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RESUMO

A técnica do inseto esteéril (SIT) é definida pelo uso da radiacdo ionizante para induzir
a esterilidade de insetos. Ela se destacou devido a possibilidade de esterilizar grandes
quantidades de insetos e pela eficicia na supresséo da populagéo selvagem. Porém,
a dose fornecida fora da faixa ideal pode trazer consequéncias negativas para a
populacao. Desta forma, o controle da dose absorvida pelos insetos é um ponto crucial
para o sucesso da técnica e pode ser feito pela dosimetria EPR, luminescente ou por
filmes radiocromicos. O objetivo do trabalho foi propor a utilizagéo do tetraborato de
magnésio dopado com cério e litio (MBO:Ce?*,Li*) como dosimetro de rotina na
dosimetria SIT. Isso porque ainda ndo ha dosimetros OSL comerciais para serem
utilizados nas aplicagdes nucleares acima de ~10 Gy. Assim, este trabalho produziu,
caracterizou e avaliou a aplicacdo do MBO:Ce? Li* para dosimetria da técnica do
inseto estéril. O MBO:Ce3*,Li* foi produzido pela rota de combustdo. Foram realizados
estudos de difracdo de raios X (DRX), espectro de emissao de luz TL e da resposta
OSL em funcdo da dose de radiacdo, reprodutibilidade e avaliagdo do seu
desempenho na dosimetria SIT. O DRX confirmou a formag&o da fase cristalina
ortorrdmbica do MBO: Ce?*,Li*. O espectro mostrou as linhas de emisséo de luz TL
do material com um pico centrado em 355 nm correspondente a presenca do ion cério.
Observou-se uma resposta OSL linear com a dose de radiacdo para a faixa de 0,155
a 200 Gy com menor dose mensuravel de 155 mGy e desvanecimento de sinal de 21
% em 6 horas, mantendo-se estavel até 1 més. A aplicacdo do MBO:Ce?*,Li* mostrou
gue os resultados obtidos com este material sdo equivalentes aos obtidos com o
dosimetro alanina-EPR (dosimetro de referéncia) com 95 % de confianca. Neste
sentido, 0 MBO:Ce?®*,Li* possui potencial de aplicagdo na dosimetria OSL devido ao
sinal intenso, baixo desvanecimento de sinal, ampla faixa linear de resposta a dose
até centenas de grays e reprodutibilidade do sinal. Portanto, este trabalho realizou a
producdo e caracterizacdo do MBO: Ce?*,Li* de forma eficaz, o que permitiu propor

uma aplicacado do material na dosimetria da técnica do inseto esteéril.

Palavras-chave: tetraborato de magnésio; dosimetria de altas doses; técnica do

inseto estéril; luminescéncia opticamente estimulada; caracterizagdo dosimétrica.



ABSTRACT

The sterile insect technique (SIT) is defined by the use of ionizing radiation to induce
insect sterility. It has gained prominence due to its ability to sterilize large numbers of
insects and its effectiveness in suppressing wild populations. However, doses
delivered outside the ideal range can have negative consequences for the population.
Therefore, controlling the dose absorbed by insects is a crucial point for the success
of the technique and can be done by EPR dosimetry, luminescent dosimetry or
radiochromic films. The objective of this study was to propose the use of cerium-lithium
doped magnesium tetraborate (MBO:Ce3*,Li*) as a routine dosimeter in SIT dosimetry.
This is because there are still no commercial OSL dosimeters for use in nuclear
applications above ~10 Gy. Thus, this study produced, characterized and evaluated
the application of MBO:Ce3*,Li* for dosimetry of the sterile insect technique.
MBO:Ce®*,Li* was produced by the combustion route. X-ray diffraction (XRD), TL light
emission spectrum and OSL response as a function of radiation dose, reproducibility
and evaluation of its performance in SIT dosimetry were performed. XRD confirmed
the formation of the orthorhombic crystalline phase of MBO:Ce?*,Li*. The spectrum
showed the TL light emission lines of the material with a peak centered at 355 nm
corresponding to the presence of cerium ion. A linear OSL response was observed
with the radiation dose for the range of 0.155 to 200 Gy with the lowest measurable
dose of 155 mGy and signal fading of 21% in 6 hours, remaining stable for up to 1
month. The application of MBO:Ce?*,Li* showed that the results obtained with this
material are equivalent to those obtained with the alanine-EPR dosimeter (reference
dosimeter) with 95% confidence. In this sense, MBO:Ce® Li* has potential for
application in OSL dosimetry due to its intense signal, low signal fading, wide linear
dose response range up to hundreds of grays, and signal reproducibility. Therefore,
this work effectively produced and characterized MBO:Ce3*,Li*, which allowed

proposing an application of the material in the sterile insect technique dosimetry.

Keywords: magnesium tetraborate; high-dose dosimetry; sterile insect technique;

optically stimulated luminescence; dosimetric characterization.
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1 INTRODUCAO

As aplicac¢des industriais das radiagdes ionizantes trouxeram grande impacto
na esterilizagdo de materiais farmacéuticos e médicos, no beneficiamento de
alimentos e materiais poliméricos e no setor do controle de qualidade industrial. Nos
altimos anos, a irradiacdo de mosquitos machos (Aedes aegypti) com altas doses de
radiacdo ionizante se mostrou uma forma eficaz de controle dos vetores que
transmitem doencas como dengue, chikungunya e o zika virus. Esta aplicacdo é
chamada de técnica do inseto estéril, do inglés Sterile Insect Technique — SIT, que
apresenta grande potencial para combater a propagacdo destes vetores (MACHI,
2019).

A SIT é uma técnica ecologica e ambientalmente segura por ndo utilizar
inseticidas para realizacdo do controle da populacdo de mosquitos. Esta técnica
consiste em criar grandes quantidades de mosquitos machos, irradia-los, tornando-os
estéreis e, por fim, liberd-los em &reas especificas. Estes machos estéreis irao
competir com os machos férteis pelas fémeas selvagens e, ao copular com as fémeas,
por ndo serem capazes de produzir descendentes saudaveis, resulta na diminuicao
da populacédo dos vetores (ROBINSON et al.,, 2021). Porém, a dose de radiacéo
absorvida pelos mosquitos € um ponto importante que pode afetar diretamente o
sucesso da técnica, pois doses diferentes do valor de referéncia podem mata-los,
torna-los ndo competitivos ou ndo atingir o nivel de esterilidade necessario. Dessa
forma, surge a necessidade de realizar o controle da dose absorvida pelos mosquitos
para obter informacgdes sobre a distribuicdo de dose no interior do irradiador e garantir
0 sucesso da técnica (CRUZ et al., 2022).

Esse controle de dose pode ser feito por filmes radiocrobmicos ou por
dosimetros pontuais, que usam as técnicas luminescentes ou de ressonancia
eletrdnica paramagnética (EPR). Os filmes estimam a dose absorvida por comparacéo
entre a coloragdo da amostra com a escala padrdao de cor ou por medicdo da
densidade Optica da amostra. Ambos atuam de forma indireta e sdo irradiados
juntamente com 0s mosquitos. Eles sado sensores de radiacdo ionizante e, por meio
da interacdo da radiacdo com a matéria, se torna possivel quantificar a dose
absorvida.

Atualmente, a alanina, que utiliza da técnica de Ressonancia Eletronica

Paramagnética (EPR), é o dosimetro organico de referéncia para dosimetria pontual
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de altas doses devido a sua alta precisdo, acuracia de ~ 1% e ampla faixa de
linearidade com a dose. Entretanto, a instrumentacao requerida € complexa e requer
alto investimento financeiro. Em contrapartida, os dosimetros luminescentes
apresentam grande potencial para dosimetria de rotina, pois apresentam
instrumentacdo simples e de baixo investimento financeiro, curvas de féacil
interpretacdo, acuracia entre ~ 5 a ~ 10% e boa reprodutibilidade (CHU et al., 2000;
YUKIHARA et al., 2014; YUKIHARA et al., 2022).

Na dosimetria luminescente, a termoluminescéncia (TL) e a luminescéncia
opticamente estimulada (OSL) séo as técnicas mais comuns. A OSL se destaca frente
a TL devido as leituras rapidas, alta precisdo e acuracia, possibilidade de releitura e
por ndo exigir sistema de aquecimento (YOSHIMURA et al., 2006; OLKO et al., 2010).
Porém, quando se trata de dosimetros OSL de referéncia, ha uma baixa
disponibilidade de cristais dosimétricos, sendo os dosimetros comerciais utilizados: o
oxido de berilio (BeO) e oxido de aluminio (Al203). Entretanto, para doses acima de
~10 Gy a resposta luminescente destes dosimetros satura, o que impossibilita sua
aplicagéo para o campo de altas doses. Dessa forma, ainda existe a necessidade de
desenvolver novos materiais dosimétricos OSL com o intuito de aplica-los na
dosimetria de altas doses.

O tetraborato de magnésio dopado com terras raras (MgBsO7. TR) é,
atualmente, um dos materiais promissores para dosimetria luminescente pois
apresenta baixo numero atémico efetivo, ampla faixa de linearidade com a dose,
requer estrutura laboratorial simples e métodos de producéo rapidos. Na dopagem
desse material, o cério codopado com litio (MgBsO7:Ce3*,Li*) apresenta alta
intensidade da resposta OSL, boa estabilidade do sinal luminescente, linearidade na
faixa de 0,5 a 100 Gy, boa reprodutibilidade e sensibilidade a néutrons (YUKIHARA et
al., 2014a; YUKIHARA et al., 2017). Por isso, o tetraborato de magnésio dopado com
ceério e litio tem potencial para aplicacdo no campo de dosimetria OSL de altas doses.

O objetivo deste trabalho é de produzir o MgB4O7:Ce3* Li*, caracterizar e avaliar
a resposta OSL do MgB4O7:Ce?* Li* visando a sua aplicacdo para a dosimetria da

técnica do inseto estéril.
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2 REVISAO BIBLIOGRAFICA

Este capitulo trata dos conceitos basicos sobre a técnica do inseto estéril,
luminescéncia opticamente estimulada, sistema dosimétrico OSL e propriedades

dosimétricas do tetraborato de magnésio.

2.1 TECNICA DO INSETO ESTERIL

A técnica do inseto estéril foi proposta inicialmente por Runner (1916), em que
se observou os efeitos da radiacdo ionizante em pragas de plantacdes de tabaco
(Lasioderma serricorne Fabricius). Seguido por Muller et al., (1927), que mostrou que
a radiacdo ionizante tornava moscas fémeas inférteis (Drosophila melanogaster),
impossibilitando seu processo reprodutivo. Knipling et al., (1995), reportaram a
possibilidade de sucesso no controle e erradicacdo de insetos com o uso de insetos
machos estéreis induzido por radiacdo ionizante. Neste trabalho, os autores
elencaram os fatores importantes para utilizacao da SIT, tais como: método eficaz de
criacdo em larga escala, facil disperséo dos machos estéreis e que a esterilizacdo ndo
deve atingir o tempo de vida e 0 acasalamento dos insetos.

Na década de 1950, esta técnica foi agregada aos programas de controle e
erradicacdo de moscas, quando a espécie Cochliomyia hominivorax assolava a
bovinocultura de grandes paises como: Estados Unidos, Costa Rica, Honduras,
Caribe e Panama, tendo seu sucesso comprovado na erradicacdo desta praga
(MACHI, 2019). Desde entdo, a SIT tornou-se uma técnica competitiva com as formas
de controle comuns, como: controle quimico e por larvicidas, manipulacdes genéticas,
controle por predadores de pragas e reducdo dos criadouros naturais. Neste sentido,
a SIT se destacou perante os métodos convencionais, devido a seu desenvolvimento
ecolégico, ndo geracdo de residuos toxicos, alta especificidade e possibilidade de
liberac&o de grandes quantidades de insetos (THOME et al., 2009).

Esta técnica consiste em criar massivamente grandes quantidades de insetos,
realizar a separagao sexual entre machos e fémeas, esterilizacdo com altas doses de
radiacdo ionizante do tipo raios X ou gama e, por fim, sua liberagdo em é&reas
especificas. O processo de irradiacdo é uma das chaves do sucesso da técnica, pois
ela atua quebrando moléculas e, como consequéncia, a formacéo de radicais. Estes,

por sua vez, provocam outras quebras moleculares e alteragées no DNA, atingindo o
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processo reprodutivo de células germinativas. Estas mutacfes genéticas podem
aumentar com a dose de radiacdo ionizante fornecida e diminuir com o estagio de
desenvolvimento do inseto (HELINSKI et al., 2009).

No processo de irradiacdo, geralmente, € usado um irradiador de raios gama,
semelhante ao mostrado na Figura 1, modelo Gamacell 220 da Nordion. Este
irradiador é dotado de varetas de Co% com taxa de dose conhecida, que possui o
volume de irradiacéo é dado por um diametro interno de 150 mm e altura de 200 mm,
0 que fornece, aproximadamente, um volume dentro do irradiador de 3,7 L para

posicionamento dos suportes contendo os insetos (HELINSKI et al., 2009).

Figura 1 - Irradiador de Co% emisso raios gama (Gammacell 220 — Nordion, Canada).

Fonte: Helinski et al., (2009).

