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DESENVOLVIMENTO DE UM SISTEMA DOSIMETRICO PARA
SITUAGCOES DE EMERGENCIA ENVOLVENDO PESSOAS DO
PUBLICO EM GERAL

Zélia Maria Da Costa

RESUMO

Um sistema dosimétrico foi desenvolvido e caracterizado para situagoes
de emergéncia baseado na técnica de ressonancia paramagnética eletrdnica
(R.P.E.) utilizando alguns materiais tais como esmalte dentario, osso bovino,

carbonato de calcio (CaCQ3) e agucar como elemento detector.

O objetivo do trabalho foi estudar materiais comuns que sejam ao

mesmo tempo sensiveis e confidveis e que permitam uma avaliacéo rapida da
dose em situagOes de emergéncia.

Os estudos incluiram a colegdo e preparacdo das amostras, a
avaliagado, o tratamento e a interpretagdo dos sinais R.P.E. e o procedimento

de reconstrucéo da dose. A calibragéo dos dosimetros foi feita usando radiagéo
gama de uma fonte de Co-60.

Os resultados obtidos confirmam o potencial desse tipo de sistema
para uma avaliacéo precisa da dose em caso de acidente.
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DEVELOPMENT OF A DOSIMETRIC SYSTEM FOR EMERGENCY
SITUATION ENVOLVING PERSON OF THE PUBLIC

Zélia Maria Da Costa

ABSTRACT

A dosimetric system was developed for emergency situation based on
electron spin resonance spectrometry (E.S.R.) and some materials such as

tooth enamel, bovine bone, CaCO3; and sugar as detector.

The purpose of this work was to find common materials, which are both

reliable and sensitive and make possible quickly to assess the absorbed dose.

The research inciudes the collection and preparation of samples, the
evaluation, treatment and interpretation of ESR signal and the procedure for

dose reconstruction. The calibration of the dosemeter was performed using
gamma radiation from a Co-60 source.

The results obtained confirm the variability of the use of this system in
case of an accident.
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CAPITULO 1

INTRODUGAO

Nos ultimos anos, como o uso da radiagdo na industria, na medicina e
na geracdo de energia tem crescido, ha uma necessidade geral de sistemas
dosimétricos que possam ser aplicados para monitoragio pessoal, ambiental e
de area.

Tem crescido também o interesse pelo estudo do cancer induzido pelas
doses baixas, onde os efeitos sdo obtidos da extrapolacdo dos efeitos da
radiacdo de nivel médio. A maioria das dificuldades surge no estabelecimento
das doses a que os individuos sdo expostos, e estes dados, geralmente, sao
obtidos por entrevistas médicas. O que se tem procurado atualmente € um
dosimetro que dé informagdes diretas sobre a dose total acumulada no corpo.

Existe, no entanto, um grande numero de situagoes médicas €
industriais onde o publico pode estar sujeito & exposigdo a radiacao.

Apos os acidentes de Chernobyl na ex-URSS em 1986 e de Goiania em
1987, ficou evidente que qualquer pessoa pode estar envolvida em uma
exposicdo a radiacdo durante um acidentel®!104107111,114.117,123.183162]

A dosimetria das radiacdes tem por finalidade a determinagéo da dose
absorvida resultante da interacdo da radiagao ionizante com o meio, alem de
assegurar que os resultados obtidos em laboratorio possam ser reproduzidos
em outros locais.

As medidas de dose de radiagdo gama, de elétrons e de néutrons, em
situacdes de rotina, vém sendo realizadas ha muitos anos porém, 0s casos que
envolvem exposicdo acidental para pessoas co publico em geral necessitam de
mais pesquisa. Isto pode ser atribuido, parcialmente, as dificuldades técnicas
de medida de dose.

A dosimetria da radiacdo em situagdes de emergéncia visa fornecer
informacdes que poder&o ajudar a estabelecer os procedimentos de Protecao
Radioldgica nos diversos locais, garantindo limites aceitaveis e permitindo, em
caso de superexposigdo, a assisténcia médica adequada.

Nenhuma técnica padrdo de dnsimetria para pessoas que nao

trabalham com a radiacéo foi desenvolvida antes dos acidentes, fazendo com

1



gue os dosimetristas reconhecessem a necessidade de um dosimetro fisico
para pessoas do publico em geral/®

Desde ent&o, muitos esforcos tém sido feitos para estimar a dose de
radiacdo recebida pelos sobreviventes dos diversos acidentes ja ocorridos.

As maiores dificuldades na determinac&o da dose recebida durante uma
situacao de acidente vém da impossibilidade de registrar a posicdo exata das
pessoas expostas na ocasido, dificultando a estimativa da blindagem e também
da diferenca entre as taxas de dose de um acidente (~ 10 mGy por
nanosegundo ou microsegundo) e das fontes de radiagdo usadas para
experimentos de calibragio (~10 mGy por segundo, minuto ou hora)!'%3104.1%5]
Embora isso possa dificultar a quantificacdo dessas incertezas, ¢
extremamente importante manter em mente todos esses fatores quando é feita
uma andlise dos efeitos da radiagao durante um acidente.

Um dosimetro efetivo ideal para medida da exposicdo acidental a
radiacdo deve ser sensivel, reprodutivel e pratico, bem como ser capaz de
efetuar medidas em campos mistos com diferentes energias, taxas de dose e
qualidades de radiagdo. Além disso, as amostras devem ser equivalentes ao
tecido, facilmente disponiveis e insensiveis a condicbes ambientais adversas,
pois, a maioria das aplicagdes envolvem analises retrospectivas sob situacdes
de emergéncia.

O ideal é o uso de materiais ou substancias que possam ser
encontradas proximas ou com o acidentado, permitindo uma avaliagao rapida e
confidvel. Uma vasta selecdo de amostras deve ser considerada, levando-se
em consideragao trés requisitos basicos para a dosimetria de acidente
utilizando a técnica R.P.E.[3‘11'12'18'27’51’59'60’95'105'“0‘“711
e sensibilidade a radiacao;

e estabilidade dos radicais;
e proporcionalidade entre a concentragdo de radicais e a dose absorvida
(nearidade),

Em um acidente, além da radiacdo ionizante, sdo produzidas também
intensas radiagdes ndo ionizantes, luz infravermelha, ultravioleta e visivel e
pulsos eletromagnéticos. Portanto, a possibilidade dos efeitcs combinados de
todos esses fatores deve ser considerada na interpretacdo dos efeitos

causados por uma exposicao acidentall3104195.111]
2



A primeira intercomparagdo da técnica de dosimetria usando
ressonancia paramagnética eletronica (R.P.E.) e esmalte dentario ocorreu em
1994-95, envolvendo 9 laboratorios da Alemanha, Russia, Ucrania, Estonia e
U.S.A, com o objetivo de verificar se os resultados eram consistentes e
exatos'?.

Esta intercomparagao foi considerada como o primeiro passo de um
esfor¢o internacional cujo alvo final € desenvolver uma técnica padréao para
dosimetria R.P.E. com esmalte dentario. Porém, é importante salientar que
muitas dificuldades foram encontradas, deixando, assim, o assunto em aberto.

No Japéo, Estados Unidos e alguns paises da Europa existem alguns
projetos em desenvolvimento visando a implementacdo de sistemas
dosimétricos para esta monitoragao. Atualmente, no Brasil, ndo existe nenhum

sistema para monitorac&o individual do publico em gerall®°!.
1.1OBJETIVO DO PRESENTE TRABALHO

Propde-se nesse trabalho uma nova abordagem para o desenvolvimento
de um sistema dosimétrico para ser utilizado em situagdes de acidente
envolvendo pessoas do publico em geral, baseado na utilizacdo de materiais
gue possam ser encontrados proximos as vitimas ou que fagam parte de seu
corpo, combinado com a técnica de ressonancia paramagnética eletronica .

Foram realizadas pesquisas empregando a técnica de ressonancia
paramagnética eletronica para estudar as propriedades de alguns materiais
como os tecidos calcificados , os carbonatos e os agucares, e sua aplicagao
como material dosimétrico em situagdes de emergéncia. A alanina foi estudada

apenas com o objetivo de se realizar as calibragdes necessarias e possiveis
comparacoes.



CAPITULO 2

INTERAGCAO DA RADIAGAO COM A MATERIA
2.1 INTRODUGAO

A dosimetria das radiagGes baseia-se no estudo da interagdo dos
diferentes tipos de radiagdo com a matéria @, em particular, com o tecido
biologico.

Os mecanismos de interacdo da radiagcdo com a matéria variam de
acordo com a natureza e a energia da radia¢do e podem ser analisados sob
diferentes aspectos. Essa interacdo pode ser descrita como uma transferéncia

de energia da radiacao a matéria, que resulta em diferentes efeitos como
ionizagao e excitacao.

2.2. INTERAGCGAO DA RADIAGCAO ELETROMAGNETICA COM A
MATERIA

A radiagao eletromagnética interage com a matéria de maneira diferente
das particulas carregadas por dois motivos. O primeiro refere-se ao fato dos
fétons nao possuirem carga elétrica, nao sofrendo assim influéncia das forgas
Coulombianas. Apesar das colisbes entre fétons e a matéria serem raras,
porque, elas ocorrem em regides cujas dimensbes s&0 menores que a
distancia interatdmica, essas colisbes podem causar um pequeno desvio no
féton incidente, mudando sua diregdo original ou causando o0 seu
desaparecimento.

O segundo motivo refere-se ao deslocamento do féton a velocidade da
luz, independendo de sua energia, néo podendo, portanto, serem
desacelerados no meio.

Desse modo, os fotons podem sofrer urn numero pequeno de interacoes,
cada uma envolvendo uma grande perda de energia, ou atravessar a mateéria
sem interagir e, consequentemente, sem perder energia, ou ainda, iriteragir e

perder toda sua energia em um unico evento



A absorgcao da radiagao eletromagnética pela matéria € exponencial,
assim como para as particulas carregadas, e, devido a sua natureza
ondulatéria, apresenta um poder de penetragdo maior e obedece a leis de
absorg¢ao diferentes daquelas para as particulas carregadas .

A radiagao eletromagnética pode ser constituida por raios X ou radiagéo
gama, os quais sdo fisicamente iguais, diferindo apenas na origem. Os raios X
sdo emitidos pelas camadas eletronicas guando ocorre uma desexcitacao
eletrdnica e a radiagdo gama pela desexcitagéo no nucleo atomico.

Entre os varios tipos de mecanismos de interagcao da radiagdo, apenas
trés sao importantes para a dosimetria das radiagdes: a absorgdo fotoelétrica, o
espalhamento Compton e a producdo de paresi’®>®'l Nesses processos ha
uma transferéncia total ou parcial da energia do féton para o elétron.

No intervalo de energia normalmente, utilizado em dosimetria de

situagdes de acidente os principais mecanismos de interesse s&o:. a absorgdo
foelétrica e o efeito Compton.

2.2.1 ABSORGAO FOTOELETRICA

No processo de absorgao fotoelétrica, um féton de energia hv interage
com o atomo transferindo toda sua energia a um dos elétrons orbitais e
desaparecendo completamente. No seu lugar, um fotoelétron é ejetado de uma

das camadas do atomo, geralmente da camada K , com uma energia, E,
representada por®'!

E.=hv-W (2.1)

onde W é a energia de ligacdo da camada eletrbnica em que o elétron se

encontra e hv € a energia do féton incidente.

Como os fotens sdo absorvidos no processo fotoelétrico, isto requer que

os elétrons estejam ligados a atomos, ou solidos, pois um elétron livre n&o
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pode absorver um féton e conservar simultaneamente a energia e 0 momento
relativistico totais. Devemos ter um elétron ligado para que as forcas de
ligacé@o transmitam momento para o atomo ou sdlido.

Devido a grande massa de um atomo, comparada com a do elétron, o
sistema pode absorver uma grande quantidade de momento sem adquirir uma
quantidade significativa de energia, portanto, existe uma particula pesada que
recua além do elétron ejetado.

Como a frequéncia v da radiacdo espalhada é independente do material,
isto implica que o espalhamento nao envolve atomos inteiros.

Posteriormente, ocorre o preenchimento da vacancia eletronica formada
por um elétron da camada superior, acompanhada da emissdo de um ou varios
raios X ou elétrons Auger.

A probabilidade de ocorréncia do efeito fotoelétrico é proporcional a VAl
onde Z é o numero atomico do meio absorvedor. Para energias hv ligeiramente
superiores a W, para um dado atomo, a se¢éo de choque é maxima e decresce
rapidamente com o aumento de hv.

Esse efeito € predominante para fétons de energias baixas , para

energias superiores a 400 keV a probabilidade de ocorréncia & praticamente
nula.

2.2.2 EFEITO COMPTON

O processo de interacdo de espalhamento Compton ocorre entre o foton
incidente e um elétron da orbita externa do material absorvedor. Esse
mecanismo é predominante para energias hv tipicas de fontes radioisotopicas,
e pode ser tratado como um choque elastico entre o féton e o elétron!®,

No espalhamento Compton, o féton é desviado sob um angulo 6 em
relacdo a diregéo original e transfere uma parte de sua energia para o elétron,
considerado inicialmente em repouso , que & entdo ejetado. Embora todos os
angulos de espalhamento sejam possiveis, porém com probabilidades
diferentes, a energia transferida ao elétron € fungdo do angulo de

espalhamento e pode variar de zero a 90°.



Em colisdes envolvendo fotons de energia baixa, o féton espalhado tera
aproximadamente a mesma energia do féton incidente, cedendo apenas uma
pequena energia ao elétron ejetado. Sendo assim, a soma de energia ndo €
suficiente para mudar o movimento do elétron, entretanto , em colisbes que
envolvem fotons de energia alta, o féton espalhado tera energia bem menor
que o foton incidente e o elétron ejetado carregara quase toda a energia do

foton incidentel” "%,

O efeito Compton se verifica entre fétons e elétrons fracamente ligados,
portanto, a probabilidade deste choque ocorrer dependera da quantidade de
elétrons por grama de material (densidade eletronica do meio). Como esse

processo independe de Z, todos os materiais absorvem essencialimente a
mesma radiagao por elétron.

2.2.3 PRODUGAO DE PARES

O processo de formacao de pares consiste na absorgcdo de um féton e a
producao de um eiétron e um positron (particula que tem todas as propriedades
de um elétron, exceto o sinal de sua carga e de seu momento magnético que é
oposto ao do elétron). Neste processo o momento de recuo é fornecido ao
nucleo, visto que a massa em repouso do féton € zero. A formagao de um par €
possivel se a energia do foton excede em duas vezes o equivalente em energia
da massa de repouso do elétron (1,02 MeV). Sendo essa interagdo um
exemplo da conversédo de energia radiante em massa de repouso e energia
cinétical’l.

Essa interacdo ocorre no campo coulombiano do nucleo, onde um féton
desaparece e € substituido por um par elétron — pésitron. Todo o excesso de
energia carregado pelo féton acima de 1,02 MeV, necessario para produgéo do
par, se transforma em energia cinética do positron e do elétron.

Acima do limiar de 1,02 MeV a probabilidade de interagdo aumenta
graduaimente, tendendo a uma constante em energias muito altas. Para
energias acima de 6 MeV a produgdo de pares € o principal mecanismo de

absorcdo. A secdo de choque é proporcional & Z? para praticamente todas as
energias!’.



2.3 INTERAGAO DOS ELETRONS COM A MATERIA

Os elétrons perdem a energia de modo diferente dos fotons , pois os
elétrons sofrem um elevado numero de interagbes, cada uma com uma
pequena perda de energia. Assim, o elétron perde gradativamente sua energia
cinética.

A taxa média de perda de energia dos elétrons em qualquer ponto de
sua trajetéria ¢ chamado de poder de frenagem (Stopping Power)®!

Um elétron cercado pelo campo coulombiano pode interagir com o
atomo imediatamente quando entra no meio, por diferentes tipos de colisbes.
Durante a passagem do feixe de elétrons através da matéria, elétrons
individuais podem interagir com o atomo como um todo, com elétrons atomicos
ou com o nucleo. De todas as interagdes que ocorrem, as mais frequentes sao

as colisbes com os elétrons orbitais que sdo:

e colisdes inelasticas com os elétrons orbitais resultando em excitagbes e
ionizagdes;
e espalhamento elastico (espalhamento de Coulomb);

o espalhamento e colisdes radioativas envolvendo o nucleo ou elétrons

orbitais.

O tipo de interagdo é determinado pela energia do elétron incidente e
pelo parametro de impacto (distancia de aproximagéo do elétron ao atomo ou
do elétron ao nucleo). O parametro classico de impacto, b, considera a
distancia de aproximagéo comparada ao raio atdmico, r.

Se b >> r, a particula passa a uma grande distancia do atomo e tem-se
uma colisdo fraca. Se b =r, a interac&o é classificada como forte e quando b <r
resulta em geracgao de radiagéo de bremsstrahlung.

Como as interagdes tém diferentes efeitos no transporte e distribuicao do
feixe de elétrons no meio, & conveniente considerar as colisbes com perdas de

energias separadamente das colisbes de espalhamento.



Com base nos tipos de interagdo do elétron com a matéria, descritos
anteriormente, pode-se classificar os mecanismos de perda de energia cinética
do elétron em perdas de energia por colisdo e perdas de energia por
radiacaol’.

Em dosimetria, as colisdes inelasticas sao as de maior interesse porque
elas sdo as responsaveis pela deposicdo de energia localmente no meio

irradiado. Os efeitos radiobioldgicos observados no tecido séo proporcionais a
energia depositada no meio.

2.3.1 PERDA DE ENERGIA POR COLISAO

A perda de energia por colisdo € o mecanismo mais importante de perda
de energia, resultando na excitacdo e ionizagdo dos atomos do material
atravessado. A probabilidade de qualquer um deles ocorrer depende da

energia do elétron incidente, da distancia de aproximagéo e do numero atdomico
do meio.

2.3.1.a PERDA DE ENERGIA POR EXCITACAO E IONIZAGAO

Se um elétron passar a uma distancia consideravelmente grande
comparada as dimensées do atomo (b>>r), este responde como um todo a
forca variavel exercida sobre ele pela passagem do elétron, resultando em
excitagéo ou ionizagao do atomo.

Durante a excitacio do atomo, um elétron de um determinado estado de
energia (6rbita) podera absorver energia do elétron incidente e se esta energia
absorvida for igual a diferenca de energia entre este estado e um outro de
energia maior, o elétron passara a um estado excitado.

A energia requerida para isto € de alguns eletronvolt. Em consequéncia,
a energia perdida pelo elétron incidente é pequena. O elétron (atomo) nao
permanece no estado excitado por muito tempo, ele se desexcita voltando a
um estado de energia mais baixo, liberando a energia em excesso na forma de

radiacdo eletromagnética.



Se o meio € um gas, a reemissdo de energia sera na forma de luz
visivel, em liquidos ou sodlidos podera ser feito na forma de calor ou radiacdo
infravermelha.

Quando o parametro de impacto € da ordem do raio atdmico (b = r) a
probabilidade de ocorrer colisbes entre o elétron incidente e um uUnico elétron
atbmico é alta, sendo ejetado um elétron com energia cinética elevada
chamado de raio delta (8), tendo energia suficiente para provocar novas
interagcdes Coulombianas. Em relacédo ao espalhamento elastico, esta interacao
ocorre com menor frequéncia, porém, como a fragdo de energia cedida pelo
elétron incidente é elevada, significa que as fragdes de energia cedidas ao
meio em ambos os tipos de interagdo sao da mesma ordem de grandeza.

Para energias do elétron de alguns MeV, a sec¢do de choque para as

colisbes de excitacdo e ionizagdo € grande, sendo o principal mecanismo de
deposicao de energia na matérial”.

2.3.1.b PERDA DE ENERGIA POR RADIAGAO

Quando o parametro de impacto € menor que o raio atomico (b <r), 0
elétron incidente fica sujeito a acdo do campo Coulombiano do nucleo. Na
maioria dos casos, resulta em espalhamento elastico dos elétrons. Em outros,
resulta em uma interacdo radioativa inelastica, ocasionando a aceleracao e a
deflexdo do elétron com emissao de radiagdo eletromagnética
(bremsstrahlung).

A energia da radiagao de bremsstrahiung pode ser até 100 % da energia
cinética do elétron incidente, e ocorre em materiais de nimero atomico elevado
e para elétrons com energias superiores a 10 MeV.

A secdo de choque diferencial para essa interagdo €& também
proporcional a Z218!,

Ocasionalmente, com baixa probabilidade, o elétron pode interagir com o
campo de um elétron atdmico ao invés do nucleo, por exemplo da camada K, e

pode emitir radiagao caracteristica K.
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2.4. INTERAGAO DOS NEUTRONS COM A MATERIA

Os néutrons por serem particulas pesadas sem carga, tém propriedades
que os tornam especialmente interessantes e importantes na ciéncia e
tecnologia contemporaneas. As diversas reagbes induzidas por néutrons sao
uma valiosa fonte de informacdes sobre o nucleo e vém produzindo muitas
espécies nucleares novas. As reagbes nucleares e as reagdes (o,n) em
elementos leves sdo usadas para produzir estas particulas.

Podem ser obtidos feixes de néutrons monoenergéticos com energias
variando de pequenas fragdes (=1 0% de um eletronvolt a muitos milhdes de
eletronvolts.

