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MATERIALS E EQUIPAMENTO

CAPITULO 2

DEFINICAO DOS PARAMETROS DE IRRADIACAO

2.1 - MATERIAIS E EQUIPAMENTO

Os dosimetros, em polimetilmetacrilato (PMMA), para controlo da dose de radiacdo
gama absorvida (estudos dosimétricos e preparacdo de amostras), foram fornecidos pela
Harwell Dosimeters Limited (Inglaterra). Foram utilizados trés tipos de dosimetros de acordo
com o intervalo de dose de trabalho:

1) Red Perspex 4034: Lotes EV e HA; intervalo de leitura [5-50 kGy]; dimensdes: 30 mm x

11 mm x 3+0,55 mm; Ageiwuray= 640 nm; incerteza < 2,0%.

ii) Amber Perspex 3042: Lotes M e P; intervalo de leitura [1-30 kGy]; dimensdes: 30 mm X

11 mm x 3+0,55 mm; Ageituray= 651 nm; incerteza < 2,5%.

iii) Gammachrome YR: Lotes 6 e 63; intervalo de leitura [0,1-3 kGy]; dimens&es: 30 mm x 11

mm x 1,7 mm (nominal); Ageitura)= 530 nm; incerteza < 3,0%.

O etanol, de grau técnico, foi fornecido pela Labsolve (Portugal).

As ampolas para acondicionamento das amostras foram construidas a partir de tubo em
vidro Schott Duran (vidro borosilicato inerte) com @.= 30 mm e e= 1,5 mm.

A leitura da absor¢@o 6ptica dos dosimetros nos respectivos comprimentos de onda de
leitura foi feita recorrendo a um espectrofotémetro UV-Visivel da marca Shimadzu, modelo
UV-260; A € [190, 900 nm]; resolucdo: 0,1 nm; SN: 1231721.

A espessura dos dosimetros foi medida com um micrémetro Mitutoyo, modelo 2046L;

precisdo: 0,01 mm; SN: 814286.
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CAPITULO 2 - DEFINICAO DOS PARAMETROS DE IRRADIACAO

2.2 - UNIDADE DE IRRADIACAO GAMA DO INSTITUTO TECNOLOGICO
E NUCLEAR

A unidade de irradiacdo gama do Instituto Tecnolégico e Nuclear (ITN), Unidade de
Tecnologias de Radiacdo (UTR), é uma instalacdo de dimensdo semi-industrial de irradiacao
continua, com fonte de co.

Como unidade de irradiacdo gama transmite energia radiante, medida em dose
absorvida, a qual ¢ utilizada de forma segura, econémica e fidedigna, no tratamento de uma
grande variedade de produtos [Kotler, 1989].

A UTR encontra-se em funcionamento no Campus de Sacavém desde Novembro de
1988. A sua actividade industrial tem-se centrado particularmente na esterilizagdo de produtos
médico-cirirgicos de uso unico, matérias-primas e embalagens de uso farmacéutico, na
reducdo da flora microbiana de especiarias, plantas medicinais e rolhas de cortica e na
desinfestacdo de frutos secos [Mendes et al., 1990; Cavaco et al., 1991; Andrade et al., 1995;
Pol6nia et al., 1998]. Ao longo dos seus quase vinte anos de operacdo tem mantido
igualmente, uma colaboragdo intensa com grupos de investiga¢do nacionais e estrangeiros,
nas areas da interac¢@o da radiacdo gama com os materiais, € na aplicagdo de métodos de
Monte Carlo em simulagio de geometrias de irradiagdo e distribuicio de dose para

planeamento de irradiacdes gama [Oliveira et al., 2000a ; 2004]

Figura 2.1: Vista panorédmica da instalagdo de irradiacdo gama (UTR) do Instituto Tecnoldgico e
Nuclear.

A unidade de irradiacdo gama é uma instalagcdo de fonte auto-seldvel com um irradiador

planar de fonte seca, cuja actividade nominal é de 1,5%x10' Bq (405 kCi). O irradiador
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UNIDADE DE IRRADIACAO GAMA DO INSTITUTO TECNOLOGICO E NUCLEAR

consiste numa estrutura paralelepipédica quadrangular com uma drea total de 0,864 m?, que
comporta trinta tubos de aco-inox com 16 mm de didmetro interno, para acondicionamento
dos lapis de %Co. Estes sdo pequenos tubos (81 mm de comprimento e 11 mm de didmetro
externo), também de ago-inox, onde se encontram os elementos de 60Co, duplamente selados e
encapsulados. A sua selagem e encapsulamento seguiram as normas ISO 1677 e ISO/TR 4826
para testes de fugas em fontes radioactivas seladas [ISO, 1977; 1979], de forma a evitar,
fundamentalmente, a contaminag@o radioactiva. O irradiador permite o acondicionamento de
duzentos e noventa e seis lapis de “°Co com estas caracteristicas. Inicialmente foi carregado
com cento e cinquenta e seis l4pis, os quais perfaziam uma actividade total, em Novembro de
1988, de 10,95><1015 Bq (295,65 kCi) [Mendes et al., 1990; Cavaco et al., 1991].

