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RESUMO

Os dosimetros tridimensionais possibilitam a determinacdo de grandezas dosimétricas que possuem uma
distribuicdo volumétrica. Um exemplo ¢ o Fricke Gel, dosimetro baseado na solug¢ao Fricke convencional
que, por sua vez, € integrante de um sistema dosimétrico considerado padrao de referéncia em dosimetria
quimica de acordo com as normas da ISO/ASTM (International Organization for Standardization /
American Society for Testing and Materials). A determinagdo da dose absorvida no Fricke convencional é
feita mensurando a variagdo das concentragcdes dos componentes quimicos na solugdo, induzida pela
incidéncia de radiagdo ionizante. O dosimetro tridimensional Fricke Gel é obtido adicionando-se uma
matriz gelatinosa ao Fricke convencional, o que ocasiona uma restricdo dos componentes quimicos nesse
dosimetro, possibilitando fazer um mapeamento da dose absorvida pelo gel. Matrizes gelatinosas
constituidas por polimeros atualmente sdo muito estudadas e utilizadas por terem maior estabilidade em
relagcdo as gelatinas animais ou vegetais, bem estabelecidas na literatura. O 6xido de polietileno é um
polimero promissor como agente gelificante da solugdo Fricke por ter alta viscosidade, ser termoplastico e
altamente soltivel em agua. Neste trabalho foram analisadas as respostas dosimétricas do Fricke
gelatinizado com o oxido de polietileno com diferentes concentragdes. O objetivo desse estudo ¢
estabelecer uma concentragdo otimizada de polimero que seja de facil preparo, com menor custo ¢ que
fornega uma resposta dosimétrica adequada. Para isso, algumas propriedades fisicas do gel foram
avaliadas. Sua densidade foi determinada pelo método classico e a opacidade do gel foi avaliada pela
espectrofotometria por absor¢do molecular na regido do visivel. Propriedades mecanicas do material,
como viscosidade e deformagédo, foram obtidas por reometria. Ao considerar fatores como a consisténcia,
translucidez, facilidade de preparacdo e manuseio, a concentracdo de 6xido de polietileno mais adequada
para a aplicagdo como dosimetro tridimensional Fricke Gel foi a de 5 % m/V.

1. INTRODUCAO

A dosimetria quimica refere-se a determinacdo de grandezas radiologicamente relevantes, como
exposicao, kerma e dose absorvida, através de mudancas quimicas produzidas em um meio
devido a irradiagdo [1]. A utilizagdo de sistemas dessa natureza teve inicio com os filmes
fotograficos e, posteriormente, com a solugdo Fricke, descrita por Fricke e Morse em 1927 [2].
O dosimetro Fricke é uma solugdo aquosa de acido sulfurico e sulfato ferroso amoniacal, e seu
funcionamento é baseado na oxidagdo de ions ferrosos (Fe’") em ions férricos (Fe’"). Esse
processo se inicia com a radidlise da 4gua, ou seja, com a quebra das ligagdes de hidrogénio das
moléculas de H,O presentes na solugdo Fricke quando ha absor¢do de energia fornecida pela
radiagdo ionizante. As espécies produzidas na radidlise da 4gua reagem com os ions Fe®*
provindos do sulfato ferroso amoniacal da solugdo, transformando-os em Fe**. A produgdo de
ions férricos esta relacionada a energia incidente na solugdo, por unidade de massa, pela Eq. 1:
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Em que D é a dose absorvida pela solugdo Fricke, G(F°") ¢ o rendimento quimico de fons
férricos, p ¢ a densidade da solugdo Fricke, N, € o nimero de Avogadro ¢ e ¢é a carga do elétron.
Como descrito pela Eq. 1, a concentragdo de Fe’" depende linearmente da energia depositada
pela radiac@o ionizante incidente na solucdo Fricke e, por isso, € possivel inferir diretamente a
dose absorvida pela determinagdo da produgao de ions férricos [3].