O suporte é posicionado no interior deste volume, conforme mostra a Figura
2a. Neste volume, o irradiador apresenta um mapa de distribuicdo de doses, em que,
dependendo da posicado do suporte, a dose absorvida pelos mosquitos pode variar,
conforme mostra a Figura 2b, de 85 a 115 % da dose alvo. Nesta Figura, se observa
qgue no centro do irradiador ocorre a menor variagcdo da dose do processo, sendo,
portanto, a posicdo preferencial para posicionamento dos insetos ja que o0s
parametros avaliados no processo de esterilizagdo variam com a dose absorvida
(YAMADA et al., 2019).
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Figura 2 - Posicionamento do suporte com insetos (a) e (b) mapa de distribuicdo de doses no
irradiador (corte vertical).
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Fonte: Yamada et al., (2019).

A irradiacdo de machos adultos de Aedes Aegypti é estabelecida com uma
dose de radiacdo ionizante por volta de 65 Gy. Chen et al., (2022) desenvolveram um
estudo com o objetivo de identificar a dose 6tima de esterilizacdo de 50 machos de
Aedes Aegypti. Neste trabalho, os mosquitos foram irradiados com 0, 30, 50, 65, 85,
100 e 110 Gy com taxa de dose de 8,8 Gy/min e os parametros avaliados foram
emergéncia, longevidade e competitividade. Para os machos, a dose de 50 Gy foi
suficiente para atingir a esterilidade de 99 % e emergéncia, longevidade e
competitividade semelhantes a machos néo estéreis. Em outro trabalho, desenvolvido
por Bond et al., (2019), foram estudados diferentes efeitos da dose na sobrevivéncia
e reproducao de Aedes Aegpti. Para isso, foram testadas doses de 15, 30, 50, 70 e
90 Gy numa fonte de Co® com atividade de 14416 Ci, para mosquitos machos em
diferentes estagios de desenvolvimento. Os autores mostraram que a esterilidade de
99% dos machos adultos foi atingida com 70 Gy.

Além da dose ideal de esterilizacao, € necessério estudar a homogeneidade
das doses absorvidas em cada regido do suporte para garantir que a dose absorvida
ao longo do suporte esteja em concordancia com a distribuicdo de dose do irradiador.
Assim, Cruz et al., (2022) estudaram o mapa de doses do irradiador utilizado na
irradiacéo de insetos de Aedes Aegypti. Para isso, usaram da alanina como dosimetro
de referéncia EPR, fluoreto de litio (MTS-N) como dosimetro de referéncia TL e
pastilhas de tetraborato de litio dopado com cobre e prata de producéo propria. Estes
dosimetros foram calibrados para a faixa entre 20 a 80 Gy, posicionados em 9 regides

em cima de cada uma das trés caixas contendo 0s mosquitos e 0 mapeamento das
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doses absorvida foi realizado irradiando o conjunto com 65 Gy (Co®°), conforme
mostra a Figura 3. Os autores reportaram que néo existe diferenca estatistica entre
realizar o mapeamento na caixa inferior, intermediaria ou superior com o auxilio do
teste estatistico de t-student. Além disso, os resultados da alanina mostraram que as
doses nos 9 pontos estdo coerentes com o mapa de dose do irradiador. O erro
percentual no centro do irradiador foi de ~3% para alanina, ~6% para o MTS-N e de

~11% para o tetraborato de liito, ambos em relagdo a dose nominal.

Figura 3 — Posicionamento dos dosimetros no suporte (a) e (b) do suporte no irradiador.
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Fonte: Cruz et al., (2022).

Para além dos dosimetros pontuais, também € possivel utilizar filmes
Gafchromics para realizar a dosimetria da SIT. Ernawan et al., (2021) estudaram a
distribuicdo de dose no protétipo utilizado para irradiacdo de mosquitos e realizaram
a dosimetria com filmes Gafchromics HD-V2. Para isso, os filmes foram calibrados na
faixa de dose de 20 — 80 Gy numa fonte de Co®° e lidos em um espectrémetro UV-
Vis. Os autores reportaram que a dosimetria por filmes Gafchromics mostrou erros
percentuais de até 5 % e os valores de doses estimados concordam com a distribui¢éo
de dose do irradiador.

Portanto, a SIT é uma técnica com potencial para o controle de vetores
transmissores de doencas e pragas, com casos de sucessos desenvolvidos em Cuba
(GATO et al., 2021) e México (MARINA et al., 2021). No Brasil, a Biofabrica Moscamed
Brasil € uma das referéncias na irradiacdo de moscas e mosquitos. Ela se dedica a
desenvolver a aplicacdo da SIT no Brasil, tendo trabalhos na area de criacdo e manejo
dos mosquitos, irradiagdo e liberagcdo de machos estéreis de Aedes Aegypti na

comunidade de Brasilia Teimosa na Regido Metropolitana do Recife (GOMEZ et al.,
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2022; BOUYER et al., 2020; MOSCAMED BRASIL, 2020). Outra referéncia importante
€ a FIOCRUZ, que ja desenvolveu um projeto piloto de liberacdo de machos de Aedes
Aegypti na ilha de Fernando de Noronha (FLORENCIO, 2017). Neste trabalho, foi
obtido uma reducéo de 40 % na infestacdo de mosquitos da dengue em Fernando de
Noronha devido ao uso do SIT. Além disso, também foi constatada a maior efetividade

de combate aos mosquitos com a SIT do que com a utilizac&do de biolarvicidas.

2.2 LUMINESCENCIA

Luminescéncia € um processo caracterizado pela excitacdo de um material,
gue é capaz de absorver parte da energia de excitacéo, e reemitir parte desta energia
em forma de luz (BOTTER-JENSEN et al.,, 2003). Existe diversos tipos de
luminescéncia nos solidos, o que as diferencia € a forma de estimulagcéo, que pode
ser excitado por radiagdo ionizante (radioluminescéncia), luz visivel ou ultravioleta
(fotoluminescéncia), energia quimica (quimioluminescéncia) e energia mecanica
(triboluminescéncia).

Entre estes tipos, a termoluminescéncia (TL) e a luminescente opticamente
estimulada (OSL) séo as técnicas luminescentes mais comuns usadas na area de
dosimetria. Estas técnicas tem em comum a necessidade de exposi¢cdo do material a
radiacdo ionizante e, em seguida, ao submeté-los a estimulos térmicos/6pticos ocorre
a emissado de luz visivel ou ultravioleta, que é proporcional a dose absorvida pelo
material (AKSELROD, 2011). Quando este estimulo é térmico, chama-se TL, e quando
o estimulo é 6ptico, chama-se OSL. Esta ultima técnica se destacou nos ultimos anos
devido as seguintes vantagens frente a TL: alta precisdo, diversos modos de
estimulacao, facil interpretacdo das curvas, utilizacdo de materiais com baixo ponto
de fusdo, ndo ha necessidade de aquecimento e resfriamento, permite releituras e
avaliagbes em tempo real (YOSHIMURA et al., 2006).

2.2.1 Luminescéncia opticamente estimulada

A luminescéncia opticamente estimulada (OSL) € definida como a emisséo de
luz, por amostras previamente irradiadas, quando estimuladas por luz e a luz emitida
€ proporcional a dose de radiacdo ionizante absorvida (BOTTER-JENSEN et al.,

2003). Para um material ser considerado um bom material dosimétrico, é necessario
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gue ele seja um semicondutor ou isolante e deve permitir a incorporacdo de defeitos
pontuais em sua estrutura cristalina de alta periodicidade. Estes defeitos sdo os
responsaveis pelo processo de luminescéncia, pois eles atuam criando niveis de
energia entre a banda de conducdo e a de valéncia (armadilhas de elétrons ou
armadilhas de buraco) (YUKIHARA et al., 2011). Eles podem ser inseridos na matriz
cristalina basicamente por duas formas: alterando a propor¢cao estequiomeétrica entre
0s reagentes de produgcdo da matriz ou adicionando dopantes e codopantes em
pequenas quantidades (CALLISTER et al., 2010).

Segundo Callister et al., (2010), em uma matriz cristalina pode acontecer de ter
déficit de anions ou cations, formando vacancias aniénicas e catibnicas,
respectivamente. Mas também pode apresentar cations e anions intersticiais, como

mostra a Figura 4.

Figura 4 - Vacancias e intersticios catibnicos e anidnicos de uma estrutura cristalina.
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Fonte: Adaptado de Callister et al., (2010).

Estes defeitos ocorrem ao longo de todo o cristal, porém eles ndo ocorrem de
forma individual, pois causaria um desequilibrio de eletroneutralidade. Assim, estes
defeitos ocorrem de forma conjunta a fim de atingir a eletroneutralidade de toda a
matriz cristalina. Os defeitos mais comuns s&o o defeito de Schottky, que consiste na
associacao de duas vacancias, uma catiénica e uma anibnica, e o defeito de Frenkel
que é formado por uma vacancia catibnica e um cation intersticial (CALLISTER et al.,

2010). Estes defeitos estédo ilustrados na Figura 5.
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Figura 5 - Defeitos de Schottky e Frenkel em uma estrutura cris}alina.
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Fonte: Adaptado de Callister et al., (2010).

Quando a incorporacdo de defeitos é realizada por adicdo de dopantes e
codopantes (impurezas) em pequenas quantidades na matriz, esses ions de
impurezas, geralmente, de terras raras, metais alcalinos ou metais de transicao

podem ser incorporados na matriz de duas formas conforme mostra a Figura 6.

Figura 6 - Defeitos criados por mcorporagao de impurezas na matriz cristalina.
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Fonte: Adaptado de Callister et al., (2010).

A primeira é de forma substitucional e o raio idnico do ion da impureza deve
ser equivalente ao raio ibnico do ion a ser substituido. Nesta forma, o ion de impureza
substitui um céation ou anion da propria matriz. Se caso a impureza formar um cation,
a substituicdo sera no cétion da matriz cristalina, entretanto se a impureza formar um
anion a substituicdo sera no anion da matriz. A segunda é de forma intersticial, onde
0 raio idnico do ion da impureza é menor do que o cation ou anion a ser substituido.
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Neste caso, 0s ions sdo incorporados nos intersticios da matriz (CALLISTER et al.,
2010).

A partir disso, € possivel explicar o processo OSL por meio do modelo de
bandas. Este modelo € composto por uma banda de conducdo e uma banda de
valéncia e entre as duas sao criados niveis de energias proibidos pelos defeitos
incorporados na matriz. O processo OSL acontece em, basicamente, trés etapas:

irradiacao, laténcia e estimulacéo (Figura 7).

Figura 7 - Modelo de banda do processo de luminescéncia opticamente estimulada.

(a) irradiagao (b) laténcia (c) estimulagédo
Exposigéo a radiagéo ionizagéo Tempo entre Luz emitida pelo
irradiagéo e Exposicé » cristal
‘ posicéo aluzde w, %
leitura OSL estimulagéio Z 3 S
Detector OSL Detector OSL Detector OSL
Banda de ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
condug&o A
v ETAVAVAVAN
Armadilhas —— ot Luz de
an i -
de buracos " Armadilhas estimulagéio
—— de elétrons o 4&”\/\&;_
f -

Banda de | | | | | |

valéncia

Fonte: Adaptado de Yukihara et al., (2011).

A primeira etapa consiste em expor o material dosimétrico a radiagao ionizante,
que ao interagir com o cristal provoca a ionizacao, formando um par elétron-buraco.
Assim, o elétron, que esté inicialmente na banda de valéncia, é promovido para banda
de conducédo; em seguida, o elétron e o buraco ficam livres para se mover na banda
de conducédo e na de valéncia, respectivamente. Isso ocorre até que cada um seja
capturado pelos niveis de energia proibidos, chamados de armadilhas de elétrons,
guando sao capazes de capturar o elétron, e armadilhas de buraco, quando sao
capazes de capturar buracos. Ap0s isso, 0 sistema entra em um estado de laténcia,
onde pode permanecer desde poucos segundos até milhdes de anos. A Ultima etapa
€ a estimulacdo, em que aqueles elétrons adquirem energia suficiente para migrar da
armadilha para a banda de conducéo. Estes elétrons na banda de condugé&o podem
ser rearmadilhados por outras armadilhas de elétrons ou sofrerem recombinacdo com

um buraco armadilhado, quando essa recombinacéo acontece ocorre a emissao de
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luz OSL, que tem sua intensidade proporcional a dose absorvida na primeira etapa

(YUKIHARA et al., 2011).
A partir deste modelo de bandas, Yukihara et al., (2014b) estudaram o

mecanismo luminescente do MgB4O7:TR. Eles propuseram um modelo especifico
para o MgB4O7:Ce3*,Li*, com o Ce?®*" atuando como armadilha de buraco e o Li* como
um compensador de carga e facilitador da incorporagdo do Ce3*. A Figura 8 ilustra as

duas etapas do mecanismo proposto pelos autores.

Figura 8 - Mecanismo de luminescéncia do MgB4O7: Ce®*,Li* pelo modelo de bandas.
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Fonte: Adaptado de Yukihara et al., 2014b.

A primeira etapa consiste na irradiacéo, onde ocorre a ioniza¢ao, arrancando
um elétron (e") e formando um buraco (h*). Este buraco é capturado pela armadilha
de buraco Ce®*, como mostra a Equacédo 1. Ao mesmo tempo, o elétron promovido
para banda de conducdo é capturado pela armadilha de elétrons (Equacédo 2). A

segunda etapa consiste em estimular o material, que liberara os buracos e as cargas.