A geometria de acondicionamento dos lapis de ®°Co no irradiador foi definida com base
na optimizag@o do campo de radiacdo dentro da cAmara de irradiagdo [Mendes et al., 1990]. A
optimizacdo € func@o da geometria da cidmara, da posicio e movimento dos materiais em
torno do irradiador, assim como da composi¢éo e densidade daqueles [Oliveira et al., 2002].

Na posi¢do de armazenamento o irradiador encontra-se recolhido num sarcéfago
blindado, o qual consiste num poco de betdo revestido com blocos de ferro, com refrigeracao
por circulacdo de dgua em tubos de aco-inox. O transporte do irradiador até a posicdo de
irradiacdo € assegurado por um sistema electromecanico [Mendes et al., 1990].

Este conjunto faz parte integrante da camara de irradiacdo (vd. Figura 2.2). Esta consiste
numa estrutura em betdo de alta densidade (2,23 g‘cm'3 ), com uma area total de 30,75 mz,
delimitada por paredes de espessura entre 1,8 e 2,0 m, as quais funcionam como um escudo
bioldgico contra as radiacdes. O escudo bioldgico integra ainda um labirinto com 23,3 m de

extensdo, através do qual se acede ao interior da cAmara de irradiagdo [Mendes et al., 1990].

O processo de irradiacdo de cargas industriais decorre usualmente em modo continuo,
sendo os produtos a irradiar transportados através de um monocarril, a uma velocidade
constante de 6,7 m-min”', em trinta e oito contentores. Estes contentores sdo carregados e
descarregados automaticamente através de um sistema roboético electropneumaético, podendo
acomodar na vertical quatro caixas de 40x40x40 cm’ (caixa padrdo), ou duas de 40x40x85
cm’ [Andrade er al., 1995]. No interior da cAmara de irradiacdo os contentores dispdem-se em
quatro filas paralelas, duas de cada lado do irradiador, de sete contentores cada, totalizando
vinte e oito posi¢des de irradiacdo. Os restantes contentores encontram-se ao longo do trajecto

em posicdes de espera (vd. Figura 2.2) [Mendes et al., 1990].
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Um ciclo de irradiacdo completo engloba duas entradas dos materiais dentro da camara,
o que perfaz um total de cinquenta e seis posi¢des de irradiacio diferentes. No primeiro semi-
ciclo, o produto percorre as vinte e oito posicdes disponiveis nos dois niveis superiores dos
contentores. No segundo semi-ciclo, o produto passa para os dois niveis inferiores, sendo
colocado novo produto (nao irradiado) nos outros dois niveis (superiores), € volta a percorrer
as vinte e oito posicdes de irradiacdo. Durante o percurso no interior da cAmara as caixas com
produto vdo “mostrando”’sucessivamente as faces anterior e posterior a fonte, sofrendo uma
rotacdo forcada de 180° entre a 14* e a 15% posi¢cdes [Mendes er al., 1990]. Estes
procedimentos tém por objectivo assegurar uma melhor distribui¢do de dose no produto.

Na situac@o em que as cargas industriais nao preenchem o total de posi¢des disponiveis
sdo utilizadas caixas simuladoras de produto a irradiar, dummies. Estas caixas sdo cheias com
um material (normalmente papel de jornal), cujo coeficiente de absor¢do massico de radiacdo
¢ idéntico ou muito préximo ao dos produtos tratados na unidade. O peso das dummies

corresponde ao peso médio das caixas que os diferentes produtos a irradiar apresentam.

Figura 2.2: Diagrama 3D da camara de irradiacao e labirinto da UTR (adaptado de [Mendes et al., 1990]).
1 - Irradiador; 2 - Escudo biolégico; 3 - Posigbes de irradiacdo em ciclo; 4 - Posi¢cdes de espera;
5 - Sistema electropneumatico de carga, rearranjo e descarga dos contentores; 6 - Trajectoria dos
produtos em ciclo de irradiagao.