Eles ndo produzem ionizagio diretamente, mas o fazem indiretamente,
transferindo energia para outras particulas carregadas que, por sua vez, podem
produzir ionizagao.

Foram desenvolvidos métodos experimentais para obter néutrons de
diferentes energias, para detecta-los e para medir as seges de choque das
diferentes reacgdes induzidas por néutrons.

Os tipos de interag&o variam consideravelmente com a energia. Assim,
conveniente classificar os néutrons de acordo com o intervalo de energia onde
certas interagdes predominam.

A probabilidade de qualquer interagdo entre néutrons e a matéria é
expressa em termos da se¢éo de choque, o, a qual pode ser considerada como
a area do alvo efetivo do nucleo se o diametro do néutron for considerado zero.
Para um feixe contendo n néutrons por unidade de volume movendo com
velocidade v em diregdo ao nucleo N, o numero de interagdes por unidade de

tempo sera nvNo. A quantidade nv é a densidade de fluxo de néutrons!’”.

Cada interagéo nuclear possivel pode ser caracterizada por uma secao
de choque. Alem disso, a se¢cdo de choque para espalhamento pode ser
dividida em secbes de choque diferenciais que expressam a probabilidade de
espalhamento em diregbes particulares. O numero de interagbes com néutrons
& determinado por todos os processos que tomam lugar, que € dado pela

secao de choque para néutrons total, c..
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Néutrons térmicos séo aqueles em equilibrio térmico aproximado com a
matéria . Geralmente as energias associadas com esses néutrons estao abaixo
de 1 eVl

As reagbes mais importantes entre néutrons de energia baixa ou
intermedidria e nucleos de peso atdmico intermediario sdo o espalhamento
elastico (n,n) e a captura radioativa (n, v).

Para Protecdo Radiolégica a mais importante interacao de néutrons
térmicos com a matéria € a captura radiativa. Neste processo o néutron €&
capturado pelo nucleo com emissao de radiagédo gama. No tecido irradiado
pelos néutrons térmicos, o espalhamento elastico ocorre mais frequentemente
que a captura, mas € menos importante porque nem 0s néutrons nem a
matéria atravessada ganham ou perdem energia em média. A reagéo
“N(n,p)'“C é importante no tecido"".

As Unicas reagdes possiveis para néutrons de energia baixa sobre
nlcleos pesados sdo, com algumas excegdes, o espalhamento elastico e a
captura radioativa. Quando a carga positiva do nucleo € grande, o efeito da
barreira de Coulomb, proibindo a emissdo de particulas carregadas de baixa
energia, € ainda maior do que com nucleos intermediarios. Em reagbes entre
néutrons de energia baixa e nucleos pesados, as seg¢des de choque
frequentemente apresentam ressonancias muito proximas em energia.

A regido de energia intermedidria estd associada com picos ou
ressonancias na se¢ao de choque de interaga@o para néutrons, e é tipicamente
considerada como se extendendo de eV a dezenas de keV.

Néutrons intermediarios sdo obtidos geralmente da moderagdo de
néutrons rapidos por colisdes elasticas. Este processo de diminuicdo de
velocidade é a mais importante interagao entre esses néutrons e a matéria.

Nessa regido as ressonancias por espalhamento sdo mais importantes
gue as ressonancias por captura. E dificil explorar a regido de energias
intermediarias por causa das dificuldades experimentais com néutrons nestas
regioes.

Quando a energia do néutron incidente é cerca de 1 MeV ou maior,
novos tipos de processos podem ocorrer, tais como o espalhamento inelastico
e a emissao de particulas carregadas.
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A emissdo de néutrons € mais provavel do que a de particulas
carregadas por causa da barreira de Coulomb. Os néutrons emitidos podem
deixar o nucleo residual em estado excitado, de modo que parte do
espalhamento é inelastico em vez de elastico. Os estados excitados, que s&o
estados ligados, decaem por emisséo y, e informagbes sobre eles podem ser
obtidas a partir das energias dos raios y e a partir da distribuicdo de energias
de néutrons espalhados. A determinagdc das segdes de chogue do
espalhamento inelastico de néutrons é um problema experimental dificil e

somente uma quantidade relativamente pequena de informagdes foi obtida
desta maneira” "l
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CAPIiTULO 3

DOSIMETRIA DAS RADIAGOES

Tendo em vista os danos biologicos causados pela exposicdo a
radiacdo, tornou-se necessario estabelecer meios de protecdo aos que
trabalham com radiagao e a populagao em geral.

Foram criadas organizagbes internacionais como a “International
Commission on Radiological Protection” (ICRP) e a “International Commission
on Radiation Units and Measurements” (ICRU) que definem as grandezas de
medida da radiacdo e suas unidades e estabelecem e recomendam os limites
maximos admissiveis de dose para os que trabalham com radiag&o e para o
publico em gerall'#.

No Brasil, a Comissdo Nacional de Energia Nuclear (CNEN) €& a
responsavel pela legislagdo e pela fiscalizagao do uso de radiagéo. Ela elabora
normas basicas de Prote¢do Radiologica que regem o uso da radiagio no pais.

A determinacgéo correta da dose absorvida € de grande importancia na
utilizacdo das radiagdes ionizantes. Assim, organizagdes internacionais
elaboram e recomendam a utilizagdo de protocolos de dosimetria para que
certos cuidados sejam tomados e para que se possa determinar a dose
absorvida nos diversos materiais!'?,

A dosimetria tem como objetivo a medida ou a determinagdo da dose

absorvida ou taxa de dose resultante da interagado da radiag&o ionizante com a
matérial"%%.

3.1 GRANDEZAS RADIOMETRICAS

A medida e o estudo dos efeitos da radiagdo requerem varios graus de
especificagdo do campo de radiagdo e do ponto de interesse, seja no ar ou na

matéria. As radiacbes de todos os tipos sdo caracterizadas por essas
grandezas radiométricas.
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3.1.1 DOSE ABSORVIDA

O conceito de dose absorvida € aplicavel a todo o tipo de radiagao,
direta ou indiretamente ionizante. A energia absorvida por unidade de massa é
a grandeza fisica mais importante que correlaciona os efeitos destas radiagdes.

Nos mecanismos de absorg¢ao de energia o importante € a energia que €
dissipada localmente no ponto de interesse, e isto depende das colisbes das
particulas com o meio, resultando na perda de energial"®.

A dose absorvida, D, é definida como a energia média, dg, cedida pela

radiacdo ionizante para a matéria, depositada em um elemento de volume com
massa dm

_de
D=_“[G&y] G

A unidade de dose absorvida é o J.kg', cujo nome especial é o
gray (Gy).
Considerando a fluéncia diferencial de elétrons em um meio, entdo a

dose absorvida no meio € aproximadamente dada pela integral:

Emax L
D= | CDE(—J dE (3.2)
A PJA

Onde @ é a fluéncia total (incluindo os raios 8) e (L/p)A é o poder de

frenagem de colisdo com a energia de corte, A, selecionada, considerando a

deposicao local de energia em um certo volume!®®.

Na pratica, € necessario a determinacao da dose absorvida em um meio
e referi-la a um outro, por exemplo, quando é calculada a dose absorvida na

agua e em simulador soélido (phantom) é necessario considerar qual poder de
frenagem devera ser utilizado.
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Considerando que a fluéncia primaria € a mesma em ambos 0s meios,
utiiza-se o poder da frenagem massico irrestrito. Pode-se considerar o
equilibrio de raios 8 em ambos os meios com boa aproximagdo. Assim, para
um ponto dentro da regido de equilibrio o calculo da dose absorvida devido a
fluéncia de elétrons primaria ®p(E), e o poder de frenagem massico de colis&o
(Slp), devera ser exatamente igual ao calculo da dose absorvida devido a
fluencia total de elétrons, ®wai(E), € 0 poder de frenagem massico restrito

(L/p)A para qualquer valor de A.

Dmeio = jd)p (E{EJdE =[ P10t (E{%) dE  (3.3)

A

3.1.2 EXPOSICAO

A exposicio X é a grandeza que descreve a capacidade dos raios X e
da radiacdo gama de ionizar o ar.

Os métodos dosimétricos que utilizam a ionizagao do ar como referéncia
tém sido usados por muitos anos devido as caracteristicas fisicas favoraveis. O
ar tem o numero atdmico semeilhante ao do tecido mole, portanto, fica mais
facil correlacionar os efeitos bioldégicos causados pelos raios X e a energia
requerida para produzir um par de ions no ar (W).

A definicdo de exposigdo € dada pelo “quociente de dQ por dm, onde 0
valor de dQ é o valor absoluto da carga total de ions de mesmo sinal
produzidos no ar quando todos os elétrons liberados pelos fétons no ar de

massa dm sdo completamente freados”.

_dQ
X=~ G4

A unidade de exposi¢cao é o Ckg’' e o nome da antiga unidade é o
roentgen cuja relagao é 1 R = 2,580.10* Ckg™' 4.

E importante rotar que a fragéo da ionizagdo causada pela reabsor¢ao
do bremsstrahlung gerado pelos elétrons secundarios nao esta incluida em dQ.
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Isto significa que o coeficiente de interaggo da radiacdo gama relativo a
exposicdo é o coeficiente de absorcdo massico de energia, uer/p, © qual exclui
a contribuicdo de bremsstrahlung. Assim, a exposi¢gdo pode ser definida em
funcao das ionizagdes equivalentes do kerma para raios X e radiagéo gama.

Se y e a fluéncia de fétons monoenergéticos de energia E, assim, a
energia liberada pela particula carregada por unidade de massa de ar € vy
vezes o coeficiente de absorgéo de energia (ue/p).

Desta forma a exposi¢éo € dada por:

X = w[“m ) © 35
p ar War

Onde W, é a energia média necessaria para produzir um par de ions, e € a
carga eletronica.

3.1.3 DOSE EQUIVALENTE EM UM ORGAO OU TECIDO

O conceito de dose equivalente, H, foi introduzido para definir a relagao
numeérica entre os valores de dose absorvida e o risco dos efeitos estocasticos.
A probabilidade de ocorréncia dos efeitos estocaticos depende, além da dose
absorvida, também da energia e do tipo da radiagdo que ocasionou esta dose.
Por isso, a dose absorvida é ponderada por um fator que considera a qualidade
da radiagdo. Este fator quando aplicado & dose absorvida, para um ponto
considerado, € chamado fator de qualidade e a dose absorvida ponderada é
chamada dose equivalente, H.

A ICRP adota a grandeza dose equivalente média sobre um tecido ou
orgao, Hr, para um ponto, para indicar as implicagdes biologicas de exposigao
a radiacdo. O fator de ponderagéo neste caso € chamado fator de ponderagao

de radiacdo, wr, que € especifico para o tipo de energia da radiag&o incidente
no corpo.



onde Drr é a média das doses absorvidas no tecido ou orgéo devido a
radiacdo R e wg para fotons e elétrons é igual a 1.
A unidade de dose equivalente no Sistema Internacional € a mesma que

para dose absorvida Jkg™', e seu nome especial é o sievert (Sv)[*>"1%.

3.1.4 DOSE EFETIVA

A relacdo entre a probabilidade de ocorréncia dos efeitos estocasticos
(aleatérios) e a dose equivalente depende do 6rgdo irradiado. No entanto, €
importante definir uma grandeza apropriada, derivada da dose equivalente,
para indicar a combinagdo das diferentes doses para diferentes tecidos e uma
forma de correlaciona-los com os efeitos estocasticos totais. A dose efetiva, E,
& a soma ponderada das doses equivalentes, Hr, de 13 6rgaos.

O fator de ponderagdo (Tabela 3.1) para o Orgdo ou tecido, wr,
representa a contribuicdo para o 6rgéo ou tecido devido aos efeitos resultantes
de uma irradiacdo uniforme de corpo inteiro.

A dose equivalente ponderada (ou dose absorvida duplamente
ponderada) é definida como dose efetiva, E.

E=yYwrHT (3.7)
T

onde Hr é a dose equivalente em um oérgdo ou tecido e wr & o fator de
ponderagao para o tecido TI*747%,

A unidade de dose efetiva é o Jkg”, e seu nome especial é o sievert
(Sv).

A Tabela 3.1 mostra os valores de wr correlacionados para cada 6rgao e
tecido.
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Tabela 3.1: Fator de ponderagdo wr, para érgéos e tecidos segundo o ICRP

6o

Orgéo ou Tecido Wr (ICRP 60)

Gbnadas 0,20

Medula 6ssea 0,12

colon, pulméo, estbmago 0,12

Torax, tiredide 0,05

bexiga, figado, esdéfago 0,05

Pele, ossos 0,01

outros 6rgaos e tecidos 0,05

3.2. DOSIMETROS

A dose absorvida por um material irradiado depende de alguns fatores
importantes como segue!™:

e a atividade e a geometria da fonte;

e a distancia entre a fonte e o material a ser irradiado;
e 0 tempo de irradiagéo;

e acomposicao e a densidade do material;

e equilibrio eletrénico;,

e a geometria do material.

A dose absorvida no material pode ser medida por um dosimetro.
Quando o dosimetro & colocado junto com o material durante a irradiagdo, ele
constitui uma descontinuidade ou uma “cavidade” no meio , geraimente ele
difere do material em namero atomico e densidade e, consequentemente, nas
propriedades de absorgao. Assim, &€ necessario correlacionar as doses obtidas
em diferentes meios.

Entre os vérios tipos de dosimetros que podem ser utilizados na

determinagdo da dose absorvida, alguns sdc considerados como absolutos ou
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padroes primarios. Nesse caso, ele é definido como um dosimetro de alta
qualidade metrolégica, com o qual pode-se determinar a dose no proprio
volume sensivel do detector, sem requerer calibracdo em um feixe de radiagao
conhecido. Como exemplo tem-se o calorimetro e o dosimetro quimico de
sulfato ferroso L

Os dosimetros de referéncia, ou padrdes secundarios, sao
suficientemente precisos e estaveis, podendo ser calibrados por um padrao

primario. Como exemplo cita-se o etanol clorobenzeno e a alanina entre

outros!’ 331331

A maioria dos dosimetros de referéncia também pode ser utilizada como
padrao de transferéncia. Nesse caso, o dosimetro deve ser estavel,
reprodutivel e possuir propriedades de absor¢cdo semelhantes aquelas dos
materiais irradiados. Como o dosimetro de transferéncia muitas vezes ndo é
avaliado ap0s a irradiagéo, as condi¢cdes de temperatura, umidade e exposicao
a luz durante a irradiacdo, o transporte e o armazenamento devem ser
observados.

Existem também os dosimetros de rotina, que sdo usados diariamente
nas instalagbes ou laboratérios que utilizam radiagdo. Esses sistemas devem
ser calibrados freqientemente, ja que sdo instaveis. Como exemplo citamos os
filmes plasticos, os vidros e as solugdes guimicas.

Porém, para o publico em geral, a unica maneira de avaliar a dose
recebida durante uma exposicao acidental € a analise de materiais que possam
ser encontrados junto com o acidentado e que mantenham um registro, por um
certo periodo, da energia depositada neles.

3.2.1 PROPRIEDADES DOSIMETRICAS

As principais propriedades dosimétricas que um material deve
apresentar para ser empregado com sucesso na dosimetria das radiagbes sao:
Linearidade: para ser util, um dosimetro deve ter uma sensibilidade

adequada em um intervalo de dose absorvida, de modo a fornecer uma
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resposta linear dentro dos limites estabelecidos e facilitar os calculos e a
interpretagao dos resultados.

O limite inferior muitas vezes é imposto por limitagées do equipamento
utilizado nas leituras, o qual é responsavel em alguns casos, por respostas
espurias causadas pela interferéncia do ruido.

O limite superior da regido util do dosimetro pode ser imposto por
condigbes externas ao instrumento, tais como leituras fora da regido de
sensibilidade do equipamento ou por danos de irradiagdo causados aos
dosimetros. Para doses acima desse limite a resposta do dosimetro nao se
altera mais, caracterizando uma regiao de saturacao.

Estabilidade: a estabilidade de um dosimetro caracteriza-se pela
mudanga, ou ndo, da resposta dosimétrica em fungcdo do tempo decorrido entre
a irradiagao e a leitura.

Essa é uma das mais importantes propriedades dosimétricas em
situagbes de emergéncia, porque a dose recebida pelas pessoas expostas é
medida e estimada alguns dias apos o acidente

No caso de dosimetros analisados por R.P.E., o decaimento é dado pela
razdo (l/lp) onde lp € a amplitude do sinal medida imediatamente apods a
exposicdo a radiacao e |; € a amplitude do mesmo sinal medida ap6s um certo
periodo de tempo.

A diminuicdo da estabilidade pode ser causada por condi¢ges adversas
de armazenamento. Assim, um dos requisitos mais importantes nas analises
dosimétricas € que o dosimetro seja o mais insensivel possivel a mudancas
extremas das condigdes ambientais, ou entdo, que permita a correcdo dos
erros causados por esses fatores.

Reprodutibilidade: o ideal € que o material dosimétrico apresente uma
resposta reprodutivel. A reprodutibilidade esta associada aos conceitos de
precisao.

A precisdo pode ser estimada a partir de dados obtidos em medidas
repetidas, e é usualmente estabelecida em termos do desvio padrdo da media.
Uma alta precisdo € associada a um pequeno desvio padrao.

No caso de urna unica medida, a precisdo indiza quao proxima ela esta

do valor esperado da grandeza que esta sendo medida. Igualmente, a precisao



do valor médio de um grupo de medidas repetidas expressa a probabilidade de
sua concordancia com o valor esperado.

Exatidao € a palavra usada para descrever quanto o valor experimental
esta préximo do valor verdadeiro da grandeza. Quanto menor for o erro total,
tanto maior é a exatiddo do resultado. Em outras palavras, um valor muito
exato € um valor muito préximo do valor verdadeiro.

Caracteristicas gerais: de um modo geral, espera-se que o sistema
escolhido como dosimetro seja facil e simples de usar , tenha custo inicial e

operacional satisfatorio e apresente propriedades de absorcdo semelhantes
aquelas dos produtos irradiados.

3.2.2 INFLUENCIA DE FATORES EXTERNOS EM DOSIMETRIA

Alguns sistemas dosimétricos sao usados indiretamente na medida da
dose absorvida por satisfazerem aos requisitos para um controle diario, porém,
sdo dependentes de uma série de fatores que ndo séo controlados faciimente.
Entre eles destaca-se: a dependéncia energética, os efeitos da taxa de dose,
as condi¢gées ambientais, e a estabilidade em fung&o do tempo.

A dependéncia energética pode causar incertezas na medida da dose
absorvida, principalmente quando o dosimetro € calibrado sob condigoes
especificas de energia e geometria de irradiagéo, e é usado sob condigbes que
sdo significativamente diferentes.

A maioria dos dosimetros utilizados depende da medida de uma espécie
estavel ou relativamente estavel, a qual é formada como resultado de uma
série de reacdes envolvendo ions, radicais livres, reagdes intermediarias, e de
competicdo que ocorrem apds a irradiacdo e antes que o produto mensuravel
seja formado.

Como as interagbes dessas espécies reativas séo influenciadas por
condigdes ambientais tais como concentragéo de oxigénio, luz, temperatura e
umidade relativa, € necessario uma atengao especial a esses fatores, os quais

podem afetar a resposta. Contudo, esses problemas podem ser contornados
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através de cuidados especiais como controle da temperatura, selagem da
amostra e protecao contra a luz.

Incertezas adicionais na determinacdo da dose s&o introduzidas por
erros instrumentais tais como instabilidade do sistema de medida, operagao
incorreta dos componentes, falta de manutengdo e uso de diferentes
instrumentos de medida. Nesse caso, o uso de métodos padrbes ira reduzir
esses erros aumentado a precisao das medidas.

Fatores como a direcdo de incidéncia da radiagdo, atenuacgao,
composi¢do atdbmica, tamanho e tipo do dosimetro contribuem para aumentar
as incertezas. Porém, os mesmos sao facilmente minimizados pela escolha do

dosimetro adequado em tamanho e com caracteristicas semelhantes as do
meio irradiado.

3.3. DOSIMETRIA EM SITUAGOES DE EMERGENCIA

3.3.1 DEFINIGAO DE ACIDENTE

Um acidente com radiagdo é caracterizado por um campo de radiacao
intenso nao intencional ou pela liberagdo n&o controlada de grandes
quantidades de material radioativo, de tal forma que sejam capazes de causar

sérios danos ou morte.

Existem quatro tipos de acidente envolvendo seres humanos!'*:

Irradiac@o externa (de corpo inteiro, corpo parcial ou localizada);

Contaminacéo externa ou de superficie;

Contaminacao interna (inalagdo, ingestéo, injecéo, absor¢ao);

AW N =

Combinados.

Quanto a irradiagdo externa, os danos dependem da energia da
radiacdo, do tempo de exposicéo e da distancia a fonte radioativa.

A exposicdo interna ocorre quando houver contaminacao radioativa do
organismo com a introducdo de radioisotopos por via respiratéria, digestiva,

transcutania ou traumatica.
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O tratamento de qualquer contaminagdo requer o conhecimento do risco
envolvido, onde a urgéncia e a importancia do tratamento dependerdo da
eficiéncia do método terapéutico e da severidade da contaminagao.

