradiada

5~ Extrapola-se Darq conforme mostrado na fig.3.1

Na fig.3.1 o eixo TL representa a intensidade da TL
medida em uma dada temperatura, onde se sabe que as respectivas
armadilhas sdo estaveis (ver segdo 3.3 de Aitken-1985).

O crescimento linear para o© dquartzo vem muitas
vezes precedido por um crescimento supralinear (ver Aitken 1985).
Este comportamento nao sera discutido agui por limitar-se a
pequenos valores de TL, menores gque a TLres, coforme sera

apresentado na segido 3.1.2,
Outros métodos foram também propostos (ver Aitken
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1985), mas nhdo serdo discutidos por ndo serem também relevantes a

discussido deste capitulo.

dosg e

Fig.3.1 - Método das doses aditivas. O calculo da Darq é feito por

extrapolacdo linear (sob a hipétese do crescimento ser linear).

3.1.2 - DATAGOES GEOCRONOLOGICAS POR TL

A TL é uma técnica que tem sido aplicada a datagao
geocronoldgica por muitos autores desde que sua possibilidade foi
reconhecida pela primeira vez em Kiev, em 1965, por Shelkoplyas
v.N. e Morozov G.V (Mejdahl-1986). Varios trabalhos foram
apresentados por diversos autores, e os mais relevantes sao
referenciados no recente trabalho de revisdo de Berger (1988).

As datacgdes geocronoldgicas sdo muito semelhantes
as datacdes arqueoldgicas, de onde herdaram parte de sua
metodologia. Pressupde-se também estabilidade dos portadores de
carga em determinadas armadilhas e independéncia da taxa de
irradiacdo (dentro de alguns limites praticos}. Trabalha-se também
com © Quartzo e outros minerais, dentre os quais se destaca uma
poeira vulcanica polimineral chamada Loess, muito comum em

contextos geoldgicos europeus, e por isto, alve da grande maioria
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dos estudos de datagdo de sedimentos. No entanto, diferenciando
esta datagdo arqueolagica, o momento inicial para contagem de
tempo ndo é mais dado pela agdo do homem através do fogo, mas,

sim, pela ag¢do da radiagdo Ultra Violeta (UV) solar.
- MOMENTO INICIAIL PARA CONTAGEM DE TEMPO

0 momento inicial da contagem de tempo € dado pela
exposicdo do material TL a radiagdo UV do Sol, que consegue
arrancar os portadores de carga para fora das armadilhas TL.
Entdo, os pequenos graos produzidos pela desagregagdo de rochas
devido a agao do tempo, ao serem transportados pelos ventos e pela
chuva, sdo também expostos a radiagdo UV. Neste processo sua TL e
reduzida a um pequeno nivel chamado TL residual (TL__ ). E
importante salientar-se que estes grios devem estar devidamente
"zerados" para que se possa efetuar a datagdo, senao idades
maiores serdo encontradas. Resultados de varios autores (p.e
Singvi et a1-1980) e deste trabalho indicam gque, para grdos de
quartzo (areia), a situagdo de minima TL = TL __ é atingida dentro
de 2 semanas de dias ensolarados. Outros autores como p.e. Rendell
et al (1983) e Prescott (1983) e Huntley (1985) reportaram no

entanto, dificuldades em se estabelecer o valor da Tl}ﬂ;

- ENVELHECIMENTO

Depois de transportados em presenga da luz solar,
estes grios serdo finalmente depositados e posteriormente cobertos
por outras camadas extratigraficas. A partir deste instante,
gquando a luz solar ndo mais irradia os materiais TL, comegam a se
popular novamente as armadilhas TL. Este processo da-se tamben,
conforme apresentado anteriormente para o caso das datagodes
arqueoldgicas, devido a radioatividade natural. Desta forma, as
armadilhas deste material vio se tornando, entdo, cada vez mais
populadas até que, eventualmente, este material venha a ser
coletado e analisado. Desde que nao se tenha atingido a saturagéo,

a populagdo das armadilhas estara, em principio, relacionada com o
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tempo decorrido desde a ultima exposigao & luz solar. Alguns
autores, como p.e. Durrani et al.(1977), trabalhando com gquartzo a
elevadas doses de radiagaoc y (da ordem de 500 krad) observaram que
o esperado nivel de saturagdo nunca é atingido, evidenciando-se a
possibilidade de c¢riagdo de novas armadilhas e, consequente

alteragdo da sensibilidade da TL.

- ANALISE

Analogamente ao caso das datagdes arqueoldgicas por
TL, o método mais intuitiveo para o calculo da Dose Geocronoloégica
(D ) é o de se regenerar a curva de crescimento de TL x Dose.

geoc

- Método da Regeneracgao

Neste método a TL é reduzida ao seu minimo nivel

TLmB, através de longa exposigdo a luz solar. Depolis a curva de

crescimento de TL x Dose € regenerada por doses crescentes de

irradiacgdo aplicadas & parte da amostra que teve sua TL reduzida a

TL __, até que se atinja novamente o valor de TLN, desta forma

pode-se escrever: D = Dgeoc se TL(D) + Tchs = TLN.

Este método tem as seguintes caracteristicas:

1- pode ser usado para amostras mals velhas, onde a TLN
apresenta-se na regido de saturagdo, onde o crescimento (de TL
x Dose) ndo é linear.

2- pode ser usado para amostraé que ndo apresentam crescimento
linear nem mesmo para pequenas doses, por ndo apresentarem
cinética de primeira ordem (ver segdo 1.2). Este é& um ponto
importante, pois é na regido de baixas doses gque acorrem o0s
maiores efeitos do rearmadilhamento, caracterizado pelo
deslocamento dos picos (ver, p.e., fig.3.5 deste trabalho e
fig.2 de Wintle e Huntley - 1980). ,

3- as alturas de TL podem ser tomadas ou na temperatura
correspondente & posigdo de um pico, ou em qualquer valor fixo
de temperatura, respeitando-se, obviamente, a condigdoc de

estabilidade das armadilhas envolvidas. Isto em alguns casos
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viabiliza o proximo item.

4- segundo Prészynska (1985) seria possivel datar-se eventos onde
a exposi¢do solar ndo foi suficiente para levar a TL ao seu
valor minimo TL (desvanecimento solar parcial). Este valor é
encontrado por tentativas onde se varia o wvalor inicial de
TL , Observando-se se a curva regenerada resulta num mesmo

resg

valor de TTbmm (plateau), no intervalo de temperaturas onde a
TL é estavel ,

A exemplo das data¢des arqueoldgicas, a regeneragio
s6 é possivel se a irradiag¢do solar ndo produzir mudanga na
sensibilidade da TL do material que se deseja datar.

Curiosamente este método de regenerag¢do ndo foi
inicialmente explorado visando-se as caracteristicas enumeradas
acima. Nos trabalhos de Wintle e Huntley (1979 e 1980) observa-se
que suas atengdes estavam voltadas principalmente para a
determinagdo de TL através de extrapolag¢dées lineares. Isto
poderia ser talvez entendido, em termos da forte influéncia que o
método das dose aditivas representa para as datag¢gdes, onde o
crescimento da TL €& 1linear com a dose. Nestes trabalhos sé&o
propostos 3 métodos para calculo de Dgeoc que sdo muito
semelhantes, por basearem-se nos mesmos principios:

1- a sensibilidade da TL ndo se altera devido a exposigado UV.

2- o crescimento da TL x Dose é linear.

3- uma exposicdo padrdo (pequena) a radiagdo UV (ndo suficiente
para se atingir TL,ﬁJ produz uma mesma redugdo porcentual

para diferentes valores de TL(Dwmc).

Método (a)

Elimina-se apenas uma fragdo f da TL(D;ﬂm), por
exposigcdo A& radiagdo UV. Depois regenera-se este desvanecimento
parcial, através de uma dose Dreg e calcula-se Dgeoc por regra de
3, a partir dos valores de Dreg e f que é dado por comparagdo a
TL _ . obtida através de longa exposicdo a radiagao solar.

Método (b) (mantendo a nomenclatura usada por Wintle e Huntley)

E uma combinac¢do dos métodos a e cC.
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Métcdo (c)

Também conhecido como Método do Bleaching Parcial

(bleaching = desvanecimento da TL por mecanismo otico). Este

método permite o calculo de TLPEB de forma rapida, mas limita~-se a

amostras gue apresentam TLN na regido de crescimento linear da TL

x Dose. Trata-se, conforme mostrado na fig.3.2, de:

1- medir-se TLN = TL(Dgcoc) + TL __, TL(Dgeoc-»Dad) + TL e
extrapolar-se a reta (a) de crescimento (comoc no método das
doses aditivas).

2- idem acima, mas intercalando entre a irradiagdo e leitura uma
pequena exposigao a luz UV. Obtem—se a reta (b).

3- a interseccdo das retas (a) e (b) da os valores de TLr e

es

geoc

TL (D

Fig.3.2 — Método do Bleaching Parcial de Wintle e Huntley (1980)
para o caculo de 'I'Lreb_ por extrapolacgdo linear.

Varios trabalhos foram realizados, através da
regeneracdo de curvas de crescimento de TL, envolvendo como
principal sedimento o Loess. Nestes trabalhos constatou-se due

para algumas amostras a sensibilidade da TL se altera, enquanto
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que para outras nado (p.e Rendell et.a1.-1983, Wintle e Proészynska
- 1983, Debenham - 1985%). Uma andlise mais detalhada do que
realmente se possa torna-se dificil devido ao fato deste material
ser um composto polimineral de composigdo variavel.

Singhvi et al.(1982), propuzeram uma Vversao
simplificada dos métodos (c)+(a) apresentados acima. Neste método
(fig.3.3) a extrapolagdo da curva de crescimento, segundo método
das doses aditivas, ao interceptar a reta TL = TL fornece o
valor de I%mm. O valor da TL _ foi determinado, por Singhivi et
al., como no método (a) acima, expondo-se diretamente os graos de
areia (quartzo) ao Sol, e a 1luz solar artificial provida pela
Lidmpada Solar Ultra Vitalux da WOTAN (300W). Observou-se due
dentro de uma margem de erro de 20% o resultado obtido depois de
2%50h de exposigdo ao Sol era equivalente a aproximadamente 17h de

exposigdo a lampada solar.

TL 4

TL (D +p )+TL
geoc ad res

TLN=TL(D )+TL
geoc

re

{ res

«—— D — D DOSE
geoc ad
Fig.3.3 - Método das doses aditivas adaptado a Geocronologia. A
TL , jad existente no comego da contagem de tempo € subtraida da

res

TLN para o cadlculo de Dg

-
eocC
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3.2 - DATAGOES DE VARIOS CONTEXTOS GEOLOGICOS BRASILEIROS

No presente trabalho, partindo-se da experiéncia de
Singhvi et al.(1982), realizou-se uma série de estudos sobre
terrenos quartzosos de varios contextos geoldgicos brasileiros.
Estes trabalhos tiveram um acentuado cunho dgeoldégico, mas, aqui,

seriao apresentados somente os seus aspectos fisicos.

3.2.1 - PREPARAGCAO DAS AMOSTRAS

Na preparagdo das amostras procurou-se isolar o
quartzo dos demais minerals presentes. Esta ndo foi uma tarefa
dificil porque a grande maioria dos terrenos estudados, dunas de
areia, era muito rica em guartzo, de tal forma que o tratamento
abaixo descrito fol bastante satisfatério.
l1-separag¢io por granulometria. Neste processo eliminam-se os graos
muito finos, onde se concentram a maloria dos minerais néo
quartzosos. Desta granulometria tomam-se, preferencialmente, os
graos com cerca de 100 pm.

2—-ataque por A&cido fluoridrico (HF) concentrado a 40% durante
cerca de 60 mnin., seguido por 1lavagem em &gua desionizada
abundante.

3-nova separagdo granulométrica para eliminar material com
diferentes sensibilidades ao ataque do HF, seguida de nova
lavagem com agua.,

Em algumas amostras usou-se da separagaoc por
densidade e gquando a presenga de feldspatos era Iimportante
tentou-se a separagido por flotagdo (Miallier et al), pols a
densidade deste mineral é muito préxima da do dgquartzo. Estes
métodos mostraram—-se bastante trabalhosos e o0s resultados néo
foram muito encorajadores.

Para as Iirradiagbes "solares" artificiais, usou-se
uma lampada solar General Electric de 275W. Sua distancia até a
amostra fol escolhida wvisando o equilibrio entre: maximo
aproveitamento do &ngulo sélido de irradiacdo e; cuidado para dque
a temperatura da amostra nao ultrapassasse 45°C, visando uma certa
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proximidade com as reais condigdes ambientais. Caso contrario,
talvez fosse hecessdrio introduzirem-se correg¢oes devido ao
desvanecimento térmico da TL. A disténcia adotada foi de 30 cm
acima da amostra que esteve apoiada e em contacto térmico com uma
placa metalica. Este contacto térmico contribuiu para gque a

temperatura se mantivesse dentro dos limites desejados.
3.2.2 - ANALISE DAS AMOSTRAS

As amostras foram lidas pelo aparelho de TL
descrito na se¢do 2.1.2. Para diminuir-se a contribuigidoc da
radiagdo de corpo negro, usou-se um filtro ético MTO H325c (banda
larga - AA/A>30% e centrada em A=325nm). Varias velocidades de
aquecimento (B8) foram tentadas mas a dque se mostrou mais
conveniente, considerando-se a quantidade de amostra, as doses de
radiacdo normalmente envolvidas, e a atenuagido do filtro otico,
foi B = 5°C¢/s. Irradiagdes B foram feitas por fonte se %r a taxa
de 600 rad/min.

0 calculo da Dmmc foi feito pelo método das doses
aditivas, através de irradiagSes g, conforme procedimentos
exemplificados pelas fig.3.2 e 3.3, onde o valor de TLres foil dado
tanto por irradia¢des artificials como por exposigdes diretas a
luz do Sol, conforme apresentado (ver apéndice E) por Poupeau e
Souza (1984 a, b), Poupeau et al (1983, 1984a, b, ¢, d, e, e
1986) .

Num breve resumo dentro do espirito mencionado
anteriormente, onde se considera apenas o lado fisico deste
trabalho, pode-se dizer que até este ponto todos os esforgos
estiveram voltados para se colocar o laboratdrio, seus aparelhos e
suas técnicas, em nivel de competitividade internacional.