O tempo de exposicdo dos produtos a radiagdo, em cada uma das vinte e oito posi¢des
disponiveis, Dweel-Time, € calculado de acordo com a dose final de radiacdo pretendida e
com as caracteristicas de cada produto (densidade e coeficiente de absorcdo mdssico de

radiag@o) [Hubbell, 1992; McLaughlin et al., 1989].
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A irradiacdo de pequenas cargas industriais (em quantidade e/ou dimensdao) pode
decorrer extraordinariamente em regime estaciondrio. Neste caso, os produtos sdo irradiados
nos contentores frontais ao irradiador e posicionados manualmente. Este modo de operacdo
origina paragens frequentes e a alteracdo dos pardmetros normais de irradiagdo, factores que

tornam muito dificil conciliar a irradia¢do de produtos diferentes.

O controlo automatico da operagdo da cimara de irradiacdo é assegurado por trés
autématos que sincronizam os sistemas bases de operagdo: processo de irradiacdo
(movimento do irradiador, movimentagdo de cargas), acondicionamento de produto nos
contentores e sistemas de seguranca. A interface para o utilizador ¢ feita através de um PC,
localizado na sala de comando, a partir do qual é possivel monitorizar todas as operagdes em
curso, assim como podr em pratica medidas de intervencdo correctivas quando necessarias

[Mendes et al., 1990; Andrade et al., 1995].
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Figura 2.3: Movimentagao de cargas para a cdmara de irradiacéo.
a) Sistema de carga, rearranjo e descarga de contentores; b) Entrada do labirinto; ¢) Contentor em
transito no labirinto; d) Contentores em posigao paralela ao irradiador.

O funcionamento seguro e eficaz da UTR é garantido através da existéncia de um
sistema de seguranca radioldgica redundante, associado a um protocolo operacional bem
definido.

O sistema de seguranga radioldgica engloba detectores de radia¢do no interior da cAmara
de irradiacdo (duas camaras de ionizacdo), no labirinto de acesso a cimara (dois detectores de
Geiger Miiller) e a entrada do labirinto (dois detectores de Geiger Miiller), os quais sdo

monitorizados a partir da sala de comando. A informacdo sobre o estado do irradiador
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(funcionamento e posi¢do na sua trajectéria) € fornecida por indicadores luminosos e
mecanicos. Existem ainda sistemas integrados de seguranca que previnem a entrada
inadvertida de pessoas dentro da camara de irradiacdo. Estes consistem em duas portas em
vidro acrilico de actuag@o hidrdulica e uma plataforma de contacto a entrada do labirinto, e
um conjunto de cinco células fotoeléctricas colocadas imediatamente a seguir. Estes sistemas
ao serem accionados com o irradiador em posicdo de operacdo, fazem-no recolher de
imediato, por accdo da gravidade, a posi¢do de armazenagem, e pdem em funcionamento
alarmes sonoros e luminosos. Ao longo do labirinto existem ainda trés interruptores de

press@o que permitem ao operador a recolha manual do irradiador em caso de emergéncia.

Figura 2.4: Sistemas de seguranga e controlo da UTR.
a) Sala de comando (monitorizagdo dos niveis de radiagao, consola de comando principal e
interface de controlo via PC); b) Camaras de ionizacao instaladas na camara de irradiacao.

O controlo da temperatura no sarc6fago de armazenagem do irradiador é assegurado por
dois sistemas redundantes de circulacio de dgua refrigerada em circuito fechado. Dois
sistemas de ventilagdo for¢ada (extraccdo e injec¢do de ar arrefecido), também em modo de
funcionamento redundante, asseguram a renovacdo permanente da atmosfera dentro da
cimara, extraindo o ozono que se forma durante o processo de irradiagdo gama. Estes dois
sistemas em conjunto permitem manter a temperatura dentro da célula de irradiagdo a uma

temperatura adequada a operacdo (ndo superior a 25 °C) [Mendes et al., 1990].

Relativamente as normas de seguranga de operacdo, a regra fundamental estd associada
ao seu inicio. Existe uma chave tinica com a qual sdo accionados dois interruptores que

permitem dar inicio ao processo de irradiagdo. O primeiro interruptor € actuado pelo operador
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dentro da camara, apds inspec¢do da mesma e verificacdo da sua conformidade (correcto
posicionamento dos materiais para irradiar e inexisténcia de pessoas dentro da camara). O
segundo interruptor € actuado na sala de comando, passado no maximo um minuto apds
ligacdo do primeiro interruptor. Entre a ligacdo dos dois interruptores, um forte sinal sonoro
avisa sobre a proximidade de entrada em funcionamento do irradiador. Se a actuacdo dos dois
interruptores demora mais de um minuto, o procedimento de inicio de operacdo tem de ser
repetido. No inicio de operacdo, as portas em acrilico a entrada do labirinto sdo igualmente
actuadas por esta chave.

