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Caracterizacdo do CaS0O4:Th,Ag para dosimetria OSL
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Resumo: Embora a dosimetria por OSL seja bem conhecida, o uso dessa técnica tem sido pouco difundido
devido a limitacdo de materiais. Conforme resultados da literatura, a prata como co-dopante em matrizes de
CaSO4 dopado com terras raras proporciona um aumento da intensidade das emissdes luminescentes em
comparagcdo aos materiais sem a prata. Sendo assim, como ndo hé relatos sobre a caracterizagdo estrutural e
dosimétrica do CaSOa4:Tb com a incorporagdo de prata, a proposta do presente trabalho foi produzir e
caracterizar policristais de CaSO4 dopado com térbio e co-dopado com O6xido e nanoparticulas de prata. Os
fosforos apresentaram uma cuna tipica de decaimento exponencial de OSL. As amostras de
CaS0a4:Th,Ag(nanoparticula) apresentaram sensibilidade OSL cerca de 4 vezes mais intensa em compara¢cao com
CaSO0a4:Th,Ag(sxido). Ambas as amostras apresentaram curva dose resposta linear na faixa de dose observada
e limite inferior de deteccao (LID) de 9 mGy para o CaSOa:Th,Ag(nanoparticula) € 32 MGy para 0 CaSOa4;Th,Ag(sxido).
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Abstract: Although the OSL dosimetry was well-known, the use of these technique has been little diffused due
to the limitation of materials. According to literature results, silver as a co-dopant in the CaSO4 matrix doped
with rare-earth provides an increase in the intensity of luminescent emissions compared to materials without
silver. Thus, as there are no reports on the structural and dosimetric characterization of CaSO4:Tb with the
incorporation of silver, the purpose of this work was to produce and characterize CaSOa4 polycrystals doped with
terbium, and co-doped with silver oxide and silver nanoparticles. The phosphors show a typical exponential
OSL decay. The samples of CaSOa4:Th, Ag (nanoparticle) Showed OSL sensitivity about 4 times greater compared
to CaS0a4:Th,Ag(sxido). Both samples presented a linear dose response curve in the measured dose range and
lower detection limit of 9 mGy for the CaSO4:Th,Ag (nanoparticle)and 32 mGy for the CaSOa:Th,Ag(oxide).
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Introducdo: Como dosimetro termoluminescente, o CaSOa4 tem sido um material vastamente estudado nas
Ultimas décadas [1]. Recentemente também tém sido feitas investigacdes ao incorporar novos elementos como
co-dopantes nessa matriz [2]. Levando em consideracdo que a diversidade de materiais disponiveis para
dosimetria OSL (luminescéncia oticamente estimulada, do inglés optically stimulated luminescence) ainda é
bastante limitada em comparacdo com a dosimetria termoluminescente, esse trabalho tem como objetivo abrir
novas frentes de estudo, ja que, ultimamente, pesquisas comprovam que o CaSOa4 também pode ser utilizado
por meio da técnica OSL, o que aumenta a importancia desse material no campo da dosimetria de radiagao [3-
4]. Com o intuito de alcancar as melhores propriedades OSL dos materiais, realizou-se o estudo da emisséo
OSL em funcdo do dopante e da concentragdo do co-dopante. Para isso, foram produzidos e caracterizados
cristais de CaSO4 dopado com térbio (CaSOa4:Th) e amostras com uma segunda dopagem de Oxido de
prata(CaS0a4:Th,Ag(sxido)) € nanoparticulas de prata (CaSOa4:Th,Ag(nanoparticula)), com a finalidade de correlacionar
e ampliar os conhecimentos sobre este material, levando em consideracdo que ndo ha relatos, na literatura,
do uso dessas amostras na dosimetria OSL.

Métodos: A preparacdo das nanoparticula de prata (NPsAg) foi realizada através da sintese proposta por Lee
e Meisel [5], que se baseia na reducdo quimica de ions de prata (AgNOs), usando citrato de sdédio
(Na3CeHs507.2H20) como reagente redutor e estabilizante. Os policristais de CaSOa4:Th,Ag(sxido) €
CaS0a4:Th,Ag(nanoparticula) foram preparados utilizando a rota de evaporagdo lenta aprimorada por Junot [6]. Para
a co-dopagem com prata, utilizou-se nanoparticulas de prata (NPsAg) e Oxido de prata (Ag20). Os ions de
térbio e os co-dopantes foram incorporados na matriz em concentragdes de 0,01 mol%, 0,05 mol% e 0,1 mol%.
Para a caracterizacdo estrutural das amostras foram realizadas andlises de difracdo de raios X (DRX),
absorcao UV-Vis e microscopia eletrénica de varredura (MEV).

A avaliagdo do sinal OSL foi realizada na leitora TL/OSL da Risg (Risg National Laboratory, Denmark). As
amostras foram irradiadas com uma fonte beta de °Sr/%0Y com taxa de dose de 0,35 Gy/mim. O sinal OSL foi

medido logo apés a irradiagdo, em modo de onda continua e tempo de integracédo de 40 s. LEDs azuis (emissao
em 470 nm) foram utilizados como luz de estimulagéo
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Resultados: Indicios da formacdo das NPsAg foram observados ao longo do processo de sintese. A absorgdo
no UV-Vis mostrou uma banda de ressonancia plasmonica caracteristica de nanoparticulas de prata, com seu
maximo em torno de 425 nm, indicando a presenca de nanoparticulas aproximadamente esféricas [7]. Andlises
de DRX confirmaram a formacéo de prata metalica de estrutura cubica de face centrada (FCC), de acordo com
o padrao de referéncia JCPDS (Joint Committee on Powder Diffraction Standards de N°:00-004-0783). Usando
a equacdo de Scherrer [8], o tamanho de cristalito para o plano cristalografico foi estimando em 31,5 nm. No
DRX das amostras de CaSOs4, é possivel observar a formagdo de uma Unica fase com simetria ortorrdmbica
de grupo espacial Amma e picos de difracdo e intensidades relativas correspondentes a estrutura da anidrita.
As imagens de MEV denotam pastilhas com superficie homogénea, coesa e com baixa porosidade.

Para ambos os materiais, a emissdo OSL mais intensa foi exibida para concentra¢des de 0,1 mol%, sendo que
as amostras de CaS0a4:Th,Ag(nanoparticula) apresentaram sensibilidade 4 vezes maior em comparagcdo com as
amostras de CaS0Oa4:Th,Ag(sxido). AS curvas dose-resposta dos compostos apresentaram comportamento linear
dentro do intervalo de dose absonvida analisado (0,169 Gy a 10 Gy). Foi calculada dose minima detectavel de
9,67 mGy para o0 CaSOa4:Th,Ag(nanoparticula) € 31,44 mGy para 0 CaSOa4:Th,Ag(sxido).

Discussdo e Conclusdes: Conforme esperado, os cristais de CaSOa4:Th,Ag(nanoparticula) apresentaram maior
sensibilidade OSL que os cristais de CaS0a4:Th,Ag(sxido). As andlises de OSL mostraram que a introducdo de
prata na matriz provoca atraso na exponencial de decaimento OSL dos compostos, apresentando uma taxa de
decaimento lenta. Esse comportamento ocorre em decorréncia da recaptura das cargas liberadas nas
armadilhas mais profundas pelas armadilhas mais rasas antes da recombinacdo. Isso se da devido a
incorporagdo da prata na matriz, que favorece o surgimento de centros de recombinagdo mais profundos. O
mesmo comportamento foi observado em amostras de CaSO4:Eu,Ag [9] e CaS0O4:Tm,Aqg [10].
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