Conforme verificado neste trabalhe e tambkém por
varios outros autores, o gquartze se satura para doses
relativamente Dbaixas de radiagdo. Em termos de datagao
geocronoldégica, 1isto gquer dizer dque para idades relativamente
pequenas (da ordem de 15.000 anos) a curva de crescimento da TL «x

Dose deixa de ser linear. Na datag¢do de eventos mais antigos
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tem-se portanto, o problema da ni&o linearidade do crescimento da
TL x Dose, o que inviabiliza a aplicagdo do método das doses
aditivas e do bleaching parcial (fig.3.2 e 3.3). Cabe observar-se
aqui, gque o0 erro no cdlculo das idades, devido & incorreta
determinagdo do nivel de TL diminui a medida que TLN aumenta.
Para que se pudessem datar eventos cuja TLN ndo estava contida na
regido de crescimento linear, passou-se ao estudo apresentado a

sequir.

3.3 - ESTUDO DO CRESCIMENTO DA TL DO QUARTZO, EM FUNCAO DA DOSE DE
RADIACAO ABSORVIDA, INCLUINDO A REGIAO DE CRESCIMENTO NAO LINEAR

Estudando a datagdo de dunas, Prescott (1983)
propdés um método em que a regeneragdo da curva de crescimento da
TL com a Dose seria possivel, desde que se introduzissem corregdes
devido a possiveis mudangas de sensibilidade, provenientes do
aquecimento requerido pelo processo de eliminagdo da TL das
amostras, tendo dito "This method of joining curves assumes that
there has been no change in the shape of the growth curve on
heating". Fazendo-se um breve intervalo para reflexao, é
impressionante observar-se a inércia que os métodos cientificos
podem algumas vezes apresentar, neste caso materializada no
procedimento do campo das datagdes arqueoldgicas por TL, onde a
regeneragdo de curvas de crescimento s6 podia ser pensada em
termos de um prévio aquecimento, conforme apresentado
anteriormente. Em outras palavras, €& surpreendente dJue embora
trabalhando-se com datagées onde 0 mecanismo "de zero" sejam as
irradiagdes UV, e depois de trabalhos como os de A. Wintle, onde
se discutiu a regeneragdo por radiagdo UV, limitada no entanto, a
regido de crescimento linear, pense-se em calor para se
reconstruir uma curva de TL x Dose. No entanto, o trabalho de
Prescott foi bastante importante para o desenvolvimento deste, por
levantar a possibilidade de se fazer regressdes exponenciais.

Dentro da filosofia do trabalho de extrapolagoes
nioc lineares (exponenciais e série de poténcias) de Prescott

(1983), tentou-se extrapolagdes baseadas tdo somente nos dados de
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TLN e varias TL(D_ ). Este trabalho foi inconclusivo por permitir
uma infinidade de solugdes, cada qual com um diferente valor para
geoc” Apesar disto este trabalho foli util, pois durante seu
desenvolvimento foram feitas muitas reflexées sobre os processos
direto/inverso de crescimento da curvas de TL x Dose, dque
produziram consideragdes como as apresentadas abaixo.

Considerando-se que a radiagdo UV, principalmente a
fragdo de baixa energia que consegue passar através da atmosfera
terrestre, representa um mecanismo de esvaziamento de armadilhas,
que pode ser dito, muito suave, em termos de criagdo/aniquilagéio
de defeitos, quando comparado aos tratamentos térmicos, pareceu
poucoe provavel gque dgualgquer mudanga de sensibilidade pudesse
surgir devido a este processo de esvaziamento de armadilhas.
Reforgando esta idéia, supondo que houvesse alteragao na
sensibilidade, defeitos de cristalizagdoco deveriam estar sendo
criados durante a irradiacgdo UV. Caberia entdoc a pergunta: Por que
a lirradiagaoc UV pode deslocar atomos no mesmo cristal onde
radiagdes bem mais energéticas (a, B e y) s&o sabidas nao fazé-lo
nas taxas de deposicido de doses usadas nas datagdes (sendo nao
haveria o c¢rescimento 1linear, bésico para o© métodoc das dose
aditivas)?

Para verificar se a sensibilidade (TL x Dose) do
guartzo se altera devido a exposigdes ao Sol e a fontes
radioativas de baixa intensidade, procurou-se ao maximo
reproduzirem-se as condigoes naturais, onde os grdao de quartzo se
desagregam das rochas origem, sdo transportados e depositados em
presenga do UV solar e finalmente podem envelhecer, cobertos por
outras camadas extratigraficas. Isto foi feito através dos
seguintes passos (ver apéndice F, Souza-1985):

1 - escolheram—-se amostras que j& haviam sido bastante expostas ao
sol: areia da praia de Copacabana (Rio de Janeiro), conforme
verificado através de posteriores irradiagdées sob UV solar e
artificial (l&mpada solar). Nestas amostras TIN = TL _ .

2 - prepararam-se estas amostras através de limpeza por atague com
HF, conforme descrito anteriormente.

3 - dividiu-se a parte de grdocs com aproximadamente 100um em dois
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grupos: A e B. Nos proéximos passos serdoc indicadas as
procedéncias (A ou B) através dos respectivos sufixos apés o
nimero do passo.

4B- com material do grupoc B, simulou-se um unico envelhecimento
através de uma dose de aproximadamente 9 krad de radiagao v
(escolhida para melhor homogeneidade), fornecida por uma fonte
de ®°co e depositada a taxa de cerca de 20 rad/min. Amostras
assim irradiadas permitiram um ensaio para escolha de filtro
6tico (fig.3.4) que mostrou uma forte dependéncia entre a
posigdo do maximo dos picos de TL e o comprimento de onda
passante, ou, em outras palavras, a composig¢do policromatica

desta luz, com picos de emissdo em diferentes temperaturas.

@
it
<1
o
=
-]
TS 250 607 00
TEMPERATURA (T}
Fig.3.4 - TL (B=5C/s) da areia de Copacabana medida através de

varios filtros o6ticos com bandas passantes centradas em:
(a) 325 nm, (b) 380 nm, (c) 431 nm, (d) 531 nm e (e) 539 nm.
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SA- com material do grupo A, simularam-se varios envelhecimentos,

TERMOLUMINECENCIA (uno. AR

através da irradiagdo das amostras com varias doses de
radiagao B, cobrindo um intervalo de 0 a 15 Krad. A fonte
utilizada foi de Sr” e a taxa de irradiagio foi de
600rad/min. As curvas de TL para algumas doses até 9 Krad
estdo na fig.3.5 onde se nota claramente o deslocamento da
posi¢gido do pico em fungido das doses absorvidas. Este
deslocamento onde T diminui engquanto dose depositada
aumenta, sugere fortemente gque a cinetica de recombinagdo ndo
é de primeira ordem (Levy-1983). Resultados semelhantes, para

quartzo extraido de sedimentos, foram reportados por Hutt e

Smirnov (1983).

COICOLS DIFtRINIMTALS

ALTA TENEAD M TUDD 2389V
FILTROL  32EC «FILTRO FRIO
YELOCIDAIN D[ AGUECINENTO=GL/E
QUANTIDAMWE DK ANCETRA 1XH

00 200 500 400 00
TEMPERATURA (°C)

Fig.3.5 - TL (B=5C/s) das areias de Copacabana submetidas a
diferentes doses: BO = 0 rad (TIN), Bl = 600 rad, B2 = 1200 rad,

B3 = 1800 rad, B6 = 3.6 krad, B10 = 6 krad, B15 = 9 krad.
Filtro otico: MTO 325c¢’
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6A- Tomando-se as intensidades de TL a 280°C, obteve-se a curva A
da fig.3.6, que mostra o crescimento da TL, tal como teria
acontecido em milhares de anos, com dqualilsquer outros graos de

quartzo (da mesma origem) no interior de uma duna.

REGENERACAD DA CURVA DE TL

QUARTZO DE COPACABANA (areia)

160

FIRE . >
O

T, CHMNID.
=)
=
*

DOSE BETA (Krad)

Fig.3.6 Ccurvas de crescimento de TL x Dose para as areias de

Copacabana

A =0 =TL + doses(B)

res

B=%*="TL + 9 Krad(y) + 2 semanas UV solar + doses(8)

res
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7B -

9B -

10AB-

11AB-

as amostras irradiadas pela radiagdc ¥ tiveram sua TL
apagada por exposigdo direta ao Sol durante 2 semanas. ApOs
este periodo a TL voltou ao seu valor 1nicial de TL (o
mesmo valor apresentado pelas amostras encontradas na
praia),

com as amostras zeradas (passo 7B), simularam-se varios
envelhecimentos, exatamente como no passo 5A.
Tomando-se as intensidades de TL a 280 C, obteve-se a curva
B da fig.3.6.
comparou-se as curvas de crescimento de TL do grupo A e B e
observou-se que elas coincidem.
comparou-se curvas das séries A e B que receberam a mesma
dose de radiacdo 8. Esta comparagdo foi feita dividindo-se a
curva de TL da série B pela correspodente na série A e os
resultados para doses de 6, 9 e 12 krad estdo representados
na fig.3.7. Observa-se dque estas curvas, de antes e apds a
irradiagdo UV s&o praticamente iguais, com excegaoc de uma
regido de baixa temperatura onde o desvanecimento térmico é
importante para amostras conservadas a temperatura ambiente.
A comparagido de curvas (formato e intensidade), quando
envolvendo armadilhas pouco estavels, requer rigido controle
de tempo entre irradiagdo e leitura, o que ndo fol feito
neste trabalho por estar-se interessado apenas na regido de

TL estavel ac longo do tempo.
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Q.4
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Fig.3.7 - Comparagiao entre curvas de TL de amostras gque receberam
a mesma dose de radiagao B. a) TLB/TL.« para dose = 6 Kkrad, b)
TLB/TLA para dose = 9 Krad e ¢) TLB/TLA para dose = 12 krad.
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3.4 - DISCUSSAO E CONCLUSOES

Quando se tomaram as intensidades a 280°C, nio se
supds implicitamente que as curvas de TL do quartzo apresentam
cinética de primeira ordem. O gue se procurava era que a série B
reproduzisse a série A, qualquer que fosse a relagaoc TL x Dose e
indiferente da intensidade da TL ser (ou ndo) proporciocnal a dose
de radiagdoc B. Os resultados apresentados na fig.3.7. mostram que
em qualquer outra temperatura, onde as armadilhas sao estaveis
(regido de plateau), a curva regenerada (B) seria a mesma da curva
do primeiro crescimento (A).

0Os resultados da fig.3.6 mostram gque o© guartzo
analisado pdde se regenerar apds ter recebido uma dose de 9 krad,
conforme verificado para doses de até 15 krad. Dai conclui-se gque
as datac¢des poderiam ser estendidas até a regido de saturagao
parcial (crescimento ndo linear). Estimativas de idade, para grao
de areia no interior de uma duna, poderiam ser feitas, sem grande
rigor, tomando-se um valor representativo de Dose Anual (DA) de
100 a 200 mrads/ano. Este valor é bem mais baixo que aquele de
solos onde o U pode se encontrar em maior gquantidade, por estar
contido numa matriz argilosa. Assim, grosseiramente, pode-se
estimar, a partir do resultado da fig.3.6, gque dunas de ate
aproximadamente 60.000 anos podem ser datadas. Medidas posteriores
nio concluidas, parecem indicar que a curva de crescimento de TL x
Dose seria regeneravel até doses equivalentes a cerca de 1.000.000
de anos. Esta estimativa esté .de acordo com Vlasov e Kulikov
(1989) que concluiram atraveés de pesquisas tedricas e
experimentais, que o gquartzo natural pode ser usado como um
"paleodosimetro" para um intervalo de idades de 10.000 anos ate 1
a 2 milhdées de anos.

Efeitos de supralinearidade, muito importantes nas
datacdes arqueoldgicas por TL, podem ser desprezados nas datagdes
geocronoldgicas por TL, pois o nivel de TL __ situa-se acima da
regido de crescimento supralinear do quartzo.

Resultados semelhantes aos da fig.3.6 foram

obtidos, para outras amostras onde TLN > T%TS, na regido de TL >
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TIN. Estes resultados nao sao tao convincentes, por permitirem
apenas que se faga a razoavel hipotese de que o comportamento
seria © mesmo para a regido onde TL < TLN, mas podem ser
considerados, sem muito rigor, uma confirmagdo da constancia da
sensibilidade do quatzeo nas condigdes acima descritas.

E curioso notar-se que até o trabalho de Souza
{(1985) (ver apéndice F), ndo se tenha tide noticias de outro
estudo visande mostrar que a sensibilidade do gquartzo nédo se
altera devido ao UV solar. Na opinido de A. Wintle isto ocorreu
porque o gquartzo (areia) nao tem a mesma participagido nos
contextos geoldgicos eurcpeus e, por listo, os estudos de TL 1a
desenvolvidos concentraram-se em outros minerais, principalmente o
Loess.

Num trabalho mais recente, Lu Yanchou et al.
(1987), utilizaram a regeneragdoc da TL do quartzo, para datagdes
de solos de Loess. Neste trabalho, conseguiu~se concentrar o
quartzo, a aproximadamente 95%, eliminando-se os outros minerais.
0s resultados obtidos por estes autores confirmam, apenas em
parte, a constdncia da sensibilidade do duartzo apés as
irradiagbes UV e B, pois em uma de suas amostras, houve mudanga de
sensibilidade. No entanto, tal mudanga, poderia ter ocorrido
devido aco fato destas amostras incluirem uma quantidade razoavel
(5%) de outros minerais.

Gardner et al. (1987), usando da mesma metodologia
proposta por Souza (1985) - fig.3.8, estudaram dunas de areia da
Australia e verificaram, também, que todas suas amostras de
quartzo (mais de 20) nao tiveram a sua sensibilidade alterada, no
processo de redgeneragdao por radiagdo UV + doses B.

Estes resultados confirmam a proposta de Souza
(1985) (apéndice F), onde acredita-se que a metodologia do calculo
da Dose Geocronoldégica U%mm) do quartzo (em dunas de areia)
poderia ser simplificada através do simples levantamento da curva
de crescimento de TL regenerada a partir de tratamento o6tico por
radiagao UV solar. Este procedimento tem a vantagem, sobre os de
Wintle e Huntley (1980), de nao depender da ordem da cinética de

recombinagac dos portadores de carga (Levy—-1979) e, de poder se
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estender a regides onde o crescimento da TL x Dose apresenta

sinais de saturacdoc (a populagaoc das armadilhas nac €& linearmente

dependente da dose de radiagdo absorvida). Convém, ainda,

lembrar-se que € hesta regido de saturagdoc que se minimizam os

erros devido ao cdlculo de TL . (TLN >> TL ), mas que, por

cutro lado, se maximizam og erros devidos a incerteza da Dgeoc,

pois [ ggL N 0].

O Surtace sample TL autput
#® Naturas TL agutput
v Natuial TL output + B dose

A 120 h sunlamp bleach + ﬁdnhu

TL output {arbitrary units)

) 6 20 30
P dose (grays)

Fig.3.8 - Regeneragdo da curva de TL, e verificagdo da consténcia

de sua sensibilidade, para amostras quartzosas de

Murray Mallee - Australia (Gardner et al.-1987).
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CAPITULO 4
TLD - TERMOMETROS COM MEMORIA ?