A gravidade da contaminagédo depende de varios fatores entre os quais
cabe citar: o 6rgdo de deposigdo, a natureza de emissao do radionuclideo
contaminante e a meia vida efetiva.

Os radionuclideos sdo classificados em transportaveis e nao
transportaveis. Os transportaveis s&o soluveis no material bioldgico e se
difundem através do organismo por um caminho metabdlico analogo ao
componente quimico até atingir 6rgéo de deposicao.

Os nao transportaveis sdo insoluveis, ndo se difundem através do
organismo e o 6rgao alvo é o proprio ponto de entrada.

Os estudos dos mecanismos basicos da radiobiologia permitem analises
microscopicas do que ocorre com a passagem da radiacao e a liberacéo de
sua energia em volumes muito pequenos como células ou partes das células. A
energia liberada pode produzir ionizag&o e excitagao dos atomos e quebra de
moléculas e, como consequéncia, formagdo de ions e radicais livres altamente
reativos. Estes, por sua vez, podem atacar moléculas de DNA (acido
desoxirribonucléico) do nacleo da célula, causando-ihe danos. A célula
resultante vive por um certo tempo mas como n&o € capaz de dividir-se e
acaba morrendo. Se isso ocorrer em um numero muito grande de ceélulas,
sobrevém o mau funcionamento do tecido constituido por essas células e, por

fim, a sua morte!'?.

Os efeitos bioldgicos produzidos pelas radiagbes ionizantes podem ser
classificados em funcéo de®'%:

1. Momento de aparigao:
e efeitos precoces,

e efeitos tardios.

2. Danos sofridos pela pessoa ou por seus descendentes
¢ efeitos sométicos;

e efeitos hereditarios.
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3. Suas caracteristicas:
o efeitos estocasticos (aleatorios);

o efeitos deterministicos (n&o aleatorios).

Os efeitos a curto prazo ou agudos s&o aqueles observaveis em apenas
horas, dias ou semanas apds a exposi¢do do individuo a radiacdo. Esses
efeitos estdo geralmente associados a doses altas de radiagéo, acima de 1 Gy,
recebidas por grandes areas do corpo, num curto periodo de tempo.
Dependendo da dose, pode ser provocada a chamada sindrome aguda da
radiagdo, em que pode ocorrer nauseas, vomitos, prostacao, perda de apetite e
de peso, febre, hemorragias dispersas, queda de cabelo e forte diarréia.

Dependendo da dose de radiagdo recebida e da condigcdo de resisténcia
do individuo exposto, o resultado final pode ser letal.

Os trés sistemas de 6rgaos que parecem ser os mais importantes na
sindrome aguda de radiacdo sdo: o sistema hematopoético - para doses
equivalentes abaixo de 5Gy ; o sistema gastrintestinal- para doses
equivalentes entre 5 e 20 Gy, e o sistema nervoso central- para doses acima
de 50 Gy[35’51‘122].

A avaliagdo da severidade é feita através de métodos dosimetricos,
sinais clinicos e sintomas, dados hematologicos e analise cromossomica.

Os dados hematoldgicos s&o de importancia para a avaliagdo da
severidade da exposicdo, sendo que as contagens sanguineas devem ser
realizadas varias vezes entre o primeiro e o segundo dia, pois os linfécitos
diminuem rapidamente atingindo um minimo.

Os efeitos a longo prazo ou tardios podem surgir de doses altas num
curto intervalo de tempo: sdo os casos de animais adultos que receberam dose
de radiacdo nado letal, portanto, com recuperacéo aparente, podendo ainda vir
a sentir os efeitos muitos anos mais tarde; e de pequenas doses, mas
cronicas, num longo intervalo de tempo: sdo o0s casos de pessoas
ocupacionalmente expostas, como radiologistas e pesquisadores que
trabalham com radiacao!”>'%.

Cs efteitos tardios se subdividern em somaticos e genéticos:



Os efeitos somaticos sdo aqueles que afetam diretamente o individuo
exposto a radiacdo e ndo sdo transmitidos a geragoes futuras. Esses efeitos
dependem dos seguintes fatores: tipo de radiagéo; profundidade atingida, que
esta relacionada a energia da radiagédo e ao tipo de tecido irradiado; area ou
volume do corpo exposto; dose total recebida e tempo de irradiacao.

Entre os efeitos somaticos no homem, os mais importantes sao 0
aumento na incidéncia de cancer, a anormalidade no desenvolvimento do
embrido, a indugdo de catarata e a redugéo da vida media.

Os efeitos genéticos consistem de mutagdes nas células reprodutoras
que afetam geracgdes futuras. Esses efeitos podem surgir quando os 6rgéos
reprodutores s&o expostos a radiacdo, e aparentemente n&o afetam o individuo
que sofre a exposigdo, mas apenas seus descendentes.

Quando a radiacdo atinge as células reprodutoras ou seus precursores,
pode ocorrer uma alteragdo na informagéo genética codificada, provocando
uma mutagdo genética. Se o espermatozdide ou o o6vulo for utilizado
posteriormente na concepgao, a alteragdo sera incorporada ao ovulo fertilizado
e essa alteracdo sera reproduzida. Algumas dessas mutagdes podem ser letais
ou podem produzir defeitos fisicos ou mentais ou, simplesmente, aumentar a
suscetibilidade a determinadas doengas cronicas, ou anormalidades
bioquimicas.

Os limites maximos permissiveis sdo estabelecidos de forma a
restringrem os efeitos somaticos nos individuos expostos, na sua
descendéncia direta e na populagédo como um todo.

O proposito da dosimetria em situagdes de acidente critico € avaliar
rapidamente os niveis de dose absorvida pelos individuos expostos e permitir
um rapido diagnéstico, além de elaborar métodos que seréo empregados para
determinacdo exata das contribuicées dos diferentes tipos de radiagao a dose

absorvida.

A reconstrucdo da dose pode ser necessaria em uma variedade de
situag(")es[51,118,136,137]:

e exposigdo acidental aguda;

e acidentes em instalagdes que utilizem radiacao;
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o fontes roubadas ou perdidas;
e acidentes de criticalidade;

e acidentes com reatores;

e suspeita de superexposicdo de pessoas do publico em geral;

» reavaliacdo de exposi¢ado de trabalhadores com radiagéo;

Uma manipulagdo com sucesso em uma situagdo de emergéncia
depende da disponibilidade imediata de uma estimativa aproximada da dose
total. Isto permite uma separacao rapida dos individuos severamente expostos
e fornece guias essenciais sobre os primeiros niveis de intervencdo médica. E
necessario que esta primeira determinagio esteja completa dentro de 48 h com
uma incerteza maxima de 50 %"

Todas essas informag¢des foram obtidas ao longo dos anos, permitindo
aos profissionais da area entenderem como os tecidos humanos respondem a
radiagdo. Diferentes partes do corpo variam enormemente em suas reagoes, €
a intensidade da dose necessaria para causar danos depende se a mesma €
dada de uma unica vez ou aos poucos.

Certamente, se a dose é alta o bastante, a pessoa irradiada morrera.
Geralmente, doses muito altas, 700 Gy ou mais, causam danos ao sistema
nervoso central e a morte pode ocorrer dentro de horas ou dias. Doses entre
10 — 50 Gy no corpo inteiro levam a morte entre 1 e 2 semanas devido a danos
gastro intestinais!'#.

Doses mais baixas, entre 3— 5 Gy, podem causar morte ap6s 1 ou 2
meses, principaimente se o dano for causado a medula éssea vermeiha. A
medula pode ser afetada inclusive por doses menores que 7 Gy. Porém, se o
corpo todo nao sofrer a exposi¢cao, pode ocorrer uma regeneragdo da medula
6ssea permitindo a recuperacao!'*,

Um dos objetivos mais importantes da Agéncia Internacional de Energia
Atbmica (IAEA) é a revisao e investigagao da radiacao relacionada a acidentes,
visando alcangar o uso seguro da radiacgo®'.

Nos ultimos 40 anos, desde que foi estabelecida, a IAEA tem revisado

ou estado diretamente envolvida em um numero consideravel de estudos sobre

acidentes.
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Embora o acidente mais proeminente dos ultimos anos tenha sido o

acidente com o reator de Chernobyl em 1986, um grande numero de acidentes

relacionados a radiacdo em radiografia industrial, radioterapia, instalagbes de

iradiacdo e pesquisa ocorreram aos longo dos anos. Esses dados s&o

mostrados na Tabela 3.2

[51,71,79,63,87,88,108,123,137,138,140,162)

Tabela 3.2: Registro de acidentes fatais ( 1945 - 1994)

Ano

Local

Fonte de radiagao

Ocorréncia

Trabalhador/publico

1945

1958
1958
1961
1962
1963
1964
1975
1978
1981
1982
1983
1984
1986
1987
1989
1990
1991
1992
1994

Los Alamos, USA

Los Alamos, USA

Vinca, Yoguslavia

Los Alamos, USA
Switzerland

Cid. México, México
China

llha Rhode, USA
Brescia, Italia

Algérnia

Oklahoma, USA
Noruega

Constituyntes, Argentina
Marrocos

Chemobyl, USSR
Goiania, Brasil

El Salvador (S.Salvador)
Soreq (Israel)

Nevizih (Belarus)

Hanoi (Vietna)

Tammiku (Esténia)

Instalagao Critica
Instalagao Critica
Reator experimental
Instalagao Critica
Tritio

Fonte abandonada
Fonte abandonada
Recuperacao —Uranio
Irrad. de alimentos
Fonte abandonada
Radiografia industrial
Inst. de esterilizagéo
Reator de pesquisa
Fonte abandonada
Usina nuclear

Fonte abandonada
irradiador industrial
Irradiador industrial
Irradiador industrial
Fonte de raios -X
Fonte de Cs-137

1/0
1/0
1/0
1/0
1/0
0/4
0/2
1/0
1/0
oM
1/0
1/0
1/0
0/8
28/?
0/4
1/0
1/0
1/0
0/0
01
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3.3.2 TECNICAS DOSIMETRICAS APLICADAS EM SITUAGOES DE
ACIDENTE

O efeito da radiacao ionizante em muitos materiais cristalinos é produzir
elétrons livres que podem ser armadilhados na rede cristalina. O tempo de vida
nessas armadilhas pode ser longo, permitindo um registro dos efeitos da
radiagao.

A maioria das moléculas organicas contém um numero par de elétrons
e, portanto, sdo diamagnéticas, visto que o momento magnético liquido
resultante dos spins é zero. O momento magnético de cada par de elétrons de
valéncia envolvido na formacao de ligacbes também €& zero, pois as ligagdes
covalentes sdo formadas por elétrons de spins opostos. O efeito das radiagdes
ionizantes & quebrar essas ligacdes em duas partes paramagnéticas com um
elétron desemparelhado em cada uma.

Nos acidentes, a dosimetria retrospectiva € conduzida usando uma
variedade de técnicas.

As técnicas dosimétricas fisicas baseiam-se na medida da concentragéo
de radicais livres. Qualquer decaimento ou transformagéo de radicais entre o
momento da irradiacao e a leitura afetam o resultado final. Para uma avaliagao
quantitativa, a estabilidade desses radicais &€ uma caracteristica importante.

A estabilidade dos radicais depende da vizinhanga molecular,
especialmente da estrutura do cristal, e da temperatura.

Em solugbes ou materiais organicos aquosos, o tempo de vida dos
elétrons desemparelhados € muito pequeno. Em certos materiais cristalinos,
eles podem existir por muitos anos. No estado sélido e em temperaturas baixas
os radicais formados sao relativamente estaveis!'*!,

Em uma primeira interagdo um radical pode recombinar com outro, mas
existem imperfeigcdes na rede cristalina que impedem seu trajeto. Porém, em
temperaturas mais elevadas, a difusdo nos sdlidos é mais rapida e o tempo de
vida do radical € menor.

Como as irradiagdes ocorrem entre 273 e 300 K, as desexcitagdes de

moléculas, os processos de conversdo e as transformagbes de radicais
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primarios ocorrem dentro de uma escala de tempo da ordem de

microsegundos!'?.

Em moléculas grandes, por exemplo, os radicais que sdo observados
apos a irradiagdo sdo freqientemente produtos de uma grande cadeia de
eventos, e ndo sdo necessariamente os produtos imediatos da interacao entre
a particula ionizante e o0 meio.

A dosimetria de acidente usando sistemas bioldgicos nos quais a
quantificagdo das aberragbes cromossomicas ou taxas entre diferentes
proteinas do sangue podem dar uma indicagdo da exposicao ¢ dificultada pelas
caracteristicas da vitima (ex.: saude geral, dieta, etc.) e pela compiexidade das
técnicas . Estes problemas podem ser evitados adotando uma aproximacao
mais fisical®'l

A termoluminescéncia (TL)®3'31% pem como a ressonancia
paramagnética eletronica (R.P.E.)l41433344570.12412544]  foram  previamente
utilizadas para analisar elétrons aprisionados em tecidos calcificados. A
avaliacdo da dose usando diferentes técnicas pode discordar por um fator de 2-
501

Na termoluminescéncia, o aquecimento do material permite que alguns
elétrons previamente aprisionados retornem aos niveis de energia mais baixos
com a liberagdo de energia na forma de luz. Sob condigdes controladas é
possivel relacionar a quantidade de luz liberada com a dose absorvida pelo
material.

Contudo, para ossos e dentes ha problemas associados com a
termoluminescéncia por causa da composi¢do organica desses materiais,
problema que nao ocorre com a ressonancia paramagnética eletronica.

A ressonancia paramagnética eletrbnica  detecta  elétrons
desemparelhados armadilhados na rede cristalina.

A aplicacdo da técnica R.P.E. para medidas da dose absorvida tem
progredido recentemente em varios campos de aplicacao tais como a
dosimetria de acidente®®4'**%!l 3 avaliagdo da dose absorvida durante a
explosdo da bomba atdmical®>4610667.68.100.153 = 5 mjcrodosimetria®!, a
datacdo!®!0983548586.9%1211 4o materiais arqueoldgicos e geolégicos e a
detecgao de materiais irradiados.
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CAPITULO 4
RESSONANCIA PARAMAGNETICA ELETRONICA (R.P.E.)

4.1. CONDICAO DE RESSONANCIA

O fendbmeno de ressonancia paramagnética eletronica aparece em
sistemas de particulas que possuem elétrons desemparelhados, nesse caso,
eles tém um momento magnético total u e um momento angular liquido J, onde
J é devido a ambos, momento angular orbitai L € momento angular de spin S.
Na grande maioria dos dipolos, J € devido principalmente ao spin eletronico
(J < h.S).

A R.P.E. é a espectroscopia de absor¢gdo de microondas através da
transi¢do induzida por um campo magnético entre dois niveis de energia de
spin, pertencentes a um elétron desemparelhado (spin S = %2 ) ou a um sistema
contendo alguns elétrons, cujo spin total é diferente de zero. Ela € um método
para medi¢gbes quantitativas e estruturais das configuragcbes eletrbnicas e
geométricas de centros paramagnéticos em solidos, permitindo distinguir um
tipo especifico de centro entre outros.

Classicamente, um elétron pode ser considerado uma pequena esfera
em movimento de rotagdo e carregada negativamente. Essa rotacdo gera
corrente na direcdo oposta a rotacdo da esfera, originando um campo
magneético na vizinhanga do elétron. O elétron, assim, pode ser considerado um
pequeno magneto, o qual forma pares magneticamente neutros em atomos e
moléculas. Nenhum momento magnético esta presente devido a efeitos de
neutralizacdo dos pares de spins na maioria dos materiais.

A radiacdo natural ou artificial ioniza atomos ou moléculas, quebrando os
pares de elétrons. Quando o elétron ionizado é armadilhado por outros atomos,
sdo formados um atomo com excesso e outro com deficiéncia de elétrons, os
quais sdo chamados de centros de “elétrons armadilhados” e “buracos
armadilhados”. Ambos tem momento magnético p devido aos spins

desemparelhados!®'47?124.125.143]
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O momento magnético total de um elétron tendo spin S pode ser escrito
como:

u=-gB.S=yhS (4.1)

onde B = eh /2m.c € o magneton de Bohr, y = -gel2mc é a razdo

giromagnética e g € denominado fator de desdobramento espectroscopico que
é igual a 2,0023 para um elétron livre’®.

Quando um campo magnético H é aplicado ao elétron, é estabelecida

uma interagao entre eles, cuja energia € dada pela Hamiltoniana:

H=-pH, (42)

Em um sistema de referéncia em que a direcdo do campo magnético

externo coincide com a direcdo do eixo z, a equacdo 4.2 pode ser reescrita
como:

H=-yhH,S, =gBH,.S, (43)

E=gBH,M, (4.4)

onde S, é a componente de S na diregcdo de z e cujos autovalores sdo M;
(numero quantico de spin), e E; é a energia Zeeman.

Para sistemas com um elétron desemparelhado, S = %2 , os possiveis
autovalores de M serdo +% e -%. Desse modo, o elétron em um campo

magnético pode ter duas energias:
B, =+12gBHy (4.5

E. =-12gBHy (4.6)
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onde H é expresso em Tesla (T; 1 T = 10* gauss) ou mT (1mT = 10 gauss).

A Figura 4.1 mostra o desdobramento dos niveis de energia:

E+ N+
Wa We
E. N.

Figura 4.1: Desdobramento dos niveis de energia em um campo magnético.
Onde W, e W, representam as probabilidades de absorcdo e emissédo de

energia, N. e N. s&o as populacdes dos niveis inferior e superior
respectivamente %/,

Assim, sdo criados dois niveis de energia e as transicoes de um nivel
para outro podem ser induzidas fornecendo-se a diferengca de energia entre
dois niveis, AE = g.B.Ho. A absor¢do dessa energia muda a diregao do spin.
Isso ocorre aplicando-se ao sistema de spin um campo de microondas de
frequéncia correspondente a AE com sua componente magneética
perpendicular ao campo magnético Ho.

O campo magnético oscilante de microondas induz transigoes
igualmente provaveis do estado superior para o inferior (emissao) e do estado
inferior para o superior (absor¢ao). A absor¢do de microonda ocorre porque no
equilibrio térmico existe um numero de spins no estado inferior. Essa
relacdo é dada pelo fator de Boltzmann exp(- g.B.Ho/kT), onde K é a
constante de Boltzmann e T € a temperatura absoluta.

Como o numero de transigcdes que absorvem energia predomina sobre
0 numero daquelas que emitem energia, isso nos leva a pensar que ocorre um
equilibrio na populagdo dos dois niveis, eliminando assim a absor¢do, porém,
0s spins estdo em contato com reservatérios térmicos na sua vizinhanga, a

chamada rede cristalina, que tende a restabelecer a diferenga na populagéo,

33



em um tempo chamado “tempo de relaxagdo spin-rede” - T,. Também ocorrem
interagbes entre os spins e esse tempo & chamado “tempo de relaxacdo spin-
spin’, To.

Portanto, dois processos opostos tomam lugar na ressonancia
paramagnética: o campo oscilante que tende a igualar a populagéo dos niveis e
as interagOes internas que tendem a restabelecer a distribuicdo de Boltzman,
através da conversdo da energia absorvida do campo oscilante em calor.

De forma quantitativa pode-se escrever:

n :N_ - N+
4.7)
N=N.+N,

onde, n é a diferenga de populagao, N o numero total de spins, N. e N. sdo as
populagdes dos niveis inferior e superior respectivamente.

A taxa de transigdo dn/dt € govemada pelas interagdes com o0 campo de
microondas e com a rede:

dn

dn dn
e Elmicroonda +Eirede (4.8)

Se w+- € a probabilidade com que as microondas induzem transigdes

do estado superior para o inferior, da teoria da perturbagao temos we = Wa = W,
entao:

dn

E‘microonda =-2nw (4.9)

A velocidade com que a rede restaura a diferengca na populagcé&o para
seu valor de equilibrio € governada pela forga de acoplamento do spin a rede.

Este acoplamento é descrito pelo tempo de relaxagéo spin-rede T4. Assim

dn

1
— =(n,-n).— (4.10
dt rede =0, )Tl ( )
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Combinando as duas taxas para dn/dt, encontramos a transicao
combinada devida a ambos os processos; 0s térmicos e as transicdes
induzidas pelo campo oscilante aplicado.

dn_ . (0g-n)

411
dt T ( )

No estado de equilibrio dn/dt = 0 entéo,

n,

n=——""
1+2.w.T]

(4.12)

A equagédo 4.12 mostra que para 2.w.T1<< 1, a absorgdo da energia no
campo oscilante ndo provoca mudanga da populagdo. Para valores maiores de
2.w.Ty, quando Ty >> 1 tem — se uma saturagdo em que a rede ndo pode mais
acompanhar as transigbes induzidas pela microonda, assim a diferenga na
populagao tende a zero. Em medidas R.P.E. esta saturagdo pode ser evitada

pela reducéo da poténcia de microondas.
4.2. TRATAMENTO CLASSICO DA R.P.E.

