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RESUMO

O objetivo deste estudo foi investigar a resposta TL da fluorita natural (CaF2) exposta a
radiacdo ultravioleta (RUV). Para isso, fragmentos de um cristal natural de fluorita foram
moidos e peneirados em cinco faixas de tamanho classificadas entre 38 e 475 pm. O efeito
do tamanho dos grédos na resposta TL da fluorita foi investigado usando aliquotas de cada
faixa de tamanho exposta & luz do Sol e também a luz proveniente de uma lampada
fluorescente comum. Os resultados mostraram que o sinal TL integrado na regido entre
225 °C e 375 °C cresce com o0 aumento dos graos de 38 para 300 um expostos a luz do
Sol. Por outro lado, o sinal TL cresce com o aumento dos grdos de 38 para 150 pm,
quando os grdos sdo expostos a luz de uma lampada fluorescente. Para obter discos
policristalinos com didmetro de 6 mm, a fluorita particulada na faixa 75x150 um foi
compactada com Teflon na proporgédo de 1:1. A sensibilidade e a linearidade da resposta
TL dos discos de fluorita expostos a radiacdo UVA (390 nm) e UVB (300 nm) se
mostraram adequadas para um futuro uso destes discos como dosimetro TL das radia¢des
ultravioletas.

Palavras-chave: fluorita, discos, dosimetria, termoluminescéncia, radiacdo ultravioleta.

ABSTRACT

The aim of this study was to investigate the TL response of the natural fluoride (CaF) to
ultraviolet radiation exposure (UV). For this, fragments from a natural crystal were
crushed and sieved into five fractions ranging from 38 to 475 um. The effect of particles
size in the TL response of fluoride was investigated using aliquots of each fraction
exposed to Sun light and light from the fluorescent lamp. The results showed that the TL
signal integrated from 225 °C to 375 °C increases with particles from 38 to 300 um
exposed to Sun light. On the other hand, TL signal increases with particles from 38 to
150 um, when the particles are exposed to light from the fluorescent lamp. In order to
obtain polycrystalline pellets with 6 mm diameter, the fluorite in the fraction 75x150 um
was blended with Teflon powder in proportion of 1:1. The sensitivity and the linearity of
TL response to fluorite pellets measurement after stimulation with UVA (390 nm) and
UVB (300 nm) showed suitable properties for future use as TL dosimeter for ultraviolet
radiation.

Key-words: fluorite, pellets, dosimetry, thermoluminescence, ultraviolet radiation.

1 INTRODUCAO

No ano de 2019, o Instituto Nacional do Cancer (INCA) reafirmou os dados de que
a incidéncia de cancer de pele tem se tornado a maior dentre todos os tipos de cancer no
Brasil. O cancer de pele ndo melanoma é o mais incidente em homens. As regides, Sul
(160 casos /100 mil), Sudeste (89 casos /100 mil) e Centro-Oeste (69 casos /100mil)
possuem 0s maiores numeros de casos, enquanto que as regides Nordeste (53 casos /100
mil) e Norte (23 casos /100 mil), apresentam 0s menores nimeros de casos a cada 100
mil habitantes.
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Os efeitos deletérios das radiac6es ultravioletas (RUV) estdo associados a alguns
fatores. Entre eles, a duracéo e frequéncia da exposicao a intensidade da radiacdo solar
em funcdo da latitude e a reacdo da pele de cada individuo, segundo sua constituicdo
genética, como cor e fototipo (OKUNO e VILELA, 2005). Assim, o0 maior risco a salde
estd associado aos habitos pessoais de exposicao a luz solar, que é a maior fonte natural
das RUV, durante a realizacao de trabalhos ou atividades relacionadas com agricultura,
mineracgdo a céu aberto, pesca ou construgdo civil, entre outras.

Segundo o Anexo 7 da Norma Regulamentadora 15 (NR-15), do Ministério do
Trabalho e Emprego (MTE), as RUV sdo consideradas como agentes insalubres. Isto
porque a exposicdo excessiva ao Sol esta associada aos varios tipos de cancer de pele,
envelhecimento precoce, doengas oculares, além de diminuir a resisténcia do organismo
tornando-o susceptivel a infeccdes.

A instrumentacdo necessaria para 0 monitoramento de trabalhadores expostos as
RUV constitui ainda um grande obstaculo. Entretanto, a dosimetria termoluminescente
(TL) é uma técnica que pode ser utilizada para investigar os valores de exposi¢éo radiante
recebidas pelos individuos (MCKEEVER, 1985; MAHESH, WENG e FURETTA, 1989;
CAMPOQOS, 1998). A dosimetria TL é fundamentada em fendmeno fisico, onde certos
materiais, previamente expostos a radiacdo, podem emitir luz quando aquecidos
(MAHESH, WENG e FURETTA, 1989; CAMPOS, 1998).