ESTUDO DA VIABILIDADE DO EMPREGO DE TLDs COMO SENSORES DE
TEMPERATURA COM MEMORIA

Neste capitulo discutiremos a viabilidade de uma
nova aplicagdo para a TL (e para dosimetros TL - TLD).
Diferentemente das datagdes (cap 2) e dosimetria , onde as
armadilhas de interesse sdo estaveis e, portanto, capazes de reter
os portadores de carga por longos intervalos de tempo (muito
maiores que aqueles envolvidos nos estudos em questio), estaremos
agora Iinteressados em trabalhar com armadilhas menos estaveis e,
portanto, muito mais sensiveis a temperatura (e ao tempo). A idéia
basica resume-se em se calcular o ciclo térmico mais simples que
possa fazer com que um conjunto de armadilhas parta de uma dada
configuragdo inicial de populagées e chegque a uma dada
configuragdo final, num dado intervalo de tempo. Em outras
palavras, vamos estudar a possibilidade de se elaborar uma
histdria térmica capaz de reproduzir uma evolugido na configuragéo
das populagdes de armadilhas TL conhecendo-se: a) as populagfes
iniciais e finais das armadilhas (através de medidas de TL) b)
suas respectivas estabilidades a varias temperaturas e, ¢) o tempo

decorrido entre estas confiqurag¢des (inicial e final).
4.1- A HISTORIA TERMICA

Trataremos na realidade, de duas histdrias
térmicas: a Historia Térmica Real, que €& aquela que a amostra
realmente vive e que chamaremos de processo direto, e a Histdria
Térmica Reconstruida, que é a histéria térmica mais simples, capaz
de satisfazer as condigbes de contorno de nosso problema, o que

chamaremos de processo inverso.
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4.1.1~ 0 PROCESSQO DIRETO.

conforme visto no capitulo.l, o namero de
portadores de carga armadilhados em uma dada armadilha pode ser

descrito por uma funcido do tipo:
n = ng f(s,E,T,t) (4.1)

onde n, € a populacdo inicial, s e E caracterizam a armadilha, T é

a temperatura e t é o tempo.

Se o processo de recombinagdo se d& através de

cinética de primeira ordem entdo

dn/4t = —n_s exp (—-E/KT) e, portanto

n = noexp[—s t exp (~E/KT) ] (4.2)

Introduzindo-se agora o conceito de meia-vida, como
sendo o tempo T apds o qual a populagdo de uma armadilha reduz-se

a metade => n(t) = n_/2 temos:
T = 1n(2) s 'exp(E/kT) (4.3)

Esta fung¢do explicita as diferentes estabilidades dos portadores
de carga para as diferentes armadilhas (caracterizadas por E e s)
e para diferentes temperaturas. A eq. 4.2 pode também ser escrita

em termos de T como:

n =n exp(-1n(2) t/T) (4.4)

Para descrever a populagdo n de um determinado tipo
de armadilha, enquanto a temperatura varia de forma aleatéria ao
longo do tempo, convém lembrar que T = T(T) e assim, depois de m

passos com duragdes ti e temperaturas Ti onde T = T, temos:
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n=n exp{—ln(2)[(t1/‘c1) + (tz/T2) + ... + (ta /m)]} (4.5)

Para nossos propoésitos as propriedades mais
relevantes deste processo sao:

1) Conhecida a fungdo T(t) (assim como E, s), parte-se de uma
configuragdo inicial de populagdes das diversas armadilhas e
chega-se a uma unica configuragdo final (ver segdo 4.5.4).

2) Cada armadilha fornece um vinculo do tipo 4.1 (ou eq. 4.5 se a
cinética for de primeira ordem) que relaciocna a populagido final
a populagdo inicial através de T(t).

3) Este é um processo comutativo, ou seja, a forma de evolugdo da
temperatura ndao altera a populagido resultante desde que o tempo
permanecido em cada temperatura seja o mesmo histograma de

temperatura.
4.1.2- O PROCESSO INVERSO E MEMORIA

Neste processo tentamos reconstituir, a medida do
possivel, o ©processo direto e, entdo, surgem as seguintes
inposigdes:

1) Devido ao fato do processo direto ser comutativo, ndo se pode
determinar uma evolugdo de temperaturas que seja Unica no seu
produto, pois sempre haveria a possibilidade de se trocar a
ordem dos fatos (ordem em dgue aparecem as temperaturas) sem
alterar o resultado. Assim sendo, uma forma bastante clara para
se tratar do estudo do processo inverso se dd através de um
histograma de temperaturas, que em outras palavras seria um
espectro de temperaturas ao qual o processo direto deve ser
necessariamente redutivel.

2} Entendendo-se por "resolver o problema do processo inverso",
encontrar o espectro de temperaturas gue satisfaz as condigdes
de contorno deste problema, observa-se dque os vinculos deste

sistema se evidencliam quando levamos em consideragdo que:
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- Para se resolver o problema do processo inverso a um unico nivel
de temperatura, o que significa resumir toda a Histdria Real em
termos de uma temperatura média ('I'm na figura 4.1), © problema se
resumiria em se resolver um sistema de apenas uma equagio (do tipo
4.1) com uma incégnita. Uma unica armadilha faz-se entdo

necessaria

a3
T

(.1.

Fig 4.1 - Histdéria reconstruida com um Unico nivel de temperatura

— Para se resolver o problema do processo inverso a dois niveis de
temperatura (fig.4.2) temos 3 incdgnitas (T,, T, e t) e,
portanto, a condicdo de solugdo unica impdée um sistema de 3
equagdes e, consequientemente 3 armadilhas de TL s&o necessarias.

3

Fig.4.2 - Histdria reconstruida a 2 niveis de temperatura

22



- Para se descrever o processo inverso a 3 niveis (fig.4.3),

analogamente aos anteriores, teriamos 5 incdgnitas (T1’ Ta' T3,
ti, t2) e, portanto, precisariamos de 5 armadilhas de TL.

ct
(T]s e s
(Hleveceenne

Fig.4.3 - Historia reconstruida a 3 niveis de temperatura

- Da andlise acima induz-se gque em geral, para se resolver o
problema do processo inverso a n niveis de temperatura precisa-se
de 2n-1 armadilhas de TL. Este resultado poderia ser obtido de
forma analoga pela andlise da eq.4.5, mas a forma usada acima

parece ser mais clara.

Para que figque mais claro como os vinculos deste
problema podem estabelecer uma relagdo de memdria, é bom
reconsiderar -se por exemplo, © caso em gue uma uUnica temperatura
(média) descreve a evolugdo de um pico. Caso outro pico esteja
também presente, sua evolugdo ndoc poderia ser descrita pela mesma
temperatura, pois as meia-vidas de cada pico dependem fortemente
da temperatura (ver também seGdo 4.5.4). Torna-se obrigatdria uma
histéria reconstruida mais complexa, com dois niveis que seriam
calculados em fungdo da relagido ti/tf, que entraria neste exemplo
como hipdtese (ou seria dada, em outro exemplo, por um terceiro
pico). '
Hipéteses plausivelis sobre as temperaturas (Ti) e
intervalos de tempo (ti) em que se permaneceu em cada temperatura,

podem resultar numa espectroscopia de temperaturas muito mais
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completa. Por exemplo, se pudermos resumir as oscilagdes de
temperaturas em termos de uma sendide, uma vez conhecido ¢ periocdo
(possivelmente 24h), bastariam, apenas, dois pardmetros (dois
picos), tais como amplitude e valor médio, para se descrever a

Histdria Térmica Reconstruida pelo processo inverso.
4.2. A ESCOLHA DAS AMOSTRAS

conforme visto neste e no capitulo 1, o tipo de
armadilhas mais convenientes para este estudo sdo aquelas due
apresentam uma cinética de recombinagdo de primeira ordem, porque
os seus picos tem as seguintes caracteristicas: a) seus maximos
ocorrem sempre nas mesmas temperaturas; b) suas alturas séo
proporcionais as respectivas populagdes e; c¢) seus formatos nado se
alteram, mantendo completa proporcionalidade, cujo fator & fungéo
da relagdo entre populacgbes. Por esta razdo ao se escolherem as
amostras, grande importancia foi dada a estas propriedades. Outros
fatores foram também ponderados tais como: reprodutibkilidade,
sensibilidade e a proépria disponibilidade do material. Ao
escolherem-se as amostras, deu-se também muita importéncia aquelas
com vasta bibliografia, pois normalmente, a evolugdo das
populagdes das armadilhas pode ser prevista pela eq.4.5 desde due

seus respectivos valores de E e s sejam conhecidos.
4.2.1 - Fluoreto de Litio Dosimétrico - TLD-100.

0 Fluoreto de Litio (LiF) tem sido estudado en
centenas de publicagdes, e em praticamente todas elas (p.e. Lilley
e McKeever -1983) tem sido reconhecido como um caso de cinética de
recombinagdo de primeira ordem. Excessdo a estas conclusdes é
manifestada por Sunta e Kathuria (1983). Uma excelente fonte de
referéncias sobre estes trabalhos & dada por S.W.S.McKeever
(1985) .

A curva de TL do LiF é composta por varios picos,

cuja existéncia e posigdo tem sido objeto de estudo de muitos
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Apesar de nado se ter uma conclusao
o pico dosimétrico

autores (ver segaoc 4.2.2).
precisa sobre o nuimero e posicao destes picos,
(o mais alto) €& chamado, normalmente, de pico 5, conforme mostrado

na fig.4.4 (Sunta e Watanabe ~ 1976). Dentro desta idéia, os picos

mais proeminentes, em ordem inversa de temperatura, receben,

respectivamente, os nomes de pico 4, 3, 2 e 1. Alguns autores tem

relatado a presenga de outros picos, situados neste intervalo de

temperatura, e por 1isto, estes picos tem recebido nomes que

evidenciam sua posigdo intermediaria, como por exemplo,

(Fairchild et al - 1978).
Este dosimetro € também o mais utilizado na

pico 3a

radioprotegdo devido a sua sensibilidade e equivaléncia com o

tecido humano. Por ser produzido comercialmente com massa, forma e
composigao padronizados, o© que facilita muito a gquestao da

calibragao de cada unidade individualmente, este material parece

reunir, de forma unica dentre os demais, as qualidades desejadas

para ¢ presente estudo.

TLintens!'y {arbitrary units}

Temperature [ C )

Fig.4.4 Picos do LiF segundo sua nomenclatura wusual - Sunta e
Watanabe (1976)
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Os dosimetros de LiF estudados neste trabalho sado
produzidos pela Harshaw onde recebem o nome comercial de TLD-100
(TLD = dosimetrecs TL). Apresentam-se em peguencs blocos com as

sequintes caracteristicas:

TLD-100
composigdo (Taylor e Lilley-1978): LiF + 170ppm Mg2+ + 7ppm i
dimensdées : 3,25mm X 3,25mm X O,9mm

4.2.2 - LEVANTAMENTO BIBLIOGRAFICO DE E e s do LiF

Os pardmetros das armadilhas do LiF tém sido objeto
de estudo de varios autores, através de varios métodos. Na tabela
tab.4.1 (Taylor e Lilley - 1978) estdo resumidos os principais
resultados até 1978. Foram acrescentados aos dados desta tabela,
resultados de cdlculos que preveem, a partir dos valores de E e s,
a posicdo de cada pico para a velocidade de agquecimento B=1,5C/s
usada neste trabalho (ver segdoc 4.3.2). Estes resultados serio
muito importantes nas segdes 4.5.(1 e 2) gquando os dados obtidos
neste trabalho (segdo 4.4) serdo comparados com resultados obtidos
por outros autores.

Resultados mais recentes obtidos por McKeever(1980)
confirmam os resultados de Taylor e Lilley (1978), engquanto dque
resultados obﬁidos por Sagastibelza e Rivas (1981) levantam novas
dividas sobre a questdo, propondo novos valores para E e s, assim
comoc a presenga de novos picos (tab.4.2).

Na tab.4.2, Twmax e 7" representam, a exemplo da
tab.4.1, temperaturas em que ocorrem os picos lidos na velocidade
citada pelo autor e a 1,5°C/s respectivamente. Foram incluidos,
nesta tabela, os resultados de Fairchild et al. (1978} que ndio
foram citados por Taylor e Lilley (tab.4.1). Ainda nesta tabela, a
nomenclatura dos picos de Sagastibelza foi adaptada a nomenclatura

usual por questdes praticas.
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Autor Taylor McKeever Sagastibelza
Lilley Rivas
Bcrs) 0.4 1 0.27
* * *
E 8 Tmax T E S Tmax T E S Tmax T
Plico 1 52
1.13|5E13 117 0.6911FE07 104|152
pico 2 j1.11|3E13 116|1.13|6E12| 110|115
1.06[6E12 117 1.08|1E12 1231147
1.1714E1 2 162
pico 3 |1.27|9E13 157{1.23|4€E13| 148|154|0.96}1E09| 152|205
1.22|12E13 159
1.63[5E16 194
pico 4 |1.60|3E16 192|1.54{7E15]| t84]|191|0.63|1E05| 184|227
1.57|1E16 195
2.121E21 217
piCO 5 2.06 2E20 219 2.17]4E21 210} 215[0.87|]1E07 215257
2.06|2E20 219

FAIRCHILD et al.
(B=0.17C/s)

pico 5a 1.61|1E15] 210|235 248
pico 6 1.70|1E15| 235|263|0.70|1E04] 270]366

pico 7 1.79|1E15 260]|291|0.80|1E04 320|450

pico 8 1.96|5E15| 285|318 345

pico 9 2.10|1E16| 315[349|1.06|1E06]| 365|445
Tab.4.2 - Resultados relativos aos pardmetros dos picols do LiF

obtidos por: Taylor e Lilley(1978), McKeever(1980), Sagastibelza e
Rivas(1981) e Fairchild et al.(1978) (continuacio da tab.4.1)
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Outros autores que estudaram os diversos picos gue
compdem a curva de TL do LiF foram Moscovitch et al. (1984) e
Moscovitch (1986), mas, curiosamente, nenhuma mengao foi feita
quanto aos pardmetros dos picos por eles encontrades. No entanto,
estes trabalhos foram bastante tuteis no desenvolvimente do

presente estudo (ver se¢do 4.5.1).
4.2.3 - DISCUSSAO SOBRE OS RESULTADOS BIBLIOGRAFICOS

Devido a grande importidncia que o LiF tem no ambitc
da dosimetria, grande parte dos trabalhos que tratam deste
material sdo realizados sob condigdes favoraveis a proépria
dosimetria, que dentre outras caracteristicas (linearidade,
sensibilidade a diferentes energias do foton ionizante etc), busca
melhorar a reprodutibilidade e os limites de sensibilidade destes
dosimetros. Tratamentos térmicos podem aumentar a sensibilidade do
pico dosimétrico abaixandc, simultaneamente, a sensibilidade dos
picos de mais baixas temperaturas (fig.4.5). Para fins de
dosimetria estes efeitos sio muito desejaveis, peois no trabalho de
rotina, a dose depositada é geralmente calculada a partir da
integral da curva de TL, com limite minimo de integragac na
temperatura ambiente. Portanto, considerando-se que os picos de
baixa temperatura sdc menos estaveis termicamente, conclui-se gque
esta mudanca de sensibilidades € duplamente conveniente. Por estas
razbes, ou seja, para aumentar a sensibilidade do pico
dosimétrico, diminuir a sensibilidade dos picos de mais baixas
temperaturas e aumentar a reprodutibilidade, na grande maicria
destes trabalhos, as amostras sofrem algum tipo de tratamento
térmico que impde um resfriamente rdapide as amostra. Estes
tratamentos serdo vistos em maior detalhe na segdao 4.3.1, mas por
ora deseja-se salientar que as medidas de TL apresentadas em
muitos destes artigos podem incluir efeitos devido a migragdo (ou
alteracdo) de defeitos (Sagastibelza et al.-1981) durante o tempo
em que os dosimetros estdoc armazenados, ou até mesmo durante a

leitura da TL. Em outras palavras, o© armazenamento de amostras
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congeladas fora de equilibrio termodindmico poderia oferecer tempo
suficiente para que parte das armadilhas deixasse de existir (ou
se modificasse) e assim, gquando se monitora a populagao de cada
armadilha para se determinar o desvanecimento correspondente,
meia-vidas que ndo podem ser previstas por equagdes do tipo da
eg-4.3 poderiam ser encontradas, conforme observado e comentado

por Julius H.W. e de Planque G. (1984).

b=
@
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i00 200 300 400
TEMPERATURA (°C)
Fig.4.5 - Efeitos de diferentes tratamentos térmicos no TLD-100.