Em 1984, Gore e colaboradores propuseram adicionar uma matriz gelatinosa na solugdo Fricke
convencional, assim como sugeriram um método de leitura para esse novo dosimetro, baseado
na técnica de ressondncia magnética nuclear, para possibilitar o seu uso para a realizacdo de
dosimetria tridimensional [4]. Alguns tipos de gelatinas foram propostos como matriz para a
solugdo Fricke, sendo a agarose e as gelatinas porcina e bovina as mais usualmente escolhidas
[3]. A utilizagdo de polimeros como agente gelificante esta se tornando cada vez mais frequente;
0 mais comumente encontrado é o alcool polivinilico [3]. O d6xido de polietileno (PEO —
Poly(Ethylene Oxide)) ¢ um candidato para ser utilizado como matriz gelatinosa da solucdo
Fricke por apresentar caracteristicas favoraveis para essa finalidade [5]. O objetivo geral deste
artigo € estabelecer uma concentragdo otimizada de PEO para o dosimetro Fricke tridimensional
que seja de facil preparo, com menor custo e que fornega uma resposta dosimétrica adequada.
Para a analise do gel, sua densidade, opacidade, viscosidade e deformagdo foram obtidas, para
diferentes concentragdes de polimero no volume do dosimetro.

1.1. Densidade

A solug@o Fricke, composta por 96,1 % de agua, em peso, ¢ amplamente utilizada como tecido
equivalente em medig¢Ges de calibragdo [6]. A equivaléncia de um material utilizado como
dosimetro com o tecido humano ¢ um fator vantajoso no processo de medi¢cdo de grandezas
dosimétricas pois, assim sendo, a aplicacdo de fatores de correcdo aos resultados obtidos ¢
evitada, otimizando o processo de medigdo. Para avaliar a equivaléncia do PEO-Fricke com o
tecido humano, caracteristicas do gel como sua densidade foi obtida.

1.2. Opacidade

As radiagdes ionizantes possuem a capacidade de penetrar a matéria e interagir com seus
atomos. Essas intera¢des sdo caracterizadas pela transferéncia de energia, total ou parcial, dos
fotons para o material, que sera absorvida pelos seus atomos. Como consequéncia desse
processo, o feixe de radiacdo sofrera atenuacdo, ou seja, sua intensidade inicial /, sera reduzida
a uma intensidade / de acordo com a Eq. 2.

e (2)
I=1e?”

Em que u é o coeficiente de atenuacdo linear, p é a densidade do material ¢ x é a distancia
percorrida pelos fotons no material [8].

A atenuacdo de um feixe de radiagdo apos ele percorrer certa distancia do PEO-Fricke ndo
irradiado tera influéncia no funcionamento do dosimetro principalmente quando algum método
optico for utilizado para sua leitura.

1.3. Deformacao ¢ viscosidade
Para a realizagdo de dosimetria tridimensional, o material a ser utilizado como dosimetro deve

apresentar uma estrutura que tenha pouca difusdo de suas moléculas. Algumas propriedades
mecanicas do material podem ser avaliadas para inferir a estabilidade estrutural do dosimetro
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apos sua irradiagdo. A deformagdo ¢ definida como qualquer mudanga nas dimensdes ou
geometria de um material quando ele ¢ submetido a uma tensdo externa. A manutengdo do
formato do dosimetro permite o mapeamento da dose absorvida por ele, ou seja, é possivel
identificar as regides em que energia foi depositada no volume util do material mesmo apods
certo tempo.

A avaliacdo da viscosidade de um fluido, que caracteriza sua resisténcia ao escoamento, &
essencial pois, para a realizagdo de uma leitura tridimensional, o dosimetro precisa manter sua
estrutura apos a irradiacdo.