O principio TL pode ser explicado utilizando o modelo de bandas de energia para
um cristal idnico. No modelo de bandas, os elétrons que estdo da banda de valéncia
recebem energia da radiacdo e passam para a banda de conduc¢do. Na banda de conducao
eles podem movimentar-se livremente, até que a energia recebida pela radiacdo seja
completamente dissipada. Com a perda da excitacdo, os elétrons tentam retornar para a
banda de valéncia, podendo ser aprisionados em niveis metaestaveis de energia (centros
de armadilhas de elétrons) localizados na banda proibida, os quais sdo criados a partir dos
defeitos existentes na estrutura cristalina (MAHESH, WENG e FURETTA, 1989;
CAMPQOS, 1998).

De forma semelhante, os buracos eletrdnicos deixados na banda de valéncia pelos
elétrons podem ser aprisionados em niveis metaestaveis criados na banda proibida
(centros de armadilhas de buracos). Com o aquecimento do cristal para a realizacdo da

medida TL, os elétrons ganham energia suficiente para deixarem as armadilhas e
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retornarem para banda de valéncia. Entretanto, algumas possibilidades podem ocorrer
neste percurso, estando entre elas, o rearmadilhamento dos elétrons e a recombinacao
com 0s centros de buracos, que representam os centros luminescentes. Neste caso, as
recombinacdes entre os elétrons e os centros de buracos, também chamados de centros de
recombinacéo, ocasionam a emissao da luz TL (MAHESH, WENG e FURETTA, 1989;
CAMPQOS, 1998).

Na natureza, existem varios minerais com propriedades TL. Entre eles, os mais
conhecidos séo o quartzo, o feldspato e a calcita, tendo em vista que as propriedades TL
destes minerais sdo amplamente utilizadas nos estudos que envolvem datacdo geoldgica
e arqueoldgica. Geralmente, o sinal TL dos minerais naturais esta associado a natureza de
suas ligacOes atdbmicas e a presenca de canais abertos paralelos ao eixo de crescimento
dos cristais, que permitem a presenca de defeitos pontuais responsaveis pelo surgimento
dos picos TL (PREUSSER et al., 2009).

Além dos minerais relatados acima, o fluoreto de calcio (CaFz), também conhecido
como fluorita, tém se destacado nos ultimos anos por apresentar um comportamento
linear da resposta TL para uma ampla faixa de doses de radiagdo (seja P, y ou X)
compreendida entre uGy e kGy. Adicionalmente, a fluorita também apresenta uma alta
sensibilidade TL quando exposta as RUV, sendo um excelente material para medida de
exposicdes a essas radiagdes (OGUNDARE, BALOGUN e HUSSAIN, 2004; TOPAKSU
e YAZICI, 2007; CARVALHO JR et al., 2012; BIBIANO, 2015; SANTOS, 2016).
Entretanto, assim como observado para a maioria dos cristais naturais, as propriedades
TL da fluorita na forma particulada sdo muito dependentes dos tamanhos dos graos e da
procedéncia do cristal (MAHESH, WENG e FURETTA, 1989; CARVALHO JR et al.,
2010; CARVALHO JR et al., 2012).

Alguns estudos mostram que a curva de intensidade TL da fluorita natural é
composta por varios picos TL, que podem surgir na regido entre 100 °C e 700 °C. Estes
picos TL estdo relacionados com armadilhas de elétrons formadas por ions terras raras,
cujos principais sao: cerio (Ce), disprosio (Dy), térbio (Tb), érbio (Eb), saméario (Sm),
itrio (YY), eurdpio (Eu) e gadolinio (Gd), e pelos centros de recombinagéo formados pelos
ions de flor e por oxigénios substitucionais (SUNTA, 1984; ZIDAROVA, 2003; EL-
KOLALY, 2008; TUGAY et al., 2009). Em alguns casos, os picos TL da fluorita podem

se apresentar sobrepostos, sendo necessaria a realizacdo de procedimentos de
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deconvolucgdo das curvas TL para melhor compreender o comportamento desse mineral
quando exposto a radiacdo (SAHINER, 2017).

Com base nos conhecimentos acima, este trabalho buscou investigar a resposta TL
da fluorita natural, visando seu uso no monitoramento de individuos expostos
ocupacionalmente as RUV. A disponibilidade da fluorita como insumo mineral e o tempo
de permanéncia cada vez maior dos individuos em ambientes com a presenca das RUV,

estéo entre os principais motivadores para a realizacdo deste estudo.