Curvas de TL (8=1,5 C/s) para amostras irradiadas a 20 rad nos
casos de: a) resfriamento a 10,3 C/h e b) Tratamento térmico da
Harshaw (ver segao 4.3.1).

Na secdo 4.5, resultados obtidos por varios autores
agqui mencionados serido retomados e analisados mais detalhadamente

por comparagio a resultados experimentais obtidos neste trabalho.
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4.3 PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

Para que a TL possa vir a ser uma técnica aplicavel
a medidas de temperatura, é preciso conhecerem-se as
caracteristicas de desvanecimento ("fading") dos materiais emn
questdo. A variagdo das populagdes das armadilhas TL pode ser
prevista através da eg-4.3 desde que outros mecanismos, tais como
a migragdo de impurezas e/ou alteragdo dos defeitos, conforme
visto no paragrafo anterior, ndo estejam presentes, pois, senéo,
outros parametros e modificagdes, na fenomenologia desta equacgéao,
deveriam também ser considerados. Numa tentativa de se evitar
qualquer efeito que ndo o do desvanecimento térmico, decidiu-se
trabalhar com amostras em situagdo de maximo equilibrio
termodinédmico possivel. Para tal, as amostras foram aquecidas e
resfriadas muito lentamente até a temperatura ambiente.
As amostras estudadas neste trabalho estiveran
sempre protegidas da 1luz do dia e lampadas fluorescentes. Seu
manuseio foi feito sob iluminagcdo de lémpada incandescente

vermelha de 15W.
4.3.1 - CALIBRACAC E TRATAMENTO TERMICO DO LiF DOSIMETRICO

As 200 amostras de LiF (TLD-100) estudadas neste
capitulo receberam inicialmente uma dose de radiagéo y de 5,34rad
e depois foram lidas até a temperatura de 300°C a velocidade de
5°C/s. Assim pdde-se calibrd-las individualmente através do
calculo de seus respectivos fatores de correcgéao fi, capazes de
normalizar cada medida para o valor médio de todas as medidas.

0 tratamento térmico padraoc para o TLD-100 é de
400°C por 1h seguido de 80°C por 24h. Variagdes deste procedimento
s8o admissiveis na dosimetria de rotina por serem mais praticas.
Algumas delas s&o: 15min a 400 C seguido de resfriamento rapido
até a temperatura ambiente. Depois usa-se ou a) aquecer oOs
dosimetros por 15 min a 80°C ou b) expor-se o dosimetro as

situagoées normais de trabalho seguido de um adquecimento a 100°C
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por 10min, © gqgue também resulta, por razodes ébvias, huma menor

populagdo para os picos de baixa temperatura.

No tratamento térmico das amostras usadas neste
trabalho, nio se preocupou com a otimizagdo de suas sensiblidades,
pois havia a possibilidade do uso de doses, tdo grande quanto
necessarias, para garantir boa estatistica e pequena dispersdo na
contagem de fotons. Reforgando esta decisdo desejava-se ainda:

1) muitos picos, desde que separadveis por alguma técnica, para que
houvessem, consegientemente, mais vinculos que resultassem em
maior memdéria, no estabelecimento do Processo Inverso (segao
4.1.2).

2) equilibrio termodinamico, para evitar qualquer tendéncia de
reorganizagdo interna durante o processo de envelhecimento da
amostra, ou seja, enquanto a amostra, depois de irradiada,
estivesse despopulando suas armadilhas em fungao da temperatura

ambiente.
Depois da calibragdo as amostras foram divididas em

dois grupos que foram aquecidos a 400°C por 1lh e depois resfriados
a 15,3°c/h e 10,8°C/h. Este processo foi realizado por um forno
programavel e monitorado por um sistema de medidas de temperatura
microcomputadorizado que pode verificar a linearidade, a
continuidade e a real taxa de resfriamento, através de leituras de
temperaturas tomadas a cada 5 min. Este sistema foi desenvolvido
especificamente para este monitoramento, embora possa ser aplicado
a qualguer caso onde se utilize de termopares para a leitura de
temperatura. Seu Hardware é basicamente composto por um
microcomputador Apple e um conversor analdgico-digital e seu

Software escrito em Turbo-Pascal.
4.3.2 - CONDICOES DE EXCITACEO E ANALISE DAS AMOSTRAS

Como ponto de partida todas as amostras receberam
uma dose de 1krad de radiagdo ¥. Ficaram durante 5 dias a

temperatura de aproximadamente 0°C, dentro de uma geladeira e

depois, permaneceram ainda todas juntas, por mais 5 dias, a
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temperatura ambiente de uma sala com ar condicionado. Este
procedimento teve por objetivo simular condigdes reais no caso
destes sensores virem a ser empregados como termémetros.

Depois da calibrag¢io, a leitura da amostras passou
a ser feita a velocidade de 1,5°C/s. Esta velocidade foi escolhida
porque representa uma ponderagdo razoavel entre as velocidades de
cerca de 10 C¢/s normalmente empregada na dosimetria e as
velocidades de cerca de 0.5°C/s empregadas nos estudos mais
detalhados de parametros de TL, onde se desejam oS menores
gradientes térmicos possiveis. Nesta ponderagdo levou-se em conta
o guanto deste trabalho seria dirigido a pesquisa basica e o
quanto deveria ser destinado ao desenvolvimento de uma metodologia
pratica para esta nova aplicagdo da TL. Reforgando a decisao,
estava claro gue a metodologia deveria vir precedida de um bom
conhecimento basico que seria, em grande parte, fornecido pelas
centenas de publicag¢des, mencionadas na segado 4.2 (1 e 2), sobre o

LiF.
4.3.3 - REGIMES TERMICOS - PROCESSOS DIRETOS

As 200 amostras de TLD-100, depois de calibradas,
tratadas termicamente (ver 4.3.1) e irradiadas a 1Krad de radiag&o
7, ficaram 5 dias em geladeira e outros 5 dias mais a temperatura
ambiente. Depois, foram divididas em 4 grupos, bem protegidos de
qualquer fonte de luz, gue foram submetidos a 4 diferentes
histérias térmicas. O grupo Gl fol colocado exteriormente ao
laboratério, mas a sombra. O grupc G2 ficou sob o aquecimento
direto do Sol, dentro de uma caixa plastica preta. O grupc 3 foi
colocado junto & saida do ar condicionado central do laboratério
de TL, cujo funcionamento é normalmente de cerca de Sh/dia. O
grupo 4 foi colocado no dissipador de calor do sistema de "no
break" de alimentagdo dos computadores gque esteve ligado
initerruptamente, desempenhando papel de sistema de aquecimento.
Ao longo de 69 dias estas amostras foram sendo retiradas para

leitura de suas TL, enguanto a temperatura das demais era, durante
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24 horas por dia e em intervalos de 30 min, registradas por um
sistema computadorizado para leitura de temperaturas também

desenvolvido neste trabalho e apresentado no cap.3.
4.3.4 - NOMENCLATURA DAS MEDIDAS

Por uma questio de clareza, nesta secgio
explicita-se como estdo organizados os nomes de amostras e
respectivas medidas, embora esforgo tenha sido feito, no sentido
de que este trabalho seja compreensivel, a partir do préprio texto
e figuras, sem maiores consideragdes scbre esta nomenclatura.

As 200 amostras de LiF dosimétrico que discutiremos
neste capitulo, receberam numeros de 101 a 300 (amostras de
numeragio entre 0 e 100 foram reservadas para testes paralelos a
esta experiéncia). Assim amostras com nimeros compreendidos entre:
- 101 e 200 receberam tratamento térmico pré-irradiagdo com taxa
de resfriamento de 15,3C/h.

- 201 e 300 receberam tratamento térmico pré-irradiagido com taxa
de resfriamento de 10,8C/h.

considerando-se agora apenas as dezenas dos numeros
das as amostras, estas foram divididas nos gquatro grupos
discutidos na secdo 4.3.3 seguindo o seguinte critério. Dezenas

compreendidas entre:

01 e 25 formaram o grupo Gl - Sombra

26 e 50 formaram o grupo G2 - Sol

51 e 75 formaram o grupo G3 - Ar Condicionado
76 e 100 formaram © grupo G4 — Aquecedor

Devido ao grande numero de medidas de TL efetuadas
neste trabalho e principalmente a guantidade de dados secunddrios
gerados a partir destas medidas, foi necessario desenvolver-se uma
nomenclatura que facilitasse o reconhecimento de cada medida a
partir de seu prdéprio nome. Esta nomenclatura esta apresentada em

detalhes no apéndice G.
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4.4 - RESULTADOS - UMA PRIMEIRA ANALISE

Ao longo de 69 dias as 200 amostras de TLD-100
foram sendo coletadas, sempre protegidas da luz, e suas TL lidas
logo em seguida. Durante este tempo as temperaturas dos 4
conjuntos de amostras foram medidas e armazenadas em um banco de
dados. Antes de cada medida de TI, o sistema foi calibrado pela
lampada padrdo do Aparelho TL (ver cap.3). Os resultados numéricos
das medidas de TL foram gravados em disco flexivel de 5 1/4" e os
respectivos graficos impressos segundo sistema descrito no cap.3.
Nas préximas segdes os resultados obtidos serao apresentados,

comparados e discutidos.
4.4.1 - HISTOGRAMAS DE TEMPERATURAS E TEMPERATURAS MEDIAS

Durante o tempo (69 dias) em gque as amostras
estiveram envelhecendo nos 4 diferentes regimes térmicos (Sombra,
Sol, Ar Condicionado e Aquecedor) suas temperaturas foram
ininterruptamente lidas e registradas (segdo 3.2) a cada 30 min.

Os valores médios de temperatura (T) calculados foram:

Sombra T = 30,3°c
Sol T = 30,3°C
Ar condic. T = 27,0°C
Aquecedor T = 46,4°C
Com os dados adquiridos, péde-se construir

histogramas de temperaturas (fig.4.6) onde a freguéncia com que
cada temperatura foi observada é apresentada a intervalos de 1°c.
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HISTOGRAMA DE TEMPERATURAS -
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Fig.4.6 Histogramas de temperaturas para os 4 regimes térmicos
estudados: a) Sombra, b) Sol, c) Ar Condionado e d) Aquecedor.
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4.4.2 — SUPERPOSICAO DE ESPECTROS TLxT

As leituras de cada amostra, depois de corrigidas
pelo seu fator individual de calibragdo e pelo fator de calibragao
do aparelho de TL no momento da andlise, foram aqrupadas segundo
seus tratamentos térmicos pré- e pds-irradiagao. A evolugdaoc da TL

de cada grupo de amostras estd apresentada nas fig.4.7-10.

GRUPO G1 - SOMBRA

L

ile

H ,f%"t T_
pe b
L.~ !
300 4
TENPERATURR (©C)
Fig.4.7 - Evolugdo das curvas de TL para o dgrupo Gl (SOMBRA)

Medidas: LiF-2bn.102, LiF-2bn.104, LiF-2bn.106 e LiF-2bn.125 emn
ordem crescente de envelhecimento e decrescente de intensidade.

Observa-se que nestas condigdes, e apds 69 dias, a
regido que precede o pico dosimétrico apresenta uma razoavel
redugiao de TL ("fading"). Quando a TL é medida a 170°C, observa-se

uma redugio de intensidade de aproximadamente 43% ou seja,

L = 0.57 TL
FINAL INICIAL
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A temperatura de 170°C foi escolhida por estar
centrada na regido onde mais se pronunciam as alteragdes nas
curvas de TL (fig.4.7-11), e por ser esta a posigdo de um maximo
local da curva de TL, o que facilita a tomada das medidas.

GRUPO G2 - SOL
L

TEWPERATURA (.,

Fig.4.8 - Evolugdo das curvas de TL para O grupo G2 (Sol)
Medidas: LiF-2bn.127, LiF-2bn.130 e LiF-2bn.150, em ordem
crescente de envelhecimento e decrescente de intensidade.

Esta série apresenta um comportamento muito
semelhante Aagquele do grupoc Gl, mas parece haver uma peguena
diferenca quantitativa gquando se compara as TL inicial e final, na

temperatura de 170 C. Observa-se aqui

TL = 0.51 TL
FINAL INICIAL
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GRUPO G3 - AR CONDICIONADO
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Fig.4.9-Evolugdo das curvas de TL para o grupo G3 (AR COND.)
Medidas: LiF-2bn.152, LiF-2bn.154, LiF-2bn.155 e LiF-2bn.175, em
ordem crescente de envelhecimento e decrescente de intensidade.