2. METODOLOGIA

Para a analise do Fricke Gel gelatinizado com o PEO, géis com diferentes concentragdes de
polimero foram preparados. Inicialmente, a matriz gelatinosa foi preparada adicionando-se PEO
em agua tri-destilada nas seguintes concentragdes: 1 % m/V, 2 % m/V, 3 % m/V, 4 % m/V,
5% m/V, 6 % m/V e 7 % m/V. Para a dissolu¢cdo do PEO, a mistura foi sujeita a agitagdo e
aquecimento a 150 (5) °C por até 4 horas, a depender da concentra¢do do polimero. Ao longo
desse processo adicionou-se agua tri-destilada tendo em vista a evaporagdo do liquido. Apos a
dissolugdo quase completa de PEO, a mistura foi submetida a um banho de ultrassom em
temperatura ambiente com o intuito de eliminar bolhas de ar geradas com a agitagdo. Por
ultimo, uma solucdo Fricke com 1 mM de sulfato ferroso amoniacal, 0,4 M de acido sulftrico e
1 mM de cloreto de sodio foi preparada e, logo em seguida, foi adicionada na matriz gelatinosa
propor¢do de 75 % de matriz e 25 % de solugdo. O sistema foi agitado até a sua
homogeneizacdo e o PEO-Fricke foi mantido na geladeira para endurecimento por 24 horas.

2.1. Densidade

A densidade do PEO-Fricke com diferentes concentragdes foi obtida pela medigdo da massa e
volume do gel e, posteriormente, pelo calculo da razdo entre essas duas quantidades. Aliquotas
dos géis de diferentes concentracdes foram colocadas em cubetas de polimetilmetacrilato de
forma a completar totalmente seu volume util. As dimensdes da parte interna das cubetas foram
coletadas com um paquimetro para o calculo do volume dos géis. As massas dos géis foram
medidas em uma balanga analitica, da Mettler Toledo. A temperatura no momento da aquisi¢do
dos dados, fator de influéncia na densidade, foi de 25 (1) °C. Variagdes na preparacdo do PEO-
Fricke podem interferir no valor da densidade de um material e, por isso, uma incerteza do tipo
B foi atribuida ao valor calculado de densidade.

2.2. Opacidade

A atenuagdo de um feixe de luz pelo PEO-Fricke ndo irradiado foi analisada pela
espectrofotometria por absor¢do molecular na regido do visivel. Nessa técnica, a absorbancia de
um feixe de luz pelo gel € obtida apos esse feixe percorrer certa espessura da amostra ndo
irradiada. Foi utilizado um espectrofotometro modelo UV-mini 1240, da Shimadzu, que realiza
leituras na faixa de comprimento de onda no ultravioleta ¢ no visivel. A faixa de comprimento
de onda lida nos ensaios desse trabalho variou entre 200 nm e 900 nm. Esse equipamento esta
localizado no Laboratério de Dosimetria Luminescente, no Centro de Desenvolvimento da
Tecnologia Nuclear (CDTN).

2.3. Deformacdo e viscosidade

As propriedades mecéanicas do PEO-Fricke foram obtidas através de uma analise reologica. A
reometria ¢ uma técnica de medigdo bem estabelecida em que o comportamento mecanico do
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material ¢ avaliado quando ele é submetido a forg¢as externas. Para a realizacdo dos ensaios
deste estudo, um redmetro rotacional, modelo DHR 3 da T7A Instruments, instalado no
Laboratério de Caracterizagdo MGgrafeno (CDTN), foi utilizado. Neste redmetro do tipo
rotacional, a amostra ¢ colocada entre duas superficies e aplica-se uma rotacdo em uma delas.
Com o auxilio de transdutores, as medicdes de interesse sdo realizadas, como fluxo, viscosidade
e tensdo superficial. A geometria utilizada para as analises em questdo foi a cone-placa, isto &,
foi utilizada uma base lisa Peltier, com 50 mm de didmetro, € uma placa em cone com 2° de
angulo. O espagamento entre elas, para todas as concentragdes de PEO-Fricke, foi de 1,0 mm.
Os géis foram analisados no modo oscilatorio a uma frequéncia variando de 0 Hz até 10° Hz, a
uma temperatura constante de 20 (1) °C.

3. RESULTADOS
3.1. Densidade

Os valores obtidos de massa, volume e densidade para as diferentes concentragdes de PEO-
Fricke estdo apresentados na Tab. 1.