A chave tnica encontra-se presa a um detector de radiacdo portatil (detector de
operacdo) que acompanha sempre o operador, nas suas deslocagdes ao interior da cidmara de
irradiacdo. Este detector é testado a entrada do labirinto numa fonte de referéncia de césio 137
com 3.7x10° Bq (10 mCi) (actividade reportada a Novembro de 1988) [Mendes et al., 1990;
Andrade et al., 1995; Ferreira et al., 1999].

Os procedimentos basicos para entrar na camara de irradiagdo, os quais se encontram
afixados em local bem visivel, podem ser resumidos da seguinte forma: i) ser portador de
dosimetro pessoal; ii) ter atencdo a sinalizagdo mecanica, sonora e luminosa; iii) verificacao
dos niveis de radiag@o no interior da camara de irradiag¢@o e no labirinto, e v) verificagdo do

funcionamento do detector de operag@o na fonte de referéncia.

Durante os seus quase vinte anos de actividade, a UTR foi sendo submetida a processos
de melhoramento tecnoldgico que permitiram a sua modernizacdo progressiva. Desta forma a
unidade foi sendo capaz de dar uma resposta com qualidade as novas solicitagdes e exigéncias
no processamento de materiais (industria e investiga¢do) por radiacdo gama.

No inicio de 2003, a UTR, ao abrigo de um contrato de Cessdo de Exploragéo, passou
para administracdo privada da empresa CHIP (Centro de Higieniza¢do por lonizagdo de
Produtos, S.A.). Em Novembro desse mesmo ano, o irradiador da UTR, entdo com uma
actividade de 15,22><1014 Bq (41,08 kCi), o que tornava invidvel a sua exploragdo comercial,
recebe novo carregamento de %Co. A sua actividade de operacdo passou entdo a ser de
10,91><1015 Bq (294,92 kCi), praticamente a mesma com que iniciou a seu funcionamento em
Novembro de 1988.

A UTR continua a ser uma unidade tinica no nosso pais e, ainda que sob exploracgio
privada, continua a ser intensivamente utilizada em irradiacdes com objectivos de

investigacao.
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2.3 - DEFINICAO DAS GEOMETRIAS DE IRRADIACAO

O plano de trabalho proposto exigia a realizacdo de um grande nimero de sessdes de
irradiacdo gama, em condicdes concilidveis com o modo de funcionamento em continuo da
unidade. Estas irradiacdes requeriam geometrias de irradiacdo fixa, com débitos de dose
baixos (<1,0 kGy-h'l), boa uniformidade de dose, a possibilidade de efectuar irradia¢des de
réplicas em simultidneo e, como imperativo, sem interferéncia com o sistema de irradiacdes
industriais em modo continuo (sob rotina).

Para a defini¢do das geometrias de irradiacdo tomou-se como referéncia alguns estudos
ja realizados na UTR, relativos a irradiacdo de amostras poliméricas de pequena dimensdo em
geometrias especiais [Ferreira, 1994; Ferreira e Casimiro, 1998]. Estes dados permitiram fazer
uma escolha mais selectiva dos locais dentro da camara, onde seria possivel conjugar as
condicdes experimentais de irradiacdo exigidas. A definicdo das geometrias de irradiacio
envolveu assim duas fases fundamentais:

i) Projecto e constru¢do de estruturas suporte e porta-amostras em madeira, e de

sistemas de acondicionamento das amostras, adaptdveis aos locais seleccionados e,

ii) Estudo dosimétrico das posicdes de irradiagdo disponiveis em cada local

seleccionado.

O facto de no decorrer do trabalho experimental o irradiador da UTR ter recebido novo
carregamento de ®*Co, implicou a realizacdo de dois estudos de definicdo de geometrias de
irradiacdo. Este “episddio”, ndo previsto inicialmente, obrigou a um trabalho acrescido de

cerca de cinco meses para estudo de novas geometrias de irradiagdo.