Analogamente aos casos anteriores onde as amostras
estiveram submetidas aos regimes térmicos de:

170°¢C,
térmico do Ar Condiciconado,

Sombra e Sol,
para amostras submetidas

resultam em :

medidas tomadas A

ao regime

TL ~ 0,72 TL
FINAL INICIAL
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GRUPO G4 - AQUECEDCR
T
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Fig.4.10 - Evolugdo das curvas de TL para o grupo G4 (AQUECEDOR}
Medidas: LiF-2bn.177, LiF-2bn.179, LiF-2bn.180, LiF-2bn.183,
LiF-2bn.190 e LiF~-2bn.199, em ordem crescente de envelhecimento e

decrescente de intensidade.

Analogamente aos casos anteriores onde as amostras

estiveram expostas aos regimes térmicos de: Sombra , Sol e Ar
Condicionado, medidas tomadas a 170°C, para amostras submetidas ao

regime térmico do aquecedor, resultam em:

TL ~ 0,20 TL
F INAL INICIAL
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Fig.4.11 - Comparagdo entre os resultados das 4 séries. (a) TL
inicial para as 4 séries, (b), (c¢), (d) e (e) TL finais para os

grupos G3, G1l, G2 e G4 respectivamente.

Nesta figura estdo as ultimas medidas de cada
série: Sombra (LiF-2bn.125), Sol (LiF-2bn.150), Ar Condicionado
(LiF-2bn.175), Aquecedor (LiF-2bn.200) e a média das medidas

inicias TL .. de cada série, dada por:

_ LiF-2bn.102+LiF-2bn.127+LiF-2bn.152+LiF-2bn.177
INIC 4

Este cdlculo, onde curvas de TL s3o somadas e seu
resultado dividido por uma constante, foi realizado pelco programa

TL-TOOLS, apresentado no cap.2.
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4.4.3 - MEDIDAS DE INTENSIDADE TL A UMA UNICA TEMPERATURA

Na fig.4.12 sio apresentados as intensidades de TL

medidas a temperatura de 170°C, para os 4 grupos de amostras.
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Fig.4.12 Evolugdo da intensidade de TL medida a 170°C em 69 dias
para amostras em a)Sombra, b)Sol, c)Ar Condicionado e d) Aquecedor
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4.4.4 - MEDIDAS DE INTEGRAL

outra forma de se analisar a evolugdo da TL e
através da integral scb a sua curva. Esta forma difere da anterior
por considerar a variagdo de todos os picos até uma dada
temperatura e ndo somente aqueles presentes na temperatura
analisada. Na fig.4.13 sdo apresentados os valores das integrais

ac longo das quatro séries de medidas.
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Fig.4.13 - Evolugdo das integrais das curvas de TL de 8o°c a 215°C
para amostras submetidas aos regimes térmicos de a) Sombra, b)Sol,
¢) Ar Condicionado e d) Aquecedor.
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4.4.5 - CONCLUSOES

~ Dentro dos intervalos de tempo e temperaturas em que se observou
o pico dosimétrico, ndc foi possivel medir qualquer variagdo de
sua intensidade. Esta observagio serad particularmente util nas
secdes 4.5, quando as intensidades dos picos que compoem as
curvas de TL do LiF, serdo renormalizadas com relagdo ao pico 5.
Além disto, uma vez sabido que, nas condig¢does mencionadas, este
pico ndoc apresenta desvanecimento, ndo teriam sido necessarias
as calibracgdes do aparelho de TL e as calibrag¢des individuais de
cada dosimetro (se¢do 4.3.1), pois estas calibragdes estariam

implicitas em cada medida ao longo do envelhecimento.

- Para todas as quatro diferentes histodérias térmicas, a regido que
precede o pico dosimétrico, centrada em aproximadamente 170°c,
apresenta um razoavel desvanecimento ao longo do periodo de
observacgio. Este desvanecimento depende, como esperado, de cada
histoéria térmica em questdo sendo maior para as amostras gque
estiveram mais expostas ao calor (tempo x temperatura) e menor

para aquelas menos expostas ao calor.

- O TLD-100 é muito sensivel aos diferentes regimes térmicos a que
foli submetido. Esta sensibilidade €& particularmente notéria
quando se compara os resultados dos grupos Gl e G2, pois
embora suas temperaturas médias tenham sido iguais (30,3°C),
pode~se observar uma pequena diferenga na evolugdo de suas
curvas de TL (ver fig.4.11, 4.12 (a) e (b) e 4.13).

- A queda de intensidade (e integral) das curvas de TL, em todas
as séries, apresenta um comportamento tipico de uma exponencial,

pois observa-se que diferenga (TL - aumenta a

TL )

FINAL INICIAL

medida em que se aumenta o tempo de envelhecimento, e que muito
aproximadamente falando, cerca de 90% da variagcdo observada
aconteceu na primeira metade do periodo de observagdo (= 30

dias).
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- O tempo minimo de observagado, que permite distinguir um caso de
outro, depende dos casos em questido ou seja, o grupo G4
distingue-se claramente dos demais em apenas 6 dias enquanto que
a diferenga entre Gl e G2 comega apenas a aparecer apos cerca de
2 meses., Por sua vez, o grupo G3 distingue-se dos grupos G1/G2

em, aproximadamente, 20 dias.

- Analises semelhantes agquelas apresentadas has segbes 4.4.1,
4.4,2, 4.4.3 e 4.4.4, realizadas com o dgrupo resfriado
(tratamento térmico pré-irradiagado) a 10,8°C/h reproduziram
basicamente os mesmos resultados encontrados para a série
resfriada a 15,3°C/h. Por isto, na continuagado destes estudos,
apenas estas ultimas amostras, refrigeradas a 15,3°C/h, serao

analisadas.

Uma possivel aplicagdo para este tipo de termémetro
seria no controle individual de consumo de energia, onde se tenm
uma central produtora de frio ou calor e varios consumidores
independentes. Assim seria, em principio, possivel estabelecer-se
o consumo de cada um dos usuario do sistema de refrigeragac ou do
sistema de aquecimento, através de sensores, colocados de forma a
registrarem gradientes de temperaturas ambientais, caracteristicos
de um bom ou mau isolamento térmico assim como, do tempo de uso do

sistema.
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4.5 — ANALISE NUMERICA DOS DADOS POR DECONVOLUGCAO DE PICOS

Uma vez que estes dosimetros TLD-100 se mostraram
sensiveis a diferentes regimes térmicos, torna-se necessario um
conhecimento detalhado a respeito dos picos que, individualmente,
compdem as curvas experimentais de TL, para que se possa fazer
previsdes sobre a evolugdo das curvas de TL sob diferentes
histérias térmicas, permitindo, entdo, sua reconstrugdo pelo
processo inverso, dentro dos limites discutidos na seg¢do 4.1.2,
Talvez assim, o termo TLD possa finalmente dar lugar ao termo TLT
(Termbmetros TL).

As caracteristicas individuais (E e g) de cada pico
do LiF tem sido objeto de estudo por muitos autores utilizando-se
de diversos métodos de andlise, conforme apresentado no cap.l. A
maioria destes estudos tem como base a expressido de Randall e

Willkins (eq.1.6), doravante referida apenas por expressdo de
Randall e Willkins, de onde se podem prever decalimentos
isotérmicos, mudangas da posigdo dos maximos (Tmax) com a

velocidade de leitura (B8), formatos de curva e etc. Usando tambén
a mesma eXxpressdo, vamos buscar pardmetros gue nos permitam
descrever, através da soma de picos elementares, os resultados
experimentails apresentados nas seg¢des anteriores.

Excluindo-se B, cada pico é descrito por 3
parametros: Intensidade (I), Energia de Ativagdo (E) e Fator de
Frequéncia (s). Estas curvas podem também ser escritas em termos
de I, E e Twax (Moscovitch et al -~ 1984), desta forma E passa a
representar a largura do pico: o pico serd tanto mails largo quanto
menor for E (ver segao 4.5.1).

As curvas de TL do LiF compde-se de mais de 10
picos (Fairchild et al.- 1978) (Sagastibelza e Rivas - 1981).
Desta forma, pelo menos 30 pardmetros serdo necessarios para se
descrever uma curva de TL. Consideragdes puramente matematicas
possibilitam a existéncia de inumeras combina¢gbes de parametros
capazes de reproduzir, dentro de boa aproximagdo, uma mesma curva
experimental de TL. Por isso, para a deconvolugdao das curvas
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Willkins. Embora esta referéncia tenha sido bastante util no
processo de desenvolvimento do software do presente trabalho, cabe
notar que nenhuma mengdo €& feita gquanto aos parametros
encontrados. Estes pardmetros seriam exatamente os valores que se
procura nesta parte deste trabalho: Ele 1;1 , gque juntamente com
(também ndo mencionado) revelariam S . Tentou-~se entdo seguir os
passos de Moscovitch et al. e para tal, tomou-se como comparagao a
medida LiF-2bn.189. 0O resultado encontrado, tomando—-se a mesma
estrutura de picos que aquela usada por estes autores, estéa

representado na fig.4.14.

TL (UNID. ARB.)

100 300 TEMPERATURA (°C)

Fig.4.14 - Ajuste da medida LiF-2bn.189 segundo a estrutura de
picos de Moscovitch et al.,1984

Os resultados encontrados, tomando-se os picos em

ordem crescente de temperatura, foram:
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pico E(eV) T (C)
1 2,26 161
2 2,38 193
3 1,80 211
4 1,49 226
5 2,36 257
6 2,36 280
7 0,54 295
8 4,78 297

Quando se calculam os valores dos parametros s, a
partir dos dados da tabela acima, encontram-se alguns valores
exageradamente altos, além disto, o pico 7 (E=0,54eV), nas
condigdes das experiéncias da segdo 4.4, apresentaria uma
meia-vida de cerca de 6 dias apenas. Devido a presenga deste pico
na regiio do pico dosimétrico, um razoavel desvanecimento deveria
ali ocorrer, fato este que merece especial atengao. Para se
verificar a validade deste resultado, outros trabalhos foram
tomados para consulta.

0 préximo trabalho estudado foi o de Sagastibelza e
Rivas (1981). Este trabalho é muito interessante por tratar de
amostras lentamente resfriadas no tratamento térmico
pré-irradiagdo. No entanto, gquando os pardmetros do pico
dosimétrico (E=0.87eV e s=1075'1), encontrados por estes autores,
sdo substituidos na expressio de Randall e Willkins, resultam numa
curva de TL gque apresenta grande discrepidncia com valores
experimentais obtidos neste trabalho. Um exemplo & dado na
fig.4.15 onde o pico VI destes autores é comparado com a medida
LiF-2bn.200. A medida Lif-2bn.200 foi escolhida por ser a ultima
da série envelhecida sob o regime térmico mais quente estudado e
por isto, nesta medida, o pico dosimétrico esta mais isolado
daqueles de menor temperatura.

Na fig.4.15 observa-se gque, quando se tomam os
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parametros de Sagastibelza e Rivas, a curva (a) de TL aparece
deslocada para temperaturas mais altas (TMx = 245°C). Para gue
esta curva resultasse em temperaturas mais baixas seria necessario
ou 1) diminuir a energia de excitagdo E ou, 2) aumentar o fator de
freqiéncia s ou, 3) uma combinagdo das possiblidades 1 e 2 ou, 4)
aumentar adequadamente E e . A curva b na fig.4.15 é um pico de
TL, de cinética de primeira ordem com maximo na mesma temperatura
que a curva experimental (215°C) e E=0,87eV, o dque implica em
s=6,6x107 s ! . Isto mostra que uma diminuigido de E seria totalmente
absurda pois resultaria numa curva mais larga ainda, donde se
excluem as hipéteses 1 e 3. Para que haja uma maior identificagao
entre curvas teoricamente calculadas e experimentais seria
necessario diminuir a largura do pico, .o que signica aumentar E e

s (hipdtese 4).
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Fig.4.15 - Comparagdo entre resultado experimental LiF-2bn.200 e

curva de TL de primeira ordem para: a) paradmetros de Sagastibelza

e Rivas(1981): E=0.87eV e s=10's"'; b) E=0.87eV e s=6,6 10's
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Maiores valores de E e s sao previstos por todos os

outros autores (ver 4.2.2) e, por isto,

tomando o proximo trabalho: McKeever - 1980a onde:

pico E(eV) s(s™ )
4 1,54 7,3x10'°
5 2,17 4,0x10°"
A fig.4.16 permite uma comparagdo entre

resultados previstos por McKeever e os da medida LiF-2bn.200.
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Fig.4.16 - Comparacgdo entre a) TL segundo parédmetros

McKeever-1980a; b) LiF-2bn.200
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Na parte superior da fig.4.16 estdo presentes
apenas a) a resultante da soma dos picos 4 e 5 de McKeever e b) ©
resultado experimental LiF-2bn.200. Na parte 1inferior desta
figura, além do que estd mostrado na parte superior, aparecem
também os picos 4 e 5 separadamente. Estes pardmetros estio em
razodvel acordo com os resultados experimentais, no entanto, é
evidente que deixam a desejar, durante a subida do pico
dosimétrico, por permitirem um grande afastamento sistematico
entre a curva prevista e a curva experimental. Quando se permitem
ajustar o fatores de frequéncia s, mantendo-se fixos os valores de
E, variam-se implicitamente as temperaturas em que ocorrem os
maximos (Tmax) e o resultado torna-se guantitativamente melhor,
mas o problema apontado acima continua claramente presente.

Para se ter uma referéncia da diregdo a sequir,
neste ponto do processo de escolha de pardmetros, fol feito um
ajuste onde os parametros de McKeever foram tomados como ponto de
partida. Neste ajuste o0s pontos experimentais utilizados foram
aqueles da medida LiF-2bn.200 compreendidos entre 177 e 230°C e
permitiu-se que as intensidades I, as energias de ativagdo E e os
fatores de frequéncia s dos picos 4 e 5 variassem livremente. Os

resultados encontrados foram:

pico | E(eV) s(s™ )
24

4 2,34 2,1x10

5 1,84 1,3x10"®

Na fig.4.17 sdo apresentados os picos 4 e 5
separadamente, sua soma (pico4 + pico5) e, os dados experimentais
LiF-2b.200. Observa-se o perfeito ajuste entre a curva
experimental e a curva gerada segundo os parametros da tabela

acima.
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Fig.4.17 - Resultado do ajuste, no intervalo de temperatura

compreendido entre 177 e 230°C, com todos os parametros livres

Embora estes resultados se reproduzam para medidas
vizinhas a LiF-2b.200, tais como LiF-2b.199, 198 e 197, dentro de
uma pequena margem de erro, preferiu-se continuar pesquisando as
referéncias bibliograficas devido a grande variedade de mnétodos
empregados e em respeitoc também as Dbaixas velocidades de
aquecimento (B8) ali utilizadas.

Os resultados encontrados acima apontam para um E4
maior e um E5 menor gue os de McKeever, assim seriam os de Taylor
e Lilley os mais adequados. No entanto, resolveu-se tentar uma
combinagéao de resultados onde E5 mantém-se praticamente
inalterado, de acordo com Fairchild et al. e em bom acordo com
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McKeever e Ea1 é dado por Taylor e Lilley, seguindo a diregao
apontada pelo ajuste que resultou na fig.4.17.