Os fundamentos de R.P.E. podem ser entendidos em termos de simples
conceitos classicos, supondo uma certa quantidade de elétrons independentes
que tem momento magnético p. Na auséncia de um campo magnético esses
spins estao orientados aleatériamente, porém, quando é aplicado um campo
magnético Hy na dire¢do z, os elétrons tenderdo a um alinhamento nessa
diregao, fazendo precessdo em torno do eixo z, com uma frequéncia

caracteristica (frequéncia de Larmor), como ilustrado na Figura 4.2.
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Figura 4.2: a) Orientacdo aleatéria dos spins na auséncia de campo
magneético. b) Precessao dos spins em torno do eixo z quando é aplicado um

campo magnéticol>.

A interacdo de p com Hyp resulta em um torque dado por t = u x Ho, que

atua para produzir uma mudang¢a no momento angular de spin. A equagao do

movimento para um spin em um campo magneético € dada por:

—=%=fixH, (4.13)

Quando se tem um grande numero de dipolos magnéticos e se N é o
numero de dipolos por unidade de volume, entdo a magnetizagdo, que é o

momento magnético do sistema por unidade de volume, é dada por:

Qﬁ:nyHO (4.14)
dt

A magnetizacdo M tem movimento de precessdo com velocidade
angular constante (frequéncia de Larmor wg = y.Ho).

Para que ocorra a absorgdo de microonda é necessério inclinar a
magnetizacéo, ou seja, mudar o angulo formado com a direcdo de precessao.
Isto ocorre aplicando-se ao sistema um campo magnético oscilante H4, de
frequéncia de Larmor perpendicular ao campo magnético externo H. Este
campo magnético em sincronismo com a precessdo da magnetizagéo

produzird um torque M x Hq que tendera a mudar esse angulo.
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Quando se inclina a magnetizagcdo, o valor de sua componente na
direcdo z sai do valor de equilibrio Mo (equivalente a uma mudanca nas
populacées N. e N.). O valor de equilibrio M, tendera a ser restaurado pela
rede com uma taxa proporcional a 1/Ty , onde Ty € chamado tempo de
relaxacao spin-rede.

As componentes x e y da magnetizagdo s&o zero no equilibrio térmico e
decaem sem um acoplamento com a rede com um tempo T, (tempo de
relaxagao spin-spin), que € um pouco menor que T1.

4.3. INTERAGAO HIPERFINA

A interagdo de um spin eletrdbnico com um spin nuclear € chamada de
interagdo hiperfina. A auto rotagdo de um nucleo carregado positivamente
produz uma corrente e, portanto, um campo magnético na vizinhanga como no
caso do spin eletronico. Desse modo, o spin nuclear também pode ser
considerado um pequeno magneto que interage magneticamente com spins
eletronicos.

Existem dois tipos de interagao hiperfina, uma € a interagéo classica de
dois dipolos ul (nucleo) separados pela distancia r. Esta interagcédo depende do
angulo entre a linha que une os dipolos e o campo magnético externo e €
chamada de interagéo anisotropica.

O segundo tipo de interagdo se origina da probabilidade finita de se
encontrar elétron no nucleo. Esta interacao isotropica, ou interagao de Fermi, e
é representada pelo termo A.L.S, onde 1 € o spin nuclear e A uma constante de
acoplamento hiperfino. A Figura 4.3 mostra o diagrama de niveis de energia

de um sistemacom S =%, | = % em um campo magnético.
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Mi=+%2 A2+A/4-5/2

Mg=+% =
M=-"% AI2-A/4+5/2
S=%
M=-% -AR2+A4+5/2
— M=+% -A2-A/4-5/2
Figura 4.3: Niveis de energia para um sistema com S = %2 e | = % em um

campo magnético, & refere-se ao efeito Zeeman nuclear,

A interagcdo causa um desdobramento produzindo um espectro de
ressonancia rico em informagdes. O numero e a intensidade dessas linhas
caracterizam uma molécula especifica, auxiliando na identificagcdo da espécie
paramagnética.

A posicdo, o numero, o espagamento, o tipo e o tamanho das linhas de
absorcdo R.P.E. dependem da interagdo entre o sistema de spin e sua
vizinhanga, enquanto a largura depende da forga de interagdo e do tempo de
relaxacao.

A posicdo e o numero de linhas de absor¢cdo paramagnética dependem
de interagbes internas da substancia paramagnética tais como a contribuigéo
do momento magnético de spin e do momento magnético orbital, conhecida
também como interagio spin-orbita.

Por exemplo, se o momento orbital do elétron é tal que had uma
probabilidade diferente de zero do elétron estar localizado préximo ao nucleo, o
qual tem momento magnético, a linha de absorgéo se dividira em um numero
de linhas determinado pelo spin nuclear. A magnitude do campo magnético no
centro do espectro determina um segundo parametro importante, o fator de
desdobramento espectroscopico, g, o qual € um numero adimensional.

Esses dois fatores, A e g, sdo sensiveis a regido na qual o elétron
desemparelhado se move e podem ser diretamente relacionados a
propriedades como: covaléncia, angulo de ligagdo, polaridade, simetria e
mobilidade do radical.
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A forma do espectro em um monocristal depende fortemente de sua
orientagao em relagdo ao campo magnético externo Ho. Em amostras em po,
com cristais orientados aleatoriamente, o espectro RPE é uma média em todas
as diregdes.

As formas das linhas, geralmente, sdo descritas pela comparacéo com

as formas Lorentzianas e Gaussianas®®’®%'%4 A Figura 4.4 mostra essas
curvas.

Figura 4.4: Absorgdo e primeira derivada de tipos de linha gaussiana e
lorentzianal™®.

Para se determinar a intensidade de uma linha do espectro € necessario
integrar completamente a curva de absorgdo e quando utiliza-se a primeira
derivada realiza-se uma dupla integragaof®*70.80.164]

O espectro RP.E. &, portanto, o diagrama mostrando a primeira
derivada do sinal de absor¢cdo R.P.E. em funcdo da intensidade do campo
magnético. A amplitude do espectro de absorcdo R.P.E. de uma dada
substancia € uma medida quantitativa do numero de radicais livres. A
amplitude pico a pico da primeira derivada € proporcional a concentragdo de
radicais livres.

A sensibilidade refere-se a amplitude pico a pico do espectro RPE da

amostra irradiada por unidade de dose absorvida.
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4.4 FATOR DE DESDOBRAMENTO ESPECTROSCOPICO OU FATOR
“g”

O fator de desdobramento espectroscdpico, ou fator g, € um parametro
importante, porque elétrons desemparelhados em diferentes ambientes tem
fator g ligeiramente diferentes, resultando no surgimento de sinais para
diferentes centros em intensidades de campo magnético diferentes. E definido
pela condigao de ressonancia hv = g..H, onde g expressa a proporcionalidade
entre o campo magnético e a diferenga de energia entre os niveis.

Dois spins eletrdbnicos em ambientes diferentes tem fatores g diferentes,
g1 € g2

A posicido dessas linhas para uma dada intensidade do campo
magnético € determinada pelo fator g. O valor de g nesse caso se desvia de
seu valor para particulas livres por causa dessas interagdes internas.

A espectroscopia R.P.E. analitica moderna baseia-se na determinagao

exata do fator g. Representando a condi¢ao de ressonancia tem-se:

gBHg =hv  (4.15)

onde Ho € o campo magnético externo. Pode-se obter a absorgéo variando o
campo magnético externo, e mantendo a freqiéncia de microondas constante.

Se a frequéncia de microondas & constante para um espectrometro
R.P.E., a ressonancia ocorre em um campo magnético Hoi e Hpo. O fator g é
determinado usando a equagdo 4.16 como :

g =(h/B)(v/H) =71,455.(v/H) (4.16)

onde a freqiiéncia de microondas v € expressa em GHz e o campo magnetico
H emmT.

O fator g de um sinal desconhecido é determinado usando um sinal
padrdao com um fator g conhecido. Se a ressonancia do sinal padrao com gi e
um sinal desconhecido g, ocorre em Hos e Hoz respectivamente (a separagao

do campo magnético AH = Hoys — Ho2), @ condigdo de ressonancia fornece:
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g Hy, =g,Hy, =(hv/p), 4.17)

8> =g,Hg /Hy, =g1Hy, /(H, —AH) =g, /(1-AH)/H,,) (4.18)

Geralmente, a ressonancia ocorre para Ho em torno de 340 mT e
frequéncias de 9,4 GHz.

Os fatores g estdo geralmente em torno de 2,0 e sdo determinados com
quatro casas decimais com um erro de 0,0002 ~ 0,0005. Para um elétron livre,
0 qual ndo tem momento orbital de acoplamento, o valorde g é g. =2,0023. O
fator g depende da interagdo spin-6rbita, ALS, do elétron no orbital atdmico,
onde A € o parametro de interacdo spin-6rbita e L é o momento magnético
orbital do atomo. Interagdes spin-drbita podem aumentar ou diminuir o valor de
g™

Um radical com excesso de elétrons apresenta um fator g um pouco
menor que ge, enquanto que um radical com falta de elétrons apresenta o g
maior e o sinal de um centro de buraco aparece em um campo magnético
menor que para o elétron livre.

4.4.1 ANISOTROPIA DO FATOR “g”

Para uma estrutura cristalina geral, o campo magnético interno sera
diferente ao longo do eixo principal do cristal. Neste caso, g dependera da
orientag@o do cristal em relagdo ao campo externo e devera ser expresso por
meio de um tensor com componentes gx, gy, 9z

Portanto, em materiais cristalinos, o fator g difere para centros de
elétrons e centros de buracos quando a diregcdo do campo magnético €
mudada.

Para simetria ortorrombica, o tensor g € expresso como gz, gxx, Gyy- O
fator g em fung&o da direcdo do campo magnético em angulos intermediarios 0
(angulo azimutal) e ¢(&ngulo entre o eixc Jo cristal e o campo externo Hy) pode

ser expresso como!’%:
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2 2.2

2(6,0) = (gzz2 cos2 0 +8xx sen 2 0 cos > d>+gyy senZ Bsen > @)1/2 (4.19)
Para o caso de simetria axial, o fator g pode ser expresso como gy € g, ,

onde gi = g€ g1 = Gu = Gyy. O fator g em 6 é expresso!’%:

g(0) = (g“2 cos® 9+g_!_2 sen’ 6)1/2 (4.20)

Quando um defeito com fator g anisotrépico faz uma rotagao posterior ao
longo do eixo z , o fator g pode ser expressol’%:

g|=8zz (421)

1/2

g1 =[(gxx? +eyy D)2V 2 (422)

Se o radical rotaciona rapido e livremente, o fator g médio (gay) para

sinal com simetria ortorrdombica pode ser escrito como!’%:

2 2)/3]1/2

Bav = [(gzzz T8xx" t8yy (4.23)

Enquanto ga, para o sinal com simetria axial pode ser escrito como™!

1/2

Bav = [(g||2 +2g12)/3] (4.24)

O estudo R.P.E. do fator g é realizado para calcular valores de g
baseados nos orbitais atbmicos ou moleculares, para estabelecer um modelo
do defeito ou radical.

Em um espectro com amostras em po, o espectro resultante sera uma
média de todos os espectros R.P.E. incividuais dos spins orientados
aleatoriamente.
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4.5 ESPECTRO DE AMOSTRAS PADRAO TIPO PO

Um unico tipo de centro paramagnético da linhas derivadas ou picos
como resultado da media dos sinais anisotropicos em materiais policristalinos.
A maioria dos materiais para estudos R.P.E. sdo policristalinos ou estdo na
forma de p6. Ossos ou conchas consistem de materiais microcristalinos
orientados aleatoriamente ou preferenciaimente ao longo de uma diregao
particular.

O espectro aparece em diferentes posi¢des do campo magnético por
causa da dependéncia angular e a superposi¢ao produz um espectro alargado.

A probabilidade, P(6) de que o eixo principal dos microcristais orientados
aleatoriamente faca um angulo 6 com a direcdo do campo magnético é
proporcional a fragao de sen6.d6.

Para o caso de um fator g anisotrépico, a posi¢ao de ressonancia muda
em fung¢do do angulo formado entre o eixo principal dos cristais com a diregéo
do campo magnético. Os campos magnéticos H, e H, correspondem a fatores
g de g, e g, para o campo paralelo (/) e perpendicular (L) ao eixo principal do
cristal respectivamente. O tipo de linha “padrdo pd” devido & anisotropia do
fator g € mostrado na Figura 4.5 (a), e a probabilidade P(0) na Figura 4.5 (b).

O tipo de fungdo do sinal S (H) é parcialmente proporcional ao seno do
angulo (0), e € mostrado como fungdo do campo magneético H na Figura 4.5.(c),
onde a curva pontilihada é obtida tomando a largura de linha em uma
contagem, e, sua forma derivada é apresentada na Figura 4.5 (d). Os pontos
de maximo e minimo do espectro derivado correspondem a g// e g.

respectivamente.
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Figura 4.5: Tipo de linha “padrdo 'tipo p&” devido a anisotropia do fator g. (a)
dependéncia angular da linha de ressonancia, (b) probabilidade P(8) que o
centro anisotropico faga um angulo 6 com o campo, (¢) fungéo do tipo de linha
do sinal. S(H) & a curva pontilhada considerando uma largura de linha finita na

contagem (curva sélida), e (d) a linha derivada do sinal RPE",

O espectro de po6 para estrutura anisotropica € mostrado na Figura 4.6.
A intensidade do sinal tedrico e a linha derivada considerando a largura de
linha s&o mostrados para diferentes valores de A, e A, para simetria axial (a) e

(b) e para A;, Az e Az para simetria ortorrombica (c ).
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Figura 4.6: Espectro “padréo pd” tedrico de estruturas hiperfinas anisotropicas

para (a) Ay< A, , (b) Ay> AL, (c) Ai<Ax< A3 e (d) estado triplete
(I=1 )[64,70,74,90]_

44



<l

Se a concentragao de centros paramagnéticos é alta, as interagbes
dipolo-dipolo alargam a largura de linha do sinal e as interagcbes de troca
mudam o tipo de linha para uma Lorentziana. De um modo geral espectros
individuais podem assumir algumas formas quando estao na forma diferencial,

embora todos eles sejam um unico pico no formato integrado, conforme pode
ser vistoem 4.7.

E 4 E4

Magneit finkd H H
st . e ] e | ;

ar /] dH )\ oM

( G , H V/ H
i

{a) isotropico (b} anisolropico {c) anisotropico

Figura 4.7: Espectros individuais: (a) Isotropico, (b) Anisotrépico e (c)
Anisotropico®®”.

4.6 ESPECTROMETRO R.P.E.

Os espectrometros consistem de uma fonte de microondas, uma
cavidade para amostra, um eletroima, bobinas de modulag&o que oferecem alta
freqiéncia de modulagdo, diodo detector de estado sdlido e equipamentos
eletrdbnicos para aquisicdo de dados (geralmente integrados a um
microcomputador).

Nos espectrometros, a microonda gerada através de um oscilador, o
qual pode ser uma valvula Klystron ou um diodo Gunn, é conduzida através de
um guia de onda até a cavidade no campo magnético estatico produzido por
um eletroima.

A maioria dos espectrometros opera na banda X, onde a
frequéncia, v = o/2n ~ 9,2 GHz e o campo magnético ~ 340 mT .

A pnténcia de microoncas de um diodo Gunn deve ser ajustada atraves

do atenuador para medir o espectro R.P.E. com a cavidade adeqguada.
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A amostra é inserida na cavidade na posicdo de maxima intensidade de
Ho dentro da cavidade que, por sua vez, esta situada no campo magnético
externo. Na pratica, por causa do uso de guias de onda e cabos coaxiais, a
freqliéncia de microondas € mantida fixa e © campo magnético do eletroiméa é
variado a fim de registrar o espectro.

O esquema de um espectrdmetro de ressonancia paramagnética
eletrdnica com suas partes € mostrado na Figura 4.8.

Braco de referencia
. Fase Atenuador:

/ e VMR N
Chave l Atenuador circulador @

1 %
' Detector

isolador
PSD
N T
\ O:L10]

Diodo ou Klystron  cavidade Bobinas de modulag§o

Figura 4.8: liustragao analdgica do espectrometro para medida de ressonancia

paramagnética eletronica. PSD: detector sensitivo de fase!'?.

Quando a condigdo de ressonancia € satisfeita, parte da energia da
microonda € absorvida pela amostra, resultando em uma mudanga do valor Q
da cavidade ressonante, definido como 2nv X (energia média armazenada na
cavidade /energia média dissipada por segundo). O valor Q depende da
geometria e das propriedades dielétricas da cavidade e seus componentes.

Esta variagdo do valor Q €& detectada por um diodo detector,
amplificada e registrada.

A amplitude do sinal de uma mesma amostra medida em diferentes
ganhos pode sofrer uma variagéo néo linear. Este problema pode ser evitado
medindo todos os espectros com um mesmo ganho, ou fazendo uma eventual

calibragdo para corrigir possiveis desvios.
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Como existe muito ruido junto com o sinal, ha um sistema de modulagéo
acoplado a cavidade que sobrepbe ao campo magnético do eletroima
produzido pelas bobinas um outro campo magnético senoidal de 100 kHz de
pequena amplitude. Assim, o sinal R.P.E. sera modulado com essa frequéncia
de modulagao e selecionado no detector sensitivo de fase em termos dessa
frequéncia e da fase determinada entre o sinal R.P.E. e o sinal de modulago.

A modulagao permite a detecgdo de pequenos niveis de absorgdo de
microondas aumentando a razao sinal ruido.

O sinal de saida retificado, o qual & apresentado no registrador, € uma
linha diferenciada da absor¢gdo de microonda (dP/dH), como a primeira
derivada da curva de absor¢ao.

As técnicas de medida utilizadas baseiam-se na determinagdo absoluta
ou relativa da concentracdo de spins. Uma determinagcdo absoluta € feita
através da dupla integragdo, a qual permite uma determinagdo da
concentragdo tofal de spins. Porém, em muitos casos, é aceitdvel uma
determinag@o relativa dessa concentragdo através de uma medida da
amplitude pico a pico ou pico a linha de base. Ambos os métodos séao
mostrados na Figura 4.9 dupla integragcéo e Figura 4.10 pico a pico e pico a
linha de base.
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Figura 4.9: Dupla integragéo do espectro de absorgdo. A area sob a curva de

absorc&o é proporcional ao numero total de spins!®

47



{ 7 7N
L FA \
r \ | &
! ! \ P l P
i ] \ ! } g 1K
| [ oV e i
i fo o . E :
! ,‘/ \: = t k i -
: } Y § i
| / .on x 3 -;
L t ° ¢ ! 2
i / ! 2 s { Py 1
: / ! Y s ° i
. b SN bememe o . mameT s e F----%- 2 e
N ' i /7 | £ i
q ! | 2l 1 S H
< ! 1 = 1 £/ H
P 1 Q| 1 -4 1
- b v 4
g - \ / 1 h 4
{ oo i 2
% t ‘. 13 \‘ ﬂ J ‘:
< | / | i ; 1
v‘ (N VI ¢
- Y Vo { ]
} Vo \/ !
| 1
1 L —_ " 3 ;."
Q 26 a0 40 f0 100
Campo Magnético (8.a.)

Figura 4.10: Amplitude pico a pico e pico a linha de base para sinais isolados
néo compostos!®!,

Na Figura 4.10 a amplitude pico a pico do espectro diferencial €
proporcional a concetragdo de spins (esquerda). Nos casos onde os sinais
interferem apenas em parte do sinal desejado, a amplitude pico a linha de base
pode ser usada (direita).

Se a largura do sinal R.P.E. € 0,1 mT, utilizando um espectrometro
comum pode-se detectar um numero minimo de 10'° spins em cada amostra.
Esta sensibilidade & muito alta, se considerar que o numero de atomos por cm®
em solidos & da ordem de 10217

Medidas em temperaturas baixas dao uma linha estreita, aumentando a
populagdo de spins nos estados mais baixos devido ao fator de
Boltzman, et 9#Ho%T) o também, devido a relagdo sinal-ruido (S/IN) %,

A relacdo S/N pode ser melhorada através da acumulagdo de varios
espectros. Porém, isto requer um espectrometro muito estavel.

O nivel da poténcia de microondas deve ser estabelecido a fim de evitar
saturacdo da intensidade do sinal, especialmente em poténcias baixas de
microondas. Uma técnica para separar sinais sobrepostos é através de seus

diferentes comportamentos de saturacdo, medindo a dependéncia com a
poténcia de microondas.
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Uma complicagdo para o uso quantitativo do espectro R.P.E. é que o
campo de microondas ndo € uniforme através da amostra em uma cavidade
tipica retanguiar ou cilindrica.

4.7 DOSIMETRIA UTILIZANDO R.P.E.

O estudo R.P.E. dos radicais livres induzidos pela radiacdo objetiva
avaliar a aplicacéo pratica desta técnica em dosimetria pessoal. Deste ponto,
estdo sendo realizados experimentos a fim de estimar o limite minimo de dose
detectavel, a natureza da dose resposta, a dependéncia com a taxa de dose, a
dependéncia energética e a estabilidade do sinal apds irradiagio, bem como as
aplicagbes praticas da manipulagdo de amostras, a reprodutibilidade do sinal e
a calibragdo por meio de uma referéncia interna.

A natureza nao destrutiva da detecgao R.P.E. também permite o estudo
de espécies armadilhadas em amostras bioldgicas tais como ossos, gquartzo,
tecidos, remédios, dentes, cabelos, unhas e pele seca, entretanto, a
complexidade e instabilidade de alguns sinais pos irradiacdo, a nao
homogeneidade e atividade metabdlica das amostras e o problema da
variabilidade individual complicam consideravelmente as analises
quantitativas“ 1,12,27,29,39,44,66,72,87,88,90,1 03,149].