2 MATERIAIS E METODOS
2.1 PREPARACAO DA FLUORITA PARTICULADA

Para a obtencdo do material particulado, fragmentos de um cristal natural de
fluorita, procedente do estado do Rio Grande do Norte (RN), foram submetidos a um
ataque gquimico com 4&cido cloridrico (HCI-20%) durante o periodo de 2 horas. Em
seguida, os fragmentos foram lavados com agua destilada e colocados em uma estufa,
onde permaneceram a uma temperatura de 80 °C durante 1 hora. Depois da secagem, 0s
fragmentos foram moidos manualmente com almofariz e pistilo. O material particulado
foi peneirado e classificado nas seguintes faixas granulométricas utilizando peneiras da
serie Tyler: 300x475 um, 150x300 pm, 75x150 pum, 38x75 um e < 38 um. Em seguida,
os lotes de material particulado, contendo aproximadamente 1 g de massa cada lote, foram
submetidos a um tratamento térmico a 400 °C durante 1 hora. Esse tratamento foi adotado
por ser eficiente para apagar o sinal TL das amostras de fluorita particulada expostas as
pequenas doses de radiagdo y (da ordem de 20 mGy) e as RUVA (BIBIANO, 2015;
ALKIMIM, 2019). Ao término do tratamento térmico, o material particulado foi

armazenado na auséncia da luz natural e artificial.

2.2 ANALISE POR DRX

Para atestar que o material investigado se tratava de um cristal natural de fluorita
foram realizadas medidas de difracdo de raios X (DRX) em aliquotas da faixa
granulométrica 75x150 pum. Os difratogramas foram feitos no Instituto de Tecnologia de
Pernambuco (ITEP), utilizando a energia do Cu-Ka (A = 1,54054 A) ¢ com os valores de
20 variando entre 5° ¢ 80°. Depois disso, os resultados fornecidos foram comparados com

uma base de dados de DRX encontrados na literatura para a fluorita natural.
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2.3 SELECAO DA FAIXA GRANULOMETRICA

Para produzir discos a partir da fluorita particulada as faixas granulométricas foram
investigadas em funcgdo da sensibilidade TL as RUV. Assim, aliquotas de cada faixa de
tamanho, contendo aproximadamente 25 mg de massa, foram previamente expostas a luz
natural e artificial, sendo posteriormente feitas as leituras TL. No primeiro procedimento,
as medidas TL para a luz natural correspondem as leituras realizadas nas aliquotas
expostas ao Sol, durante 30 minutos. No segundo procedimento, as medidas TL para a
luz artificial correspondem as leituras realizadas nas aliquotas expostas a luz proveniente
de uma lampada fluorescente comum, tubular, modelo T12, com poténcia de 40 W, a qual
possui espectro de emissdo com comprimento de onda entre 380 nm e 780 nm. Neste
procedimento, as aliquotas foram posicionadas abaixo da lampada, a uma distancia de
1,75 m, onde permaneceram durante 30 minutos.

As curvas de intensidade TL foram obtidas em uma leitora TL Harshaw-Bicron.
Para cada faixa de tamanho foi obtida uma leitura TL média a partir de trés aliquotas
contendo 25 mg de massa. A regido de leitura foi entre 100 °C e 400 °C, com uma taxa
de aquecimento de 2 °C/s. Pequenos sinais TL remanescente da leitura das aliquotas
previamente tratadas a 400 °C por 1 hora (leitura do branco) foram subtraidos das leituras
das aliquotas expostas a luz natural e artificial. A leitura do branco representa uma
verificacdo da eficiéncia do tratamento térmico, onde nesta etapa sdo lidas algumas
aliquotas removidas dos lotes de material particulado tratado termicamente para assegurar
a auséncia de luminescéncia decorrente de niveis metaestaveis de energia.

Os dados obtidos com as leituras TL foram processados no programa OriginPro,
sendo obtidas as curvas de intensidade TL da fluorita particulada em funcdo da
temperatura. Depois de analisar os resultados foi possivel identificar a faixa
granulométrica mais sensivel a luz natural e artificial. Isto foi feito integrando o sinal TL
na regido compreendida entre 225 °C e 375 °C.

Para analisar os picos TL sobrepostos na regido da curva de intensidade TL
compreendida entre 225 °C e 375 °C foi utilizado um procedimento de deconvolugdo por
meio das equacdes de cinética TL descrita por Kitis (1998). A precisdo do método
utilizado para a determinacdo dos picos TL é semelhante aquela encontrada com as
equacOes de cinética TL de primeira, segunda e de ordem geral, descritas previamente
por Mckeever (1985). O procedimento foi validado analisando o valor da Figura de
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Meérito (FOM — Figure of Merit), que consiste no grau de semelhanca entre as curvas
tedrica e experimental e que deve ter valor inferior a 5. Neste estudo, foi considerado
cinco picos para a deconvolugéo, sendo um deles de primeira ordem, outro de segunda
ordem e trés deles de ordem geral, com energias de ativagdo variando entre 1,44 e
2,82 eV. Com este procedimento foi possivel encontrar um valor de FOM menor do que

5, sendo este valor igual a 3,56.