0 resultado desta combinagdo é bastante razoavel
conforme mostrado na fig.4.18. Nesta figura estdo presentes também
0os picos 5a, 6, 7, 8 e 9 de Fairchid et al. (1978) (tab.4.2). A
razdo da inclusfo destes picos se deve, principlamente, ao pico 5a
gue atuando também na regido do pico dosimétrico, iria prejudicar
a relacgao IS/I4 que a partir daqui serad tratada com maior atengao,
dado o seu importante papel nas segdes seguintes.
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Fig.4.18 - Resultado da combinagdo de paréametros de McKeever,

Fairchild et al. e Taylor e Lilley, comparada a medida LiF-2bn.200

Os pardmetros da figura 4.18 resultaram de um

ajuste onde primeiramente os parametros E1 e s foram mantidos
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fixos, segundo os valores encontrados por seus respectivos
autores, e depois no ajuste final, os parametros s foram
liberados juntamente com os Ii que estiveram sempre livres. Os

parametros s, encontrades estdo na tab.4.3.

pico E(eV) s(s™ ) autores-valores iniciais
1,63 3,0 10'° Taylor e Lilley (1978)
5 2,20 7,9 102! McKeever , Fairchild
5a 1,61 8,5 10" Fairchild et ai. (1978)
6 1,70 8,6 10" Fairchild et a1. (1978)
7 1,79 1,3 10 Fairchild et a1. (1978)
8 1,96 6,2 10'° Fairchild et a1. (1978)
9 2,10 8,7 10'° Fairchild et a1. (1978)
McKeever ,, = McKeever (1980)
Fairchild = Fairchild et al (1978)

Tab.4.3 - Fatores de freqiéncia calculados de forma a ajustarem
valores de E dos varios autores & medida LiF-2bn.200.

Ajustes tomados sobre as medidas LiF-2bn.200, 199,
198 e 197 resultam em um valor médio de 3,19 para 15/14 (relagao
entre as intensidades dos picos 5 e 4). Esta relagac sera tomada
como uma constante ao longo deste estudo, porque guando forem
feitos ajustes relativos a amostras menos envelhecidas, outros
plicos estarioc presentes, e entdo haveriam inumeras possibilidades
de ajustes, onde alguns picos poderiam ganhar altura em detrimento
de seus vizinhos. Em outras palavras, quando ndc se estabelecem
vinculos, ora encontra-se um pico 4 maior, ora menor, sem que se
siga a légica do desvanecimento onde se espera que as intensidades
sejam sempre decrescentes. Assim torna-se obrigatério o
estabelecimento de algum tipo de vinculo e, o dque mais parece
razoavel, devido ao conhecimento que se tem sobre a melia-vida

destes picos e a viabilidade pratica da questao, é que a relagao
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IS/I4 deva ser constante.

Num breve resumo do que foi apresentado até aqui,
deseja-se ressaltar a importéncia da escolha de E , E_ e seus
respectivos  Twmax {através de seus respectivos fatores de
freqiéncia 8) cujas condigdes de contorno foram ditadas por curvas
de TL onde picos menores gque o pico 4 (em temperatura) estavam

praticamente ausentes.
4.5.2 - CARACTERIZACAO DO PICO DE 162C (B8=1,5C/s)

A partir dos valores anteriormente encontrados,
passaremos a estudar amostras cada vez mais jovens, onde outros
picos comegam a se pronunciar. Para tal vamos considerar agora a
medida LiF-2bn.190, apresentada na fig.4.19 juntamente com os
resultados do ajuste da amostra LiF-2bn.200 (fig.4.18). Nesta
figura observa-se o surgimento de un pegueno pico em
aproximadamente 165°C.
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Fig.4.19 - Medida LiF-2bn.190 e resultados de ajuste da medida

LiF-2bn.200.
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Na escala da fig.4.19, o pico dosimétrico aparece
truncado, para melhor visualizagdo da necessidade de inclusdo de
outro pico. Neste ajuste o pico dosimétrice tedrico ajustou-se
perfeitamente aos dados experimentais.

Nesta figura, assim como nas préximas, os
parametros usados para os picos 6, 7, 8 e 9 sac os da tab.4.3 onde
os fatores E sdao literalmente aqueles de Fairchild et al.
(tab.4.2). Observa-se dque melhores resultados poderiam ser
conseguidos se as posigdes dos maximos fossem ajustadas,
resultando em novos valores dos parametros S, . Valores due
permitem melhores ajustes ndo parecem ser muito diferentes, mas
este seria também um longo estudo gue nao se pretende desenvolver
no presente trabalho.

Varias tentativas foram feitas, no sentido de se
encontrar um pico previamente reportado por outros autores due
pudesse preencher o espago da fig.4.19. Primeiramente o© pico 3 de
Fairchild previsto para 167°C (B=1,5"¢/s) mostrou-se muito
achatado (E3=1,05eV). Mesmo © maior dos valores encontrados por
Taylor e Lilley (E;=1,27eV) também se mostrou muito pequeno
conforme mostrado na fig.4.20.

Nesta figura os pontos experimentais, na subida do
pico dosimétrico, foram reforgados para facilitar a sua
identificagao. Nota-se que o pico 3 «cruza com a curva
experimental na tentativa de produzir uma curva resultante com a
intensidade dos valores experimentais. Depois devido a sua
largura, o pico 3 cai sem conseguir produzir o picoc que se observa

nos dados experimentais.
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Fig.4.20 - Medida LiF-2bn.190 comparada aos picos da tab.4.3 e o
pico 3 (E=1,27eV) de Taylor e Lilley

em que E pdde

ajustes
esta

Novamente recorreu-se a
desta vez sobre a medida LiF-2bn.190 e vizinhas a
191 e 192). Devido a pouca altura deste pico, o
seus parametros uma tarefa mais
Posteriormente,

variar,
(LiF-2bn.188, 189,
gque torna o levantamento de
dificil, valores de 2,0 a 2,2eV foram encontrados.

através de comparac¢des com medidas de amostras menos envelhecidas,
pdde-se definir com mais exatiddo a correta posigdac de Tmax e
=2,0eV,

medida LiF-2bn.190 encontrar E3

volta a
consequientemente, 2,7 10%°? & ') como os

Este resultado estd mostrado na fig.4.21.

assim, de
Toax = 162°C e,
melhores valores.

(s, =
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Fig.4.21 - Valores experimentais de LiF-2bn.190 e curva de TL

resultantes dos parametros da tab.4.3 mais o pico caracterizado

por E=2,0eV e g=2,7 10%.

Chegamos a um importante ponto deste trabalho de
configuragdo de picos elementares, capazes de compor as curvas
experimentais de TL, pois deve-se aqui assumir um novo valor para
E = 2,0 eV (pico de 16ib), cujas implicag¢bes evidenciar-se-ao

logo a seguir.
4.5.3 — UM NOVO PICO A 183C (B=1,5C)
Continuando o estudo que envolve a analise de

amostras cada vez mais jovens, tomaremos agora a medida

LiF-2bn.180. Quando se tenta um ajuste, onde os picos elementares
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sdo aqueles da tab.4.3 mals o pico 3 acima descrito, depara-se com
a situagdo mostrada na fig.4.22. Esta figura é interessante por
mostrar que um trabalho que tivesse esta medida, como a ultima da
série de envelhecimento, poderia aceitar valores menores tanto
para E4 como para E3 . Talvez este tenha sido o caminho seguido
por vAarios autores gque ndo esperaram o envelhecimento de suas
amostras, mas usaram de lavagens térmicas (pré aquecimentos) para
evidenciar os diversos picos. Este ponto sera discutido mais
adiante, mas por ora & bom ter-se em mente as diferengas que podem
haver entre um lento envelhecimento (69 dias) a 50°C e os rapidos

aquecimentos usados por outros autores.
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Fig.4.22 - Tentativa de se desenhar a medida LiF-2bn.180 através

dos parametros da fig.4.21.
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A medida LiF-2bn.180 poderia ser descrita (até o
pico dosimétrico inclusive) pelos picos 3, 4 e 5 apenas, somente
no caso de se adotarem para estes picos novos valores de E que,
conforme foi mostrado, ndo poderiam descrever leituras de amostras
mais wvelhas. Assim, evidencia-se a necessidade de se incluir um
pico entre os picos 3 e 4 para preencher o vazio formado na regido
entre 170 e 200°C. Em homenagem a nomenclatura de Fairchild et al.
este sera chamado pico 3b. Analisando-se a fig.4.22, conclui-se
que este pico deve posicionar-se em torno dos 185°C e assim, novos
ajustes foram feitos tomando-se medidas com envelhecimentos
préximos ao da amostra 180. Nestes ajustes variou-se somente os

paridmetros deste pico (todos os 3). O resultado encontrado foi

E, = l.17eV com Tmax, = 183°C conforme mostrado na fig.4.23.
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Fig.4.23 - Comparagdo entre a medida LiF-2bn.180 e previsdo
segundo parémetros da tab.4.3_ _incluindo-se os picos 3 e 3b com
parametros E3 = 2,0ev, s_ =27 10; E3b = 1,17eV e s_ = 8,3 10
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Continuando este estudo, onde se tomam amostras
cada vez mais Jjovens, chegamos finalmente a primeira medida da
série que mais se altera aco longo do tempo, © grupo G4. Vamos
tomar agora a amogtra LiF~2sn.l177. Uma andlise preliminar, através
de software desenvolvido neste trabalho - PARINIC (cap.2), revela
a necessidade da inclusdo de um pico a, aproximadamente, 140°C.
Assim, depois de consulta aos dados da seglo 4.2.2, decidiu-se
testar o pico 3a de Fairchild et al onde E=0,99eV e s=10"".
Ajuste, onde se permitiu a variagdo de Tmax € que revela que a
melhor posicéo para este pico é a 144°C, muito préximo ao valor
esperados por aqueles autores: 143°C.

0 resultado obtido com a inclusdo deste iltimo pico
(fig.4.24) é bastante bom para que se possa descrever, em termos
destes parametros (tab.4.4), a variagdao de todas as medidas
efetuadas neste trabalho, pois todas as séries partem de um mesmo
ponto inicial e, conforme foi mostrado anteriormente, esta é a

série (G4) que mais apresenta desvanecimento.

SRR R RN RN R R R RN RN AR R RN AR R R AR R RN R Y
i
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Fig.4.24 - LiF-2bn.177 descrita pelos parametros da tab.4.4
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Na tabela 4.4 estao reunidos os fatores que melhor
podem descrever as curvas experimentais da segao 4.4. Sua escolha
foi baseada, em grande parte, nos resultados de outros autores,

(tab.4.3) mas novos valores foram também introduzidos.

pico| E(eV) s(s™ ) Tmax
la 0,99 8,2x10"° 144
3 2,00 2,7x10°° 162
3b 1,17 8,3x10" 183
4 1,63 3,0x10"° 199
2,20 7,9%x10%! 215

5a 1,61 8,5x10"" 236
6 1,70 8,6x10"" 264
7 1,79 1,3x10"° 283
8 1,96 6,2x10"° 314
9 2,10 8,7x10"° 350

Tab.4.4 Conjunto de parémetros que permitem bom ajuste para todas

as medidas da segdo 4.4. Por exemplo fig.4.24
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4.5.4 - RESULTADOS ESPERADOS (meia-vidas x T)

pico de cinética de primeira ordem, pode-se,

em principio,

Uma vez conhecidos os pardmetros E e s de um dado
prever

a meia-vida deste pico através da relacdo de Randall e Willkins

(ver secgdo 4.1.1). Assim vamos analisar quais seriam as meia-vidas

dos 3 picos que mais se mostraram sensiveis aos diferentes regimes
A fig.4.25 mostra as meia-

térmicos descritos na segdo 4.3.3.

vidas dos pico 3a, 3 e 3b em condigdes de temperatura ambiente

comparaveis as deste trabalho.
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Fig.4.25 - Mela-vidas previstas pela relagdo de
Willkins, para os picos 3a, 3 e 3b da Tab.4.3

temperatura ambiente.
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A fig.4.26 mostra a evolugdo do pico 3a, prevista
peloc modélo de Randall e Willkins através da substituigio dos
registros de temperatura dos primeiros 50 dias (tomados a cada 30
min) e dos parimetros deste pico (tab.4.4), enquantoc as fig.4.27 e

4.28 mostram a evolugdo dos picos 3 e 3b respectivamente.
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Fig.4.26 - Evolugdo do pico 3a segundo modelc de Randall e

Willkins, para amostras submetidas aos regimes térmicos do Sol,
Sombra, Ar Condicionado e Aquecedor (ver secdo 4.3.3)
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Fig.4.27 - Evolugdo do pico 3 segundo modelo de Randall e
Willkins, para amostras submetidas aos regimes térmicos do Sol,
Sombra, Ar Condicionado e Aquecedor (segao 4.3.3)
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4.5.5 - EVOLUGAO INDIVIDUAL DOS PICOS DE 144, 162 e 183°C

Depois de encontrados os parametros capazes de
descrever os resultados experimentais da segao 4.4 (tab.4.4),
estamos aptos a observar a evolugdo de cada um dos plcos dque
compde cada curva de TL ao longo das quatro séries de medidas onde
as amostras foram submetidas a diferentes regimes térmicos: Sol,
Sombra, Ar Condicionado e Aquecedor.

As deconvolugdes foram feitas, em sua mailoria,
seguindo-se as séries por ordem crescente de tempo de
envelhecimento. Assim, o resultado do calculo da n-ésima medida
servia como valor inicial no ajuste da n+l-ésima medida. Este
procedimento economiza muito tempo de computagdo quando as medidas
se comportam bem, mas medidas problematicas podem tornar este
procedimento pior que a tomada de um unico ponto de partida para
todas as medidas.

Com os resultados das deconvolug¢gdes, torna-se
possivel renormalizar os resultados através do calculo da
intensidade de cada pico com relagdo ao pico 5, que ndo apresentou
nenhum desvanecimento apreciavel ao 1longo dos 69 dias de
observagao. Desta forma, tornam-se desnecessarias todas as
normalizagdes efetuadas na segio 4.3.1 que teriam ainda assim
realizado a importante tarefa de verificar que, nas condigbes em
que foram feitas estas experiéncias, ndo existe desvanecimento
para o pico 5.