2.3.1 - Locais e Estruturas Suporte para Acondicionamento e Irradiacao das

Amostras Poliméricas

Os estudos iniciais de defini¢do das geometrias de irradiagdo foram realizados com o
irradiador ainda com o carregamento original de %Co. A sua actividade, em Maio de 2003,

era de 16,26x10"* Bq (= 44 kCi).
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A principal referéncia dosimétrica para definicdo das novas grelhas de irradiacdo com
débitos de dose inferiores a 1,0 kGy-h™ foi uma geometria, G1, localizada numa posi¢io
paralela ao irradiador, no corredor esquerdo, entre as filas de contentores e a parede do escudo
biolégico. Como estrutura suporte nas irradiacdes realizadas neste local era utilizada uma
estante em madeira com cinco prateleiras (niveis), as quais foram adaptados cinco porta-
amostras com capacidade para quatro amostras cada. Estas estruturas, construidas em
contraplacado maritimo, foram concebidas de forma a sé poderem ser deslocadas
horizontalmente, sempre em posi¢cdo paralela ao irradiador, mantendo as amostras em posicao
fixa e reprodutivel durante as irradiacdes. Este conjunto definia uma grelha com vinte
posi¢cdes de irradiacdo (vd. Figuras 2.5 a 2.9), em que os contentores e respectiva carga
funcionavam como barreira fisica absorvente da radiacdo. Os valores de débito de dose nesta
geometria foram obtidos por dosimetria de Fricke, com a camara totalmente preenchida com

dummies cheias com 6,5 kg de papel de jornal [Ferreira, 1994].
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Figura 2.5: Diagrama da estante utilizada como estrutura suporte na geometria de irradiagao G1.
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Figura 2.6: Diagrama dos porta-amostras adaptados as prateleiras da estante.
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Figura 2.7: Identificagéo das posi¢oes de irradiagdo na estante em G1.
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Para acondicionamento das amostras a irradiar foram utilizadas ampolas de vidro,
propositadamente fabricadas na Oficina de Vidro do ITN, a partir de tubo em pyrex. As

ampolas foram projectadas com forma e dimensao adaptadas aos porta-amostras utilizados em

G 1. Foram construidas dois tipos de ampolas:

i)Ampolas para irradiacdo em atmosfera normal (na presenca de oxigénio):

Dovi=30 mm; @;= 27 mm; e= 1,5 mm; h= 125 mm.

ii) Ampolas para irradiacdo em atmosfera rarefeita (na auséncia de oxigénio):

D..=30 mm; @,,= 27 mm; e= 1,5 mm; A= 200 mm.

As ampolas para irradiacio das amostras em atmosfera rarefeita apresentam dois
constrangimentos de sec¢do na parte superior, as quais permitem a sua selagem a chama e

posterior abertura. Estas ampolas terminam com um esmerilado macho 19/26 para conexao

com a linha de vazio.
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Figura 2.8: Ampolas em pyrex para irradiacdo das amostras em atmosfera normal e em atmosfera

rarefeita.

As ampolas para irradiacdo em atmosfera normal foram também utilizadas nos estudos

dosimétricos para caracterizacdo das geometrias de irradia¢do, suportando no seu interior os

dosimetros em posicdo central vertical. O volume de enchimento equivalente ao

acondicionamento das amostras poliméricas foi preenchido com cilindros de poliestireno

expandido (esferovite).
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Em consequéncia do decaimento do %Co, e da necessidade de dispor continuamente de
posicdes de irradiacdo com os débitos de dose seleccionados, procedeu-se ao estudo de mais
geometrias de irradiacdo. Mesmo pretendendo-se posi¢cdes de irradiacdo com débitos de dose
<1,0 kGy-h™, a baixa actividade do irradiador obrigou 2 procura de locais de irradiacdo mais
préximos do irradiador.

Foram entdo estudados mais dez locais de irradiacdo, sempre em posicdes paralelas ao
irradiador, cinco dos quais ao nivel do solo por baixo dos contentores de transporte de cargas,

e os outros cinco sobre a rede de protec¢do do irradiador (vd. Figuras 2.9 e 2.10).
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Figura 2.9: Diagrama de localizagado das geometrias de irradiagao no solo; (G1 a G6: Geometrias de
irradiacdo 1 a 6).

Em ambas as situa¢des foram utilizados os mesmos porta-amostras e ampolas para
acondicionamento das misturas reagentes. Os porta-amostras, em grupos de trés, foram
alinhados horizontalmente, definindo doze posi¢des de irradiagdo cada. Para as irradiacdes
sobre a rede foram projectados outros suportes, construidos em madeira de pinho, os quais

permaneciam suspensos horizontalmente em posicao fixa sobre a rede (vd. Figura 2.11).
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Figura 2.10: Diagrama de localizagdo das geometrias de irradiagdo sobre a rede de proteccao do
irradiador; (G7 a G9: Geometrias de irradiagcdo 7 a 9 do lado direito do irradiador; G10-D/E: Geometria
de irradiacdo 10, do lado direito e do lado esquerdo do irradiador, respectivamente).