Captura de um buraco: (Ce)3* + h* - (Ce)** (Eqg. 1)
Captura de um elétron: (BO3)3 + e~ - (BO3)*” (Eq. 2)
Recombinacio: Ce*t + e~ - (Ce3)* - Ce3* +hv (Eq. 3)

Por fim, ocorre a recombinacdo das espécies nos centros de recombinacéo
(Equagéao 3), o que resulta na emissao de luz de energia hv, em que h é a constante

de Planck e v é a frequéncia em Hz.
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2.2.2 Instrumentacdo OSL

A instrumentacdo de um equipamento de OSL é simples e composta,
basicamente, por uma fotomultiplicadora, LEDs de estimulagao, filtros de cortes, filtros
de deteccdo e, em casos especificos, aguecimento (BOTTER-JENSEN et al., 2010).
Porém, essa instrumentacdo deve estar em acordo com as caracteristicas
luminescentes da emissdo do material dosimétrico usado. A Figura 9 mostra um

esquema do equipamento de luminescéncia opticamente estimulada.

Figura 9 - Esquema do equipamento de luminescéncia opticamente estimulada.
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Fonte: Adaptado de BOTTER-JENSEN et al., (2010).

7

O primeiro componente é a fotomultiplicadora que realiza a coleta da luz
emitida pela amostra de forma répida, tem alta sensibilidade e 6tima relacéo
sinal/ruido. Nos equipamentos OSL, geralmente, sdo usadas as fotomultiplicadoras
do tipo bialcalina, que apresentam eficiéncia quantica maxima em ~400 nm e se
estende até 700 nm (Figura 10). Este tipo de componente tem um menor custo quando
comparadas com fotomultiplicadores com maior sensibilidade nas regides do UV e do
infravermelho (BOTTER-JENSEN et al., 1997).
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Figura 10 - Eficiéncia quéntica de uma fotomultiplicadora do tipo bialcalina.
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Fonte: Adaptado de BOTTER-JENSEN et al., (1997).

A estimulacdo 6ptica pode ser realizada por lasers ou LEDs. O primeiro é
conhecido por ser altamente monocromético, ter alta intensidade de luz e permitir
pulsos de alta intensidade, porém apresenta custo elevado. O LED € comumente
utilizado nos equipamentos OSL. Ele apresenta menor custo e € usado em conjunto
de LEDs. Geralmente, esta forma de estimulagao requer o uso de filtros de cortes com
faixa de transmisséo pequena (filtros de banda passante) com o intuito de restringir o
espectro de emissdo do LED. Isso ocorre porque o LED apresenta um espectro de
emissdo largo, o que pode sobrepor a regido de deteccdo quando estas estdo
proximas (YUKIHARA et al., 2011).

Assim, a escolha do LED de estimulacdo da amostra € um ponto crucial para o
processo OSL, pois se sabe que a emissdo de luz OSL depende da secdo de
fotoinonizacdo da armadilha eletrbnica. E esta secdo depende do comprimento de
onda de estimulacao, ou seja, quanto menor o comprimento de onda de estimulacao
maior a secdo de fotoionizacdo e, consequentemente, maior a probabilidade de
desarmadilhamento do elétron capturado (BOTTER-JENSEN et al., 2010). O filtro de
deteccdo é responséavel por restringir a regido de coleta do sinal luminescente. Ele
deve ser escolhido de acordo com as linhas de emisséo de luz e do LED escolhido, a
fim de maximizar a coleta do sinal luminescente.

Neste sentido, os arranjos mais utilizados nos equipamentos OSL sdo a
estimulacdo no azul e detecc¢éo na regiao do ultravioleta (BSL), estimulag&o no verde
e deteccao na regiao do ultravioleta (GSL) e estimulag&o no infravermelho e detecgao

na regido do visivel (IRSL), mostrados na Figura 11.
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Figura 11 - Arranjo de estimulacao e deteccao (a) BSL, (b) GSL e (c) IRSL.
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Fonte: Adaptado de BOTTER-JENSEN et al., (1997; 2010).

A Figura 11a mostra o arranjo para a leitura BSL, onde ocorre a estimulacéo
por um LED, geralmente, centrado a 470 nm e a detec¢céo com o filtro de detecgéo U-
340, que tem transmissao abaixo de 400 nm. A Figura 11b mostra o arranjo para o
processo GSL, em que a estimulacao é feita por um LED centrado a 530 nm com seu
filtro de corte e a deteccao € na regidao do UV com o filtro U-340. O arranjo IRSL esta
mostrado na Figura 11c. Ele utiliza de LED infravermelho e ndo ha necessidade de
filtro de corte devido a insensibilidade da fotomultiplicadora na regido do
infravermelho. O filtro de deteccdo é tipicamente o BG-39, que tem ampla faixa de
transmissao.

A OSL permite trés modos de estimulacdo da fonte de luz, tais como: continuo,
linearmente modulado e pulsado. O primeiro modo € o continuo, em que a poténcia
do LED é mantida fixa por um determinando tempo de leitura e a resposta OSL
observada € um comportamento de decaimento (Figura 12a). Este modo é o mais
simples e comumente usados na dosimetria OSL, pois a area abaixo da curva é

proporcional a dose absorvida pelo detector (AKSELROD et al., 2011). O modo
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linearmente modulado tem um aumento linear da poténcia do LED com o tempo de
leitura e tem sua resposta OSL em formas de picos como mostra a Figura 12c, este

modo ndo é comumente usado devido ao longo tempo de medicao.

Figura 12 - Respostas OSL estimulacédo (a) continua, (b) pulsada e (c) linearmente modulada.
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Fonte: Adaptado de YUKIHARA et al., (2011).

Por fim, o modo pulsado consiste em estimular a amostra por fragcdes de
segundos, formando pulso de estimulacao, e coletar o sinal ap6s o pulso. Este sinal
tem o comportamento mostrado na Figura 12b, em que apos o pulso o sinal tem o
formato de um decaimento luminescente. Este modo é uma alternativa quando a
regido de emissao de luz do cristal dosimétrico esta préxima da regido de estimulacéo,
impossibilitando o0 uso do modo continuo (YUKIHARA et al., 2011).

Na dosimetria OSL, o modo continuo é o mais utilizado e a &rea sob a curva de
decaimento luminescente é proporcional a dose absorvida pelo cristal dosimétrico.
Esta regido é de interesse para realizar a calibracdo do sistema dosimétrico e
representa a forma de converter o sinal OSL em dose absorvida pelo material
(YUKIHARA et al., 2011). Assim, estas variaveis estao correlacionadas linearmente
para uma faixa de dose. Fora desta faixa, pode ocorrer 0 comportamento supralinear
e a saturagdo do sinal luminescente. A Figura 13 mostra as relagbes que podem

ocorrer entre a dose absorvida e a area sob a curva do decaimento OSL.
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Figura 13 - Correlacdo entre a dose absorvida pelo cristal dosimétrico e a area da curva OSL.
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Fonte: Adaptado de PODGORSAK (2005).

Na linearidade, o sinal OSL é proporcional a dose absorvida e é a regido usada
para estimar a dose absorvida na dosimetria luminescente. Na supralinearidade, o
sinal OSL é superestimado. E, por fim, na saturacdo, o sinal OSL n&o varia com o
aumento da dose (PODGORSAK, 2005).

2.3 SISTEMA DOSIMETRICO OSL

Diante da necessidade do controle de dose absorvida no SIT, é indispensavel
a utilizacdo de um sistema dosimétrico de estado sélido que consiga mensurar in vivo
a dose absorvida. Esse sistema dosimétrico é formado pelo material dosimétrico,

equipamento OSL e um método analitico de calibracédo da resposta luminescente.
2.3.1 Dosimetros de referéncia na dosimetria da técnica do inseto estéril

O numero de dosimetros de rotina disponiveis para realizacdo de medidas
pontuais na faixa de dose da técnica do inseto estéril € bastante limitado. Atualmente,
nao ha dosimetros OSL que consigam serem lidos na faixa de dose utilizada e os
dosimetros TL disponiveis necessitam de filtros para atenuacado do sinal luminescente
com o intuito de diminuir a exposi¢ao da fotomultiplicadora a grande quantidade de
fotons de luz e, além disso, a técnica TL esta em desuso frente a OSL. Isso mostra a
lacuna existente no campo de dosimetros de rotina OSL para aplicagdo em doses
maiores que 10 Gy.
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A dosimetria da SIT € usualmente realizada por meio de dosimetros de alanina,
0s quais sao definidos pela Agéncia Internacional de Energia Atémica (IAEA) como
sistema dosimétrico de referéncia. A alanina é um material organico com férmula
molecular CH3-CHNH2-COOH, que pertence a classe dos aminoacidos. A radiacédo
ionizante atua neste material provocando a formacdo de radicais livres, e a
concentracdo destes radicais € quantificada utilizando-se a técnica de ressonancia
paramagnética de eletrbnica (EPR). Quanto as suas caracteristicas e propriedades
dosimétricas, este material apresenta baixo numero atémico efetivo (7,2), linearidade
com a dose entre a faixa de ~1 Gy até ~100 kGy, alta precisao e exatidao, além de
permitir releituras das amostras irradiadas (REGULLA; DEFFNER et al., 1981;
BAFFA; KINOSHITA, 2014).

Outra forma de realizar a dosimetria da técnica SIT € através de filmes
Gafchromics. Estes filmes nédo séo considerados dosimetros de referéncia, porém sao
aplicados como dosimetros de rotina. Estes filmes permitem leituras pontuais e
também a avaliacao de distribui¢cdes de dose em um plano (2D). Quando sao expostos
a radiacao ionizante, ocorre a mudanca de coloracdo nas regides expostas, de modo
gue ao comparar essa alteracdo de cor com um padrdo de cores-dose, € possivel
estimar a faixa de dose a qual o filme foi exposto ou também estimar a dose ponto a
ponto por meio da medi¢do da densidade Optica do filme. Os dois modelos que podem
ser aplicados a altas doses sao HD-V2 e MD-V3, que apresentam linearidade com a
dose até 100 kGy e até 10 kGy, respectivamente (NAKAI et al., 2021).

Devido a estas limitacdes, novos materiais dosimétricos sdo estudados com o
intuito de suprir esta necessidade de dosimetros OSL de rotina. Os materiais boratos,
especificamente o tetraborato de magnésio, apresentam caracteristicas estruturais e

dosimétricas promissoras para sua aplicagcdo como dosimetro OSL de rotina.

2.3.2 Tetraborato de magnésio

O tetraborato de magnésio dopado com terra rara foi produzido, inicialmente,
na década de 1980 por Prékic, que mostrou o seu grande potencial para aplicacdes
na dosimetria luminescente. Isso se justificou devido as respostas luminescentes de
alta intensidade, gap de energia largo de 9,5 eV e baixo nimero atdmico efetivo de
8,5 (PROKIC, 1980; OLIVEIRA et al., 2016; YUKIHARA et al., 2022).
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Este material se cristaliza no sistema ortorrombico, tem baixa simetria e
pertence ao grupo espacial Pbca (D2n). Sua célula unitaria € formada por 96 atomos
distribuidos em grupamentos de (B4O¢)® ligados a trés ions de Mg?* cada. Nesse
grupo atébmico, os sitios de B* ndo sdo equivalentes, podendo ter coordenacéo
tetraédrica ou triangular, que apresentam diferentes comprimentos de ligacéo entre o
atomo de boro e oxigénio (B-O). A Figura 14 mostra a célula unitaria do tetraborato de
magnésio, o grupamento de (B4O9)% e a coordenacdo tetraédrica e triangular
(OLIVEIRA et al., 2016).

Figura 14 - Estrutura cristalina do tetraborato de magnésio.
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Fonte: Adaptado de Oliveira et al., (2016).

A partir do diagrama de fases do sistema B203-MgO mostrado na Figura 15, é
possivel observar que pode ocorrer a formacédo de diversas fases a depender da
temperatura de sintese e da relacdo massica entre as fases terminais. As possiveis
fases previstas sdo o MgB4O7 (chamada de MB2), o0 MgsB20s (chamada de M3B) e 0
Mg2B20s (chamada de M2B) (MUTLUER et al., 1975).



30

Figura 15 - Diagrama de fases do sistema B203 — MgO.
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O interesse deste trabalho € a formacado da fase do tetraborato de magnésio
(MB2), que é uma fase intermediaria, ordenada e estavel até a temperatura ambiente.
A sua formacéo ocorre na proporcao massica de 22,45 % de MgO e 77,55 % de B203
até a temperatura de 1000 °C. Nesta regido pode ocorrer a coexisténcia de fases,
sendo: fase liquida + MB:2 para quantidades de MgO menores que 22,45 % e MB:
+M:2B para quantidades de MgO maiores que 22,45 % e menores que 53,65 %. Para
temperaturas acima de 1000 °C, ocorre o processo fusdo do material, em que o
composto se transforma do estado sélido para o estado liquido, e, logo em seguida,
se solidifica e se transforma em uma fase vitrea (MUTLUER et al., 1975).

Para aplicacdes dosimétricas é necessaria uma dopagem com ions terras raras
e codopagem com ions de litio, sédio ou potassio. Estes ions sdo inseridos na propria
matriz e so essenciais para o fenébmeno da luminescéncia opticamente estimulada.