2.4 OBTENQAO E LEITURA TL DOS DISCOS DE FLUORITA

Depois de investigar as faixas granulométricas, a fluorita particulada na faixa
75x150 um foi misturada com Teflon (PTFE) na proporcdo 1:1 (25 mg de fluorita + 25
mg de Teflon). A partir desta mistura, alguns discos policristalinos com 6 mm de didmetro
e 1 mm de espessura foram obtidos por compactacdo mecanica, utilizando diferentes
valores de cargas compressivas. Os discos foram produzidos com o auxilio de uma matriz
metalica com pino de compressdo confeccionado em aco VC130. A proporgcdo em massa
e os valores de cargas de compactacdo foram fundamentados nas observacdes relatadas
por Carvalho Jr et al. (2012) e Freire et al. (2020). No total, doze discos foram produzidos
com uma carga de 200 kgf, doze discos com carga de 500 kgf e quatro discos com carga
de 2000 kgf.

Depois de compactados, os discos foram submetidos a um tratamento térmico a 400
°C durante 1 hora. Esse tratamento térmico foi realizado com o intuito de obter discos
mais coesos. A massa média dos discos apdés o tratamento térmico foi de
aproximadamente 50 mg. A Figura 1 sumariza os grupos de discos de fluorita obtidos
com diferentes cargas. As cargas utilizadas provocaram diferentes espessuras nos discos
produzidos. Por exemplo, para as cargas de 200 kgf, 500 kgf e 2000 kgf, foram
observados discos com valores de espessura em torno de 1,4 mm, 1,0 mm e 0,7 mm,

respectivamente.
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Figura 1: Discos de fluorita produzidos com diferentes cargas de compactacao:
(a) 200 kgf, (b) 500 kgf e (c) 2000 kgf.

Depois de analisar o efeito da carga na integridade fisica dos discos e sua influéncia
sobre a intensidade TL, optou-se em utilizar os discos obtidos com carga de 200 kgf para
0 estudo da resposta TL em funcdo da exposicdo radiante as RUVA e RUVB. Para a
exposicdo radiante foi utilizado um equipamento Ultraviolet Translinker, da marca UVP,
modelo TL-2000. O equipamento é composto por lampadas de UVA e UVB, que emitem
luz com comprimentos de onda proximos a 390 nm e 300 nm, respectivamente. Os discos
foram posicionados a uma distancia de aproximadamente 20 cm do centro do feixe das
RUVA e RUVB. A taxa de exposicao radiante foi de 141,25 mJ.cm?/min e os tempos de
exposicdo foram de 30, 60, 90, 120 e 150 segundos.

Para a investigacdo dos discos, a regido de leitura e a taxa de aguecimento foram as
mesmas utilizadas para a leitura da fluorita particulada. Nesta etapa, foi possivel
investigar a resposta TL dos discos de fluorita em funcéo da energia das RUV em mJ/cm?.
Depois disso, o desvanecimento da resposta TL dos discos em funcdo do tempo de
estocagem foi avaliado no periodo entre 12 e 48 horas.

A reprodutibilidade da resposta TL na regido entre 225 °C e 375 °C foi avaliada
repetindo trés vezes o procedimento de exposi¢do a RUVA, no tempo de 30 segundos, e
leitura TL dos discos produzidos com cargas de 200 kgf e 500 kgf. Assim, foi constatada
uma reprodutibilidade de 10% para os lotes de discos produzidos com uma variancia de

8% para cada disco.

3 RESULTADOS E DISCUSSAO
3.1 ANALISE DA DIFRACAO DE RAIOS X (DRX)
O resultado de DRX para uma fluorita particulada na faixa 75x150 um esta

apresentado na Figura 2. Os picos presentes nas posi¢des 20 = 28,12°, 46,84°, 55,58°,
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68,64° e 75,84°, correspondem aos planos cristalinos da fluorita natural. O difratograma
mostrou parametros cristalogréaficos de uma célula unitaria cbica (a=b = ¢ =5,4712 A
e o= p =1vy=90°, atestando que 0 material em estudo é essencialmente composto por
fluoreto de célcio (CaFz). O resultado de DRX também esta de acordo com os resultados
observados por outros autores em amostras monocristalinas e policristalinas de fluorita

natural com coloracdo esverdeada (TOPAKSU e YAZICI, 2007; SARIKAYA, 2011,
BIBIANO, 2015).

Figura 2: DRX para a fluorita particulada na faixa 75x150 pm.
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3.2 CURVAS DE INTENSIDADE TL DA FLUORITA EXPOSTA A LUZ NATURAL
E ARTIFICIAL

As curvas de intensidade TL para a fluorita particulada exposta ao Sol estdo
apresentadas na Figura 3. Cada curva na figura representa a média das leituras de trés
aliquotas com massa de 25 mg. Para todas as faixas granulométricas investigadas nota-se
a presenca de um pico TL situado a 200 °C e outro de maior intensidade em torno de 325
°C. Observa-se também um crescimento na intensidade TL com o aumento dos grdos da
faixa < 38 um para 38x75 um. As curvas de intensidade TL para as faixas de grdos <
38 um e 38x75 um, sugerem a presenca de outros picos TL que se encontram sobrepostos
na regido compreendida entre 225 °C e 350 °C. Devido a alta intensidade do pico TL
proximo a 325 °C, os picos TL sobrepostos ficam mais dificeis de serem observados para

0s grdos maiores, que estdo classificados nas faixas 75x150 um e 150x300 pm.
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Entretanto, com a queda na intensidade do pico TL a 325 °C para a faixa de grdos 300x475

um, € possivel evidenciar novamente os picos TL sobrepostos na regido entre 225 °C e
375 °C.