Os radicais formados em compostos pela irradiagdo podem ser usados
para dosimetria por R.P.E., com materiais como alanina e quartzo, para os
quais foram desenvolvidos sistemas padrdes de referéncia. Estes sistemas
sdo aplicados para dosimetria de doses altas em campos como irradiacédo de
alimentos, esterilizagdo de instrumentos médicos , cura de superficies, entre
outras aplicagdes.

Durante as ultimas décadas aumentou o interesse da dosimetria por
R.P.E., com o objetivo de encontrar materiais detectores que possam ser
encontrados dentro ou préximos das vitimas de acidentes nucleares . O ideal
seria obter materiais com alta sensibilidade no limite de doses baixas.

A enercia depositada na amostra pela radiagdo gama depende da

energia da radiag&o incidente, da composi¢cdo do material e dos coeficientes
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massicos de atenuacéo e coeficientes massicos de absor¢do de energia para
cada um dos elementos que compdem o material dosimétrico. A amplitude do
espectro R.P.E. & diretamente proporcional a essa energia absorvida. Essa
caracteristica € procurada nos materiais candidatos a dosimetros, pois, assim,
é possivel obter uma relagdo linear entre a energia absorvida e o nimero de
radicais livres formados.

O sucesso do uso da dosimetria de radicais livres em situacdes de

emergéncia € fortemente influenciada pela identificagdo dos materiais que
satisfazem as seguintes condigoes!'0®104.105.110.111,112.114).

materiais pessoais usados por cada familia;

e numero atdomico efetivo proximo ao do tecido humano;

o facilidade na preparagao da amostra;

e dose minima detectavel de 0,1 Gy ou menos;

e intervalo de linearidade entre 0,1 e 20 Gy;

e decaimento minimo (menos que 3% ao més apos a iradiagdo);

e sinal R.P.E. inerente pequeno ou desprezivel.

A maioria dos materiais de estado sélido tem limitagbes baseadas nos
critérios citados anteriormente, e ndo ha um método de retrospectiva de
dosimetria bioldgica aceito universalmente. Entre os candidatos citamos os
aminoacidos, particularmente a alanina, os tecidos calcificados e os agucares,
gue sdo equivalentes ao tecido, baratos, estaveis e apresentam um sinal
relativamente simples.

Porém, é importante acrescentar que a experiéncia tem mostrado que é
dificil obter a estimativa da dose pds acidente. As principais contribuigbes aos

erros sao:

v

incerteza na posi¢ao ou movimento da vitima;

"’,’

nao uniformidade dos campos de radiagao em exposi¢cées agudas,

v

duracao da exposicao;

e

incertezas no tempo exato ou historia da exposicao.
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4.8 MATERIAIS UTILIZADOS COMO DOSIMETROS R.P.E. EM
SITUAGCOES DE ACIDENTE

4.8.1 ALANINA

A alaninal'?50:58.93.94.132,133,134,146.181) & \;m aminoacido do tipo :
CH, - CH - COOH
NH.

Estudos sobre a degradagdo da glicina e da alanina induzidos pela
radiagcdo mostram que os principais produtos formados sdo amoénia, didxido de
carbono, aminas e acidos, sugerindo que a degradagdo € devida,
principalmente, a reacdes de deaminagao®'3?.

Entre os radicais gerados pela radiagio, a espécie CH — CH - COOH é
predominante a temperatura ambiente. Esses radicais podem ser analisados e

quantificados por ressonancia paramagnética eletronica.

4.8.2 TECIDOS CALCIFICADOS (HIDROXIAPATITA, OSSOS E
DENTES)

Os tecidos calcificados consistem de uma parte organica chamada
colageno e uma parte inorganica , a apatita , cuja formula molecular é
[Caio(PO4)s(X)2; X = OH, F, Cl, Br]246592128.130142151.155] ' A estrutura cristalina

da apatita @ mostrada na Figura 4.11.
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Figura 4.11: Estrutura cristalina da apatita [Caio(POa4)s(X)2); X = OH, F, CI.

Parametros de rede: Hidroxiapatita (X = OH): a =0,941 ¢ = 0,687 nm;
Fluorapatita (X = F): a = 0,935 ¢ = 0,687 nm!"”.

A radiacgao ionizante cria centros paramagnéticos tanto na parte organica
quanto na mineral, cujas estruturas locais estado intimamente relacionadas com
sua estabilidade.

Os defeitos na apatita sdo complicados devido ao tamanho grande da
célula unitaria e da simetria envolvida.

A apatita muda sua estrutura devido a substituicdo de ions por

10,20,21,70,

impurezas catidnicas e anidnicas®® 101,142,155.160] ' constituindo assim um

sistema aberto ao ambiente. Sabe-se que:

(1) Ca ?* pode ser substituido por cations monovalentes (Na*, K' e H"),

divalentes (Sr**,Ba®* Fe?", etc.) e cations trivalentes (AF*, Y** Ce® etc.);

(2) OH pode ser substituido por anions monovalentes (F* e CI’), divalentes

(CO3s%) ou moléculas neutras de H.0 .

(3) Um ion fosfato tetraédrico (PO4>) pode ser substituido por anions

moleculares divalentes (SO4%, COs> ,etc.) e trivalentes (BOs>, As407, etc.).

Os radicais observados em tecidos calcificados como 0ssos, dentes,
carbonatos e silicatos sao estaveis por milhdes de anos o que permite sua

aplicacao em trabalhos de datagao e dosimetria. A ressonancia paramagnética,
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entre outras técnicas espectroscopicas, foi usada extensivamente para
caracterizar os centros paramagnéticos criados pela radiagdo ionizante na
hidroxiapatita de esmalte dentario e
OSSOS[2'15‘22'26’47’52'62'78'81’119’120'126’127’144’147'148].

Os dentes consistem de trés tecidos principais: dentina, esmalte e
cemento (Figura 4.12). O esmalte contém 95-98% de hidroxiapatita e uns

poucos por cento de material orgénico, enquanto os ossos possuem cerca de
60 % de hidroxiapatital®.70.134.135.152]

Figura 4.12: Representacio esquematica dos tecidos de um dente humano:
esmalte, dentina, cemento e polpa®

O emprego de esmalte extraido dos dentes para avaliagdo da dose
individual foi estudado primeiramente por Ikeya!®®®” 8% om sobreviventes da
bomba atomica de Hiroshima e Nagasaki , posteriormente por Ishi 7879 ¢
Serezhenkov!'*! para vitimas do acidente de Chernobyl e por Romanyuka
%8157 para os trabalhadores nucleares de Mayak, e por Wieser!'®! para os

residentes préximos ao rio Techa na regido dos Montes Urais.
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4.8.3 CARBONATO DE CALCIO EXTRAIDO DA CASCA DE OVO -
CALCITA

Carbonatos sdo minerais comuns na natureza. A unidade basica
constituinte de todos os minerais carbonatos € o ion molecular COs*. O
carbonato de calcio, CaCOs, tem duas estruturas cristalinas principais: a calcita
e a aragonital'>7%102.153]

A calcita, com simetria trigonal (romboédrica), € termodinamicamente
estavel na forma de CaCOs; puro a temperatura ambiente e & pressdo
atmosférica, aparecendo como  constituinte de rochas, estalagmites e
estalactites. Os defeitos induzidos pela radiacdo ionizante s&o centros de
elétrons, CO;* e centros de buracos COs. Também é formada uma vacancia
de oxigénio com um elétron, na verdade o ion molecular CO, 7%,

Modelos de defeitos induzidos pela radiagdo em CaCO; sdo descritos
utilizando-se monocristais ou amostras em po, seja na forma pura ou dopados
com impurezas.

A caicita consiste do cation divalente, Ca®*, e o anion molecular triplanar
divalente, CO3> com orbitais moleculares hibridizados sp’. Trés células
unitarias diferentes de calcita sdo mostradas na Figura 4.13. A célula unitaria
verdadeira mostrada pelas linhas pontilhadas em (a) € um romboédro alto e
fino contendo duas formulas unitarias. Uma clivagem do cristal em uma célula
um pouco mais grossa, mostrado pela linha sélida em (a) € a célula unitaria
hexagonal, mostrando camadas altemnadas de ions de Ca®* e COs* dispostos
ao longo do eixo - ¢, como mostrado em (b). Cada grupo COs* dentro da
camada tem uma orientagdo comum, a qual esta invertida em um angulo de
180° em relacdo a camada adjacente. As direcdes das ligagbes C-O s&o
coincidentes com os trés eixos a . No jon CO3%, os atomos de carbono ocupam

o centro de um triangulo equilatero de oxigénio.
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Figura 4.13: Estrutura cristalina da calcita; (a) Célula unitaria verdadeira
romboédrica €& representada pelas linhas pontilhadas e célula clivada
representada pelas linhas sélidas. (b) Célula unitaria hexagonal;

a;=a,=a3=0,499 nm e ¢=0,171 nm"%.

A aragonita, com estrutura ortorrdmbica, € menos comum € menos
estavel que a calcita. Ela aparece em ambientes caracterizados por
temperaturas baixas e alta pressdo. Algumas conchas, pérolas, corais e outras

estruturas marinhas de origem biolégica séo constituidas por aragonita.

4.8.4 ACUCARES

Entre os agucares mais comuns cita-se a sacarose, que € um material
adequado para dosimetria em situagbes de acidente, por apresentar uma
grande pureza (98 % em todos os casos, exceto para agucares escuros) e por
estar distribuida em quase todos os lares!4!10:112.113.115.116,158]

A sacarose € um dissacarideo de formula C42H22044, encontrado
principalmente na cana de agucar e na beterraba. Estruturalmente a sacarose
resulta da “condensagao” (unido de uma molécula de glicose e uma molécula
de frutose com eliminacdo de uma molécula de agua), cujo esquema é
mostrado abaixo :



CH,OH HOH,C

e N =

w-glicose p-frutose
em forma piranose em forma furanose

No Brasil, a sacarose € obtida por cristalizagcdo do caldo de cana e
utilizada na alimentagcdo e fabrico do alcool entre outras coisas.

Esquematicamente, o processo € o seguinte:
agucar = acucar
escuro comum
C

Cana de garapa ﬁ
A B
D ﬁ
Mosto . * etanol
onde A: trituragdo em moendas, B: concentracao; C: refinagao; D: fermentacéo;
E: destilacao.
Quando as amostras de sacarose s&o irradiadas formam-se radicais de
diversas espécies que ficam armazenados na matriz do cristal os quais ainda
nao foram completamente identificados. Porém, € possivel dizer que o tempo

de vida desses materiais € suficientemente grande, fazendo com que os

mesmos possam ser utilizados em dosimetria em situagbes de

emergéncia[«ij 10,1121 13,115]'
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CAPITULO 5

MATERIAIS E METODOS

5.0 DESENVOLVIMENTO DO TRABALHO

Este trabalho foi parcialmente realizado no Departamento de Calibrag&o e Dosimetria
(ND) do IPEN (Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares) em colaboragdo com o
Laboratério de Biofisica do IFUSP (Instituto de Fisica da Universidade de S&o Paulo).

As irradiagdes com radiagdo gama e elétrons foram realizadas no Departamento de
Técnicas Nucleares na Engenharia e Industria (TE-IPEN) e as irradiagdes com néutrons

foram realizadas no IRD (Instituto de Radioprotecéo e Dosimetria -RJ).

5.1 SISTEMA DOSIMETRICO DESENVOLVIDO

O sistema dosimétrico proposto consiste na avaliacdo da resposta R.P.E. das
amostras em funcdo da dose absorvida, do tipo de radiagédo e da energia da radiagao
incidente entre outros fatores que serao detalhados no Capitulo 6.

As amostras utilizadas para esse proposito foram preparadas com diferentes massas
para se obter o volume médio adequado as leituras na cavidade do espectrometro.

Para avaliar quantitativamente a resposta em termos da dose absorvida foi
desenvolvida uma metodologia baseada na determinacdo da amplitude pico a pico do sinal

principal em cada caso.
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5.2 MATERIAIS UTILIZADOS

Dentre os varios materiais que apresentam uma resposta RP.E. a radiagéo

escolheu-se aqueles descritos no tépico 4.8 do Capitulo 4:

5.2.1 ALANINA

A alanina n3o esta entre os candidatos a dosimetros em situagées de emergéncia,
mas por constituir um padrao secundario, ela foi estudada com o intuito de promover
comparacoes ou calibragdes necessarias.

Como nao ha variacao significativa de sensibilidade entre os varios tipos de alanina,
utilizou-se a DL-alanina obtida do laboratério Merck , que possui um alto grau de pureza e é
fornecida na forma de pd com gréos de tamanho entre 80 e 200 um. Nao é possivel a
reutilizacdo da alanina irradiada, pois os radicais livres ficam presos na matriz do cristal
durante anos e se recombinam ao acaso. Para obteng&o das curvas de dose resposta foram
utilizadas amostras com 200 mg. A Tabela 5.1 mostra a composi¢céo quimica da alanina

comparada com o tecido humano:

Tabela 5.1- Composigao quimica (%) do tecido humano e da alanina™®.

Elemento ICRU (tecido) Alanina
H 10,2 7,920
Cc 12,3 40,44
N 3,50 15,72
o 72,9 35,92
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5.2.2 TECIDOS CALCIFICADOS
5.2.2.1 HIDROXIAPATITA SINTETICA

Foi utilizada a hidroxiapatital'®?"?7%1%  Cas(PO4);0H - Hap, de densidade
3,158 g.cm'3, com graos de 30 um de tamanho, produzida no laboratério de Materiais do
IPEN a partir da reagdo quimica entre nitrato de calcio e fosfato de amomia e sintetizada
pelo processo de cristalizagéo industrial. Sua principal aplicagéo € preencher e remodelar
tecidos duros, substituindo parte de ossos e dentes, principaimente no caso de
traumatismos com perda de substancia éssea, cistos ou tumores benignos e colocacéo de
proteses de articulagdes artificiais.

A caracterizacdo desse material consiste na medida de sua pureza, cristalinidade e
definicdo da morfologia. Para garantir que essa matéria prima seja a mais pura possivel, o
produto passa por analises quimicas , medidas de difragdo e de fluorescéncia de raios X,
absorcao infravermelho e microscopia eletrdnical'®'?222%.39]

Diversas analises por microscopia eletronica das amostras utilizadas foram feitas

com o objetivo de identificar o tipo de cristal; os resultados obtidos s&o mostrados na
Figura 5.1.

Figura 5.1: Hidroxiapatita sintética produzida no IPEN pelo laboratério de materiais e
analisada por microscopia eletronica de varredura no Laboratério de Microscopia Eletrénica

do Instituto de Fisica: LME-IFUSP (tamanho do gréao 30 um).
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Observando a hidroxiapatita € possivel verificar que seus cristais apresentam-se
como prismas hexagonais muito parecidos com os que constituem a apatita natural.

Os resultados da anélise por difragdo com raios X sédo mostrados na Figura 5.2.

3000 HHidroxiapatita sintética 8
2500 +

2000 +

1500 +

intensidade [cps]

2Theta[deg.]
Figura 5.2 : Amostras de hidroxiapatita sintética analisadas por difracdo de raios X . A

identificacdo de cada pico é apresentada na Tabela 5.2.

Tabela 5.2- Caracteristicas dos picos apresentados na Figura 5.2 para amostras de

hidroxiapatita sintética:

Pico N° 20 Valor-d Intensidade Ilo
1 10,940 8,0806 231 10
2 21,900 4 0551 236 10
3 22,960 3,8703 217 8
4 25,980 3,4268 1184 42
5 28,200 3,1619 321 12
6 29,060 3,0702 491 18
7 31,300 2,8554 320 12
8 31,900 2,8031 2833 100
9 32,320 2,7676 1560 56

10 33,40 2,7089 1761 64
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Tabela 5.2- Caracteristicas dos picos apresentados na Figura 5.2 para amostras de

hidroxiapatita sintética:

Pico N° 2 0 (graus) Valor-d intensidade Illo
11 34.180 2,6211 697 26
12 34.700 2,5830 190 8
13 35.580 2,5211 1564 6
14 39.320 2,2895 141 6
15 39.940 2,2554 459 18
16 42.120 2,1436 147 6
17 43.980 2,0571 120 6
18 46.820 1,9387 433 16
19 48.220 1,8857 208 8
20 49.600 1,8364 509 18

5.2.2.2 OSSO BOVINO

Além da hidroxiapatita sintética, utilizou-se também a hidroxiapatita encontrada em
amostras naturais como o osso bovino. Com o objetivo de comparar os cristais de
hidroxiapatita realizou-se também uma analise por microscopia eletronica de amostras de
0sso bovino. Os resultados obtidos sdo mostrados na Figura 5.3 para amostras que nao
foram calcinadas e na Figura 5.4 para as amostras calcinadas. Esse material apresenta

uma morfologia muito diferente daquela apresentada pelo material sintético.
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Figura 5.3: Cristais de 0sso bovino analisados por microscopia eletronica de varredura no
Laboratorio de Microscopia Eletrdnica do Instituto de Fisica da USP: LME-IFUSP (tamanho
de grao: 80-200 um).

Figura 5.4: Cristais de osso bovino calcinados durante 1h e analisados por microscopia
eletrdnica de varredura no Laboratério de Microscopia Eletronica do Instituto de Fisica da
USP: LME-IFUSP (tamanho de gréo: 80-200 pm).

Foi tomado cuidado para evitar contaminagdo com material orgaiico durante a

preparacéo das amostras, assim, foram retirados todos os residuos de gordura e carnes, a
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seguir as pecas foram lavadas e introduzidas em nitrogénio liquido a fim de permitir a
quebra.

A interpretacdo da andlise por difrag&o com raios X mostra que o mineral ésseo & um
sistema de 2 fases, onde uma fase consiste de pequenos cristais, 0s quais sao semelhantes
entre si mas ndo sdo idénticos & hidroxiapatita, e, uma segunda fase amorfa , no senso de
que ela nao da um aumento da resolugéo do padréo de difragéo com raios X810,

Os picos resultantes da andlise por difracdo por raios X do mineral ésseo s&o
apresentados na Figura 5.5. A identificac@o de cada pico é apresentada na Tabela 5.3.

800 - Osso bovino 4

Intensidade [cps]

20 40 60
2Theta[deg.]

Figura 5.5 : Amostras naturais de 0ssO bovino analisadas por difragdo por raios X. A

identificacdo de cada pico é apresentada na Tabela 5.3.
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Tabela 5.3- Caracteristicas dos picos apresentados na Figura 5.4 obtidos para amostras de

0sso bovino através da analise por difragcéo de raios X.

Pico N°. 20 Valor-d Intensidade I/lo
(graus)
1 16.960 5.2235 694 46
2 25.940 3.4320 472 32
3 29.220 3.0538 425 28
4 32.000 2.7945 1498 100
5 39.900 2.2576 420 28
6 46.860 1.9372 395 26
7 49.760 1.8309 400 27
8 53.240 1.7191 239 16
9 64.100 1.4516 219 15

A estrutura do material amorfo foi investigada e acredita-se ser um fosfato tricalcio
hidratado, consistindo de pequenos “clusters” de ions agregados com orientag&o randomica,
observados por microscopia eletrdnica de transmissao. Nao esta claro se o fosfato de caicio
amorfo presente no osso € idéntico ao encontrado em apatitas sintéticas, contudo, pode-se
dizer que os minerais 6sseos possuem concentragcbes de COs* semelhantes & da
hidroxiapatita sintétical®2*2!7%

Como a quantidade de agua presente nas amostras pode reduzir o fator de
qualidade da cavidade, as amostras foram liofilizadas e trituradas utilizando-se um
almofariz.

Para eliminar o sinal R.P.E. devido aos radicais formados na matriz orgénica, as
amostras foram aquecidas durante uma hora a 673 K

As amostras foram separadas quanto ao tamanho do grdo em ftrés
grupos (< 80 pm, 80- 200 um, > 200um). Para construgdo da curva de calibracao utilizou-
se amostras com 400 mg e grdos entre 80 e 200 pm.

As simulagdes em computadores e a subtragdo espectral dos sinais de background-
BG sao diticeis quando o espectro R.P.E é resultante de uma mudanga continua da
concentracdo dos sinais multipletes. Além do mais, a anisotropia do sinal da hidroxiapatita é

dificil de simular. Assim, as subtragdes foram efetuadas utilizando-se o programa WINEPR .
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Foi considerada nas medidas a intensidade do sinal principal induzido pela radiagao,
medido pico a pico. Para os casos onde o sinal era muito fraco realizou-se a leitura
acumulada de 100 varreduras para cada espectro.

A avaliacdo da dose baseia-se na aditividade da re-irradiagcéo do osso com medidas
da intensidade do sinal RPE em cada intervalo de dose. A exatiddo do método depende da
manutencdo de uma orientagdo constante do fragmento de osso no campo magnetico
durante cada leitura. Portanto, estudou-se a dependéncia do sinal com a variag&o angular.