Figura 2.11: Estruturas suporte (para suspensao sobre a rede de protecgdo do irradiador) e
porta-amostras utilizadas na primeira fase das irradiagoes.
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Apés o recarregamento da fonte de

%Co, houve que proceder ao estudo de novas

geometrias de irradiacdo. A reposicio da sua actividade para 294 kCi (aprox.) obrigou entdo a

procura de locais bastante afastados do irradiador, e sempre interpondo os contentores e

respectiva carga como barreira fisica absorvente da radiacao.

Nestas condigdes, os débitos de dose em cada posi¢do de irradiagdo definida sdo funcdo

do coeficiente de absor¢do mdssico de radiagdo do produto em irradiacdo normal. Em

consequéncia, as geometrias de irradiacdo ndo seriam reprodutiveis com cargas de natureza

diferente a funcionarem como barreira absorvente.

Com base nesta condicionante, todas as novas geometrias de irradiagdo foram estudadas

tendo como barreira absorvente o produto mais intensivamente tratado na UTR apds a recarga

do irradiador, rolhas de cortica. Como dummies a UTR passou a utilizar caixas com a mesma

dimensdo (caixa padrdo) e peso das caixas com rolhas, mas cheias com desperdicio de

aglomerado de cortica. Assim, carga e dummies t€tm a mesma densidade e natureza, logo

coeficientes de absor¢do massico de radiacdo idénticos.
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Figura 2.12: Diagrama de localizagdo das geometrias de irradiagdo estudadas apds recarregamento
do irradiador de ®°Co; (G1.1 — G1.6: Geometrias de irradiacdo 1.1 a 1.6).
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Sob estas condicdes de operacdo foram estudados seis locais, em que se utilizou
novamente a estante de G/ como estrutura suporte para as irradiacdes. As seis novas
geometrias de irradiacdo, com vinte posi¢des cada, permitiram dispor continuamente de
posicdes para as irradiacdes pretendidas até ao final da execucdo do plano de trabalho

experimental proposto.

2.3.2 - Estudos Dosimétricos

A determinagdo do débito de dose nas posi¢des definidas em cada geometria foi feita
recorrendo a dosimetros de rotina do tipo polimetilmetacrilato (PMMA) sensivel a radiagao,
produzidos pela Harwell Dosimeters Limited. Nestes estudos foram usados dosimetros do
tipo, Amber Perspex 3042 (Lote M) e Gammachrome YR (Lotes 6 e 63).

Um dosimetro de rotina € um dosimetro que, embora com qualidades metroldgicas
normalmente nio tdo boas quanto a de um dosimetro de referéncia, apresenta um custo e
facilidade de utilizacdo que o tornam adequado para as medidas do dia-a-dia em unidades de
processamento por radiagdo. A sua calibracdo, relativamente a um padrdo primdrio ou de
referéncia, é especifica de um determinado ambiente de irradiacdo uma vez que a resposta do
dosimetro depende dos factores ambientais de irradiagdo (temperatura, humidade, débito de

dose) [McLaughlin et al., 1989; Miller et al., 2000; ASTM, 2005].

Os dosimetros fabricados pela Harwell consistem em pequenas pegas rectangulares
coloridas (vd. Figura 2.13), opticamente transparentes, seladas individualmente em saquetas
de filme de poliéster/folha de aluminio/poliéster/polietileno opaco. Os dosimetros sdo
mantidos dentro das respectivas saquetas durante e apds a irradiagdo, s6 sendo abertos no
momento da sua leitura. Este procedimento ¢ justificado pela necessidade de preservar o
material rddio-sensivel da sujidade, abrasdo e das condi¢des ambientais (luz e humidade),
factores que podem influenciar a sua qualidade de resposta.

A exposicdo dos dosimetros a radiagdo induz a sua mudanga de cor (escurecimento), a
qual, medida de forma precisa por espectrofotometria de UV-Visivel, é funcdo da dose de

radiacdo absorvida.
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Figura 2.13: Dosimetros do tipo Red Perspex, Amber Perspex e Gammachrome YR,
fabricados pela Harwell Dosimeters Ltd, utilizados nos estudos dosimétricos.