Batista et al., (2023) estudaram o efeito da presenca dos ions Ce?* e Li* na
luminescéncia e na formagéo da matriz do tetraborato de magnésio. Eles elencaram
gue, quando a matriz esta dopada apenas com o ion cério (MBO:Ce?*), este ion entra
na matriz formando defeitos intersticiais, atraindo anions de oxigénio. Mas, quando a
matriz é dopada com Ce3" e codopada com Li*, a entrada ocorre de forma

substitucional entre os ions de Mg?* e Ce3*,Li*, isso ocorre porque o ion litio favorece
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a insercao do ion cério na matriz e promove a diminuicdo da concentracao de centros
de cor. Ainda neste trabalho, os autores destacam que a concentracao de Li* (~10 %)
é relativamente maior do que o Ce®** (~0,3%), porém nem toda quantidade de litio é
incorporada na matriz e que, nestas quantidades, ndo ha indicios de distor¢do da
estrutura cristalina e ndo se observa a formacao de outras fases cristalinas devido a

alta quantidade do ion litio.

2.3.3 Sintese por combustéo

O MgB4O7 pode ser produzido por diversos métodos de sintese, tais como:
estado soélido, método sol-gel, método Pechini e combustdo. Porém, atualmente, o
processo de combustdo se mostra promissor, devido a vantagens como: producao de
materiais com alta sensibilidade a radiacdo ionizante, rapidez e simplicidade do
método, requerer estrutura laboratorial simples e baixo custo. Entretanto, apresenta
como desvantagens a utilizacdo de material combustivel e, geralmente, requer
tratamentos térmicos a altas temperaturas, isso porque o combustivel pode trazer
resquicios de sua decomposicdo térmica ao material e afetar sua resposta
luminescente (PATIL et al., 2002; NOVITSKAYA et al., 2020).

O método da combustdo ou sintese autopropagante é definida como uma
reacdo redox exotérmica entre agentes redutores (combustivel organico) e agentes
oxidantes (nitratos), que tem como base os principios da termoquimica e da quimica
dos explosivos e propelentes (SOUSA et al.,, 1999). Esta técnica € utilizada para
producdo de éxidos, fluoretos, sulfatos e boratos com aplicacbes como sensores de
radiacao ionizante (PATIL et al., 2002). Este método consiste em homogeneizar os
reagentes e o material combustivel em &gua, reducdo do volume da solucéo
(formacéao do gel), seguido do processo de combustéo a temperaturas na faixa de 300
— 600 °C, onde ocorre a producéo dos oxidos (Figura 16). Porém, em alguns casos, é
necessario a utilizacéo de processos de calcinacdo com o intuito de eliminar resquicio
de matéria organica e aumentar a cristalinidade do composto (DEGANELLO et al.,
2018; NOVITSKAYA et al., 2020).
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Figura 16 - Detalhamento do processo de sintese por combustéo.
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Fonte: Adaptado de Deganello et al., (2014).

Carlos et al., (2020) mostraram os parametros para controlar as caracteristicas
do p6 produzido na sintese por combustdo. Segundo os autores, o tipo de
combustivel, proporcdo de combustivel e agente oxidante, tipo de precursores, pH e
temperatura e tipo de ignicdo sdo variaveis que afetam o processo de combustao.

O material combustivel tem como papel principal ser o agente redutor no
processo reacional, fornecendo energia para que a reacdo ocorra. Além disso, ele
também atua como um agente complexante, impedindo que os ions metélicos sofram
precipitacdo, garantindo a homogeneidade no processo. O tamanho da cadeia
molecular, a valéncia e a reatividade dos grupos funcionais sdo pontos importantes a
serem estudados no processo de escolha do combustivel para sintese (CARLOS et
al., 2020). Isso porque a quantidade de gases liberados aumenta com o aumento da
cadeia molecular, podendo afetar o tamanho dos gréos cristalinos e dos aglomerados,
pois a liberacdo de gases € uma forma de retirar calor do sistema, que tem como
consequéncia a diminuicdo da temperatura. A composicdo dos gases liberados
depende da composicdo molecular do combustivel, porém, na maioria dos casos, 0s
gases liberados sao nitrogénio (N2), diéxido de carbono (CO2) e vapor de agua (H20).
A valéncia do combustivel esta relacionada com o poder de reducéo e a reatividade
com a facilidade do material combustivel em reagir (DEGANELLO et al.,, 2018;
NOVITSKAYA et al., 2020).

Diversos combustiveis podem ser utilizados na sintese por combustdo, mas
para producdo de materiais com aplicagbes dosimétricas os comumente usados sdo
a glicina e ureia. Quando se trata da producéo de MgB4O7, a ureia demostra um bom
desempenho como material combustivel devido a producédo da fase cristalina de
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interesse, baixo custo e por suas respostas luminescentes intensas (BARROS, 2005;

YUKIHARA et al., 2014Db).

Jain et al., (1981) mostraram que a proporcao entre o agente redutor e o agente

oxidante, @, influencia na quantidade de calor fornecida durante o processo de

sintese, como mostra a Figura 17.

Figura 17 - Relacdo entre agente redutor e agente oxidante com a temperatura atingida no processo.
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Fonte: Adaptado de Carlos et al., (2020).

A diferenca entre a temperatura experimental e a teorica ocorre porque o

processo de combustdo é considerado como adiabético. Porém, experimentalmente,

ocorre troca de massa e calor com o ambiente. Devido a isto, a proporgao entre agente

redutor e agente oxidante que produz o maior fornecimento de energia para o

processo € na condi¢cao de @ =1, o processo de combustao estequiométrico (VARMA
etal., 2016; CARLOS et al., 2020). O parametro ® é definido como mostra a Equacgao

4.

> n°de mols do combustivel x valéncia do combustivel

- (-1) Y n°de mols dos agentes oxidantes x valéncia do agente oxidante

(Eq. 4)

Este parametro define o tipo de combustdo que ocorre durante o processo,

sendo ® < 1 rica em combustivel, ® > 1 pobre em combustivel e ® = 1 combustao

estequiométrica.

Quanto aos precursores, 0s nitratos metdlicos sdo os comumente usados

devido a sua alta solubilidade em agua, versatilidade (redutores, oxidantes ou neutros)
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e baixa temperatura de decomposicdo quando comparados com 0S precursores a
base de cloretos e acetatos. Em relacdo ao pH, quando o nitrato metélico entra em
contato com a agua ocorre reacdes de hidrélise, modificando o estado de oxidacdo do
ion metalico, o que afeta a forma de interacdo entre o combustivel e o metal e, por
consequéncia, a morfologia do produto formado. Quanto ao tipo de igni¢ao, o forno ou
chapa de aquecimento podem ser usadas como fonte de calor. A chapa apresenta a
desvantagem de néo ter o calor distribuido de forma uniforme durante o processo.
Porém, é vantajoso usé-la quando o material a ser produzido € em forma de filmes
finos. Ja o forno apresenta a vantagem da distribuicdo de calor uniforme e
possibilidade de ocorrer a combustéo violenta como desvantagens (CARLOS et al.,
2020).

2.3.4 Propriedades luminescentes do MBO:Ce%, Li*

As caracteristicas dos materiais luminescentes sdo pontos importantes para
sua aplicacdo na dosimetria. E a partir destas caracteristicas que os equipamentos de
leitura luminescente podem ser adaptados para otimizar a coleta do sinal emitido pela
amostra. Geralmente, o material dosimétrico sintético ndo exibe sinal luminescente
intenso quando séo produzidos sem a adicdo de dopantes. Porém, quando dopados
com fons de terras raras (Dy%*, Ce®, Tbh®) ou metais de transicdo (Ag*, Cu?")
apresentam intenso sinal luminescente (YUKIHARA et al., 2014b). O comprimento de
onda de emissao deste sinal luminescente é uma das caracteristicas importantes para
otimizar a leitura.

Oza et al., (2022) estudaram a resposta luminescente do MgB4O7 dopado com
fons de Dy3*, Th3* e Ce®. Neste trabalho, os autores mostraram o espectro de
emissao de luz por fotoluminescéncia (PL) limitado a faixa de 400 a 650 nm, excitados
com comprimento de onda na regido do ultravioleta, para amostras de MgB4O7 dopado
com aquelas terras raras. Para a amostra de tetraborato de magnésio dopada com
Dy3* (Figura 18a) os principais picos de emissdo luminescente foram: um localizado a
484 nm, que esta relacionado com a transicdo dos orbitais *Fe2 — ®H1s/2, € outro a 576
nm, que corresponde a transicdo dos orbitais *Fe2 — ®H132. Para a amostra dopada
com Tb®* (Figura 18b), as principais linhas de emisséo luminescente foram: 490 nm,
545 nm e 586 nm, a primeira relacionada com a transicdo do orbital °Ds — 'Fs, a

segunda com a transicdo dos orbitais °D4 — ’Fs e a terceira com as transi¢cdes dos
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orbitais °Da4 — "F4. Em relacdo a amostra dopada com Ce3* (Figura 18c), as linhas de
emissado luminescentes observadas foram 345 nm e 366 nm, correspondentes as
transi¢cOes dos orbitais 5d — 4f (OZA et al., 2022).

Figura 18 - Espectro de emissao fotoluminescente do tetraborato de magnésio dopado com (a) Dy3*,
(b) Th3* e (c) Ce?*.

350

a--0.1mol% | ’«=3700m
3004 b---0.3 mol%

¢---0.5 mol%

d---1 mol% . 3+
. MBO: Tb

Intensidade de luz (PL) - (u.a.)
Intensidade de luz (PL) - (u.a.)
N
8
L

T T T M T T
400 450 500 550 600 650 400 450 500 550 600
Comprimento de onda (nm) Comprimento de onda (nm)
(c)
300
3—0.05 mol%
l" =318 nm b---0.1 mol%
0.5 mol%
:: = 366 nm d d—1 mol%
3 c
72004 2
—_T -
e,
N
3
@
©
@
51004
=l
"
s
&
£

L] T
350 400 450 500 550
Comprimento de onda (nm)

Fonte: Adaptado de Oza et al., (2022).

A dopagem do material pode ser melhorada utilizando ions que atuam como
codopante. Yukihara et al., (2014b) mostraram o potencial de alguns ions de metais
alcalinos como litio (Li*), sodio (Na*) e potassio (K*) em atuar como codopante na
luminescéncia do MgB4O7 dopado com terras raras (dopante), aumentando a
intensidade de luz emitida. Neste trabalho, o maior aumento foi observado quando
utilizaram do litio como codopante para todas as terras raras usadas. Segundo o0s
autores, os ions dos metais alcalinos atuam como compensadores de carga,
facilitando a incorporacéo da terra rara nos sitios do Mg?*, e essa atuagdo diminui com

0 aumento do raio ibnico (Raio idnico: Li* < Na* < K*) A Figura 19 mostra o espectro
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luminescente por radioluminescéncia para o MgB4O7 dopado com diversas terras

raras e codopado com 1 mol % de litio.

Figura 19 - Espectro de emisséo radioluminescente do MgB4O- puro e dopado com diversas terras
raras e codopado com 1 mol % de litio.
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Fonte: Adaptado de Yukihara et al., (2014b).

Com base na Figura 19, se observa que o MgB4O~7 ndo dopado, basicamente,
nao apresenta linhas de emissao de luz e esta matriz dopada apenas com litio também
nao apresenta luminescéncia intensa. Além disso, é importante destacar que a
utilizacdo do Li* como codopante ndo atua modificando as linhas de emissao de luz
da terra rara, mas intensificando a emisséo de luz (YUKIHARA et al., 2014b).

Dentre estas possibilidades de dopagem, MgB4O7:Ce®* Li* mostra resultados
promissores para luminescéncia opticamente estimulada como mostra Yukihara et al.,

(2017). Os autores produziram as amostras por combust&do, analisaram o sinal OSL,
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otimizaram a concentracdo de dopantes e estudaram as propriedades dosimétricas
do MgB4O7:Ce® Li*. Eles utilizaram uma fonte de °°Sr/*°Y (beta) e estimularam a
amostra com LEDs na regiéo do verde com 525 nm e poténcia de ~10mW/cm? com o
filtro de deteccdo Hoya U-340 com transmissao na faixa de 290 — 390 nm. O
decaimento OSL do MgB4O7:Ce?*,Li* e do material dosimétrico comercial (Al203) esta
mostrado na Figura 20a. O sinal OSL do MgB4O7:Ce?*,Li* é, aproximadamente, 50 %
do sinal do Al20s. Apesar disso, 0s autores destacam o intenso sinal OSL e a menor
dose mensuravel de 0,9 mGy, o que se mostra suficiente para aplicacdes dosimétricas
em radioterapia e altas doses, mas ainda deve ser melhorado para baixas doses.
Para otimizar o sinal OSL, os autores estudaram diferentes concentracdes de

Ce®* e Li*, os resultados obtidos estdo mostrados na Figura 20b.

Figura 20 - Comparacao (a) do sinal OSL do MgB4O7:Ce3* Li* e Al20z e (b) otimizacdo da
concentracdo dos dopantes.
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Fonte: Adaptado de Yukihara et al., (2017).