Apesar de serem usadas nesse trabalho apenas as amostras de 0sso
bovino, Panepucci e colaboradores mostraram que vérias amostras de 0ssos caninos,
bovinos e humanos apresentam respostas idénticas dentro de +7% num intervalo de
dose entre 2-200 Gy!!26150:156.157)

5.2.2.3 DENTES

Ha trés aspectos tecnologicos importantes quando se trata de andlise retrospectiva
por RPE utilizando dentes: preparagdo da amostra, avaliagio do sinal RPE e procedimento
de reconstrucao da dose.

Os dentes utilizados nesse estudo foram obtidos de clinicas dentarias e do Instituto
de Fisica de Ribeirdo Preto. Dentes com sinais de doengas ou descoloragao foram
descartados.

A preparagdo da amostra geralmente comega com a separagao mecanica dos
tecidos constituintes dos dentes: caries, placas e dentina sdo removidos primeiramentel®?°l.

A dentina foi cuidadosamente separada do esmalte utilizando-se equipamentos
dentarios, pois esse processo de separagéo é a parte principal na exatidao da determinagao
da dosel®®555857.98.118] A dentina foi usada para subtragdo da componente nativa com
excelentes resultados.

As caracteristicas da dentina sdo semelhantes as do esmalte, com exceg&o da
redugéo na sensibilidade.

ApOs a separacdo mecanica as amostras foram submetidas a 3 horas de tratamento
em banho ultrasdnico com agua destilada e posteriormente enxaguadas e secas a
temperatura ambiente.

As amostras secas foram trituradas com o auxilio de um almofariz e separados em
gréaos com trés tamanhos diferentes ( < 80 um, 80-200 um ,> 200 um). A Figura 5.6 mostra

uma analise dos cristais de fluorapatita.
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Figura 5.6: Cristais de esmalte extraidos dos dentes e analisados por microscopia
eletrdnica de varredura no Laboratério de Microscopia Eletronica do Instituto de Fisica da
USP- LME-IFUSP (tamanho de grao: 80-200 um).

A primeira derivada do espectro de absor¢do paramagnético foi registrada a
temperatura ambiente com o espectrometro R.P.E. operando na banda -X.

Os espectros de amostras n&o irradiadas foram obtidos com o objetivo de fazer a
respectiva subtragdo dos sinais nativos presentes nas amostras e 0s induzidos pelo
processo mecanico de trituragéo e separagdo do esmalte e dentina.

Amostras com tamanhos de gréo entre 80 e 200 um e massa total 400 mg foram
utilizadas na obtengéo da curva de calibrag&o.

Para o caso dos dentes, também considerou-se a intensidade do sinal principal
induzido pela radiagdo medido pico a pico. Para os casos onde o sinal era muito fraco
realizou-se a leitura considerando 100 varreduras para cada espectro.

O fator de desdobramento espectroscépico, g, € determinado diretamente utilizando-
se programas adequados de conversdo para o programa origin 4.0, o qual também permite

calcular as derivadas das curvas gaussianas e lorentzianas.
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O padrao de difragdo por raios X indica que os cristais do esmalte dentario estéo
aproximadamente alinhados ao longo do comprimento do prisma em um arranjo ordenado.

Maiores complicacbes surgem na medida do sinal R.P.E. da hidroxiapatita obtida
tanto dos ossos quanto do esmalte dentario devido a presenca de um sinal nativo e a
produgéo de sinais adicionais causados por traumas mecanicos ou exposi¢ao a outros tipos
de radiacdo e que se sobrepdem ao sinal radiogénico (devido a radiagao). Assim, realizou-
se as leituras de amostras nao irradiadas, com o objetivo de realizar as subtracdes
necessarias. A obtencdo do sinal nativo deve ser nas mesmas condigbes que O sinal
radiogénico.

Essas amostras também foram analisadas por difragéo por raios X, com o objetivo de
verificar qual o tipo de hidroxiapatita que aparece no esmalte dentario. Os resultados s&o
apresentados na Figura 5.7.
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Figura 5.7: Amostras naturais de fluorapatita naturais analisadas por difragdo por raios X. A

identificacao de cada pico é apresentada na Tabela 5.4.



Tabela 5.4- Caracteristicas dos picos apresentados na Figura 5.7. Obtidos para amostras

de fluorapatita natural extraida do esmalte dentario:

Pico No. 2 6 (graus) Valord Intensidade I/lo
1 23.180 3.8340 612 10
2 29.520 3,0234 7197 100
3 31.600 2,8290 244 4
4 36.120 2,4847 897 14
5 39.560 2,2762 814 12
6 43.320 2,0869 684 10
7 47.240 1,9225 231 4
8 47.660 1,9065 524 8
9 48.660 1,8697 598 10
10 57.560 1,5999 267 4
11 60.840 1,5213 162 4
12 64.820 1,4372 157 4

5.2.2.4 CARBONATO DE CALCIO EXTRAIDO DA CASCA DE OVO

Foram utilizadas cascas de ovos de galinha, das quais foram retiradas apenas
a pelicula protetora interna, a qual € constituida de proteinas. As cascas foram
lavadas e secas & temperatura ambiente e trituradas em diferentes tamanhos de
grdos (< 80 pum, 80-200 pm, >200 um ).

As amostras foram submetidas a uma andlise por difragdo com raios -X com 0
objetivo de identificar as fases cristalinas presentes. O difratograma permitiu a identificag&o
da presenca de carbonato de célcio, CaCOs, e sugere mais uma fase que nao foi possivel
identificar devido ao pequeno numero de picos (dois). A unidade basica constituinte de
todos os minerais carbonatos é o ion molecular COs> " Os resultados na analise por

difracau por raios X é apresentada na Figura 5.8.
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Figura 5.8: Amostras de Carbonato de caicio extraido da casca do ovo. A identificacéo de

cada pico é apresentada na Tabela 5.5.

Tabela 5.5- Caracteristicas dos picos apresentados na Figura 5.8. obtidos para amostras

de carbonato de célcio através da analise por difracao de raios X.

Pico No. 2 6 (graus) Valor -d Intensidade I/lo
1 10.820 8,1700 304 16
2 21.720 4,0883 227 12
3 22.800 3,8971 183 10
4 25.920 3,4346 423 22
5 28.920 3,0848 503 26
6 31.760 2,8151 2055 100
7 32.220 2,7760 858 42
8 32.880 2,727 1881 92
9 34.060 2,6301 367 18
10 35.500 2,5266 136 8
11 39.760 2,2652 477 24
12 41.940 2,1533 117 6
13 46.660 1,9450 289 16
14 48.040 1,8923 154 8
15 49.480 1.8406 237 12
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Os parametros utilizados no difratdmetro de raios X para analise por difragdo com raios -x

de todas as amostras € apresentado na Tabela 5.6.

Tabela 5.6- Parametros utilizados no difratdometro de Raios X-B para todas as

amostras
Tensio 40 kV Escala 8 x10°
Fendas 1grau Corrente 20 mA

Velocidade 10 mm/min Velocidade do 2%min

do papel Goniémetro
Filtro Mn Constante de 1 Seg.
Tempo

As amostras também foram submetidas a analise por microscopia eletrbnica com o
objetivo de identificar a morfologia do material que as constitui. As amostras foram divididas
em dois grupos: um sem calcinar (Figura 5.9) e outro calcinado a 673 K durante 1 hora
(Figura 5.10).

.

Figura 5.9: Cristais de carbonato de cdlcio extraidos da casca do ovo de galinha e
analisados por microscopia e:etronica de varredura no LME-IFUSP (tamanho de gréo: 80-
200 um).
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Figura 5.10: Cristais de carbonato de célcio extraidos da casca do ovo de galinha,
calcinados durante 1 h e analisados por microscopia eletronica de varredura no LME-
IFUSP (tamanho de grao: 80-200 um).

Uma observagdo desses resultados nos permite dizer que essas amostras mudam
muito sua morfologia apds o processo de calcinagdo. As amostras naturais apresentam-se
como um enorme bloco, ligado, talvez, pelos seus constituintes organicos, em contraposi¢ao
as amostras calcinadas que apresentam-se separadas.

5.2.3 AGUCARES

Foram utilizados dois tipos de agucares: a sacarose e o destrosol. As amostras nao
receberam nenhum tratamento preliminar porque medidas R.P.E. mostram que as amostras
apresentam um sinal nativo baixo. Como a sacarose utilizada provem de diferentes
fabricantes, realizou-se uma andlise semiquantitativa por espectrografia de emissao com o
objetivo de verificar o grau de pureza de cada amostra. A Tabela 5.7 mostra os resultados
obtidos para amostras de sacarose extraidas da cana-de-agucar. Quanto ao destrosol,

utilizou-se o disponivel no mercado proveniente de um unico tipo de fabricante.
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Tabela 5.7- Analise Semiquantitativa da sacarose extraida da cana-de-agtcar por
Espectrografia de Emissao:

Elemento Resultado Elemento Resultado

B 0,003% Pb 0,0045%
P 0,15% Sn 0,003%
Fe 0,0075% Bi 0,0015%

Cr 0,0045% \'} 0,003%
Ni 0,0045% Cu 0,0045%
Zn 0,15% Ba 0,015%
Si 0,006% Co 0,0045%
Al 0,006% Ca 0.0075%
Mn 0,0015% Sb 0.0045%

Mg 0,0045%

As amostras também foram analisadas quanto ao tamanho do grdo e separadas em

trés grupos (< 80 pm, 80- 200 um, > 200 um) .

5. 3. EQUIPAMENTOS UTILIZADOS

Os equipamentos utilizados nesse trabalho s&o divididos em dois grupos: irradiagédo e
leitura das amostras. As amostras, apos trituradas, foram pesadas com o auxilio de uma

balanca analitica (Mettler-USA) com preciséo de 0,0001.

5.3.1 SISTEMA DE IRRADIAGAO GAMA

As irradiacdes das amostras com radiagdo gama foram sempre realizadas em
concordancia com a condicdo de equilibrio eletrdnico. Por se tratar de po, elas foram
acondicionadas em sacos plasticos extremamente finos entre placas de lucite (3 mm de
espessura).

Como a resposta pode variar com a espessura da amostra, utilizou-se sempre a

mesma espessura.
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Quando as amostras foram irradiadas a temperatura de nitrogénio liquido (77 K) ,
primeiramente foram separadas em aliquotas e acondicionadas em capilares de quartzo
para a selagem. Durante toda a irradiagéo elas foram mantidas em garrafas térmicas
contendo nitrogénio liquido.

Foram realizadas irradiagdes para diferentes valores de dose, sendo que para cada
dose foram irradiadas 5 amostras.

As exposicdes a radiagdo gama foram efetuadas utilizando-se uma fonte de Co-60
tipo panoramica (YOSHIZAWA KIKO Co, LTDA), cuja meia vida & de 5,27 anos e a energia
média esta em torno de 1,25 MeV, pertencente ao Departamento de Aplicagbes na
Engenharia e na Industria (TE), do IPEN , montada em um arranjo que permite a irradiacao
dos dosimetros com diferentes taxas de dose, conforme a posigdo escolhida ( 5, 10, 20, 30,
40, 50 e 60 cm na parte da frente ou na parte de tras da fonte).

Para doses abaixo de 1 Gy utilizou-se um irradiador de Co-60 pertencente ao
Servico de Calibragéo e Dosimetria, seguindo os mesmos procedimentos e condicbes de
equilibrio eletrénico.

O Co-60 & um radionuclideo artificial produzido a partir da irradiagdo do Co-59
(natural) em um feixe de néutrons. Como nucleo instavel ele se desintegra pela emissao de
particulas B~ transformando-se no elemento niquel 60, que por sua vez emitira a radiagéo

gama, para alcangar a estabilidade. O esquema para o decaimento do Co-60 é mostrado
na Figura 5.11.

600027

P1(99,8%)
0,31 MeV

BA0,12%) . S 1(998%)
1,48 MeV .~ % 117 MeV
¢y, (100%)
¢ 1,33 MeV
[
60Ni28

Figura 5.11: Esquema do decaimento do Co-60".

Us dois fotons emiticos, com energias 1,17 MeV e 1,33 MeV séo os componentes do

~ feixe utilizado na irradiagao.
1
|

{
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O nuclideo radioativo Co-60 esta na forma de um bastao (chamado de lapis), com
¢ = 6,4 mm e comprimento = 20 cm, o qual esta duplamente encapsulado por um tubo de
chumbo de 4 mm de espessura. Desse modo, O Co-60 é selado com o maximo de
seguranga, de maneira a evitar um contacto direto com o material a ser irradiado. @)
esquema da fonte radioativa € mostrado na Figura 5.12.

O dispositivo de irradiagdo consiste de um sistema de roldanas que faz com gque a
fonte seja retirada da blindagem localizada abaixo do solo e suspensa a altura da mesa
onde sdo realizadas as irradiagbes. Esse equipamento de irradiacdo esta montado no
centro de uma sala blindada por paredes de concreto de aproximadamente 1m de
espessura.

Para obter uma geometria reprodutivel, as irradiagcOes foram feitas sempre a uma
mesma distancia da fonte (60 cm) na parte de tras, conforme ilustra a Figura 5.9. A fonte foi

calibrada por uma solugéo de sulfato ferroso (Fricke) em 1990.

Figura 5.12: Esquema do arranjo de irradiagdo na fonte de Co-60 tipo panoramica
pertencente ao Departamento de Aplicagéo na Engenharia e na Industria TE-IPEN, onde B

é considerado parte de tréas da fonte.
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5.3.2 SISTEMA DE IRRADIAGAO COM ELETRONS

O material a ser irradiado foi colocado em placas de Petri de maneira uniforme, com
espessura variavel de acordo com a densidade das amostras, de modo a garantir que as
mesmas recebessem a dose desejada. O acelerador Dynamitron Job 188 (Radiation
Dynamics Inc.) pertencente ao TE-IPEN, opera com poténcia de 37,5 kW e com varredura

de feixe de 60 a 120 cm. Os parametros escolhidos para irradiagao com elétrons séo
apresentados na Tabela 5.7.

Tabela 5.7: Parametros utilizados na irradiagdo com elétrons

Parametro Valor escolhido
Energia 1,5 MeV
Velocidade da bandeja 3,36 m/min
Largura de varredura 100 m
Corrente 2,429 mA
Taxa de dose por passada Variavel

A energia do feixe de elétrons (1,139 MeV) envolvida na irradiagdo néo é suficiente
para provocar uma reagao nuclear na amostra e, portanto, ndo induz a radioatividade.

Os elétrons cedem sua energia ao meio ionizando e excitando as moléculas. Assim,
os elétrons incidentes juntamente com os elétrons secundarios gerados pela colisdo com as
moléculas dao origem aos radicais livres.

O poder de penetragao do feixe de elétrons é determinado pela sua energia. Quanto
maior a energia dos elétrons incidentes maior sera a espessura da camada irradiada.

Nesse modelo de acelerador ha um painel oscilador que transforma 440 V AC
(fornecido pela ELETROPAULO) para ate 10* V com uma frequéncia de 100 kHz, no qual e
conectado um vaso de pressao.

No vaso de pressdo ha um circuito eletronico ressonante (grande porte) onde entra
uma tensao de até 10* volts/10? kHz gerada pelo painel oscilador, e é transformado em uma

tensdo de 1500 kV de corrente continua DC.
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Como a tensdo dentro do vaso &€ muito alta utiliza-se um gas isolante (SFe
Hexaflureto de enxofre) para isolagao elétrica.

O tubo de aceleracdo & polarizado através da tenséo gerada no vaso de pressao,
permitindo assim que seja determinada a energia de penetragdo do feixe de elétrons.
Assim, polarizando um tubo de aceleragao com 1500 kV tem-se uma energia de 1,5 MeV.

Para polarizar o filamento tira-se uma pequena tensdo de 0 a 8,2V da alta tenséo
(gerada no vaso de press&o) e polariza-se 0 filamento de tungsténio e, através de seu
aquecimento, é gerada a corrente de feixe do acelerador de elétrons , que para o caso do
Dynamitron Job 188 o valor méximo € de 25 mA.

No sistema de varredura s&o utilizadas varias bobinas, as quais sdo empregadas
para centralizar e varrer o feixe de elétrons de 60 a 120 cm. Essas bobinas séo polarizadas
com uma certa tensdoffrequéncia no qual é determinada a frequéncia de varredura
(100 Hz).

Todo o sistema de controle no Dynamitron Job 188 é feito através de sistemas e

sinais analégicos de controle.

5.3.3 SISTEMA DE IRRADIAGAO COM NEUTRONS

As exposicdes aos néutrons foram realizadas utilizando-se uma fonte de Am-Be
pertencente ao IRD, montada em um arranjo que permite a irradiagido dos dosimetros com
diferentes taxas de dose, conforme a posigéo escolhida.

As amostras foram irradiadas a 10 cm da fonte, onde, para a determinacéao da dose
equivalente foi aplicado o fator de qualidade igual a 8 (NCRP 38)""1. A taxa de dose na

distancia utilizada é 0,11 Gy/dia e essa fonte apresenta um espectro de energia média igual
a5 MeV.

76



5.4 METODO DE RESSONANCIA PARAMAGNETICA ELETRONICA

5.4.1 LEITURA DAS AMOSTRAS

Para leitura das amostras foi utilizado um espectrometro de ressonancia
paramagnética eletronica Bruker ESP 300 (Alemanha) pertencente ao Instituto de Fisica da

USP, equipado com uma cavidade ressonante.

As principais caracteristicas das amostras utilizadas nas leituras sdo mostradas na
Tabela 5.9

Tabela 5.9: Caracteristicas das amostras utilizadas como dosimetrost®®70.78

Amostra Massa Z efetivo
(mg)
Alanina 200 6,20
Acucar 500 6,92
Destrosol 500 6,95
Hidroxiapatita 400 7,3
Fluorapatita 400 ~7
CaCOs3 500 ~7

A reprodutibilidade do posicionamento das amostras é assegurada através de um
suporte de polietileno que se ajusta perfeitamente a cavidade ressonante onde o0 campo
magnético de microondas é maximo.

As primeiras leituras visaram determinar as melhores condi¢cbes de operagdo do
aparelho. A escolha desses parametros deve ser de tal forma a se obter uma boa resolugao
do sinal, evitando distorgdes devido ao ruido. Os parametros escolhidos foram mantidos

durante todas as leituras e seus valores sdo mostrados na Tabela 5. 10.
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Tabela 5.10- Condigdes de leitura do equipamento de ressonancia paramagnética

eletrénica

Parametros Valores
Campo magnético 348 mT
Largura de varredura 20 mT
Resolugao 4096 pontos
Frequéncia 9,753 GHz
Poténcia de microondas 10,107 — 60 mW
Ganho Variavel
Fase 4,00 deg
Harmonico 1

Freq . de modulagéo 100 kHz
Amplit . de modulagao 0,2-05mT

Conversao 20,480 ms
Constante de tempo 10,240 ms
Tempo de varredura 83,886 s
N° de scans 1 -100

O espectrometro permite, através do sistema de codigo ASCII (American Standard
Code for Information Interchange), que os espectros obtidos sejam convertidos para uma
extensdo utilizando o programa origin 4.0.

Para leituras a 77 K utilizou-se um arranjo experimental de quartzo que fixa o capilar
contendo a amostra em nitrogénio liquido, evitando o borbulhamento indesejavel.

Para um estudo a diferentes temperaturas utilizou-se um controlador de temperatura
que esta acoplado ao espectrometro.

Para a avaliagcdo da dependéncia angular utilizou-se um gonidometro, que permite
fazer rotagoes com muita precisao.

Para amostras n&o irradiadas ou com doses muitos baixas empregou-se o método
padrdo de aquisi¢do de sinal em que se utiliza a adigao de varios espectros, resultar-do em

um espectro final composto, que permite uma melhora significativa na relagdo sinal/ruido.
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5.4.2 SINAL DO TUBO E DA CAVIDADE

Uma cavidade R.P.E. padrdo com um tubo vazio e o pedestal tem um sinal
intrinseco proprio devido a instabilidade do espectrdmetro e/ou pequenas mudangas na
cavidade ressonante ( impurezas, posi¢céo do tubo R.P.E., mudanga na posi¢géo do pedestal,
entre outros) . Este sinal é dinamico e varia apreciavelmente com o tempo em poténcia altas
de microondas. Por essa razao, optou-se por retirar toda a parte inferior do suporte,
deixando a amostra presa apenas na parte superior. Sendo assim, somente o capilar de
quartzo foi introduzido na cavidade.

Leituras dos tubos vazios também foram realizadas a fim de se verificar o sinal
inerente de cada tubo, pois alguns haviam sido irradiados previamente, sendo portanto
descartados das medidas .

Nos casos em que a irradiagdo da amostra foi realizada a temperatura de nitrogénio
liguido com tubos selados contendo as amostras, estes foram invertidos e a parte de
quartzo separada por blindagem de chumbo de espessura adequada a fim de eliminar
sinais espurios. Mesmo assim, em alguns casos, foi necessario a subtragdo do espectro do
tubo.

Outro teste realizado com os tubos permitiu verificar variagdes no didmetro interno e
na espessura da parede. Assim sendo, mesmo que possuam a mesma massa total, a
distribuicdo da massa ao longo do tubo pode variar. Essas variagdes causam diferencas
no volume efetivo da amostra e trazem algumas alteragbes na intensidade de absorgao
R.P.E.