Estes dosimetros t€ém como substincias activas pigmentos de natureza orgédnica com
grupos cromoforos (azo compostos) dispersos na matriz polimérica do PMMA, em qualidade
e concentracdo especificos de cada tipo de dosimetro'. Por exposi¢do a radiagdo gama ocorre
a ionizagdo/excitacdo das moléculas do PMMA e do pigmento, com o consequente
aparecimento de radicais livres primarios (de curta duracdo), electrdes livres e ides positivos.
Os processos de transferéncia electrénica que se seguem, responsdveis particularmente pela
desexcitagdo das moléculas de PMMA, resultam na fragmenta¢do da cadeia principal de
algumas das suas moléculas, dando origem & formacgdo de radicais livres secundarios. Sdo
estes radicais que por ataque as moléculas ionizadas do pigmento geram um novo composto
que, embora com actividade dptica na regido do visivel, € instavel. A sua estabilizacdo ocorre
por processos de oxidagdo, resultantes do ataque do oxigénio disperso na matriz do polimero
base, o qual actua igualmente ao nivel da extingdo do excesso de radicais livres secundérios
do PMMA. O novo composto estabilizado mantém a sua actividade dptica na regido do
visivel embora diferente da do material original [Farah et al., 2004; Fernandez et al., 2003].

A leitura espectrofotométrica da absorvancia dos dosimetros € feita no comprimento de
onda no qual o efeito de fading® pés-irradiacio sobre o valor de absorvéncia é minimizado ou

negligencidvel, devendo a sua leitura ser efectuada no espago de uma semana [Farah et al.,
2004].

1 . . ~ e - . ~ .
Os pigmentos e respectivas concentragdes utilizados na preparagdo dos dosimetros estdo protegidos

comercialmente pelo fabricante.

2 Descoloragdo gradual do material pds-irradiagdo devido a estabilizacdo deficiente de algumas moléculas do
novo composto corado.
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Tabela 2.1: Especificagbes dos dosimetros fabricados pela Harwell Dosimeters Ltd, [Harwell, 1999].

DOSIMETRO DOSE (kGy) Aeitura (M) INCERTEZA
Red 4034 [5-50] 640 <2,0%
[1-10] 603
Amber 3042 <2,5%
[10 - 30] 651
Gammachrome YR [0,1 - 3] 530 <3,0%

A calibracio dos lotes de dosimetros Harwell utilizados na UTR ¢é da sua
responsabilidade técnica e segue a norma ISO/ASTM 51276-02 [ISO, 2002]. Os dosimetros
sao calibrados relativamente ao Dosimetro de Fricke, dosimetro de referéncia. Este
procedimento, realizado para cada novo lote de dosimetros adquirido, requer o tracado de uma
curva experimental de Absorvancia especifica vs Dose de Radiacdo, no intervalo de dose de
utilizacdo de cada tipo de dosimetro, nas condi¢des operacionais da UTR. A irradiagdo a
tempos diferentes dos dosimetros, em triplicado, é feita num local calibrado com dosimetros
primérios (calorimetro e camara de ionizag@o), cujo débito de dose € previamente confirmado

por Dosimetria Fricke.
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Figura 2.14: Diagrama do local e estrutura suporte para calibragdo de dosimetros na UTR.
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A determinag@o da dose de radiacdo absorvida pelos dosimetros € feita indirectamente
por espectrofotometria de UV-Visivel, através da medida da absorvancia no comprimento de
onda especifico, caracteristico de cada tipo de dosimetro, tendo como referéncia a absor¢@o no
ar a temperatura ambiente. A varidvel “percurso da radiacdo” na Lei de Beer-Lambert
corresponde a espessura de cada dosimetro.

A curva assim obtida é entdo ajustada a um polindmio do 4° grau,

D=a+b-x+c-x*+d-x’+e-x* 2.1)
onde:
D - Dose de radiagdo absorvida
a, b, ¢, d, e - Coeficientes do polinémio

x - Absorvancia especifica (absorvancia 6ptica/espessura do dosimetro)

A qualidade de resposta do dosimetro € avaliada por comparacio da curva de calibracio
obtida nas condicdes de trabalho com a curva de calibracdo fornecida pelo fabricante, a qual é
obtida em condi¢des padrio de irradiagio gama'. Entre as duas ndo deverd existir, em toda a

amplitude de doses, uma divergéncia superior a +5% [1SO, 2002].

As condicgdes de utilizacdo destes dosimetros sdo extremamente importantes, podendo
introduzir erros sistemdticos significativos, principalmente no limite inferior de dose de
utilizacdo dos mesmos.

Um dos factores que pode ser fonte de erros considerdveis na leitura de dose é a
quantidade de dgua absorvida no PMMA. Trata-se de um material ligeiramente higroscépico
que pode absorver até 2% (P/P) de dgua se exposto a humidade atmosférica. Entre 0,6 e 1,0%
(P/P), a resposta do dosimetro ¢ praticamente independente da concentragdo de dgua, mas
fora deste intervalo condiciona a sua resposta espectrofotométrica.

Para temperaturas de armazenamento, irradiacdo e leitura entre 20 °C e 50 °C, os
dosimetros sdo razoavelmente estiveis, sendo a sua temperatura ideal de trabalho os 25 °C.