Quando o MgB4O7 é produzido sem dopantes, MgB4O7:Ce?* ou MgB4O7:Li* ndo
apresenta sinal OSL quando comparado com o MgB4O7:Ce®* Li*. Yukihara et al.,
(2016), inicialmente, fixaram a concentragdo de cério em 1 % e variaram a
concentracéo de litio, tendo como resultado inicial a concentragéo 6tima de litio de 10
%. Em seguida, a concentracéo de litio foi fixada em 10 % e a concentracéo de cério
foi variada, tendo como concentracdo 6tima 0,3 % de cério. Nestas condi¢des, a
reprodutibilidade da producdo do MgB407:0,3% Ce3* 10% Li* foi estimada em 10 %

com base 3 repeticdes da sintese. Ainda neste trabalho, os autores mostraram uma
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ampla faixa de linearidade do sinal OSL com a dose absorvida de 0,5 Gy até 100 Gy,
sublinearidade a partir de 100 Gy e néo ocorreu a saturacao do sinal para valores de
dose até 800 Gy. Para o estudo de estabilidade da resposta OSL, o material mostrou
uma perda de sinal de 10 - 15 % em 140 horas (~ 6 dias).



39

3 METODOLOGIA

Este topico aborda a producéo do tetraborato de magnésio, a caracterizacédo
da estrutura cristalina das amostras e o0s estudos voltados a caracterizacao

luminescente, dosimétrica e a aplicacao no processo de irradiacédo de insetos.

3.1 SINTESE DO MBO: 0,3% mol Ce3* 10 % mol Li*

As amostras foram produzidas a partir do método da combustdo em solucéo,
em gue foi usada a ureia como material combustivel, o ion cério (Ce3*) como dopante
da matriz a 0,3% molar e o ion de litio (Li*) como codopante da matriz a 10% molar,
sendo essas concentracdes molares relativas ao numero de moles de ions de
magnésio (Mg?*). Este tipo de combustivel, concentracées (dopante e codopante) e
condicBes do processo produtivo foram adotados como condi¢des 6timas de producéo
com base no trabalho desenvolvido por Yukihara et al., (2017).

Os reagentes utilizados para a producédo do MgB4O7: 0,3% Ce3* 10% Li* estédo
mostrados na Tabela 1. Em relacdo as massas dos reagentes, considerou-se a

condicdo estequiométrica de ¢ = 1, como descrito por Carlos et al., (2020).

Tabela 1 - Marca, pureza e massa dos reagentes usados.

Reagentes Marca Pureza Massa (g)
Mg(NO3)2.6H20  Dinamica 98 % 7,0853
H3BOs3 Moderna 98,5 % 7,6120
CH4N20 Neon 98 % 2,9364

Para a dopagem com 0,3% molar Ce3* e codopagem com 10% molar do Li*, foi
calculado o nimero de moles de cada, relativo ao nimero de moles de Mg?*. A Tabela

2 mostra as especificacdes e massas dos reagentes utilizados.

Tabela 2 - Marca, pureza, concentracdo e massas dos reagentes usados.
Concentracao molar
Reagentes Marca Pureza Massa (g)
(mol / mol)
Ce(NOs3)3.6H20  Aldrich 99 % 0,3% 0,0430

LiINOs3 Sigma 98 % 10 % 0,2140
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A producdo do tetraborato de magnésio foi feita em trés etapas, conforme
mostra a Figura 21. A primeira etapa consiste na pesagem e mistura dos reagentes
em um béquer com 150 mL de agua deionizada. Apoés isso, o béquer foi colocado em
um agitador magnético com aquecimento a 300 °C sob agitacdo constante durante 2
horas. A segunda etapa consistiu em inserir o béquer no forno (EDG equipamentos
3P-S 3000) a 450 °C por 30 min. para realizacdo do processo de combustdo, onde
resfriou lentamente no interior do mesmo até temperatura ambiente (~30 °C). Na
terceira etapa, o produto solido da combustdo foi desagregado e submetido a
sinterizacdo no forno (EDG equipamentos FE 1700) a 900 °C por 4 horas, onde

resfriou lentamente no interior do forno até temperatura ambiente.

Figura 21 - Etapas de produc¢édo do tetraborato de magnésio por combustéo.
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Fonte: Autor (2024).

Apos o resfriamento, o p6 foi macerado, peneirado e separado em dois tipos
de granulometria: grdos menores que 75 pm e graos entre 75 um e 150 pm. O primeiro
tipo foi destinado ao estudo de difracdo de raios X e o segundo tipo a producéo de
pastilhas. Para as pastilhas, aferiu-se 26,4 mg de amostra e 6,6 mg de Teflon@
(Dupont), que atua como aglutinante. Apés isso, 0s pos foram homogeneizados no
misturador. Em seguida, essa mistura solida foi compactada numa prensa hidraulica
com 1 tonelada durante 1 min. com um pastilhador de diametro de 4 mm, produzindo
ao total 50 pastilhas com massa média por volta de 33 mg, 4 mm de didametro e 3 mm
de espessura. Por fim, todas as pastilhas foram tratadas termicamente no forno do

tipo mufla (Quimis) a 400 °C por 30 min. com resfriamento lento.
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3.2 CARACTERIZACAO DA ESTRUTURA CRISTALINA DO MBO

A técnica de difracéo de raios X foi usada com o objetivo de verificar as fases
cristalinas formadas durante a sintese do tetraborato de magnésio dopado com cério

e codopado com litio. A Figura 22 mostra o pé produzido e submetido ao DRX.

Figura 22 - PG produzido e submetido a técnica de difracao de raios X.

Fonte: Autor (2024).

Em relacédo as condi¢Bes experimentais, foi usado o equipamento Bruker D2
PHASER com as seguintes condi¢cdes de medida: voltagem 30 kV; corrente: 10 mA,;
poténcia de 300 W; radiacdo = Cu-Ka; detector Bruker-AXS-Lynxeye. A faixa de
varredura utilizada foi de 15 ° a 55 °, com passo do goniometro de 0,02019 ° e rotacéo
constante de amostra de 10 rpm. A abertura da fenda priméria foi de 0,4 mm e o tempo
de contagem por passo de 0,5 segundo. O processo de indexacédo foi feito com o
software DIFFRAC.EVA, utilizando o banco de dados Powder Diffracttion File (PDF).

3.3 EQUIPAMENTOS OSL/TL E ESPECIFICACOES DO IRRADIADOR

A leitora Lexsyg Smart da Freiberg Instruments foi utilizada no estudo das curvas
de emissédo TL e TL residual. Esta leitora TL/OSL automatizada possui uma fonte
interna de estroncio-90 e itrio-90 (Sr°%/Y? — taxa de dose ~ 48 mGy/s em 2023) com
fotomultiplicadora bialcalina H7360-02 da Hamamatsu. A faixa de eficiéncia desta
fotomultiplicadora é de 300 — 650 nm com maxima eficiéncia em 420 nm. As medidas

TL foram feitas com taxa de aquecimento de 2 °C/s e na faixa de temperatura de 25
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— 350 °C. O conjunto de filtros TL usado foi o WideBandBlue (BG 39 + BG 25 + KG
3), com transmisséo centrada em 400 nm e faixa de transmisséo de 320 — 500 nm.
Para as medidas BSL, foi usado LEDs de estimulagéo centrados em 458 nm com
poténcia de 80 mW/cm? durante 120 segundos. O conjunto de filtros para BSL foi o
BlueOSL — 330 nm (U340 + HC 340/26) com transmisséo centrada em 330 nm e faixa
de transmissdo de 320 — 360 nm. Para as medidas IRSL, foi usado LEDs de
estimulacdo centrado em 850 nm com poténcia de 250 mW/cm? durante 120
segundos. O conjunto de filtros para IRSL foi 0 mesmo usado para TL: WideBandBlue.

O equipamento OSL utilizado neste trabalho foi a Lumideteck3000 série 201804
fabricado pela startup RADinstruments do Grupo de Dosimetria e Instrumentacéo
Nuclear (GDOIN). Este equipamento |é uma pastilha por vez, apresenta placa de
aquecimento até 250 °C para medidas OSL termicamente assistida e permite dois
tipos de estimulagéo 6ptica: na regido do azul (BSL) e do infravermelho (IRSL), ambas
em modo continuo. O arranjo usado para leituras BSL foi formado por LEDs de alto
brilho com estimulacédo centrada em 470 nm e poténcia maxima de ~ 80 mW/cm?. O
filtro de corte usado foi o PU-11 (equivalente ao U-340) com diametro de 30 mm e 5
mm de espessura do fabricante Proteon, que tem transmissédo passa banda estreita
(275 — 375 nm) centrado em 340 nm. O arranjo usado para leituras IRSL foi formado
por LEDs de alto brilho com estimulacdo centrada em 850 nm e poténcia maxima de
~ 250 mW/cm?. O filtro de corte usado foi o BG39 com 30 mm de didmetro e 5 mm de
espessura do fabricante Proteon, que tem transmisséo passa banda larga (300 — 600
nm) centrado em 500 nm. A coleta do sinal luminescente foi feita por uma
fotomultiplicadora bialcalina EMI 9924B com eficiéncia quantica entre 300 e 650 nm
com méaximo na regido do azul.

Para todos os outros estudos, o irradiador utilizado foi o da MDS Nordion
Gammacell 220 Excell GG220E com taxa de dose de 1,070 kGy/h. Ele é dotado de
varetas de Co®°, que emitem raios gama, posicionadas de forma cilindrica no interior
do irradiador. A Figura 23 mostra o mapa de dose deste irradiador em porcentagem.
O mapa de dose € uma secao vertical do volume do irradiador com dimensdes de 150
mm de diametro e 200 mm de altura. A Figura 23 mostra que no centro do irradiador
100 % da dose é fornecida ao objeto, porém, ao se distanciar do centro, esta dose
varia positiva e negativamente de 136 % a 74 % da dose nominal a depender da
posicéo de irradiacéo.
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Figura 23 - Especificacdes do mapa de dose em porcentagem de 136 % a 74 %.
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Fonte: Autor (2024).

3.4CARACTERIZACAO LUMINESCENTE DO MBO: 0,3% Ce3* 10% Li*

A caracterizagdo luminescente do MgB4O7: 0,3% Ce3* 10% Li* foi feita através
do espectro de luz emitido durante a TL com o intuito de verificar os comprimentos de
onda da luz emitida pela amostra e, por meio deste resultado, adequar a
instrumentacdo OSL para otimizar a coleta de sinal OSL. O espectro de emissao TL
do tetraborato de MgB4O7: 0,3% Ce3* 10% Li* foi feito no Ocean Optics QE Pro. Ele
apresenta sensibilidade na faixa do ultravioleta (UV) até a regido do infravermelho
(IV). O equipamento tem uma fibra de espectrébmetro CCD 6ptico de classe Buffer
integrado e desempenho TEC. A sua taxa de aquecimento é de 5 °C por segundo com

resfriador termoelétrico.

3.5 CARACTERIZAGCAO DOSIMETRICA DO MBO: 0,3% Ce3* 10% Li*

Na caracterizacdo dosimétrica do MgB4O7: 0,3% Ce3* 10% Li* os parametros

avaliados foram: desvanecimento de sinal OSL, reprodutibilidade OSL, definicdo do



44

coeficiente de sensibilidade OSL e curva de resposta dose. Todos estes parametros
foram estudados no equipamento OSL, usando o irradiador de Co®° e a cada ciclo de
irradiacao as pastilhas foram zeradas termicamente no forno tipo mufla (Quimis) a 400
°C por 30 min.

O estudo das estimulacbes o6pticas (IRSL e BSL), curva de emissdo TL, TL
residual (curva emissdo TL apds estimulos de luz) foi realizado na Lexsyg Smart
devido a maior praticidade e a prépria leitora realizar tanto medidas TL quanto OSL.
O intuito foi observar o formato da curva de emissao TL, os picos TL que as
estimulacdes Opticas apagavam e o formato das respostas opticamente estimuladas

IRSL e BSL. Este estudo foi desenvolvido segundo a Figura 24 abaixo:

Figura 24 - Sequéncia do estudo da curva de emissdo TL, TL residual e estimulacdes 6pticas.
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Fonte: Autor (2024).

Além disso, as curvas de emissdo TL obtidas neste estudo foram utilizadas para
realizar a deconvolucgéo termoluminescente dos picos a fim de observar a quantidade
de picos, definir os parametros de energia de ativagéo, temperatura de intensidade
maxima, area dos picos TL e intensidade maxima do pico. Essa deconvolucao foi feita
de forma computacional com o auxilio do software GlowFit, que pode ser baixado de
forma gratuita no endereco eletrénico:

http://www.ifj.edu.pl/dept/no5/nz58/deconvolution.htm



45

3.5.1 Desvanecimento do sinal OSL (Fading)

O estudo do fading foi realizado a partir da irradiacdo de um grupo de pastilhas
de MgB4O7: 0,3% Ce*" 10% Li* com uma dose fixa de 50 Gy. As amostras foram
irradiadas e submetidas a leitura OSL com diferentes tempos entre irradiacéo e leitura,
a fim de verificar a estabilidade do sinal, com destaque que todo o processo de
irradiacao foi repetido para cada tempo entre irradiagdo e leitura OSL. Este
desvanecimento de sinal foi avaliado durante horas, dias, semanas e até meses. Os
tempos de desvanecimento estudados foram: 0 h, 2 h, 4 h, 1 dia, 2 dias, 3 dias, 4 dias,
5 dias, 1 semana, 2 semanas, 3 semanas e 1 més. Para cada tempo foi avaliado o

sinal OSL de trés pastilhas e o background também foi avaliado por 3 pastilhas.