Se o mesmo tubo for sempre usado e sua orientagdo fixada do mesmo modo, ha
uma melhora na preciséo. A fim de comprovar essa hipotese foram selecionados 20 tubos
de um grupo de 100, e o sinal de 10 réplicas de amostras, cada uma com uma dose de 5
Gy, foi medido usando diferentes tubos de amostra. Para comparagéo, os sinais das 10
amostras foram medidos usando um unico tubo. A Figura 5.13 mostra a distribuigdo dos

dados usando um unico tubo ou varios tubos.
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Figura 5.13: Comparacao da precisdo das medidas R.P.E. usando um unico tubo (@) e (@)

varios tubos. Todas as amostras foram irradiadas com 5 Gy.

Como mostrado na Figura 5.13 todos os dados estio distribuidos dentro de um
intervalo menor que 5 %.

Alguns materiais exibem sinais espurios que ndo sao sensiveis a radiagéo. Em
alguns casos estes sinais podem ser eliminados tomando um espectro de uma amostra que
exibe esse sinal sem irradiar, o qual devera ser usado para subtragdo do espectro da

amostra irradiada.

5.5 INTERPRETAGAO DOS RESULTADOS

5.5.1 AJUSTE NAO LINEAR DOS MINIMOS QUADRADOS

A maneira mais desejavel de processar um espectro € separa-lo nas fungbes
componentes do sinal, cada uma representando uma armadilha independente fisicamente.

Este procedimento é chamado deconvolugéo espectral®8384.131
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Ha muitas aproximagdes diferentes para deconvolugdo e simulagdo do espectro,
porém, o interesse na maioria dos casos esta na determinagdo da estrutura e ambiente
local, com o objetivo de determinar os parametros da Hamiltoniana de spin.

O método de ajuste ndo linear dos minimos quadrados é o método mais rapido e
direto usado ultimamente para gerar curvas de crescimento com correlagbes muito boas.

Para realizar uma deconvolugdo de um sinal em N componentes individuais utiliza-se uma
funcéo modelo cuja formal39.83.84.131,164].

N
I(g,H) = T Aifj(g;,H) +c(gc.H) 5.1
i=1

é ajustada ao espectro, onde fi(H) séo tipos de fungbes de linha dependendo de gi dos
parametros de linha tais como largura e posigéo. Em geral, fi(H) tera um tipo diferente para
cada i. A sdo as respectivas amplitudes dessas linhas no espectro individual e c(H) € uma
funcdo de linha de base adequada com parametros gc.

Como exemplo de tipos de linhas tem-se gaussiana, lorentziana ou qualguer outro
tipo de linha anisotropica tedrica.

O ajuste € um ajuste ndo linear de minimos quadrados (exemplo: minimizando
X2 = 3(I(H) - y))? para um ajuste de dados de pontos experimentais (H;, yi) usando o método
de Marquardt-Levenberg®® 'l

Este método optimiza A;, gi (exemplo: amplitudes, larguras e posigdes de cada linha)
e gc (parametro de linha de base) para cada espectro respectivo, mas o numero de linhas e
suas funcdes sdo determinadas por outras informagdes.

Quando utiliza-se o método dos minimos quadrados para gerar curvas deve-se
considerar um numero de fatores, entre eles, decidir se sera utilizado o espectro diferencial
ou integral. Alguns trabalhos mostram que o método integral é mais estavel e oferece uma
representacao mais exata da distribuigao da concentragao de spins no modelo®™”.

Outra consideracdo é assegurar que cada espectro usado para gerar uma curva de
crescimento é separado exatamente nas mesmas componentes, com a mesma posicéo e
largura de linha, caso contrério a informagédo obtida n&o sera compativel. As linhas
ajustadas ao espectro séo artefatos matematicos.

Nesse trabalho utilizou-se esse método na descrig2o do modelo para o espectro do
esmalte dos dentes.
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5.5.2 AVALIACAO DOS DADOS

A fim de se padronizar o método e evitar erros significativos, todas as amostras foram
lidas imediatamente ap6s as irradiagoes.

Nos casos em que se pretendeu avaliar o decaimento da resposta em funcdo do
tempo de armazenamento, realizou-se leituras a cada 2 dias. O tempo de leitura foi de

aproximadamente 5 minutos para cada amostra.
Todas as leituras foram realizadas & temperatura ambiente, porém néo foi possivel

controlar a temperatura de irradiagdo por nao se dispor de dispositivos adequados e pelo

fato das amostras estarem na forma de po.

5.5.3 AVALIACAO DAS INCERTEZAS ASSOCIADAS A OBTENGAO DOS DADOS

A acuracidade total de um sistema dosimétrico é determinada pela somatéria das
incertezas sistematicas e as incertezas aleatérias ou estatisticas.

As fontes de incertezas sistematicas s&o as seguintes!’3>3>118.154

» dependéncia angular;

¢ nao linearidade da resposta;

« decaimento do sinal dependente da temperatura e umidade ambiente;
+ efeitos da exposigcéo a luz,

« efeitos da exposigéo a outros tipos de radiagao ;

+ efeitos de choques mecanicos;

e erros de calibragao;

 variacdo da radiagao de fundo natural do local;

Cada ponto apresentado nas curvas representa o valor médio obtido para cinco
amostras diferentes, com trés leituras cada uma, onde as incertezas aleatorias sao
caracterizadas pelo desvio padrdo da média, que € indicado pela barra de erro (10).

Foram utilizadas as seguintes equagdes para obtengéo do desvio padrao;
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Média aritmética dos valores de X:

(5.2)

onde N é o numero total de pontos de dados introduzidos. O desvio padréo dos valores de
X

o, = (5.3)
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CAPITULO 6
RESULTADOS E DISCUSSOES
6.1. DL-ALANINA

6.1.1 ANALISE DO ESPECTRO R.P.E. DA DL-ALANINA IRRADIADA E
LIDA A TEMPERATURA AMBIENTE

Apesar de ndo ser um material candidato a dosimetro em situagbes de
emergéncia a DL-alananina foi estudada porque a mesma ja & considerada um
padrdo secundario, sendo assim torna-se um instrumento util caso seja
necessario fazer uma calibragéo. O sinal R.P.E caracteristico da amostra de
DL-alanina submetida a radiagdo gama do Co-60 é mostrado na Figura 6.7.1.
O espectro tipico para espécies de radicais na alanina em pé irradiada é
dominado por 5 padrées de linhas com taxas de intensidade 1:4:6:4:1, devido
ao acoplamento hiperfino com 4 prétons & temperatura ambiente!™d. O
espectro caracteristico da alanina apresenta 5 picos (quinteto) bem resolvidos
(g1 = 2,042; g2 = 2,049; g3 = 2,0101; ga = 1,9958; gs = 1,9823). O elétron
desemparelhado do fragmento formado inicialmente esta principalmente no
grupo carboxilico. Com o aumento da temperatura (de 77 para 150K) ele é
convertido para CHs — CH — COOH , porém, sua orientag&o no cristal ainda &
diferente daquela encontrada a temperatura ambiente. O radical livre
predominante é causado pela ruptura de uma ligagéo C - H{132:133]

A amplitude do terceiro pico, h (em unidades arbitrarias), foi considerada
como base para a construgdo da curva de calibragao.

A DL-alanina nao irradiada apresenta um sinal devido a uma pré-dose.
Essa pequena concentracdo de radicais livres € do mesmo tipo daqueles
produzidos por irradiacdo. Esses radicais sao produzidos por radiagdo solar e
chogues mecanicos durante sua produgao.

Um estudo sistematico revelou que uma exposi¢éo diaria a luz por um

periodo pequeno ndo afeta o sinal. Porem, aumentando esse periodo de
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exposicdo observa-se um decaimento mais pronunciado do sinal em doses

mais baixas, ocorrendo uma deformagéo significativa do sinal®.
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Figura 6.1.1: Espectro de amostras de DL-alanina irradiadas com radiagao

gama do Co-60 & temperatura ambiente.

Como ja havia sido feito um estudo da dependéncia da amplitude desse
sinal com a massa das amostras de DL-alanina®, foi possivel verificar que a
amplitude do sinal aumenta com a massa de uma maneira nao linear até
atingir a saturaco. Essa resposta n&o linear & explicada devido a existéncia de
um campo magnético ndo homogéneo (campo de microondas) no interior da
cavidade dirigido ao longo da amostra. Assim, a massa escolhida em todas as
leituras foi de 200 mg, pois nestas condigdes & possivel obter um sinal de

amplitude consideravel mesmo para doses inferiores a 1 Gy.



6.1.2. DEPENDENCIA DO SINAL R.P.E. DE AMOSTRAS DE DL-

ALANINA COM A POTENCIA DE MICROONDAS A TEMPERATURA
AMBIENTE

Com o objetivo de verificar a dependéncia da amplitude do sinal com a
poténcia de microondas estudou-se a resposta do sinal das amostras de DL-
alanina irradiadas com radiagéo gama do Co-60 a uma dose igual a 100 Gy a
diferentes poténcias de microondas.

Comparando esses espectros foi possivel acompanhar a evolugao de
outra linha ao redor da linha principal. Assim, a espécie que constitui o sinal
principal foi chamada de espécie 1 e a outra espécie, responsavel pelo sinal
que parece estar escondido atras da linha principal, de espécie 2. Devido a
essas duas espécies a amplitude e a forma do sinal mudam muito, como e
mostrado na Figura 6.1.2.

A dependéncia da amplitude do sinal RPE com a raiz quadrada da
poténcia de microondas tanto para a espécie 1 quanto para a 2 € mostrada na
Figura 6.1.3. Os valores de poténcia de microondas escolhidos foram: 1,013;
5,078:; 20,215, 32,038; 50,777 e 63,925 mW.

A poténcia de trabalho escolhida na maioria dos casos foi de 10 mW, de
modo a garantir a proporcionalidade do sinal com o numero de spins que, em

termos absolutos, esta diretamente relacionado com a dose absorvida pela
amostra.
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Figura 6.1.2: Evolugdo espectral em fungdo da poténcia de microondas

para amostras de DL-alanina irradiadas a 77 K e lidas a 300 K(a) 1,013 mWw,
(b) 5,078 mW: (c) 20,215 mW; (d) 32,038 mW; (e) 50,777 mW; (f) 63,925 mw.
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Figura 6.1.3: Dependéncia da amplitude do sinal R.P.E. com a poténcia de
microondas para amostras de DL-alanina irradiadas com radiagao gama do Co-

60 a 77 K e lidas a temperatura ambiente.

6.1.3 DEPENDENCIA DO SINAL R.P.E. DE AMOSTRAS DE DL-
ALANINA COM A POTENCIA DE MICROONDAS A 77 K

Com o objetivo de verificar o comportamento das espécies 1e2a77K
realizou-se irradiacdes e leituras nessa temperatura. As poténcias utilizadas
nesse caso foram entre 1 e 60 mW, nos casos em que foi possivel, devido a
grande variagdes nas condigdes do equipamento do equipamento.

Os resultados obtidos para as duas espécies sdo mostrados na Figura
6.1.4.
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Figura 6.1.4: Dependéncia da amplitude do sinal R.P.E. com a poténcia de

microondas para amostras de DL-alanina irradiadas com radiagdo gama do
Co-60 a77 Ke lidas a 77 Kno mesmo dia.

Quando as amostras sdo retiradas do nitrogénio liquido e aquecidas até
300 K nota-se um decréscimo na amplitude do sinal tanto para a espécie 1
quanto para a espécie 2.

6.1.4. DECAIMENTO DO SINAL R.P.E. DE AMOSTRAS DE DL-
ALANINA COM A TEMPERATURA PARA DIFERENTES POTENCIAS
DE MICROONDAS

A amplitude dos sinais devidos as espécies 1 e 2 apresenta uma
variacao com a temperatura (77- 300K). Esse comportamento € mostrado na
Figura 6.1.5. Para poténcia baixas de microondas (1 mW) a amplitude do sinal
é reduzida em aproximadamente 77% de seu valor inicial para ambas as
espécies, enquanto que para 20 mW a espécie 1 sofreu uma redugéo de

apenas 6,25 % enquanto que na espécie 2 a redugéo foi de 22 %.
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Figura 6.1.5: Decaimento da amplitude do sinal de amostras de DL-alanina em
funcao da temperatura para diferentes poténcias de microondas. (a) espeécie 1,

(b) espécie 2.

6.1.5. DECAIMENTO DO SINAL R.P.E. DE AMOSTRAS DE DL-
ALANINA EM FUNGACT DO TEMPO DE ARMAZENAMENTO

Para verificar o decaimento do sinal RP.E. em fungdo do tempo

decorrido apos a irradiagdo, sua relagdo com a dose absorvida e com o0s
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cuidados de armazenamento foram preparados dois grupos de dosimetros,
ambos submetidos & radiacéo gama do Co-60 com doses de 50 Gy.

As amostras armazenadas em condigdes ideais, protegidas da luz e
mantidas a temperatura ambiente apresentaram um decaimento pequeno
(1%), esses resultados sdo mostrados na Figura 6.1.6. Enquanto que as

amostras armazenadas em condi¢cdo n&o ideais apresentaram decaimento de

10 % nesse periodo.
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Figura 6.1.6: Decaimento da amplitude do sinal R.P.E. de amostras de DL-
alanina submetidas a radiacdo gama do Co-60 (50 Gy) e mantidas em

condi¢cbes controladas de luz e temperatura.
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6.1.6. CURVA DE DOSE RESPOSTA DE AMOSTRAS DE DL-ALANINA
IRRADIADAS COM RADIAGAO GAMA DO Co-60

Tendo um controle de todos os parametros do aparelho e condigbes de
iradiacdo e armazenamento, foi possivel estabelecer uma relagao entre a
dose absorvida e a amplitude do sinal para as amostras de alanina. Essa
relacdo é mostrada na Figura 6.1.7. Para amostras com massas de 200 mg,
poténcia de microondas de 10 mW e temperatura de leitura e iradiacao de
300K, o desvio padrdo (1c) da média varia entre 1 e 2%, mostrando uma

reprodutibilidade muito boa das amostras.
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Figura 6.1.7: Curva de dose resposta para amostras de DL-alanina submetidas

a radiagdo gama do Co-60.

Para doses baixas foram realizadas 100 varreduras para cada espectro
e a subtracédo do sinal de amostras n&o irradiadas. Os dados ajustadcs pelo
método dos minimos quadrados mostram uma reta com  coeficiente de
correlagdo 0,99961.
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6.1.7 RESPOSTA DE AMOSTRAS DE DL-ALANINA A DIFENTES
TIPOS DE RADIAGCAO

Como o sinal obtido para amostras irradiadas com néutrons €
semelhante ao obtido para irradiagbes com radiagdo gama, foi necessario
construir uma blindagem na fonte para barrar a radiagdo gama que acompanha
0s néutrons.

Para o caso dos elétrons os valores foram obtidos direto na curva de
dose resposta, pois a mesma apresenta um comportamento linear no
intervalo de 10°-10° Gy.

Uma comparacdo dos resultados obtidos para amostras de alanina
iradiadas com radiacdo gama, elétrons e néutrons € apresentada na Figura
6.1.8.
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Figura 6.1.8: Comparagcdo da resposta da alanina para diferentes tipos de

radiag&o.

As curvas apresentadas na Figura 6.1.8 foram todas ajustadas pe:o
método dos minimos quadrados e os parametros para cada uma delas s&o os

seguintes:
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e curva preta (elétrons) A =-6,9965; B = 12,3665, = 0,99946:;
e curva vermelha (radiacdo gama): A =-11,690; B =10,8221;r = 0,99961;
e curva azul (néutron): A =-12,6773; B = 9,20668; r = 0,99966.

Essa curva & muito util nos caso em que se trabalha com doses
desconhecidas e diferentes tipos de radiagdes, pois € possivel comparar a
resposta da alanina.

Devido a dificuldades experimentais s6 foi possivel realizar este estudo
para amostras de alanina. Como o acelerador de elétron fornece taxas de
doses muito altas, algumas amostras acabam queimando.

No caso das irradiagbes com néutrons as taxas de dose ao contrario séo
baixissimas, € em muitos casos n&o é capaz deinduzir a formagéo de radicais

livres responsaveis pelo sinal R.P.E.
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6.2 TECIDOS CALCIFICADOS

i 6.2.1. ESMALTE DENTARIO

6.2.1.1 ESPECTRO DE ABSORGAO DO ESMALTE DENTARIO
IRRADIADO E LIDO A TEMPERATURA AMBIENTE

A Figura 6.2.1 mostra um espectro tipico de amostra de esmalte dentario
irradiado com radiacdo gama do Co-60 (dose: 100 Gy) a temperatura

ambiente.
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Figura 6.2.1: Espectro de esmalte dentario irradiado com radiagéo gama do

Co-60 com 100 Gy a temperatura ambiente.
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Observa-se um sinal assimétrico que pode ser explicado atraves do
modelo de centro de elétron em um campo cristalino com simetria axial, onde
sdo apresentadas as linhas correspondentes  as componentes
perpendicular, g, = 2,0022, e paralela, g;= 1,9973, do desdobramento
hiperfino.

Deve-se notar que a assimetria do sinal pode ser mascarada por um tipo
de linha alargada, portanto, é conveniente usar os valores meédios dos
parametros paramagnéticos. Assim, gmego = [0/ + 2 @.° )/3]"? = 2,0005 é
menor que o valor g para elétron livre (0 qual ndo tem momento orbital), Ge,
cujo valor é 2,0023. Este fato geraimente indica um centro com excesso de
elétrons!™.

O desvio do fator g em relagdo ao g. é causado pela interagdo spin
érbita, ALS, do elétron no orbital atdmico, onde A & o parametro de interacao
spin 6rbita e L € o momento angular magnético do atomo em questdo. Desse
modo, pode-se dizer que as interagdes spin Orbita podem aumentar ou diminuir
o valor g.

Este centro de elétrons pode ser atribuido ao radical anidnico COz,
formado na matriz do esmalte, o qual € uma espécie triatdbmica com angulo de
ligacdo 134° , expressa como uma molécula do tipo AB; tendo 17 elétrons!™.

Porém, diversos trabalhos realizados com a apatita mostram que esse
sinal assimétrico pode ser constituido pelo radical anionico, COy , em duas
dimetrias diferentes: ortorrdmbica (Co), em que o radical estd imobilizado e
outra simetria axial devido a rotagées do CO, em torno dos eixos X, y ou z,
conforme ilustra a Figura 6.2.2.

Caso ocorra uma rotacdo do ion molecular CO; ao redor do eixo y
(direcdo O-0), mostrada na Figura 6.2.2.c, esta conduz a um sinal axial com
fatores g anisotropicos, g.=2,0025 e gy = 1,9973, valores esses muito
proximos aos observados nesse trabalho.

Pode ocorrer também uma rotacgdo em torno do eixo x, perpendicular
a 0-C-0O (g = 2,003 e g = 1,999), causando um sinal axial devido a substituicao
de F por CO,, mostrado na Figura 6.2.2.b.
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E, finalmente, pode ocorrer uma rotagdo em torno do eixo z (Figura
6.2.2.d) também apresentado como eixo de simetria C» da molécula,

responsavel por um sinal isotrépico em g = 2.0016.

Figura 6.2.2. Radical anidnico CO;: (a) Eixos principais do CO2" ortorrombico
imobilizado e 3 modos de rotacao: (b) posterior do CO, ao redor do eixo x na
fluorapatita (eixo c), (c) eixo y na hidroxiapatita devido a ligagdes de hidrogénio

e (d) eixo z para CO. absorvido!™!.

Em uma leitura realizada a temperatura ambiente o sinal assimétrico
observado apresenta simetria axial e a espécie CO,” € devida a rotagdo em
torno do eixo y. Contudo, & importante ressaltar que a resolucéo da R.P.E. n&o
& suficiente para lidar com interacdes hiperfinas pequenas escondidas na
largura de linha e que poderiam contribuir para uma avaliagdo melhor do
ambiente desses centros paramagnéticos.

E além do mais, se a largura de linha é alargada, torna-se mais dificil
distinguir entre sinais axiais e ortorrombicos na freqiéncia da banda X.

Esses grupos CO, usados para dosimetria de R.P.E. s&o originados do
COs>ocupando o lugar do PO,>, com o atomo de carbono suavemente
deslocado do local do fosforol™.

A substituicdo de um ion PO, por um ion COy implica na formagao de
uma vacancia de oxigénio e simultaneamente perda de Ca®* e OH de um local
proximo! 72l
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A maioria dessas espécies paramagnéticas (CO,, COs, SOs e SO2)
sao radicais formados pelo aquecimento ou impurezas relacionados com ions
moleculares, defeitos intrinsecos e extrinsecos!™?.

Os processos de formag&o dos carbonatos (e sulfatos) estéo indicados

na Figura 6.2.3.

(by COf (¢} COi-{OH )2
T ]

Ce™ e

;i

. N - L," - 4
) Lo — &
0=~T3}) ;ip

-7 Ca™* c.’*’f

(d) €O “(e) ¥ CO&

= L Sl A

1 o"—-’—f}é’b
ce* ‘ cixo

Figura 6.2.3: Processos primarios de formagéo do radical em carbonatos. (a)
rede esquematica de carbonatos; (b) elétron auto armadilhado: CO s~ distorcido
de um CO 3% planar para um CO 3> piramidal; (c) decomposicéo para CO; e
0% . Um modelo de uma associa¢do (OH), com uma interagdo com H20 ou
para (e) estabilizagdo para um cation trivalente como o complexo: Y3- CO s
(d) buraco auto armadilhado!’?.