Tomando-se medidas renormalizadas por comparagio ao
pico 5, obtiveram-se as curvas de evolugao da intensidade dos 3a,

3 e 3b que sao apresentados nas fig.4.29, 30 e 31 respecticamente.
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Quando se comparam os resultados teoricamente
previstos, a partir das meia-vidas dos picos (fig.4.26-28), com os
resultados experimentais obtidos a partir da deconvolugao de
picos, observa-se due:

- 0 pico 3a, nos quatro regimes térmicos, apresenta na realidade
uma gqueda mais lenta do que aquela prevista teoricamente ou, em
outras palavras, conclui-se que o pico 3a deveria ter um valor de
E um pouco maior do que aquele calculado por Fairchild et al. e
usado neste trabalho.

- 0 pico 3, nos quatro regimes térmicos, apresenta uma queda muito
maior do que aquela prevista teoricamente (a partir de E e s). A
grande diferenga entre estes resultados parece indicar gque, a
exemplo do pico 5 (McKeever-1986), este pico ndo tem uma meia-vida
puramente dependente de E e s, mas deve incluir fendmenos de
alteracdo das caracteristicas das armadilhas dos portadores de
carga.

- 0 pico 3b, muito semelhantemente ao pico 3a, deveria ter um
valor de E um pouco maior que o calculado neste trabalho.

Na fig.4.32 faz-se um breve estudo, sem a procura
do melhor ajuste, mas buscando-se simplesmente dimensionar o
quanto os parametros (E e s) dos picos 3a e 3b deveriam ser
alterados para apresentarem desvanecimentos parecidos com os
experimentalmente obtidos e apresentades nas fig.4.29-31. Por
guestio de espago serdo apresentados somente os resultados dos
regimes térmicos extremos (em termos de temperaturas médias): Ar
Condicionado e Aquecedor. Os resultados para as séries dos regimes

térmicos da Sombra e do Sol mostraram-se igualmente proéximos.
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4.6 - DISCUSSAO E CONCLUSOES

As fig.4.25(a, b, c e d) mostram que as meia-vidas
dos 3 picos (3a, 3 e 3b), previstas a partir da expressao
fenomenoldgica de Randall e Willkins, podem ser muito sensiveis a
temperatura ambiente desde gue se escolham picos adequados para
cada intervalo de tempo e temperaturas que se deseja monitorar. As
figuras (a, b e c) mostram as temperaturas ideais de trabalho de
cada pico para intervalos de envelhecimento de aproximadamente 2
meses. A figura (d) mostra a meia-vida do pico 3 tomada num
intervalo que abrange menores temperaturas.

E interessante observar-se que picos, COmMO por
exemplo o pico 3, possam apresentar uma meia-vida da ordem de
750.000 dias (= 2000 anos) a 25°C e gque sua meia-vida seja apenas
75 dias a 65°C. Observa-se ai uma variacdo de um fator 10' na
meia-vida para uma variacdo de apenas 40°C. Esta observagdo tenm
uma dupla conseqiéncia:

1) Evidencia a sensibilidade dos TLT (termdmetros TL) gque podem
ser muito sensiveis a varia¢does de temperatura, desde que se
trabalhe com picos (E e s), intervalos de tempo e temperatura
adequados.

2) Talvez seja uma pista para compreender-se porgque o pico 3b ndo
havia sido detectado por outros autores. Como Vvimos nas segoes
4.5.2 e 4.5.3 a origem do pico 3b deveu?se 4 necessidade de se ter
um pico 3 muito mais estreito dos que os anteriormente reportados.
Entdo a gquestdo seria: Por que o pico 3 ndo se apresentou tao
agudo pare ésses autores ? Raciocinando-se em termos de meia-vidas
é facil perceber que o pico 3 foi aniquilado durante os
tratamentos térmicos que visavam eliminar gradativamernte picos de
baixa temperatura, por exemplo McKeever-1980b. Por outro lado, o
tratamento prolongado (69 dias) a temperatura média de 46°C
(melhor descrita pelo histograma da fig.4.6) deu tempo suficiente
para que o pico 3b desaparecesse enquanto que o pico 3, muito mais
estdvel a esta temperatura, pdde permanecer visivel. Entdo o que
estaria sendo medido nestes trabalhos gque envolvem réapidos
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aquecimentos nio seria exatamente o pico 3, mas, sim, a soma deste
com 0 pico 3b que resultam realmente num pico bem mais largo.

conforme mostrado nas fig.4.32, podem-se introduzir
corregdes nos parémetros dos picos 3a e 3b, tornando suas
meia-vidas tedricas mais préximas dos valores experimentais das
fig.4.29-31. Mas novos (E e s) implicariam em novas formas de pico
elementares e, entao, novos ajustes deveriam ser feitos,
tomando-se simultaneamente, todos os picos, os novos e velhos,
conforme feito nas se¢des 4.5, para que se pudesse chegar a novas
comparagdes. Este processo parece muito longo mas, desde due
devidamente equacionado, poderia ser objeto de um programa de
computador que envolveria os pequenos programas desenvolvidos para
este trabalho. Assim talvez fosse possivel otimizar o calculo de
parametros (E e s) por um método que envolveria simultaneamente
estudos de decaimento e de formato de curvas de TL.

Antes de se empregar grande esforg¢o no
desenvolvimento das idéias do paragrafo anterior, convém lembrar
que, se o objeto do estudo vier a ser calculos refinados dos
pardmetros (E e s), entdo torna-se importante qgue as leituras de
TL venham a ser feitas em velocidades bem mais baixas (Bz0,1°C/s).
E desde que se pensa em picos dque ndo seguem estritamente o
comportamento do modelo de Randall e Wi}lkins, seria bom due os
envelhecimentos ocorressem a temperaturas constantes, pois assim
talvez fosse poessivel estabelecer-se um modelo para o]
desvanecimento destes picos.

Embora tudo indique que os picos 3a e 3b possam ser
descritos pela expressdo de Randall e Willkins, seria necessario
que se estudasse mais detalhadamente, conforme discutido acima, a
forma como se dao os seus desvanecimentos, assim como a do pico 3,
para gque se possa estabelecer com precisdo as meia-vidas destes
picos.

Cabe ainda ressaltar aqui, que um bom conhecimento
das caracteristicas de desvanecimento destes picos poderia por
outro 1lado, fornecer importante contribuigdoc no campo da
dosimetria: no calculo do tempo decorrido entre a irradiagdo e a
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leitura do dosimetro (Moscovitch - 1986).

Finalmente, depois de tudo gque se viu neste
capitulo, parece que a potencialidade deste TLD, como TLT, é
evidente! Por isto vale a pena salientar-se que a meméria desses
termémetro (ver se¢do 4.1.2) ¢é aditiva, ou seja, Jjuntando-se
diferentes materiais TL num mesmo pacote térmico, obtém-se mais
informagées, provenientes de um numero maior de picos sensiveis a
temperatura que se deseja medir. Em outras palavras, os TLT

permitem também expancdo de memdrial
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CONCILUSOES FINAIS, PERSPECTIVAS E NOVOS TRABALHOS

Nesta excursdo pelo mundo da TL varios toépicos
foram abordados, contribuig¢des foram trazidas a alguns deles e

novas propostas de trabalho surgiram.

No estudo tedrico sobre o fendmeno da TL (cap.l),
observou-se a possibilidade de um novo méteodo, due pode se somar
aos métodos de limpeza térmica (McKeever-1985), para auxiliar a
deconvolugdo de picos TL. Este método baseia—-se no movimento
relativo que os picos de TL podem apresentar, em consequiéncia do
uso de diferentes velocidades de aquecimento. Embora nao se tenha
demonstrado, através de um estudo mais detalhado, parece gue, como
regra mneumdnica (para cinética de primeira ordem), pode-se
afirmar gque "o pico gordo € mals &agil". Em outros termos,
acredita-se que sempre gue houverem dois plcos préximos, agquele de
menor E (e conseqilentemente de maior s) serd o que apresentara

malilor sensibilidade {em termos de Tmm) a varlagdes de fB:

= a T a T

max,1 ax, 2 ~ max, 2 max, 1
se ' aaes s, entdo A% LR

E, > E, a B 3 B

Desta forma, gquando o pico de menor energia estiver
abaixo (em temperatura) do pico de maior energia, aumentando-se a
velocidade de aquecimento havera a possibilidade de encontro de
seus maximos e até mesmo da inversdo de posigao. Analogamente,
quando o pico de menor energia estiver acima, mediante a
diminuigdo da velocidade de aguecimento, o valor absoluto da
diferenga entre seus maximos val diminuir até que sua posigdo se
inverta. Esta inversao da posigdo relativa entre dois picos de TL,
caracteriza, entdo, um efeito relacionado com a velocidade B. Pelo
fato de nunca ter sido mencionado na 1literatura da TL e por
depender da velocidade B, propde-se que seja chamado de: Efeito

Turbo—-TL.
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Para futuros trabalhos, onde se deseja estudar uma
estrutura de armadilhas que resulta em picos de TL sobrepostos, o
gque &, alias, a grande maioria dos casos, propde-se due se
desenvolvam estudos baseados nos conhecimentos discutidos acima,
em complementc aos métodos de limpeza térmica, que também tem suas
limitagées, p.e., ser eficiente apenas para os picos mais

proeminentes, conforme discutidos por McKeever (1985).

No desenvolvimento de instrumentagao (cap.2).
construiu-se um aparelho comparavel, apenas, aos mals modernos
produzidos pela industria internacional. Este aparelho retne ainda
caracteristicas de pesquisa cientificas ndo encontradas nos
aparelhos comerciais, como por exemplc a analise espectral da luz,
através de filtros oticos, e aquecimento fracionado, para analise
através do métodco de Gobrecht (1966).

Por instrumentag¢aoc, pode-se também entender todos
os computadores e programagao (software) gque desempenharam papel
de importantes e sofisticadas ferramentas. Foi desenvolvido um
vagsto software, cobrinde tode o procedimento gque vai desde o
gerenciamento da experiéncia até o processamento de seus
resultados, que permitiu analises através de ajustes graficos e,
posteriormente, usando estes resultados como aproximag&c inicial,
ajustes numéricos. Tanto o aparelho de TL em si, como a
infraestrutura proporcionada pelos computadores e programas, foram
de grande utilidade para o desenvolvimento deste trabalho como um
todo.

Possiveis melhorias poderiam ser introduzidas se o
aquecimento da amostra viesse a ser feito através de Laser pulsado
de Coz. Dentrc desta idéia, os disparos, e consequentemente o
controle da temperatura, seriam comandados por um sistema quase
que completamente ldégico, tendo comc hardware, apenas um ADC e uma
saida, com apenas um bit de controle, para ¢ momentc de disparc do
Laser. No entanto, para o sucesso deste novo projeto, maiores
estudos devem ainda ser desenvolvidos, principalmente com relagao
ao do contato térmico sensor-amostra. Com este novo sistema, capaz

de agquecimentos mais rapidos, se propiciaria a pratica da
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espectroscopia de armadilhas, através do método do aquecimento
fracionado, e o estudo da composigdo das curvas de TL, através do

efeito Turbo-TL (ver cap.l).

Nas data¢des para geocronologia (cap.3), mostrou-se
gue algumas amostras de quartzo sio regeneraveis, mesmo depois de
atingida a regido de saturagdo (crescimento nac linear), através
de tratamento 6tico por radiac¢ido UV solar (Souza-1985). Até entao,
Wintle e Huntley (1979 e 1980) haviam trabalhado com a regeneragao
por UV, limitada & regido de crescimento linear de TIL, e Prescott
(1983) havia proposto corregdes para a problematica regeneracgéo
térmica, extendida & regido de saturagdo. Mais recentemente,
Gardner et al. (1987), num procedimento analogo ao de Souza (1985)
(ver apéndice F), confirmaram a viabilidade desta regeneracgao,
usando o quartzo das dunas do deserto Australiano. A possibilidade
de datacgdo, além dos limites de linearidade, significa uma grande
expansi&o de aplicabilidade das datag¢des por TL, quando comparado
aos limites estabelecidos com base em extrapolagdes lineares.

A técnica das datagbes de eventos geocronoldgicos
pela TL tem-se mostrado bastante promissora e, portanto, maiores
estudos a respeito dos limites de reversibilidade do processo de
regeneragio se fazem necessdarios, uma vez que vdrios autores ja
reportaram a criacgido de defeitos no quartzo, para elevadas doses

de radiag¢do ionizante.

No estudo da viabilidade do emprego de dosimetro TL
(TLD) como termémetros TL (TLT), empregou-se o TLD-100, e
observou-se que alguns de seus picos sdo sensiveis a variagdes da
temperatura ambiente. Isto evidenciou o potencial que estes
dosimetros apresentam como TLT.

A exata caracterizagio de cada um dos picos
elementares, depende, antes de tudo, de se identificar seu numero
exato. Dos estudos realizados no cap.4 evidenciou-se a necessidade
de se incluir um pico, até entdo ndo mencionado na literatura do
LiF (pico 3b). O fato deste pico niao ter sido observado por outros

autores ndo causa surpresa, quando se leva em conta que a limpeza
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térmica, por eles empregada, fei feita de uma forma rapida. A
limpeza térmica lenta (neste trabalho = 70 dias) possibilita a
diferenciagdo de picos através de suas diferentes mela-vidas.
Assim, um pico que estd a tenperatura mais alta gue outro, pode
desaparecer antes deste outro, dependendo de suas intensidades, e
da meia-vida de cada um, para uma dada temperatura ambiente.

Em alguns dos picos estudados, a presenga de outros
mecanismos de produgdc de TL, como por exemplo a mudanga do estado
de agregagaoc do Mg nos compostos com o Ti, dentro da matriz de
LiF, impede que se estabele¢am as relagdes basicas da TL entre:
forma, posigéo e meia-vida. Seriam entdo necessarios novos estudos
gue Visassem, separadamente, a identificagdo (forma e posigdo)
destes pilcos, e suas respectivas meia-vidas. Para tal seriam
recomendaveis envelhecimentos isotérmicos, novas e lentas limpezas
térmicas e o emprego do efeito Turbo-TL, que poderia atuar de
forma previsivel, pelo menos, no caso dos picos "“normais" de TL
(produzidos segundo mecanismo de fuga de pogo de potencial -
eq.1.1).

Conforme apresentado no cap.4, os TLT tem memodria
que se traduz em termos de histogramas de freqiaéncias de
temperaturas. Esta memdria pode ser facilmente expansivel através
da inclusdo de outros materiais TL, no mesmo banhe térmico. Assinm,
como perspectiva de ampliacdo de memdria, tem-se o estudo de todos
os materiais que apresentem picos sensiveis a temperaura ambiente.