3.5.2 Reprodutibilidade da resposta OSL

A reprodutibilidade do sinal OSL foi feita com um total de 50 pastilhas e com
uma dose fixa de 30 Gy. As 50 pastilhas foram irradiadas, guardadas no escuro
durante 24 horas e, em seguida, lidas no equipamento OSL. A partir disso, foram feitos
3 ciclos de irradiacéo e a cada ciclo o background de cada pastilha foi lido. Com isto,
foi possivel avaliar a variacdo das pastilhas com base na média, desvio padréo do lote
e coeficiente de variagéo (C.V.).

Além disso, foi definido o coeficiente sensibilidade individual (ECC), tendo
como base a leitura OSL de 3 ciclos de uma pastilha de referéncia, e foi estimado

segundo a Equacao 5.

Média de 3 leituras LOE da pastilha de referéncia

ECC =

(Eq. 5)

Média de 3 leituras LOE da pastilha a ser corrigida

O critério de eliminagéo foi estabelecido com base nas trés medidas individuais
de cada pastilha, ndo sendo aceito as pastilhas que apresentaram C.V. individual
maior que 10 %. Assim, cada pastilha apresentou seu coeficiente de sensibilidade e
este foi usado para todas as medidas subsequentes, tendo todos os resultados

corrigidos pelo coeficiente de sensibilidade.
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3.5.3 Curvaderespostadose

Para a curva de resposta dose no ar, foram realizadas irradiagbes com
diferentes doses na faixa de 5 mGy até 250 Gy. A irradiacao foi feita em um eppendorf
com trés pastilhas acoplado em um suporte de buildup de PMMA para garantir o
equilibrio eletrénico. ApoOs a irradiacdo, as amostras foram guardadas no escuro
durante 24 horas e, em seguida, submetidas a leitura OSL. Importante destacar que
para cada dose foram usadas 3 pastilhas e cada resposta foi corrigida pelo ECC. A
cada dose o background foi medido por 3 pastilhas. Com estes dados foi proposto um
modelo de regressao linear que descreve a relacédo entre a dose absorvida e a area
da resposta OSL até 10 s de estimulagéo.

A partir desta relacéo, foi definido a minima dose mensuravel (MDM) e a regido
de linearidade do MgB4O7: 0,3% Ce3*" 10% Li*. A MDM foi calculada segundo a

Equacédo 6, em que o é o desvio padrao do background das pastilhas.

MDM = Média do background + 3 * o (Eq. 6)

A relacdo de estimar a menor dose mensuravel por trés vezes o desvio padrdo do

background foi definida de acordo com a metodologia de Yukihara et al., (2017).

3.6 APLICACAO DO SISTEMA DOSIMETRICO NO SIT

AplOs a caracterizacdo dosimétrica, estas pastilhas foram utilizadas na
simulacdo da irradiacdo de insetos a fim de avaliar a aplicacdo do MgB4O7: 0,3% Ce3*
10% Li* para dosimetria da técnica SIT. Nesta simulacao, foi usado um prot6tipo de
PMMA para irradiacdo de insetos, composto por um suporte, um encaixe circular e um
conjunto de gavetas contendo arroz do tipo arbéreo. O arroz arbdreo, neste estudo,
foi utilizado para simular a presenca dos mosquitos devido a similaridade entre a
densidade deste tipo de arroz e a de mosquitos Aedes Aegypt. A Figura 25 mostra o
protétipo de irradiacao.
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Figura 25 - Prototipo de irradiacdo de mosquitos.
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Fonte: Autor (2024).

O arroz arbédreo foi distribuido em trés gavetas, sendo que cada delas
apresentava 9 areas, chamadas de L1, L2, L3, L4, L5, L6, L7, L8 e L9. Estas gavetas
foram encaixadas uma sobre a outra no suporte de PMMA. E no topo foi posicionada

uma placa contendo as especificacfes das areas, confome mostra a Figura 26.

Figura 26 - Vista superior das regifes de medi¢do de dose absorvida: (a) modelo e (b) pratica.
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Fonte: Autor (2024).

Dentro de cada éarea (L), foram posicionados duas pastilhas de alanina,
considerado o dosimetro de referéncia para este estudo. Essas pastilhas foram
produzidas com 90 % de alanina (VETEC) e 10 % de aglutinante (Teflon@ - Dupont),
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apresentaram massa média de (38,23 = 0,14) mg, 4 mm de diametro e foram
encapsuladas em badges plasticos transparentes, totalizando 18 pastilhas.

Quanto ao MgB40O7:Ce?*,Li*, foram posicionadas quatro pastilhas por posicéo
no prototipo, totalizando 36 pastilhas. Estas pastilhas apresentaram massa média de
(32,3 = 3,1) mg, 4 mm de diametro e foram encapsuladas em badges plasticos pretos.

Assim, o prototipo foi montado como mostra a Figura 27a. Em seguida, este
conjunto foi irradiado com a dose nominal de 65 Gy em uma fonte de Co®° (Figura
27b). Apés a irradiacéo, o prototipo foi armazenado no escuro durante 24 h.

Figura 27 - Arranjo de irradiacao: (a) posicionamento do arroz e dos dosimetros e (b) posicionamento
no interior do irradiador de Co®°.

()]
Dosimetros

Depois disso, a dose absorvida foi estimada atraves da leitura do sinal EPR
das pastilhas de alanina no espectrémetro EPR Bruker modelo Magnettech ESR
5000, operado em banda X, com faixa do campo magnético variando de 320 mT a 360
mT, amplitude de modulagdo de 0,7 mT, frequéncia de modulacdo de 100 kHz e
poténcia de micro-ondas de 10 mW. A amplitude da linha central do espectro foi
adotada como resposta do dosimetro. A intensidade do sinal EPR da alanina foi,
entdo, normalizada pela massa de cada pastilha e pela amplitude do sinal EPR do
Rubi, que consiste em uma amostra de referéncia presente no interior da cavidade
ressonante.

As pastilhas de MgB4O7:Ce** Li* foram lidas na leitora Lumideteck 3000,
equipada com estimulacdo por LEDs na regido do azul (BSL) com comprimento de
onda centrado em 470 nm e poténcia de 80 mW/cm? durante o tempo de 10 segundos
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e com filtro de corte PU-11. O sinal de cada pastilha foi corrigido pelo fator de
sensibilidade (ECC). Em relacédo ao conversédo do sinal BSL em dose, os dados da
curva de calibracdo construida foram ajustados de dose no ar para dose em agua.

Com esta correcdo, foi ajustado um novo modelo relacionando dose na 4gua
com a area BSL obtido até 10 segundos de estimulac&o. Assim, através do sinal BSL
adquirido das pastilhas e um modelo linear para converter o sinal em dose na agua,
foi possivel estimar a dose em cada um dos pontos avaliados nessa simulacgéo.

O erro percentual da estimativa do MBO: Ce®*,Li* foi calculado adotando a dose
estimada pela alanina para cada posi¢cdo como a dose referéncia, conforme mostra a

Equacéo 7.

D na posicdo x— Ba\ anina na posi¢do x
Erro (%) = MBOnaposigiox™ Dal posiciox) 1) (Eq. 7)

Dalanina na posigido x

Onde D é a dose média estimada em cada posicdo x do protétipo. Apds o
calculo do erro percentual, as doses médias da alanina e do MBO: Ce3*,Li* foram
comparadas estatisticamente para cada posicdo para verificar a equivaléncia
estatistica entre as doses estimadas. Para isso, foi usado o teste de hipéteses com o
auxilio do teste estatistico t student.
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4 RESULTADOS E DISCUSSAO

Este topico aborda os resultados obtidos neste trabalho e as discussdes dos
estudos desenvolvidos relacionados a producédo do material, DRX, caracterizagbes e

aplicacao no SIT.

4.1 DIFRACAO DE RAIOS X

A Figura 28 mostra o difratograma obtido da amostra produzida em
comparacdo com o padrdo de referéncia do tetraborato de magnésio no banco de
dados PDF.

Figura 28 - Difratograma da amostra produzida e do padrédo de MgB4O7 (PDF 76-0666).
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Fonte: Autor (2024).

Pode-se ver que os picos de difragdo da amostra coincidem com a posicao e
intensidade dos picos de difracdo do padrao MgB4O7 (PDF 76-0666), o que confirma
a producéo com sucesso do MgB4O~ pelo método da combustdo. Os principais picos
indexados tiveram os indices de Miller identificados e estdo mostrados no
difratograma. Estes pardmetros estdo relacionados com a orientagdo de cada plano

cristalino presente na amostra (h,k,l). Com base no difratograma, observa-se que o
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padrdao teodrico do tetraborato de magnésio se ajustou adequadamente ao
difratograma da amostra indicando que ndo ha indicios de distorcdo da estrutura
cristalina devido a introdugéo de grandes quantidades de dopantes do cério (0,3 %) e
do litio (10%).

Este perfil de difracdo estd em acordo com o difratograma obtido por Oza et al
(2022) e Yukihara et al., (2014b), que produziram o tetraborato de magnésio. Oza pela
rota de estado sdélido e Yukihara pela rota de combustdo. Além de confirmar a
presenca majoritaria do tetraborato de magnésio, foi obtido informagfes sobre o
sistema cristalino da amostra. Em que a analise por DRX mostrou que a amostra
pertence ao sistema ortorrombico. Este sistema € um dos 7 sistemas de rede cristalina

como mostra a Figura 29.

Figura 29 - Sistemas de rede cristalina.
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Fonte: Adaptado de Shirokanev et al., (2016).

Estes parametros descrevem a forma de cada estrutura cristalina que os
materiais podem assumir. A Tabela 3 mostra o comparativo dos parametros de rede
cristalinas obtidos nos trabalhos de Oza et al., (2022) e Yukihara et al., (2014b).

Tabela 3 - Comparativo dos parametros da rede cristalina do tetraborato de magnésio.

Fonte Sintese Padrao indexado Forma Parametros
Ozaetal., - o a=8,596 A,
(2022) Estado solido JCPDS 31-0787 Ortorrombico b=13720 A,
c=7,956A.

a=8,596 A,

Yukihara et al.,

Combustao PDF 31-0787 Ortorrdbmbico b =13,729 A,
(2014b)

c=7,956 A
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A partir da Tabela 3, observa-se que em ambos trabalhos o sistema
ortorrdombico foi formado na rota sua respectiva rota de sintese com parametros de

rede cristalina semelhantes.

4.2 ESPECTRO DE EMISSAO DE LUZ TL

A Figura 30 mostra o espectro de emisséao de luz TL da amostra produzida.
Observa-se dois picos de emisséo de luz. O primeiro, de menor intensidade, centrado
em 355 nm, porém largo compreendendo a faixa de 300 a 400 nm. E o segundo, de
maior intensidade, centrado em 590 nm e largo, compreendendo a faixa de 500 a 700

nm.

Figura 30 - Espectro de emisséo de luz TL da amostra produzida.
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Fonte: Autor (2024).

O pico de baixa intensidade esta associado a emissdo de luz do ion terra rara
cério (Ce®"), que tem seu comprimento de onda caracteristico centrado em 355 nm,
como mostra o trabalho desenvolvido por Yukihara et al., (2014b) e Gustafson et al.,
(2019). Quanto as transi¢cdes responsaveis pela emissdo de luz, Yukihara et al.,
(2014b) mostrou que a emissao de luz na faixa de 340 a 360 nm é devido a transi¢ao
do ion cério, 5d — 4f. Estes trabalhos também associam o pico de maior intensidade
ao fon manganés (Mn?*), que tem sua emisséo de luz em 590 nm e picos largos. Estes

ions de manganés podem ser introduzidos nas amostras durante o processo produtivo
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através do proprio reagente precursor, isso porque todo reagente tem seu indice de
pureza associado. A concentracdo do ion manganés observada nos reagentes dos
trabalhos de Yukihara et al., (2014b) e Gustafson et al., (2019) foi de 2 ppm e neste
trabalho foi de 5 ppm.

Apesar disso, destaca-se a possibilidade de realizar leitura OSL sem a
influéncia desta emissao de luz do Mn?*, visto que a luz de emisséo do ion cério é a
de interesse e esta localizada na faixa de 300 a 400 nm. Entdo, € possivel utilizar filtro
passa-banda, que consegue restringir a leitura apenas da emisséo de luz desta regiéo.

4.3 CARACTERIZACAO DOSIMETRICA

Este tépico aborda os estudos realizados na caracterizacdo dosimétrica:
desvanecimento de sinal BSL, reprodutibilidade do sinal BSL e avaliacdo da
linearidade e da curva de resposta dose do MBO:Ce3*, Li*.

A curva de emissdo termoluminescente do MgB40O7:0,3% Ce®", 10% Li* esta
mostrada na Figura 31. Essa curva foi obtida a partir da irradiacdo de pastilhas com
2,4 Gy em uma fonte de estroncio-90 / itrio-90 (Sr%%/Y®) e lidas na Lexsyg Smart
TL/OSL reader da Freiberg Instruments. Nesta curva de emissao TL, observa-se a
presenca de, no minimo, trés picos aparentes localizados a 84 °C, 115 °C e 226 °C,

sendo este Ultimo o de maior intensidade do sinal TL.