Figura 3: Curvas de intensidade TL para a fluorita exposta ao Sol (tempo de exposi¢do = 30 minutos).
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Com a exposicdo da fluorita particulada ao Sol foi observado que os gréos
classificados nas faixas 75x150 pum e 150x300 pum apresentam intensidades TL
semelhantes. Entretanto, a faixa 75x150 pm apresenta uma pequena reducdo de
aproximadamente 7,3% na intensidade do pico TL a 325 °C.

A Figura 4 sumariza o comportamento do sinal TL integrado na regido entre 225 °C
e 375 °C, em funcdo das faixas granulométricas. Esse resultado mostra de forma mais
clara que a intensidade do pico TL préximo a 325 °C cresce com o aumento dos grdos da
faixa < 38um para 150x300um, mas diminui bruscamente para 0s graos na faixa 300x475
um. Nesta analise fica evidente 0 comportamento dos grdos das faixas 75x150 um e
150x300 um, que sdo mais sensiveis a exposi¢do da luz solar.

Sabe-se que a intensidade luminescente dos materiais TL particulados é dependente
de varios fatores. Entre eles, se destacam: o didmetro médio dos graos, o tipo de radiacdo
ionizante na qual os grdos foram expostos e a concentragdo de impurezas, que atuam
como armadilhas de elétrons, centros luminescentes ou mesmo centros competidores
(DRISCOL e MCKINLAY, 1981; AKSELROLD et al., 1993; TOYODA et al., 2000;
CARVALHO JR et al., 2010). Portanto, para a producdo de dosimetros TL a partir de
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materiais particulados € importante identificar a faixa granulométrica que possui maior
sensibilidade TL na regido de interesse dosimétrico, a qual esta compreendida entre
200 °C e 400 °C (MAHESH, WENG e FURETTA, 1989; CAMPOS, 1998).

Figura 4: Sinal TL integrado na regido entre 225 °C e 375 °C em func¢&o da faixa de gréos da fluorita exposta

a luz solar.
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A Figura 5 apresenta as curvas de intensidade TL para a fluorita particulada exposta
a luz artificial proveniente de uma lampada fluorescente. Para todas as faixas
granulométricas se observa a presenca de um pico TL situado em torno de 210 °C e outro
de maior intensidade a 325 °C, sendo estes picos TL semelhantes aqueles observados na
Figura 3, quando a fluorita foi exposta a luz solar. A intensidade do pico TL a 325 °C
cresce com o aumento dos graos da faixa < 38 um para 75x150 um, mas diminui com 0s
aumentos consecutivos dos gréos para as faixas 150x300 um e 300x475 pm.

Embora o comportamento do pico TL a 325 °C seja diferente para as faixas de
grdos, a forma das curvas de intensidade TL para a fluorita particulada exposta a luz de
uma lampada fluorescente é muito semelhante aquela apresentada pela fluorita exposta a
luz solar. A semelhanca entre as curvas TL apresentadas nas Figuras 3 e 5 pode estar
associada aos comprimentos de ondas presentes na luz da lampada florescente (entre 380
nm e 790 nm), que também sdo encontrados na luz solar. Entretanto, comparando as
escalas verticais entre as Figuras 3 e 5 € possivel perceber uma menor intensidade TL

para a fluorita exposta a luz solar. Acredita-se que outros comprimentos de onda presentes

Brazilian Journal of Development, Curitiba, v.7, n.7, p. 74403-74426 jul. 2021



Brazilian Journal of Development | 74414

ISSN: 2525-8761

na luz do Sol, além daqueles observados na lampada fluorescente, possam provocar
processos simultaneos de armadilhamento e desarmadilhamento dos elétrons.

A luz proveniente da lampada fluorescente favorece uma maior intensidade TL para
a fluorita particulada na faixa 75x150 um, mas 0s mecanismos fisicos que envolvem este
fendmeno ainda ndo sdo bem compreendidos e necessitam de maiores investigacdes em

estudo futuros.

Figura 5: Curvas de intensidade TL para a fluorita exposta & luz proveniente de uma Iampada fluorescente
(tempo de exposicao = 30 minutos).
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A Figura 6 apresenta o comportamento do sinal TL integrado na regido entre 225 °C
e 375 °C, em funcéo da faixa de grdos. No resultado fica evidenciado que a intensidade
do pico TL a 325 °C cresce com 0 aumento dos gréos da faixa < 38 um para 75x150 pum,
mas diminui de forma acentuada com o aumento dos gréos para as faixas de 150x300 um
e 300x475 pum. Os resultados preliminares realizados com a fluorita exposta a luz natural
e artificial ressaltaram a faixa granulométrica 75x150 wm como a mais sensivel para o
sinal TL. Portanto, esta faixa de tamanho foi escolhida para o estudo de discos
policristalinos de fluorita compactados com Teflon e expostos as RUV.