TermbOmetros assim constituidos poderiam se tornar
uma forma viavel, no sentide econémico, de monitoramento de
temperaturas em diversas situagdes, onde se deseja, ainda que sob
forma de histograma, leituras continuas de temperatura, por longos
intervalos de tempo. Dentre muitas possibilidades de aplicagdo do
TLT, uma gque € especialmente interessante, seria o seu emprego no
monitoramento de consumoc de energia, onde se tem uma central
produtora de frie (ar condicionado), ou calor (aquecimento), e
varios consumidores gue dividem entre si os custos operacionais
(principalmente energia). O controle de consumo de energia, en
sistemas de ar condicionado central, para paises quentes, tem o
seu andlogo, no controle de consumo de energia, em calefagao de

150



ambientes, para paises frios. Em ambos os casos, uma vez dgue as
despesas sdo igualmente divididas entre os usuarios, ndo existe
grande motivacdo para a economia. Assim, menores investimentos sao
feitos em isolamentos térmicos, menores precaugdes sdo tomadas
para evitar o escape do ar refrigerado/aquecido, etc. Disto
resulta um maior consumo de energia para a sociedade como um todo.
E fascinante pensar na possibilidade de se reverter este processo,

a custo tdc baixo, através dos TLTs.

A instrumentagido (equipamento + software),
desenvolvida para este trabalho, representa um potencial muito
grande para o desenvolvimento de novos estudos em qualquer drea da
TL. Desta forma, conforme apresentado abaixo, englobou-se o estudo
dos 3 pilares basicos da TL, ao incluirem-se medidas de doses de
radiagdo (dosimetria) aos estudos anteriores, que envolveram o
tempo (datag¢des) e temperatura (TLT).

Enpregando todo o potencial apresentado neste

trabalho, iniciou-se uma série de estudos dirigidos a dosimetria,
através do thf%:Dy. Este TLD, quando preparado em mistura com
grafite, permite reproduzir-se os efeitos de absorgéo superficiais
da pele humana, © que © torna particularmente interessante para a
dosimetria de radioprotegdo. Estes estudos tem possibilitado um
levantamento, pioneiro, da estrutura de picos elementares due
compdem o pico dosimétrico deste dosimetro (Souza et al - 1990).
Neste trabalho (ver apéndice H), e em outro ora em andamento,

evidenciou-se que o pico dosimétrico deste TLD €& composto por

varios picos, provavelmente, de cinética de primeira ordem.
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APENDICE A

RADIAQOES IONIZANTES

As radig¢bes capazes de produzir ionizacdo da

matéria sdo divisiveis em trés grupos:

~Radiagdes Eletromagnéticas
A interacdo das radiag¢des eletromagnéticas (UV, X e

7) se dd essencialmente com os elétrons atdmicos, apesar de haver
uma pequena segdo de choque para o processo de deslocamento de
Atomos, por choque direto. Na regido do UV (E = 10 eV), o efeito
da interacdo é, salvo no caso de materiais especiais (materiais
fotoelétricos - ver segdo 2.1.1.2.1), a produgdo de excitons que
podem ser tratados como um par elétron-buraco ligado, que se
desloca pela rede cristalina. Para energias gradativamente mais
altas predominam, respectivamente, os processos: a) choque
fotoelétrico, b) a espalhamento Compton e c) a criagdo de pares
elétrons-pdsitron.

a) Efeito Fotoelétrico. Neste processo, toda energia do foéton
(E = hr) ¢é transferida para um elétron ligado a uma camada
qualquer de um atomo. A probabilidade para um evento desta
natureza, é maior para fétons de baixas energilas. Para uma dada
camada eletrénica ela decresce com o aumento de sua energia,
mas seu valor sera tanto maior, quanto maior for o numero
atémico do atomo atingido.

b) Efeito Compton. A medida que se aumenta a energia do foton
incidente sobre a matéria, diminue-se a se¢do de choque para
uma interag¢do fotoelétrica e aumenta-se a segdo de choque para
uma interac¢do Compton. Esta interagdo € um choque eldastico
entre um féton e um elétron. A energia do féton ndo € absorvida
completamente, o que resulta na difusdo de um foton de menor
energia. O elétron adguire uma energia cinética muito proéxima a
diferenga entre a energia final e inicial dos fdétons, devido ao
fato do elétron ser praticamente livre, tendo sua energia de

ligagdo, com os Aatomos, muito pequena, gquando comparada a
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energia do foton incidente.

c¢) Produgdoc de Pares Elétron-Positron. Este é o mais importante
processo, para interagdo de foétons de alta energla com a
matéria. A presenga do campo Coulomblano de uma particula com
carga faz com que um féton-y se materialize, criando um elétron
e um pdsitron, cuja energia total é igual a energia do raio-y
incidente. Tem-se entdo a relagdo T = hv - 2me, onde T é a
soma das energlas cinéticas (do elétron e do pdsitron) e Zme

é a energia de repouso do par elétron-pdsitron.

—-Neutrons
A 1interagdo dos neutrons com a matéria se da

essencialmente por colisdes elasticas com os nucleos atdmicos.
Esta interagio se dd em dols passos: (1) captura do neutron pelo
nicleo; (2) desexcitagdo do nicleo com a posssibilidade de emisséo
de radiacdo-y, -B', -B~ e -a que poderd, por sua vez, excitar a

matéria conforme discutido nesta secgdo.

-Particulas carregadas
A interagdo de particulas carregadas com a matéria

resulta numa troca em que mais de 99% da energia das particulas é
cedida aos elétrons atdmicos, que passam a ocupar niveis de
energia mais altos. Na busca do equilibrio termodindmico, estes
novos estados excitados de energia evoluirdo, na sua malor parte,
para estados menos excitados liberando, neste processo, energia
sob a forma de fdétons e/ou fonons. Menos gque 1% da energia
absorvida pela matéria distribui-se entre outros mecanismos como:

deslocamentos de &tomos; formagdo de nucleos instaveis e;

irradiagdo de foétons e neutrons. Mals detalhatemente, as

particulas carregadas podem interagir com a matéria através de:

a) Choque Eldstico com Atomos. Este mecanismo é muito pouco eficaz
para radiagdo-g com energia E > 100 eV ou para outras
particulas, em geral, com E > 1 KeV.

b) Choque Ineldstico com Elétrons Atdmicos. Este ¢é o mais
importante mecanismo de transferéncia de energia. Elétrons

devem ter, no entanto, E < 10 MeV, enquanto gqgue outras
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c)

d)

£)
g)

particulas naoc impdem tal limite.

Choque El&stico com Nucleos. Para elétrons, a transferéncia de
energia é desprezivel, mas ocorre um enfraquecimento da
intensidade do feixe na direg¢do inicial, por difusdo de grande
angulo, gque chega até a retrodifusao. Para outras particulas
leves, a transferéncia de energia é desprezivel com relagao
aquela do choque inelastico com elétrons atémicos, salvo o fim
do percurso. Para particulas pesadas, este mecanismo de
transferénclia de energia se torna mais importante no final do
percurso.

Choque Inelastico com o Nicleo. Esta interagdo é muito pouco
provavel tanto para elétrons como para qualguer outra particula
carregada.

Radiacdo de Cerenkov. A transferéncia de energia, neste caso,
para gualquer particula, é desprezivel.

Desmaterializacaoeo. Idem caso e.

Irradiagdo de Frelamento. Para elétrons é importante guando
E > 10KeV, e mesmo preponderante, para E > 50 KeV. Estes
valores dependem dos materlais em guestdao, e no caso de outras
particulas, a transferéncia de energia ¢ desprezivel para

E > 1 GeV.
Em resumo, os elétrons (raios-gf) Ilnteragem, com a

matéria, principalmente, por chogues inelasticos com os elétrons
atémicos e por radiagdo de freiamento, enquanto gque particulas

pesadas interagem por choques inelasticos com elétrons atémicos.
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APENDICE B

FONTES DE CORRENTE DE ESCURO EM TUBOS FOTOMULTIPLICADORES

- Emissdo Termoidnica e de Campo Elétrico
Estes sd8o dois processos gque estdo intimamente ligados por
dependerem da funcio de trabalho do material do fotocatodo e dos
dinodos, da temperatura e do campo elétrico. O sinal de escuro
diminui quando se esfria o TFM mas a eficiéncia gqudntica do
fotocatode também diminui (Budde et al. 1971), naoc sendo,
portanto, ¢ébvia a condigio em gque se tem a melhor relagio
sinal/ruido. Harker et al.(1969) mostraram, por exemplo, que um
TFM ndo resfriado pode, dentro de certas condigées, dar uma
melhor relac8oc sinal ruido que um tubo resfriado. Pulsos de
ruido gerados por este processo, se forem provenientes do
fotocatodo serdo idénticos aqueles gerados por fotons, mas se
sua origem se der nos dinodos, principalmente nos ultimos, sua
pequena intensidade torna-os de facil reconhecimento.

- Interacdo com Radia¢des Ionizantes
A desintegracdo do K (Potdssio), presente nas paredes de vidro
dos TFM, produz particulas B dque, juntamente com a radiagdo 7 de
origem césmica ou ambiental, vdo preoduzir corrente de escuro ao
atingirem diretamente o] fotocatodo ou os dinocdos, ou
indiretamente, e este é o mecanismo mais importante (Zagorites &
Lee - 1964), gerando luz de Cerenkov, cintilagdes ou
fosforescéncia nas paredes de vidro (Jerde et al. 1967). A
emissdo de luz de Cerenkov ocorre endquanto uma particula
carregada é desacelerada e portanto se dd num intervalo de tempo
tido pequeno que os diferentes fotons Cerenkov nao podem ser
resolvidos, gerando, pulsos gque, em mnédia, sdo maiores due
agueles, devido a um uUnico foton.

- Pulsos Idénicos ‘
Os elétrons, ao se propagarem no interior do TFM, podem se
chocar com atomos de gas produzindo ions. E, finalmente, estes
ions podem por sua vez, produzir corrente de escuro ac atingirem

o fotocatodo ou os dinodos (Coates 1973).
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APENDICE C
MODULADOR DE AMPLITUDES USADO NA SECI&O 2.1.2

Este modulador de amplitude, possui duas entradas:
uma para tensdo continua (DC) e outra para pulsos. Para cada n
pulsos de entrada, produz n/k pulsos de saida com amplitudes
proporcionais & tensidc DC do termopar. Este fator k é ajustavel
através de chaves légicas, monitoradas no painel, por LEDs que
facilitam a conversio binario-decimal. Foi introduzido porque o
multicanal disponivel sé podia aceitar até 3000 cps (valor limite
encontrado para pulsos em fase), ficando cerca de duas ordens de
grandeza abaixo do valor obtido para medidas usuais de TL. O fator
de proporcionalidade, entre tensdo do termopar e altura dos pulsos
na saida, foi escolhido de forma a fazer com ¢ue cada canal

estivesse associado a um grau de temperatura.
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APENDICE D

SOFTWARE DA INTERFACE DESENVOLVIDA

rotina de Controle do DAC

procedure dac(v:integer);

const
ISB_ DAC=SEOA4;
MSB _DAC=S$EOAS8;
begin

mem{MSB_DAC]:= v div 256; { 4 bits mais significativos }
mem[LSB DAC]:= v mod 256; { 8 bits menos significativos}
end;
rotina de Controle do Motor de Passo e Relés
Procedure Motor (Giros : Integer); {sentido e no. de passos}
Const
EndMotor=$EQOAC; {enderégo alocado para o motor}

PassoH:Array[l..4] of Byte=(18,24,12,6);
{sequéncia de movimentagdo - sentido horario}

PassoA:Array[l..4] of Byte=(18,6,12,24);
{sequéncia de movimentagdo - sentido anti-horario}

Retardo = 10; {intervalo de tempo entre passos do motor}

Posicao:Byte = 18; {guarda posigdo atual do motor}

MascaraMotor = 225; {m&scara para motor}
var

Passo : Array [0..3] of Byte;
Inicio,Final,i : Integer;

Begin
If Giros>0 then {transfere p/ Passo sequéncia real}
For Inicio := 0 to 3 do Passo [Inicio] := PassoH [Inicio]
Else
For Inicio := 0 to 3 do Passo [Inicio] := PassocA [Inicio];
Inicio := 0; {localiza indice inicial}
While Posicao <> Passo [Inicio] do Inicio := Inicio + 1;
Final := Inicio + Abs(Giros);
For i:= Inicio to Final do
begin

Mem[ EndMotor] :=Mem[ EndMotor] And MascaraMotor +Passo[iMod4];
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Delay (Retardo)

end;

Posicao:=Passo[Final Mod 4] {posic¢ao final}
End;

rotina de Acionamento de Relés

Procedure Rele (n:Integer); {aciona o n-ésimo relé}
Const

EndRele = $EOAC; {enderéc¢o alocado p/ os releés)

Rele:Array[l..4] of Byte=(1,32,64,128); {magcaras p/ relés}
Begin

Mem[EndRele}:=Mem[ EndRele] XOR Rele[n]
End;

rotina de Inicializag¢do dos Contadores em Linguagem do 6502

Procedure Loadé502 (Coml,EndCont,LSB,MSB:Byte) ;

Const
A6502 : Array[0..15] of Byte = (%A9,0,%$8D,$A3,$C0,%49,0,%8D,0,
$C0,$A9,0,$8D,0,%C0,%$60) ;

var
i : Integer;
Begin
For 1 := 0 to 15 do Mem[$9200+1i] := A6502[i]:
Mem[$9201] := Coml;
Mem[$9206] := LSB;
Mem[$9208] := EndCont;
Mem[$920B] := MSB;
Mem[$920D] := EndCont;
End;
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rotina de Leitura dos Contadores em Linguagem do 6502

Procedure LoadCont;

Const
B6502:Array[0..17] of Byte=( $A9,$80,$8D, $A3,$C0, $AD, $A2, $CO,
$8D, $00,$A3, $AD, $A2,$C0,$8D, $01, $A3,560 )

var

i : Integer;
Begin

For i:=0 to 17 do Mem[$9210+i] := B6502[1]
End;

rotinas para Ativar o 6502 via CP/M

— INICIALIZA OS CONTADORES

Procedure Inicia8253;

Begin
InLine($21/$00/$A2/$22/$D0/SF3/$2A/$DE/S$F3/$77)
End;

- LE E ACIONA OS CONTADCRES

Procedure LeContador;

Begin
InLine($21/$10/$A2/$22/$D0/$F3/$2A/SDE/SF3/$77)
End:;



APENDICE E

ANAIS DO XXX CONGRESSO BAASILEIAO DE GECLOGHA, RI0 BE JANEIRG, 1934

DATACAO DE SEDIMENTOS PLEISTOGCENICCS POR TERMOLUNMINESCENCIA

G. "oupsau

Centro Brasiloiro do Pezquizas Flecas — Flo de Jenmro
CMRS e CRSTOM — Paris

4. H. Sauza

Cantra Brasileiro de Pesquisos Fizica: — Riop da Jenairg

a sho introducrion on rocent trencs in guate

artic focucaes an » thermoluminescoence (T35

srineigies, nrooont 5 c SopeCTS are
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