Figura 31 - Curvas de emissdo TL e TL poés estimulos 6pticos.
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Para saber a quantidade de picos TL desta curva foi feita a deconvolugcéo TL
utilizando o software GlowFit. Em que foi possivel definir os parametros cinéticos, tais
como: energia de ativacdo, intensidade maxima e temperatura de intensidade
méxima. A Figura 32 mostra a deconvolucdo TL, de forma computacional, do
MgB4O7:Ce3* Li*.

Figura 32 - Deconvolucéo da curvas TL do MgB4O7:Ce3* |Li*.
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A partir desta deconvolucao TL, observa-se a presenca de quatro picos TL com
FOM de 2,32 %, sendo considerado bom ajuste FOM abaixo de 5 %. Os parametros
cinéticos encontrados computacionalmente foram:
e Pico 1:
o Intensidade maxima: 2,43 x 10% u.a.;
o Temperatura de intensidade maxima: 84 °C;
o Energia de ativagéo: 0,63 eV;
e Pico 2:
o Intensidade maxima: 3,30 x 10% u.a.;
o Temperatura de intensidade méaxima: 117 °C;
o Energia de ativacéo: 0,64 eV,
e Pico 3:
o Intensidade maxima: 9,03 x 10% u.a.;

o Temperatura de intensidade maxima: 225 °C;
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o Energia de ativacdo: 0,53 eV,
e Pico 4:
o Intensidade maxima: 3,20 x 10% u.a.;
o Temperatura de intensidade maxima: 283 °C;

o Energia de ativacdo: 0,86 eV,

Esta mesma amostra foi irradiada com 2,4 Gy, submetida a estimulos épticos
no azul (BSL) durante 120 segundos e feito a leitura TL residual a fim de observar a
capacidade da luz em apagar o sinal de cada pico TL mostrado anteriormente. Este
mesmo procedimento foi repetido para o estimulo Optico no infravermelho (IRSL). A
Figura 33 mostra a resposta BSL e IRSL do MgB4O7:Ce?*,Li*.

Figura 33 - Curvas de emissdo OSL com estimulo éptico na regido do azul (BSL) e no infravermelho
(IRSL).
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Comparando os sinais OSL (BSL e IRSL), o material se mostrou sensivel a
radiacdo ionizante e a estimulacdo na regido do azul apresentou maior intensidade de
sinal do que a estimulacdo na regido do infravermelho. Além disso, observa-se
também a rapidez do decaimento BSL em, aproximadamente, 20 segundos grande
parte do sinal OSL foi apagado. Assim, devido a intensidade do sinal e rapidez do
decaimento de sua resposta OSL, a estimulacdo BSL foi escolhida para ser utilizada
neste trabalho. Desta forma, visando a rapidez das leituras e minimizacdo da
influéncia do ruido no sinal OSL, o tempo de leitura padrao escolhido para os estudos

posteriores foi de 10 segundos de estimulacéo.
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Em relacéo as curvas de emissao TL residuais, a Figura 34 mostra a comparacao
entre a curva de emissdo TL e as curvas de emissao TL residuais pés estimulos

opticos.

Figura 34 - Curvas de emisséo TL e TL pés estimulos 6pticos.
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Fonte: O autor (2024).

Com base na Figura 34, verifica-se que os estimulos Opticos apagam parte do
sinal dos picos TL de baixa temperatura na faixa de 50 a 150 °C e, também, provoca
modificacdes de intensidade e no formato das curvas de emisséo TL para os picos de
alta temperatura na faixa de 150 a 350 °C. Para melhor compreender este fen6meno,
as deconvolucdes das trés curvas de emissao TL foram feitas e estdo mostradas na
Figura 35. Os parametros cinéticos de temperatura de intensidade maxima, energia
de ativacéo, intensidade maxima e area total do pico TL estdo mostrados na Tabela
4. Para todas as deconvolugdes TL estudadas, o FOM permaneceu abaixo de 5 %,
sendo 2,32 % para curva de emissao TL, 2,65 % para a curva de emissao TL pos

IRSL e de 3,29 % para a curva de emisséo TL pés BSL.
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Figura 35 - Deconvolugdes TL das curvas de emissao: (a) TL, (b) TL pés IRSL e (c) TL pés BSL.
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Fonte: O autor (2024).

Segundo a Figura 35, observa-se que tanto o estimulo IRSL quanto BSL apaga
o sinal do pico TL 1, localizado a ~84 °C e do pico TL 2 localizado a ~117 °C. Estes
picos sdo provenientes de armadilhas de baixa temperatura, o que pode indicar que o0
sinal OSL observado pode ser instavel.

Nos picos TL 2 e 3 localizados a ~225 °C e ~282 °C, respectivamente, observa-
se um comportamento diferente. Na estimulagdo IRSL, ocorre o aumento da
intensidade TL dos picos a ~225 °C e a ~282 °C, modificando o formato da curva
deixando-o mais intenso e largo. Isso pode indicar a ocorréncia do fenémeno da foto
transferéncia de cargas entre as armadilhas rasas e profundas. Na estimulagdo BSL,
o estimulo na regido do azul apaga parte do sinal do pico TL também a temperatura
de ~225 °C, porém a foto transferéncia ocorre entre dos picos TL 1,2 e 3 para o pico

TL atemperatura de ~282 °C. Isto diminui a intensidade do pico TL a 225 °C e aumenta
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a intensidade do pico TL a 282 °C, o que modifica o formato do pico TL. A Tabela 4

mostra os valores de area total do pico TL.

Tabela 4 - Pard@metros da deconvolucéo das curvas de emissdo TL.

Picos Intensidade = Temperatura de Energia de
L Leitura maxima do intensidade ativacao

pico (u.a.) maxima (°C) (eV)
TL 2,4 E+04 84 0,63
Picol TL p6sIRSL 0,0 E+00 84 0,63
TL p6s BSL 3,3 E+03 86 0,64
TL 3,3 E+04 117 0,63
Pico2 TL pés IRSL 2,9 E+04 117 0,64
TL p6s BSL 1,1 E+04 116 0,66
TL 9,0 E+04 224 0,53
Pico3 TL pés IRSL 9,5 E+04 225 0,53
TL p6s BSL 7,1 E+04 225 0,53
TL 3,2 E+04 282 0,86
Pico4 TL pé6s IRSL 4,5 E+04 283 0,86
TL p6s BSL 5,8 E+04 283 0,87

Fonte: O autor (2024).

Segundo Bossin et al., (2023), este fen6meno da fototransferéncia ocorre no

sinal TL apOs estimulos Opticos, em que algumas armadilhas podem atuar

concorrendo com 0s centros de captura de cargas. Tendo como consequéncia o

aparecimento de picos TL ou aumento de intensidade dos picos TL.

4.3.1 Desvanecimento de sinal (Fading)

O estudo de desvanecimento do sinal BSL das amostras de tetraborato de

magnésio dopado com cerio e litio foi analisado irradiando as amostras com a dose

de 50 Gy, armazenando-as no escuro e lendo trés pastilhas a cada tempo de fading

no escuro. A Figura 36 mostra a area média e o desvio padrdo de trés pastilhas para

cada tempo de fading analisado, considerando a area de 10 segundos de estimulagao.
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Figura 36 - Relacdo entre a area BSL e o tempo de desvanecimento.
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Fonte: O autor (2024).

Com base na Figura 36, observa-se a diminuicdo do sinal BSL nas primeiras
horas de armazenamento. Essa diminuicdo ocorre até 6 horas de fading,
desvanecendo cerca de 21 % da sua resposta BSL em relacao a leitura de 0 h (leitura
imediatamente apOs irradiacdo). Esse fading de 21 % pode estar relacionado a
armadilhas rasas que apresentam respostas luminescentes instaveis. Apés 6 horas
de fading, o sinal BSL se mantem estével até o tempo de 1 més, restando em média
79 % da sua resposta inicial. Dessa forma, as andlises posteriores foram
desenvolvidas aguardando mais de 6 horas apoés irradiagcdo para que ocorresse a
eliminac&o de todo o sinal instavel.

A partir destes resultados, € possivel compara-los com o trabalho desenvolvido
por Yukihara et al., (2017), que produziram o MgB40O7:0,3%Ce3",10% Li* por
combustédo, e com o trabalho desenvolvido por Souza et al., (2017), que produziram o
MgB4O7:Ce3* Li* pela rota de estado solido. Estes trabalhos avaliaram o
desvanecimento do sinal OSL. A Tabela 5 mostra as especificacbes da

instrumentacdo usada e o resultado do estudo de fading.
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Tabela 5 - Comparativo do desvanecimento do sinal OSL do tetraborato de magnésio.

Fonte Filtro Estimulacao Optica Fading
Este trabalho PU-11 (passa banda Azul centrado em
21%em6h
(2024) centrado em 340 nm) 470 nm
Yukihara etal., U-340 (passa banda Verde centrado em
10-15 % em 140 h
(2017) centrado em 340 nm) 525 nm
Souza et al., PU-11 (passa banda  Azul centrado em N&o foi observado
(2017) centrado em 340 nm) 470 nm fading em 40 dias

Segundo Yukihara et al., (2017), o desvanecimento de 15 % nas primeiras 140
horas foi observado devido a instabilidade das armadilhas rasas. Ja Souza et al.,
(2017) mostraram que néo foi observado desvanecimento de sinal OSL nos primeiros
40 dias e atribuem esse resultado a presenca de armadilhas estaveis. Neste ponto,
destaca-se que estes trabalhos utilizaram de rotas diferentes de producao e fontes de
estimulacao oOpticas diferentes, o que podem ter contribuido para a diferenca entre os

resultados mostrados.

4.3.2 Reprodutibilidade do sinal BSL

Em relacé&o ao estudo da reprodutibilidade da resposta BSL, um grupo de 50
pastilhas de 4 mm de diametro foram irradiadas com uma dose fixa de 30 Gy lidas
apos 24 horas entre irradiacdo e leitura. Este processo foi repetido 3 vezes com o
intuito de verificar a variacdo da pastilha em relacdo a ela mesma e estimar o
coeficiente de sensibilidade de cada pastilha (ECC). A Figura 37 mostra a resposta
média de cada pastilha para os trés ciclos e seu desvio padréo. As linhas representam
a média, média somado a um desvio padrdo, média somado a dois desvios padroes,

média subtraido um desvio padrdo e média subtraidos dois desvios padroes.
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Figura 37 - Estudo de reprodutibilidade da resposta BSL das pastilhas de 4 mm.
2,0x10°

Pastilha de referéncia

. 1.6x10° 1 f + AreaBSLate 10s
@ / T I +20% M+20
3 { . —
< W?HHH p 1112 A
o 1 : i M
= :{ I | BT N I | I —W-o
2 a2xa0e4 1L T 1l I ! LB =04 0 —M-20
_ E I T -10%
2 I - o
@ L s+ -20%
o
<L

8,0x10° -

4,0x10° T T T T T T T T T T

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50

N° da pastilha
Fonte: O autor (2024).

Neste estudo, o critério adotado para exclusdo das amostras foi que o
coeficiente de variacéo (C.V.) individual das pastilhas ndo pudesse ultrapassar 10 %.
Com isso, 5 amostras apresentaram coeficiente de variacdo maior que 10 %, para as
pastilhas P18, P37, P40, P43 e P47, respectivamente. Ao final destas exclusdes,
obteve-se um grupo de pastilha com C.V. individual maximo 9,9 % para amostra P4 e
C.V. individual minimo 1,7 % para a amostra P41.

Apos isso, a amostra P23 foi escolhida como pastilha de referéncia devido a
estar mais préxima da média global do lote e por ter seu C.V. individual baixo de 3,2
%. Com base nesta resposta média da pastilha de referéncia, o coeficiente de
sensibilidade (ECC) foi estimado para todas as outras pastilhas, adotando como base
a razdo entre a média das 3 leituras da referéncia e da média das 3 leituras da
amostra. Todas as medidas desenvolvidas neste trabalho foram corrigidas por este
fator de sensibilidade. A aplicacdo deste fator de sensibilidade leva os valores de
leitura BSL para proximo do valor médio, minimizando as varia¢des entre o grupo de

todas as pastilhas.

4.3.3 Avaliagcao daresposta OSL versus dose

A Figura 38 mostra a correlacéo entre a dose absorvida e a resposta BSL média

de 3 pastilhas irradiadas com feixe de radiacdo gama do Co®°. Nesta Figura sédo
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apresentados os valores da média e do desvio padrdo. Observa-se pelos dados que

a resposta € linear até a dose de 200 Gy com um fator de regressdo R? igual a 0,9994.

Figura 38 - Correlacao linear entre dose e area BSL.
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A partir de 200 Gy foi observada a saturacdo do sinal , conforme mostra a

Figura 39.

Figura 39 - Estudo da saturagéo do sinal BSL.
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A partir da Figura 39, observa-se o aumento da variacédo das leituras de cada
dose a partir de 200 Gy. Isso néo € esperado da regido de linearidade pois a flutuacéo
de cada medicao deve diminuir ao aumentar a dose, o que indica uma possivel regido
de saturacédo do sinal. A Tabela 6, mostra a comparacéo entre a faixa de linearidade
deste trabalho com os trabalhos de Souza et al.,, (2017), Souza et al., (2019) e

Yukihara et al., (2017) com as devidas diferencas das metodologias de cada trabalho.

Tabela 6 - Comparacao da linearidade do tetraborato de magnésio dopado com cério e litio.