Em um estudo realizado por Alkimim (2019) foi constatado que a faixa de graos
75x150 um apresenta uma morfologia diversificada, onde foi possivel observar graos
grandes e pequenos, finos, translicidos, com forma alongada e/ou triangular. O padrédo

de fratura observado nos gréos indicou que a propagacgédo de microtrincas foi o principal
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mecanismo de reducdo de particulas. Portanto, a fluorita na faixa 75x150 um possui uma
maior intensidade TL, tendo em vista que 0s grdos menores preenchem 0s espacos vazios
entre os grdos maiores, resultando em uma superficie mais homogénea sobre a bandeja
de leitura TL. A menor espessura dos grédos e a sua translucidez, sdo fatores que

contribuem para um melhor sinal TL.

Figura 6: Sinal TL integrado na regido entre 225 °C e 375 °C em funcdo da faixa de graos da fluorita exposta
a luz de uma lampada fluorescente.
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Com o intuito de melhor investigar os picos TL sobrepostos na regido entre 225 °C
e 375 °C foi realizada a deconvolugéo da curva de intensidade TL da faixa 75x150 pm
apresentada na Figura 5. O resultado obtido com a deconvolucéo, que esta apresentado
na Figura 7, sugere que a regido investigada é de fato constituida por trés picos TL, sendo
um deles o pico principal a 325 °C e outros dois picos TL proximos as temperaturas de
284 °C e 334 °C, respectivamente. A localiza¢do dos picos TL na fluorita pode sofrer
variagcdo em funcéo do tipo de radiagéo, da taxa de aquecimento utilizada ou do formato
da amostra. Por exemplo, amostras monocristalinas, policristalinas ou no formato de
discos prensados, apresentam picos TL que podem ter sua localizacdo variando em até 10
°C (TOPAKSU e YAZICI, 2007; CARVALHO JR, 2010; BIBIANO, 2015).
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Figura 7: Deconvolugdo da curva de intensidade TL da fluorita particulada na faixa granulométrica 75x150
um.
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O pico TL a 284 °C também foi observado por Santos (2016) apds analise por
deconvolucgéo da curva de intensidade TL de discos policristalinos de fluorita verde. Neste
caso, a fluorita verde, que era procedente do estado de Santa Catarina (SC), foi exposta
aos raios y provenientes de uma fonte de césio (**’Cs). Por outro lado, El-Kolaly (2008)
ressalta que os picos TL em torno de 330 °C, a exemplo do pico TL a 334 °C, sdo
observados com frequéncia na fluorita sintética dopada com ions terras-raras e exposta
aos raios y de uma fonte de cobalto (¢°Co).

Alguns autores relatam que os picos TL proximos a 300 °C, tal como o pico TL a
284 °C, podem estar associados a presenca de ions terras-raras de Ce na estrutura
cristalina da fluorita (NAMBI, 1975; CHOUGAONKAR e BHATT, 2004; SANTOS,
2016). Por outro lado, os picos TL em torno de 330 °C podem estar associados a presenca
dos ions terras-raras de Eb e Sm (EL-KOLALY, 2008). Em um estudo prévio realizado
nas amostras de fluorita verde procedentes do Rio Grande do Norte (RN) foi constatada
a presenca dos ions terras-raras de Dy, Th e Y, além dos ions de Ce e Eb, que podem
justificar o surgimento dos picos TL a 284 °C e 334 °C, observados apés a deconvolucao
da curva de intensidade TL (ALKIMIM, 2019).
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3.3 CURVA TL DOS DISCOS POLICRITALINOS DE FLUORITA

A Figura 8 apresenta as curvas de intensidade TL para os discos policristalinos de
fluorita produzidos com a faixa 75x150 um e expostos as RUVA e RUVB. Os resultados
mostram que nos discos de fluorita (25 mg de fluorita + 25 mg de Teflon), compactados
com carga de 200 kgf, os picos TL préximos a 200 °C e 325 °C permanecem presentes,
porém, nota-se um maior alargamento em torno da altura media do pico TL a 325 °C.
Além disso, ndo € observada de forma clara a presenca dos picos TL sobrepostos na regido
entre 225 °C e 375 °C.

Os discos de fluorita se mostraram mais sensiveis paraa RUVA do que para RUVB.
E importante ressaltar que os discos de fluorita obtidos com uma carga de 200 kgf
apresentaram baixa resisténcia a manipulacdo e perceptivel perda de massa, sendo este
fato constado durante os procedimentos de exposicdo as RUV e leitura TL. Portanto, a
manuseio destes discos deve ser realizado com cautela, evitando excesso de pressao

guando manipulados com pinca e impactos provenientes de quedas.