N

Relativamente a estabilidade pés-irradiagdo o dosimetro mais estivel é o Amber Perspex,

" A rastreabilidade da calibracio da Harwell Dosimeters Ltd é feita relativamente aos padroes de dose absorvida
do Reino Unido, no National Physical Laboratory (NPL). A qualidade da calibragdo de cada lote € verificada por
estudos de intercomparagdo sob responsabilidade do NPL.
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seguido do Red Perspex e do Gammachrome YR [Farah et al., 2004], sendo aconselhavel
proceder a leitura de cada conjunto de dosimetros utilizado no mesmo intervalo de tempo.

Os efeitos das condi¢des de trabalho podem no entanto ser minimizados através de
métodos de calibracdo nas proprias instalacdes, em condi¢des similares as de uso em rotina

[Farah et al., 2004; Fernandez et al., 2003].

Nao possuindo na sua composi¢do elementos quimicos de elevado nimero atémico, e
com densidade préoximo da unidade, os dosimetros de PMMA s@o considerados como
materiais com coeficiente de absor¢do madssico de radiacdo equivalente a dgua [Hubbell,
1992], e similar a dos materiais poliméricos de uso mais comum. Desta forma, mesmo
atendendo a que se tratam de dosimetros de rotina, o seu uso na monitorizacio e controlo do
processo de irradiagdo de materiais poliméricos, ainda que sob condi¢des de operacdo mais
exigentes, constitui uma mais-valia associada a sua ja comprovada simplicidade de utilizacdo

e qualidade de resposta [McLaughlin et al., 1989].

A caracterizacdo dosimétrica das geometrias de irradiagdo foi feita através da irradiacdo
de dosimetros PMMA a tempos diferentes, em triplicado, nas posi¢des de irradia¢do definidas
em cada geometria. O tipo de dosimetro utilizado em cada ensaio e respectivos tempos de
irradiacdo, dependeu do tempo de utilizacdo da cédmara e do tipo de dosimetro calibrado
disponibilizados pela UTR.

Os dosimetros foram irradiados dentro das ampolas para irradiagdo das misturas
poliméricas (irradiacdes em atmosfera normal), com estas colocados nos compartimentos
definidos nos porta-amostras. Os dosimetros foram mantidos em posi¢do central no interior
das ampolas, com o auxilio de pequenos cilindros de poliestireno expandido (esferovite), os
quais tinham igualmente a fungdo de simuladores de enchimento das ampolas. Este
procedimento teve como objectivo a determinagdo dos débitos de dose entrando em conta
principalmente com a reten¢do de radiacdo por parte do vidro das ampolas. Assim, a medida
do fluxo de energia no interior das ampolas estaria mais proximo do valor real, relativamente

a irradiacdo das misturas poliméricas.
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Figura 2.15: Ensaios de irradiacéo dosimeétricos.
a) Porta-amostras preparado com as ampolas e dosimetros; b) Dosimetria de geometria em local com
barreira fisica absorvente.

A necessidade de definir todas estas geometrias de irradiacio resultou nao s6 do grande
niimero de irradiacdes realizadas, mas também do decaimento radioactivo da fonte de ®*Co. O
consequente decréscimo dos débitos de dose resultante do decaimento do %Co, tornava
impeditivo a utilizacdo de algumas posi¢des de irradiacdo. Porém, com o avancgar do tempo
foi possivel utilizar posicdes que inicialmente apresentavam débitos de dose superiores aos
pretendidos. Assim, ao se dispor de um nimero razodvel de geometrias de irradiacdo bem
caracterizadas, foi possivel assegurar de forma quase continua as condigdes de irradiacdo
pretendidas, ficando a progressdo dos trabalhos de irradiagdo sobretudo dependente dos
tempos disponibilizados pela UTR.

O decaimento natural da fonte de “°Co exigiu que a planificacdo de cada ensaio de
irradiacdo fosse antecedido pela actualizagdo dos débitos de dose nas diferentes geometrias de

irradiacdo disponiveis, com base na lei de decaimento radioactivo:

N=No-e?* (2.2)

onde: N, - Débito de dose na data de referéncia dosimétrica;
N - Débito de dose na data de irradiacdo pretendida;
A - Constante de desintegragio radioactiva do OCo, e
t - Intervalo de tempo decorrido entre a data de referéncia dosimétrica e a data

de irradiacdo pretendida.
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Desta forma foi possivel seleccionar as posi¢des de irradiagdo das amostras em cada
ensaio, de acordo com os débitos de dose pretendidos, assim como prever o tempo de

utilizagdo de cada grelha de posicionamento.
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