Tab. 1. Densidade do PEO-Fricke com diferentes concentragoes.

Concentracio Massa Volume Densidade
(% m/V) PEO-Fricke (g) | cubeta (cm™) (g em™
1 4,1314 (9) 3,50 (2) 1,180 (7)
2 4,2938 (9) 3,50 (2) 1,237 (7)
3 4,4927 (9) 3,50 (2) 1,284 (7)
4 4,4971 (9) 3,50 (2) 1,285 (7)
5 4,6407 (9) 3,50 (2) 1,326 (8)
6 4,7143 (9) 3,50 (2) 1,347 (7)
7 4,9868 (9) 3,50 (2) 1,425 (8)

Ao analisar a densidade dos géis, o PEO-Fricke com concentracdo de 1 % m/V tem o valor de
densidade mais proxima com a densidade da agua e, assim sendo, tem um comportamento
equivalente com o tecido humano. Esse resultado era esperado uma vez que a porcentagem de
agua tri-destilada nesse gel ¢ a maior se comparado com os géis de outras concentragdes.
Entretanto, os PEO-Frickes com baixas concentra¢des de polimero ndo sdo viaveis devido a sua
pouca gelatinizagdo. Os valores de densidade aumentam de acordo com o aumento da
concentragdo dos PEO-Frickes, uma vez que ha um aumento da massa de PEO nesses casos.

3.2. Opacidade

Os espectros de absor¢cdo das diferentes concentracdes de PEO-Fricke ndo irradiado estdo
apresentadas na Fig. 1.
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Fig. 1. Espectros de absor¢ao do dosimetro PEO-Fricke (ndo irradiado).

Os PEO-Frickes que tiveram menor absorbancia e, consequentemente, provocaram menor
atenuacao do feixe de luz incidente foram aqueles com concentragdo de 1 % m/V e 2 % m/V. O
gel que relativamente atenua mais a luz é o que possui concentracdo de 7 % m/V de PEO. Isso
era esperado uma vez que, segundo a Lei de Beer, expressa pela Eq. 3, a absorbancia, 4, ¢
diretamente proporcional a concentragdo, C, do analito da amostra.

A =£bC (3)

Em que ¢¢ a absortividade molar e b é o caminho 6ptico.

Espera-se que quanto menor a atenuag¢do da luz pelo PEO-Fricke ndo irradiado, maior o
contraste de tonalidade do dosimetro apds sua irradiagdo e, assim sendo, a obtengdo da dose
absorvida ¢ facilitada. Os géis com maiores concentragdes, apesar de apresentarem maior
consisténcia, atenuam consideravelmente a luz e, consequentemente, informagdes relevantes
devidas a irradiacdo sdo ocultadas, diminuindo a sensibilidade do dosimetro.

3.3. Deformacao ¢ viscosidade

A Fig.2 apresenta a tensdo de cisalhamento medida nas diferentes concentragdes de PEO-Fricke
em funcdo da taxa de cisalhamento a que foram submetidos.

Essa varia¢do ndo-proporcional da tensdo de cisalhamento com a taxa de deformagdo evidencia
um comportamento ndo-newtoniano do PEO-Fricke. Os géis com menores concentragdes de
PEO, com 1 % m/V e 2 % m/V, apresentam tal variagdo ndo tio evidente, uma vez que € grande
a propor¢do de agua nessas misturas, um fluido tipicamente newtoniano. Em um fluido
newtoniano, a medida que se aumenta a taxa de deformagdo a que o material é submetido, sua
tensdo de cisalhamento aumenta proporcionalmente a taxa de deformagdo. Assim sendo, a
viscosidade desse fluido permanece constante com o tempo [8].

A deformac¢do do PEO-Fricke é um fator de escolha da concentrag¢do de polimero predominante,
uma vez que o propoésito da utilizacdo desse gel ¢ fazer um mapeamento tridimensional da dose
absorvida. Por isso, as concentragdes de PEO-Fricke que apresentam maiores tensdes de
cisalhamento, isto é, menores deformacdes, como as de 5 % m/V, 6 % m/V e 7 % m/V, sio as
mais adequadas.
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Fig. 2. Deformacdo do dosimetro PEO-Frick com diferentes concentragdes.