Figura 8: Curvas de intensidade TL para os discos de fluorita compactados com carga de 200 kgf e expostos
as RUVA e RUVB (t = 30 segundos).

30 = — RUVB
— RUVA

3
2
2 20-
-
|
=
w -
8=
©
=
g 10 =
=
£ -

0- L ' L l L l L ' L

150 200 250 300 350 400

Temperatura (°C)

A Figura 9 apresenta as curvas de intensidade TL para os discos obtidos com
diferentes cargas de compactagdo. Utilizando uma carga de 500 kgf foi possivel obter
discos mais integros, passiveis de manipulacdo e com menor perda de massa. Por outro

lado, o pico principal a 325 °C sofreu um maior alargamento, sendo também deslocado
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para temperaturas mais elevadas, em torno de 340 °C. Os discos de fluorita produzidos
com uma carga de 200 kgf apresentam uma reducéo de 50% na intensidade TL, quando
comparado com uma aliquota de 25 mg de fluorita particulada na faixa 75x150 um. Ja os
discos produzidos com carga de 500 kgf tém sua intensidade TL reduzida em torno de
67%. Para os discos obtidos com uma carga de 2000 kgf o sinal TL foi praticamente
suprimido.

A reducdo da intensidade com alargamento do pico TL sugere um efeito de reducéo
no tamanho dos gréos. Esse fato parte do pressuposto de que os graos na faixa 75x150
um possuem maior intensidade e um pico TL mais estreito, quando comparado com 0s
gréos nas faixas 38x75 um e < 38 um, que possuem menor intensidade e picos TL mais
largos, conforme observado nas Figuras 3 e 5. Outro ponto que reforca esta hipétese
foram os valores de espessuras observados nos discos em fungdo da carga, sendo este
valor em torno de 1,4 mm para a carga de 200 kgf e de 0,7 mm para a carga de 2000 kgf.
Assim, por meio destas analises, optou-se em utilizar os discos mais sensiveis produzidos
com cargas de 200 kgf para as demais etapas do estudo, uma vez que a carga de 200 kgf
n&o influenciou a localizagao do pico TL principal a 325 °C.

Figura 9: Curvas de intensidade TL para os discos de fluorita compactados com cargas de 500 kgf e 2000
kgf (exposicdo a RUVA, t = 30 segundos).
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O efeito da carga de compactagdo sobre a intensidade TL de discos policristalinos
foi investigado recentemente por Freire et al. (2020). Estes autores observaram que discos

policristalinos de quartzo na faixa 75x150 wm, misturados com Teflon na proporcéo 1:1,

Brazilian Journal of Development, Curitiba, v.7, n.7, p. 74403-74426 jul. 2021



Brazilian Journal of Development | 74419

ISSN: 2525-8761

e, compactados com uma carga de 500 kgf, tem o sinal TL reduzido em 58%. Para uma
carga de 2600 kgf, o sinal TL do pico principal do quartzo é reduzido em 92%. Como 0s
valores das cargas de compactacao e proporc¢des e massa utilizadas por Freire et al. (2020)
sdo semelhantes aquelas utilizadas nos discos de fluorita, acredita-se que a menor reducéao
do sinal TL observados nos discos de quartzo compactados estejam relacionados com o
valor de dureza Mohs, que é igual a 7. Neste caso, o valor de dureza Mohs da fluorita
igual a 4, influencia a maior reducéo na intensidade TL para uma carga de 500 kgf e a
eliminacdo completa do sinal TL para uma carga de 2000 kgf. Acredita-se também que a
eliminacdo do sinal TL para a carga de 2000 kgf esteja associada ndo sé a reducdo do
tamanho dos graos, mas também a destruicdo dos centros de defeitos luminescentes pela

energia compressiva absorvida pela estrutura cristalina da fluorita (FREIRE et al., 2020).

3.4 ANALISE DO DESVANECIMENTO DO SINAL TL

O desvanecimento do sinal TL para os discos de fluorita compactados com carga
de 200 kgf esta apresentado na Figura 10. O resultado mostra que os discos tém o sinal
TL reduzido em 38%, depois de decorridos 12 horas do momento da exposicdo a RUVA.

Apds 48 horas, essa reducdo pode alcancar valores em torno de 63%.

Figura 10: Desvanecimento do sinal TL dos discos de fluorita compactados com 200 kgf (exposicdo a
RUVA, t = 30 segundos).
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Recentemente, em um estudo realizado por Alkimim (2019) foi observado um
comportamento semelhante da fluorita particulada na faixa 75x150 um, a qual foi exposta
a luz proveniente de uma lampada de led azul, cujos comprimentos de onda estdo entre
385 nm e 390 nm. No estudo realizado por Alkimim (2019), as amostras de fluorita
particulada foram da mesma procedéncia que as amostras investigadas no presente
estudo. O alto desvanecimento da fluorita ja € bem conhecido, mas esta caracteristica ndo
impede a sua utilizacdo como material TL. Isso porque alguns dosimetros TL comerciais
também apresentam um alto valor de desvanecimento, como por exemplo, o sulfato de
calcio dopado com manganés (CaSOa4:Mn), que apresenta uma perda do sinal TL em torno
de 60% em 24 horas (MAHESH, WENG e FURETTA, 1989).