Linearidade Rota de Estimulacao e
Autores (ano) Dopagem . .
(Gy) producao filtros
Este trabalho ) 470 nm, PU-11
0,3%Ce 10% Li 0,2a200 Combustéo
(2024) (UVv)
Souza et al., _ Estado
Ce, Li 0,2a100 . 470 nm, UV
(2017) sélido
Yukihara et _ . 525 nm, U340
0,3%Ce 10% Li 0,5a100 Combustéo
al., (2017) (UVv)
Souza et al., _ Estado
0,5%Ce 0,5% Li 0,1a 100 . 470 nm, UV
(2019) sélido

Observa-se que a faixa de linearidade obtida neste trabalho compreende uma
faixa maior que os trabalhos de Souza et al., (2017), Souza et al., (2019) e Yukihara

et al., (2017), ampliando em 100 Gy em relacao a estes. Isso destaca a possibilidade
de utilizac@o desse material em doses até 200 Gy.

4.3.4 Avaliacdo da menor dose mensuravel

A menor dose mensuravel (MDM) foi calculada usando a Equacgéo 8, em que a
MDM é dada pelo valor correspondente a leitura do dosimetro background somado a
3 vezes o valor do desvio padrdao do background. Onde X é a média do background
(pastilha néo irradiada) e Sx € o desvio padrao do branco.
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3 3
MDM = (X+3 Sx) — (4,3x10°+3x1,25x10°) ~ 155 mGy (Eq 8)
52063,3 52063,3

Assim, observa-se que o tetraborato de magnésio dopado com cério e litio
apresenta uma faixa de linearidade de 155 mGy até 200 Gy, 0 que permite sua
utilizacao para as aplicacdes nesta faixa de dose. A Tabela 7 compara a MDM deste

trabalho com referéncias da literatura.

Tabela 7 - Comparacao da menor dose mensuravel do tetraborato de magnésio dopado com cério e

litio.
Autores MDM Rota de Estimulacéo e
Dopagem . .
(ano) (mGy) producao filtros
Este trabalho  0,3%Ce 470 nm, PU-11
) ~ 155 Combustao
(2024) 10% Li (UV)
Yukihara et 0,3%Ce 525 nm, U340
_ ~1 Combustéo
al., (2017) 10% Li (UV)
Souzaetal., 0,5%Ce Estado
_ ~1 . 470 nm, UV
(2019) 0,5% Li solido

Pela Tabela 7, verifica-se que este trabalho mostrou MDM (~155 mGy) maior
do que os trabalhos de Yukihara et al., (2017) e Souza et al., (2019) (~1 mGy).

4.4 APLICACAO NA DOSIMETRIA DE IRRADIACAO DE INSETOS

A dose nominal necesséria para esterilizagcdo dos mosquitos adultos machos de
Aedes Aegypt utilizada foi de 65 Gy. Foram irradiadas 2 pastilhas do dosimetro de
referéncia (alanina) e 4 pastilhas de tetraborato de magnésio dopado com cério e litio
(MBO:Ce®',Li*) em cada posicdo do protétipo apresentado na Figura 40. Essas
pastilhas foram alocadas no protétipo contendo arroz arbéreo.

Com os dados da curva de resposta dose no ar, foi possivel construir a curva de

resposta dose na agua, mostrada na Figura 40, para feixes de Co®°:
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Figura 40 - Curva de resposta dose na agua.
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Verifica-se, na Figura 40, uma resposta linear para faixa de dose entre 0,21 e 160
Gy com coeficiente de linearidade R? igual a 0,9997. A area OSL foi convertida em
dose na agua estimada com base no modelo linear construido.

A Figura 41 mostra o esquema do arranjo de irradiacdo no mapa de dose do
irradiador. Neste processo inicial de irradiacéo, a posicdo do protoétipo no interior do
irradiador foi fixada, sendo sempre as posicdes L1, L2 e L3 direcionadas para o fundo
do irradiador. Dessa forma, espera-se, com base no mapa de dose do irradiador, que
os valores de dose estimada pelo dosimetro de referéncia ndo sejam maiores que ~
112 % da dose nominal e nem menor que ~ 88 % da dose nominal devido a suas

posi¢cdes no irradiador conforme mostra a Figura 41.
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Figura 41 - Mapa de dose do irradiador de Co60 no ar usado neste trabalho.
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A Tabela 8 mostra a dose média (D), o desvio padrdo das medicdes e o erro

percentual.

Tabela 8 - Resultados da estimativa de dose da alanina e MgB4O7:Ce?*, Li*.

Alanina MBO: Ce3* Li*
Erro (%)
Dose (Gy) Desvio padrdo (Gy) Dose (Gy) Desvio padréo (Gy)

L1 66 1,2 66,4 6,1 0,61%
L2 64,2 0,7 56,0 3,3 -12,77%
L3 67,5 1,6 60,9 2,5 -9,78%
L4 63,2 0,6 56,7 3,5 -10,28%
L5 61,5 0,0 58,7 2,9 -4,55%
L6 63,6 1,2 63,3 1,4 -0,47%
L7 63,6 1,4 59,1 19 -7,08%
L8 61,7 0,4 57,9 2,3 -6,16%
L9 63,8 1,1 60,2 1,0 -5,64%

Fonte: O autor (2024).
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Nesta Tabela, observa-se que para a alanina o maior valor de dose média foi
de 67,5 Gy, obtido na posicdo L3, enquanto que o menor foi 61,5 Gy, registrado na
posicdo L5. Os valores de dose da alanina tiveram um desvio maximo da dose
nominal (65 Gy) de + 3,8 % e minimo de - 5,4 %. Isso indica que estes valores de
dose da alanina estédo coerentes com o mapa de dose mostrado na Figura 41. Ja para
o MBO:Ce?®**,Li*, a menor dose estimada foi de 56 Gy para a posicdo L2 e a maior
dose estimada foi de 66,4 Gy para a posicdo L1. O erro percentual do MBO:Ce3* Li*
foi calculado em relacé@o aos valores da alanina e apresentou erro maximo de -12,77
% na posicdo L2 e minimo de -0,47 % na posicdo L6. Estes valores também estéo
coerentes com o0 mapa de dose do irradiador.

Os valores de dose estimados com o MBO: Ce®*,Li* foram comparados posicéo
a posicédo com os valores de dose obtidos para a alanina. Para tanto, foi utilizado o
teste estatistico t student considerando que os dados apresentam o comportamento
normal, o desvio padrdo populacional € desconhecido e as variancias entre os dois
grupos séao diferentes. Assim, foi aplicado o seguinte teste de hipdteses com o nivel
de confianca de 95 %, e o nimero de amostras da alanina e do MBO: Ce®*,Li* sendo
2 e 4, respectivamente.

Na Equacédo 11, n é a dose média populacional, D é a dose média amostral, s
€ o desvio padrdo amostral, n € o numero de amostras e t € o coeficiente do teste

estatistico.

Teste de hipoteses:

e Ho: papanina — Mmoo = 0

* Hil papanina # HMBo
_ (DaLanina— DmBo)—(HALANINA— IMBO) (Eq. 11)

tcalculado -
s2 s2
ALANINA , "MBO
NALANINA DMBO

Os valores para aplicacao do teste e os respectivos valores de t calculado estéo

mostrados na Tabela 9:
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Tabela 9 - Valores calculados para aplicacéo do teste t student.

5 5 2 2
Daaniva — Dmeo  Siranina  Smso \/SiLANINA ShBo |
+

(Gy) (Gy?) (Gy?) NALANINA  DMBO caleulado
L1 -0,4 14 37,4 3,2 -0,1
L2 8,2 0,5 11,2 1,7 4,7
L3 6,6 2,6 6,1 1,7 3,9
L4 6,5 0,4 11,9 1,8 3,7
L5 2,8 0,0 8,2 14 2,0
L6 0,3 14 1,9 1,1 0,3
L7 4.5 2,0 3,6 14 3,3
L8 3,8 0,2 51 1,2 3,3
L9 3,6 1,2 1,1 0,9 3,9

Fonte: O autor (2024).

Por meio da tabela t student com 95 % de confianca, bilateral e graus de
liberdade de 1, o valor de t tabelado foi de 12,7. Como todos os valores de t calculados
estao entre o intervalo de -12,7 <t < 12,7, ndo ha indicios estatisticos de diferenca
entre os valores médios para cada posicdo analisada. Portanto, ndo é possivel
descartar a hipétese nula (Ho) e pode-se afirmar que os valores de dose média
estimada séo equivalentes estatisticamente.

Cruz et al., (2022), estudaram o mapa de dose do mesmo irradiador utilizado
neste trabalho e mostraram, através da dosimetria EPR com alanina, que os valores
de dose encontrados estao coerentes com o0 mapa de dose do irradiador. Além disso,
também estudaram a viabilidade da aplicacdo de dosimetros luminescentes
comerciais (MTS-N, referéncia TL) e de producéo propria (tetraborato de litio dopado
com cobre e prata- OSL). Para isso, 0s autores irradiaram um prototipo semelhante
ao deste trabalho com 9 posi¢des colocando em cada posi¢cdo dosimetro de alanina,
MTS-N e tetraborato de litio. A Tabela 10 retne os erros percentuais das estimativas
de cada regido para os dosimetros de Cruz et al., (2022), e para este trabalho. Este
erro foi calculado em relag&o a alanina segundo a Equacgéo 10.
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Tabela 10 - Resultados da estimativa de dose da alanina e MgB4O7:Ce?", Li.

Este trabalho (2024) Cruz et. al. (2022)
Dose (Gy) Dose (Gy)
_ MBO: _ MTS- LBO:
Alanina . Erro Alanina Erro Erro (%)
Ce®* Li* N Cu, Ag

L1 66 66,4 +0,61% 68,1 71,2 +455% 714 +484%
L2 64,2 56,0 -12,77 % 67,2 62,7 -6,7% 71,1 +5,80%
L3 67,5 60,9 -9,78% 70,5 69,4 -1,56% 78,0 +10,6%
L4 63,2 56,7 -10,28 % 66,3 66,2 -0,15% 62,3 -6,03%
L5 615 58,7 -455% 66,4 685 +316% 720 +843%
L6 63,6 63,3 -047% 68,5 64,1 -642% 634 -7,44%
L7 63,6 59,1 -7,08% 70,8 70,8 0,00 % 743 +494%
L8 61,7 579 -6,16 % 68,8 679 -131% 512 -256%
L9 63,8 60,2 -564% 71,3 76,1 +6,73% 738 +351%
Fonte: O autor (2024).

Como principais resultados, os autores indicam que ndo hé indicios estatisticos
que os valores de dose dos trés dosimetros utilizados sédo diferentes, ou seja, 0s
valores da alanina, MTS-N e tetraborato de litio estédo coerentes estatisticamente entre
si. Quanto aos erros percentuais, 0 MTS-N mostrou erro percentual maximo de + 6,73
% e o tetraborato de litio de + 25,6 %.

Portanto, é possivel utilizar o tetraborato de magnésio dopado com cério e litio
na dosimetria da técnica do inseto estéril. Neste estudo, destaca-se o0 seu potencial

para atuar como dosimetro de rotina, obtendo resultados comparaveis aos da alanina.
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5 CONCLUSOES

O desenvolvimento do trabalho Avaliagdo e caracterizagdo do tetraborato de
magnésio para aplicacdo na dosimetria de altas doses permitiu concluir que:

1. A técnica de combustdo mostrou ser uma rota eficaz para producdo do
tetraborato de magnésio dopado com 0,3% de Ce3* e 10% de Li*, devido a
confirmacdo da fase cristalina de interesse pela difracdo de raios X e
mostrou que a estrutura cristalina ndo sofreu deformagdo devido a
presenca do dopante e do codopante.

2. Para caracterizacdo dosimétrica, o desvanecimento do sinal BSL foi de 21
% nas primeiras 6 horas de fading no escuro, ap6s isso o sinal permaneceu
estavel até o tempo de 1 més de fading no escuro. A linearidade do sinal
BSL com a dose foi observada para a faixa de 155 mGy até 200 Gy com
menor dose mensuravel de 155 mGy. Acima de 200 Gy, observou-se a
regido de saturacdo do sinal até a dose de 550 Gy, em que a dose foi
subestimada. Isso mostrou que ha possibilidades de aplicacdo do material
no campo de altas doses nesta regido de linearidade

3. A aplicacdo do material na realizacdo da dosimetria OSL na técnica do
inseto estéril mostrou grande potencial com resultados semelhantes aos da
alanina. No centro do irradiador, a dose na agua foi estimada com um erro
menor que ~ 5 % e nas posi¢cdes mais distantes do centro do irradiador
foram observados erros entre 0,47 % e 12,77 %. Ainda sdo necessarios
estudos futuros para verificar as possiveis influéncias de varidveis na

estimativa desta dose na agua.

De forma geral, este trabalho concluiu que o tetraborato de magnésio dopado
com cério e litio pode ser utilizado na dosimetria da técnica do inseto estéril com base
nas caracterizacoes desenvolvidas e na comparagao entre as estimativas de dose do
MBO: Ce?*,Li* e do dosimetro de referéncia, alanina. Este trabalho atingiu os objetivos
gerais e especificos propostos, trazendo a utilizacdo de um material dosimétrico para
suprir a necessidade de novos dosimetros OSL para dosimetria de aplicacbes

nucleares que utilizam de doses de até centenas de grays.
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