A Fig.3 apresenta a viscosidade das diferentes concentragcdes de PEO-Fricke em funcédo da taxa
de cisalhamento fornecida.
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Fig. 3. Viscosidade do dosimetro PEO-Frick com diferentes concentragdes.

E possivel perceber, para todas as concentragdes de PEO-Fricke analisadas, uma diminui¢do da
viscosidade do gel a medida que a taxa de deformag¢do aumenta com o tempo. Quando um
fluido ¢ submetido a uma tensao de cisalhamento, os emaranhamentos formados pelas cadeias
poliméricas sdo desfeitas e, como consequéncia, a resisténcia do fluido ao escoamento diminui.
Esse fendmeno ¢é caracteristico de materiais pseudoplasticos. Uma vez que o PEO-Fricke ndo
sera submetido a tensdes externas durante sua utilizacdo, a pseudoplasticidade apresentada por
ele ndo afetara o funcionamento adequado do dosimetro.

A medida da resisténcia de um fluido pode ser medida pela viscosidade relativa a taxa de
deformacao igual zero (viscosidade zero shear, 1,). O valor de 7, esta relacionada ao ntimero de
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emaranhamentos intermoleculares presente no gel ndo submetido a tensGes externas.
Considerando esse parametro, o PEO-Fricke com maior resisténcia ¢ o feito com a concentragédo
de 7 % m/V. As concentragdes de Fricke feitas com 1 % m/V e 2 % m/V de polimero
apresentaram as menores viscosidades dentre as concentracdes produzidas. A viscosidade dos
PEO-Frickes com 4 % m/V e 5 % m/V de concentragdo ficaram proximas entre si, assim como
as concentragdes com 6 % m/V e 7 % m/V. Os PEO-Frickes com maiores valores de
viscosidade sdo mais interessantes para a utilizacdo como dosimetro tridimensional pois a
difusdo de ions Fe’* produzidos apds a irradiagdo, nesses casos, ¢ relativamente menor,
possibilitando a determinagdo da localizagdo espacial de incidéncia do campo de radiagdo no
material.

4. CONCLUSAO

Neste estudo, algumas caracteristicas do PEO-Fricke, dosimetro baseado na solugdo Fricke e
gelatinizado com o 6xido de polietileno, foram avaliadas com o objetivo de estabelecer uma
concentragdo otimizada deste polimero na composigao do gel.

Ao considerar as propriedades mecénicas, como deformacado e viscosidade, as concentragdes de
PEO-Fricke com 6 % m/V e 7 % m/V de polimero apresentaram um comportamento semelhante
entre si. Esse comportamento, por sua vez, mostra a possibilidade da utilizacdo do gel com essas
concentragdes como dosimetro tridimensional. Ao analisar a opacidade do PEO-Fricke com
essas concentra¢des, ocorre consideravel atenuagdo do feixe de luz na concentragdo de 7 %
m/V, o que pode dificultar a leitura optica do dosimetro apos sua irradiagdo. O PEO-Fricke com
concentragdo de 6 % m/V de polimero apresenta menor opacidade, porém ha consideravel
dificuldade de preparo dessa concentragdo. Nesse caso, a solu¢do demandou um longo tempo de
agitacdo e aquecimento, o que gerou grande quantidade de bolhas de ar, causando uma ndo
homogeneidade no gel. O PEO-Fricke com concentracdo de 5 % m/V, apesar de apresentar
deformacao e viscosidade abaixo dos geis com maiores concentragdes, apresenta relativamente
menor opacidade e maior facilidade de preparo e manuseio. Por isso, ao considerar os fatores,
como a consisténcia, translucidez e facilidade de prepara¢do e manuseio, a concentragdo de
PEO mais otimizada e que ¢ adequada para a aplicacdo como dosimetro tridimensional foi a de
5% m/V.
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