A Figura 11 representa a leitura dos discos compactados com 200 kgf e da fluorita
particulada na faixa 75x150 um, apo6s a realizacdo do tratamento térmico a 400 °C durante
1 hora. Esse resultado mostra que o tratamento térmico realizado, antes e depois dos
procedimentos de exposicdo as RUV e leitura TL, foi eficiente para o esvaziamento dos
niveis metaestaveis de energia, sendo constatado apenas um pequeno sinal TL

remanescente (branco), o qual foi subtraido de todas as leituras TL.

Figura 11: Eficiéncia do tratamento térmico nas amostras de fluorita.
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As Figuras 12 e 13 apresentam a variacao da resposta TL em funcdo da exposicao
dos discos de fluorita as RUVA e RUVB, respectivamente. Nessas figuras, cada ponto

representa a média de trés leituras do sinal TL integrado na regido entre 225 °C e 375 °C.
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Os resultados mostram que os discos de fluorita apresentam uma resposta TL linear em
funcio da exposicdo radiante, com fator de correlagdo R? > 0,99 para RUVA e RUVB.
Os valores encontrados a partir dos coeficientes angulares das retas ajustadas aos pontos
experimentais mostraram que os discos de fluorita sdo cerca de quatro vezes mais
sensiveis para RUVA. Portanto, os resultados sugerem que discos de fluorita séo mais
sensiveis aos comprimentos de onda em torno de 390 nm.

Segundo Okuno e Vilela (2005), as RUVA sdo mais penetrantes na pele e estéo
diretamente relacionados com o surgimento de melanomas e eritemas. Estes mesmos
autores ressaltam também uma maior prevencdo contra as RUVB, que possuem
comprimentos de onda em torno de 300 nm, pois embora sejam menos penetrantes, elas

sdo responsaveis por lesdes cronicas e pelo cancer de pele.

Figura 12: Resposta TL dos discos de fluorita em funcéo da exposi¢éo radiante a RUVA.
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Figura 13: Resposta TL dos discos de fluorita em funcéo da exposicao radiante a RUVB.
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O tempo maximo de exposi¢do as RUVA e RUVB pode ser calculado por meio da
exposicdo radiante, que por sua vez ndo deve ultrapssar 30 J/m2. Ja para a exposicao
radiante total sobre os olhos sem protecéo, este valor ndo deve exceder o limite de 10
kJ/m? em um periodo de 8 horas (OKUNO e VILELA, 2005). Logo, investigar o
comportamento dos discos de fluorita em fungdo da exposicao radiante pode contribuir

com informades para o estudo de trabalhadores expostos as radiacdes ultravioleta.

4 CONCLUSAO

Os resultados obtidos neste estudo permitiram concluir que os discos policristalinos
de fluorita compactados com carga de 200 kgf apresentaram alta sensibilidade e excelente
resposta TL em funcdo da exposicdo radiante as RUVA e RUVB, sendo cerca de quatro
vezes mais sensiveis para 8 RUVA em relacdo 8 RUVB.

Um aumento na carga de compactacdo de 200 kgf para 500 kgf pode diminuir a
sensibilidade TL dos discos de fluorita. Entretanto, este procedimento favorece uma
maior coesdo e resisténcia a manipulacdo, associados a uma menor perda de massa. Para
uma carga de 2000 kgf, o sinal TL dos discos foi completamente suprimido. Esse fato
pode estar associado ndo apenas a diminuicdo do tamanho dos grdos, mas também a
destruicdo dos centros luminescentes pela energia da compactacdo mecanica absorvida

pela fluorita particulada.
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Embora tenha sido constatado um desvanecimento do sinal TL de 63% em 48 horas,
esse resultado ndo inviabiliza o uso dos discos de fluorita para aplicacbes de dosimetria
TL das RUV. Isto porque alguns dosimetros TL comerciais, a exemplo do sulfato de
calcio dopado com manganés, apresentam um desvanecimento compativel com aquele
observado nos discos policristalinos de fluorita.

O processo de producdo simples, a alta sensibilidade e linearidade da resposta TL,
bem como a facilidade de reuso por meio de tratamentos térmico, evidencia a viabilidade
de utilizacdo dos discos policristalinos de fluorita natural para a dosimetria TL das RUV,
visando no futuro, uma forma de monitoramento de individuos expostos
ocupacionalmente a esses tipos de radiacdo. Logo, é importante investigar valores
alternativos de cargas compressivas e também o uso de outros aglomerantes, além do

Teflon, para a produgéo de discos fluorita com esta finalidade.
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