Em um dos processos a molécula aniénica do COs% planar esta indicada
em (a). Um centro de auto armadilha para elétron CO 3?” e outro para buraco
CO 4 sdo produtos primarios da radiagcdo. Esse ion planar distorcera para uma
forma piramidal. Se uma impureza catidnica estiver presente, os centros de
elétron sdo estabilizados para formar complexos devido a atragdo Coulombiana
como mostrado em (b) e (c) .O problema é onde e como as formas 0% e COy
sao formadas!™ .

Além do sinal assimétrico observado na Figura 6.2.1 é possivel observar
um sinal duplete com esgagamento de aproximadamente 11,61 mT ao redor do
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sinal descrito anteriormente. A amplitude do sinal assimeétrico €
aproximadamente 10 vezes maior que a do sinal duplete.

A estrutura duplete é indicacdo de um acoplamento hiperfino do elétron
com um nucleo de spin %%. Observando a formula molecular da apatita e a
Tabela 6.2.1 verifica-se que 0s nucleos com spin %2 sao o hidrogénio, o

carbono, o fluor e o fosforo!™.

TABELA 6.2.1: Constantes de acoplamento hiperfino, A, de alguns

elementos!’”
Nucleo Abundancia Spin | As Ap
(%) O (isotropico)  (anisotrépico)
(mT) (mT)
H 99,985 A 50,8 Ane =50,8,H.,
e 1,10 A 111,0 6,48
170 0,0038 5/2 160,0 10,26
°F 100 Y% 1720,0 108,1
p 100 A 363,0 20,48
3¢l 75,77 3/2 166,5 10,02
3c 24,23 312 138,5 8,34
N 99,634 1 55,0 3,41
SN 0,366 1/2 77,1 4,79

Também é possivel observar um sinal localizado em g = 2,0046 quando
a amostra nao sofre um bom tratamento de limpeza, sendo portanto menos
intenso quando a dentina e o cemento sdo cuidadosamente separados. Este
sinal é chamado sinal nativo, Figura 6.2.1, e contribui para o alargamento do
sinal radiogénico (sinais devido a radiacédo). Esse sinal € de grande importancia
para dosimetria em doses baixas (<1 Gy), pois pode obscurecer o sinal
radiogénico.

Embora a sensibiidade do sinal dosimétrico possa variar
aproximadamente 10% para dentes de diferentes origens, a intensidade do
sinal nativo por unidade de massa varia muito mais (40%).

A fracdo organica do tecido calcificado € um fator que causa imprecisdo
no estudo fisico-quimico do constituinte mineral desses tecidos. A origem

desse sinal ndo é exatamente explicada. Mas, sabe-se que radicais organicos
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observados em 0ssos, dentes, carbonatos e fosseis s&o estaveis por longos
periodos de anos (~ milhdes de anos)®20:129144180.162,

Existem algumas maneiras de eliminar esse sinal. Uma delas seria uma
purificagdo quimica que inclui métodos rigorosos. Mas, a maioria dos métodos
usados para decompor este material organico pode modificar a fase e
comprometer a estrutura do cristal™.

Outra maneira & baseada nas diferentes caracteristicas de saturagao
dos componentes espectrais com a poténcia de microondas. Os dois sinais tém
decaimento diferentes e é possivel separa-los acompanhando os dois sinais
com diferentes poténcias de microondas.

O sinal nativo em poténcias baixas de microondas tem o tamanho do
sinal causado pela radiagdo (1 Gy) do Co-60 . Contudo, os dois sinais tem
constantes de decaimento diferentes e é possivel separa-los usando diferentes
poténcias de microondas.

Em poténcias altas (acima de 10 mW) o sinal nativo satura € 0O sinal
devido a radiacdo pode ser separado para radiagao em doses baixas. Isto evita
o erro envolvido com a extrapolagdo ap6s a irradiagdo com doses incrementais.

Além disso, podem também aparecer sinais devidos a efeitos térmicos e
mecanicos. No caso dos dentes, as complicagdes podem surgir como resultado
da adicdo de doses desconhecidas causadas por irradiacdo com raios X
dentario, principalmente na parte da frente dos dentes. Porém, é importante
ressaltar que a contribuicdo a dose devido ao raios X dentario pode
corresponder & dose absorvida devido a radiagao ambiental durante 2-3
anos"2'32"’0'48'49'53"39'141'”5]_

Sado necessarias pesquisas adicionais nesse campo baseadas na
qualidade da radiagdo X e no coeficiente de absorcdo de energia massico,
realizadas através de métodos computacionais desenvolvidos para esse
proposito.

Nesse trabalho, por medidas de seguranca, as amostras utilizadas nao
sofreram nenhuma irradiacdo com raios X dentario. Este fato foi confirmado

através do historico do paciente e de uma leitura prévia com amostras nao
irradiadas.
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6.2.1.2 DEPENDENCIA ANGULAR DA AMPLITUDE DO SINAL R.P.E
DO ESMALTE DENTARIO

No caso em que foram utilizadas amostras inteiras, verificou-se uma
dependéncia angular do sinal assimétrico produzido no dente humano irradiado
com radiacdo gama do Co-60 a temperatura ambiente. Para isso, uma
pequena lasca de esmalte foi introduzido no capilar de quartzo e rotacionado
de 360 graus (variando de 20 em 20 graus).

A dependéncia angular do sinal assimétrico é medida para estudar o
efeito do campo cristalino nos centros responsaveis pelo sinal assimétrico. O
sinal duplete é pequeno demais para que se possa detectar variagao angular.

A direcdo do eixo dos radicais CO2 no dente humano irradiado com
radiacdo gama muda com a direcéo do campo magnético estatico.

O estudo da dependéncia do sinal g, e gy dos dentes mostra que a
intensidade desses sinais varia mais que 50% como € possivel observar na
Figura 6.2.4. A técnica mais comum para superar essa dificuldade € triturar a
amostra a fim de obter uma distribuicdo tipica de p6 da intensidade com o

tamanho do grao.
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Figura 6.2.4 : Dependéncia angular do sinal R.P.E. assimétrico em uma lasca
de esmalte dentario (rotacionado ao redor de um eixo paralelo a superficie do
dente: (a) 0 (b) 20% (c) 40% (d) 60°% (e) 80°% (f) 100°). Dose 100 Gy.
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6.2.1.3 INFLUENCIA DO PROCESSO DE TRITURAGAO NO SINAL
R.P.E DO ESMALTE DENTARIO

Estudou-se os efeitos causados pelo processo de trituragdo das
amostras antes e depois da irradiagdo para determinar se o tamanho do gréo
introduz erros durante a preparagao das amostras.

Uma capa de esmalte foi irradiada com 50 Gy com radiagdo gama e
entdo dividida em 2 partes. Uma parte foi triturada e separada conforme o
tamanho do grdo e irradiada novamente com uma dose adicional de 50 Gy e
lida. Esse grupo que recebeu a primeira dose no esmalte e a segunda dose no
grao foi chamado grupo 1 (Figura 6.2.5).

A outra parte que n&o havia sido triturada foi irradiada com uma dose
adicional de 50 Gy e posteriormente triturada e separada conforme o tamanho
do grdo. Este grupo, em que ambas as irradiagbes foram recebidas antes da
trituracéo foi chamado grupo 2 (Figura 6.2.6).

Para o grupo 1 ha um decaimento na sensibilidade do sinal com a
diminuicdo do tamanho do grdo. O decréscimo na sensibilidade com o
decréscimo no tamanho do grdo pode ser explicado baseando-se na variagao
do numero de competidores dos centros sensiveis a radiagao.

Quanto ao grupo 2, os resultados mostram que ha um aumento do sinal
mecanico com a diminuicdo do tamanho do gréo, mas, a sensibilidade de um
modo geral, praticamente, n&o foi afetada. E importante comentar que o sinal
mecanico ndo é afetado pela irradiagdo, porém, varios erros podem ser
introduzidos nesse processo.

Deve-se salientar que nesses casos trabalhou-se com massas

pequenas de amostras.
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Além disso, ha limites da quantidade minima de amostra necessaria
para um dado tamanho de gréo alcangar um espectro de pd verdadeiro. Assim,
resolveu-se estudar a influéncia do tamanho do gragi®®°>°6:57.70%1

Quanto menor for a massa maior sera o efeito. Ocorre nesses casos um
alinhamento espontaneo dos grdos, o que acarretara na exibicdo de uma
orientacdo preferencial e assim o tipo de linha variara entre medidas
independentes.

O aumento do sinal mecanico tornou-se notavel para amostras de 10 mg
e grdos de tamanho entre 100 e 250 um. Porém, esse efeito pode ser
compensado fazendo uma acumulagdo de espectro e rotacionando a amostra

em angulos discretos entre sucessivas leituras sem causar disturbios no

alinhamentc00 T ; T g T
segunda iradiagao na amostra triturada -
~ .
© ; :
3 A0 |-veee e e -
i '
o :
® :
£ A
» : :
o] 5 :
© primeira irradiag&o na amostra inteira
Q : .
G 200 fooooeeeeee \ ------------------------------- .
© : .
9 S
n ! : >250m
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Q : - 80-20Cs
= A 1
= S <80 a
o ‘ :
0 50 100 150

Dose (Gy)

Figura 6.2.5: Intensidade do sinal R.P.E. de amostras do grupo 1. Primeira

dose dada na amostra inteira, € segunda dose dada na amostra triturada.
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Figura 6.2.6: Intensidade do sinal R.P.E. de amostras do grupo 2 (Ambas as
doses sdo na amostra inteira; 0s pontos da primeira dose foram utilizados sdo
0s mesmos do grupo 1.

Em amostras néo irradiadas ocorre 0 aparecimento de um sinal induzido
mecanicamente em g = 2,0039 + 0,0003. Esse sinal é termicamente estavel,
nao satura com poténcias de microondas até 50 mW. Quanto menor o tamanho
do grdo mais pronunciado & esse efeito. Uma possivel explicagdo para a
origem desse sinal é que ele seja causado por radicais livres gerados durante a
trituracdo. Esses radicais seriam distribuidos em sua maioria dentro de uma
fina camada abaixo da superficie do esmaite.

A quantidade de centros adicionais tem uma leve dependéncia com o
diametro do grdo. De um modo geral, pode-se dizer que com o0 decréscimo no
tamanho do gréo, ha um aumento do volume inativo na superficie das amostras
e um decréscimo potencial do numero de sitios onde os centros
paramagnéticos induzidos pela radiacdo estdo localizados. Essa incerteza
originada pela presenc¢a de sinais induzidos mecanicamente pode ser reduzida
pela escolha do tamanho de grédo apropriado. Nas medidas subsequentes

utilizou-se amostras com tamanhos de graos entre 80-200 um
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6.2.1.4 SINAL R.P.E. DO ESMALTE DENTARIO IRRADIADO A 77 K

Realizou-se também estudos de R.P.E. com radicais que possuem um
tempo de vida curto, usando o método de resfriamento da matriz com imersao
em nitrogénio liquido. Desse modo, muitos radicais instaveis a temperatura
ambiente foram detectados.

A Figura 6.2.7 mostra um espectro tipico de esmalte dentario irradiado

com radiagdo gama com uma dose de 3,3 kGy e medido a mesma temperatura

(77 K).
20m v ] T ] T [ ]
1500 b . R . g ,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, -
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Figura 6.2.7: Espectro R P.E. de amostra de esmalte dentario irradiada e lida a
77 K (Dose: 3,3 kGy).

Esse espectro RPE pode ser interpretado em termos de vérias espécies
paramagnéticas, as quais s&o muito estaveis 2 77 K.
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Um duplete com um desdobramento hiperfino de ~ 49 mT (490 gauss) €
caracteristico de ressonancias de hidrogénio. Observando o espectro obtido
para os dentes em 77 K observa-se um desdobramento de 49,2 mT o qual
pode ser atribuido ao H. Essa estrutura duplete indica um acoplamento
hiperfino do elétron com um nuicleo de spin % (fosforo)' ™.

Esse sinal também pode ser explicado como sendo um centro de
elétrons no campo cristalino com simetrial axial. As componentes do sinal
assimétrico sdo g, =2,0003 e gy = 1,9960. O valor para g médio esta em torno
de 1,9988.

Os grupos CO, usados para dosimetria, descritos anteriormente,
originam-se da substituicdo do PO4> por COz* !

A substituicdo de um ion PO4> por um COs* implica na formagdo de
uma vacancia de oxigénio e simultaneamente a perda de Ca®* e OH de uma
posicdo adjacente. Este processo de compensagdo de carga mais a
transformacéo induzida pela radiagdo dos grupos carbonatos em radicais CO2’
estabilizam a configuracdo dos grupos idnicos hidroxil ao redor das espécies

paramagnéticas!’.

6.2.1.5 DEPENDENCIA DO SINAL R.P.E. DE AMOSTRAS DE
ESMALTE DENTARIO COM A TEMPERATURA DE LEITURA

A Figura 6.2.8 mostra a dependéncia do espectro RPE com a
temperatura de leitura para amostras de esmalte dentario irradiadas com
52kGy. Quando a temperatura de leitura aumenta, o espectro muda
levemente para um duplete pobremente resolvido. O duplete pobremente
resolvido tem aproximadamente 3 mT e ¢ caracteristico de proteinas
irradiadas!'¥. Isto indica que os dois sinais ao lado do sinal de ressonancia

estreito podem estar relacionados com seus constituintes organicos.
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Figura 6.2.8: Dependéncia do espectro R.P.E. com a temperatura de leitura
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para amostras de esmalte dentario irradiados com dose 5,2 kGy.

Onde yo, xo, A1 e t1 sdo os parametros ajustados para esse tipo de

Essa curva obedece a equagéo de decaimento exponencial do tipo 1:

y=yot+tAe

—(x=x¢)/t

decaimento e stao indicados na Figura 6.2.8

O que implica que o decaimento da amplitude do sinal R.P.E. com o tempo

seja inversamente proporcional a temperatura. Essa hipotese € demonstrada
na Figura 6.2.9.
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Figura 6.2.9: Dependéncia do sinal R.P.E. para amostras de esmalte dentario

com o inverso da temperatura.

Na Figura 6.2.9 observa-se que a intensidade do sinal obedece a lei de
Curie-WeissP'018.192238 ‘mqstrando que o aumento na amplitude do sinal com
0 inverso da temperatura é devido ao aumento na diferenga de populagao entre
os niveis. Contudo, esse estudo ndo é suficiente para afirmar se o sinal

induzido pela radiagéo é devido a mudangas nas caracteristicas de relaxagao
do sistema de spins.
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6.2.1.6 DECAIMENTO DO SINAL R.P.E. EM FUNGCAO DO TEMPO
DECORRIDO APOS A IRRADIAGAO

O sinal principal em g = 2,0022 tanto para amostras em p6 quanto para
uma lasca de esmalte extraido dos dentes apresentou um decaimento muito
pequeno, 2 %, em um periodo de 100 dias (Figura 6.2.10). Esse
comportamento € uma caracteristica importante para que o material possa se

utilizado em dosimetria para situacdes de emergéncia.
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Figura 6.2.10: Decaimento da amplitude do sinal R.P.E. de amostras de
esmalte dentario submetidas a radiacdo gama do Co-60 (Baixa humidade,

temperatura ambiente, protegido da luz).
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6.2.1.7 ESTUDO DA DEPENDENCIA DO SINAL R.P.E. DO ESMALTE
DENTARIO COM A POTENCIA DE MICROONDAS

Uma observacdo da variagdo do espectro com a poténcia de
microondas permite observar as mudangas ocorridas na amplitude do sinal
(Figura 6.2.11). As amplitudes A1, A2 aumentam até atingirem a saturacdo

para valores acima de 20 mW, enquanto que A3 comega a saturar em 10 mW .
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Figura 6.2.11: Evolugdo do espectro R.P.E. com a poténcia de microondas
para amostras de esmalte dentario irradiadas com radiagdo gama do Co-60
(dose:100 Gy).

Um estudo adicional joi realizado com essas amostras procurando

estabelecer uma relagdo entre as amplitudes. Assim, na Figura 6.2.11
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considera-se uma linha de referéncia passando por zero: A1, A2 e A3 sao as
amplitudes do pico a linha de referéncia. Os parametros R e S foram definidos

da seguinte maneira:

R=Az/A1  (6.2)
S=A2/A1

Estudou-se a variagdo desses parametros em fungéo da dose absorvida,
e temperatura de leitura, ndo sendo possivel estabelecer nenhuma relagéo
entre eles. A variacdo desses parametros observada em fun¢do da poténcia

de microondas € apresentada na Figura 6.2.12.

AR R A N
L i e R S
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09 |\ b b -

................................................................................
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Raiz quadrada da Poténcia de microondas (mW )“2

Figura 6.2.12: Relagdo entre as amplitudes do sinal R.P.E. para amostras de

esmalte dentario (Irradiados com radiag@o gama- dose 100 Gy).
O comportamento de saturagdo observado para R é resultado da

saturacado de A3 em torno de 10 mW . Ja o decréscimo de S é observado

porque a amplitude A1 aumenta mais dapressa que A2. A amplitude do sinal
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R.P.E. de amostras irradiadas aumenta com a poténcia de microondas até
20 mW, apos esse valor comega a saturar (Figura 6.2.13).

Um estudo comparativo da variagdo da amplitude do sinal para amostras
ndo irradiadas € mostrado na Figura 6.2.14., onde verifica-se que a mesma
satura em poténcias de microondas baixas (10 mW), permitindo assim separar

a contribuicao devido a esse sinal.
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Figura 6.2.13;: Dependéncia do sinal R.P.E. do esmalte dentario com a

poténcia de microondas em g=2,0022 (Dose 5Gy).
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Figura 6.2.14: Dependéncia do sinal R.P.E. do esmalte dentario n&o irradiado

com a poténcia de microondas .

6.2.1.8 DECONVOLUGAO DO SINAL R.P.E. DE AMOSTRAS DE
ESMALTE DENTARIO UTILIZANDO O METODO DOS MINIMOS
QUADRADOS

Para esse estudo foi utilizado o processo de deconvolugéo espectral
descrita no Capitulo 5 (item 5.5.). Para esse propédsito utilizou-se o espectro
R.P.E. da Figura 6.2.1 integrado. Escolheu-se o espectro integrado porque ele
corresponde ao numero total de spins, permitindo deste modo uma boa

optimizag&o de todos os paradmetros
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O melhor ajuste, como mostrado na Figura 6.2.15, foi alcangado
modelando 3 picos isotrdpicos gaussianos e um axial. As curvas estdo, em
parte, em concordancia com o espectro. Porém, algumas partes da curva nao
sdo bem ajustadas pela curva simulada, pois existem muitos fatores
impossiveis de serem simulados com o programa disponivel. A parte central do
espectro € dominada por um pico isotrépico.

Esses resultados permitem afirmar que a simulagdo funciona bem para

0 espectro na Banda X, porém, pode variar significativamente para outras
amostras de esmalte dentério.
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Figura 6.2.15 : Deconvolugédo de um sinal R.P.E. integrado para amostras de

esmalte dentario. O pico principal corresponde ao pico 4.



6.2.1.9 CURVA DE DOSE RESPOSTA DE AMOSTRAS DE ESMALTE
DENTARIO IRRADIADAS COM RADIACAO GAMA DO Co-60 A
TEMPERATURA AMBIENTE

Para construcéo da curva de calibracéo (Figura 6.2.17) utilizou-se

amostras em poé (gréos entre 80 e 200 um) Figura 6.2.16, cujo espectro

pode ser descrito pelo mesmo modelo que o apresentado para amostras

inteiras (Figura 6.2.1).

Os parametros da curva apresentada em 6.2.17, ajustada pelo

método dos minimos quadrados,

r=0,99927.

1000
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Figura 6.2.16: Espectro do esmalte dentario irradiado e lido a 300 K (pd com

granulagéo entre 80 e 200 um). Dose 100 Gy.
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Figura 6.2.18: Curva de dose resposta para amostras de esmalte
dentario submetidas a radiacdo gama do CO0-60 (irradiacdo e leitura a
300K).
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6.2.2 OSSO BOVINO

6.2.2.1 ESPECTRO DE ABSORCAO DO OSSO BOVINO IRRADIADO E
LIDO A TEMPERATURA AMBIENTE

A Figura 6.2.19 mostra o espectro do osso bovino irradiado com
radiacdo gama do Co-60 a 300K (dose: 50 Gy) e medido a mesma

temperatura.
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Figura 6.2.19: Espectro do osso bovino irradiado e lido a temperatura ambiente

com dose de 50 Gy de radiagdo gama do Co-60.
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A andlise desse espectro irradiado e avaliado a temperatura ambiente

permitiu que fossem identificadas duas espécies paramagnéticas:

a) um singlete assimétrico atribuido a defeitos estruturais da hidroxiapatita
cristalina.

Essa espécie paramagnética € muito estavel, sendo derivada do
constituinte inorganico do osso, a hidroxiapatita, a qual exibe um espectro RPE
com uma unica linha caracteristica de espécies com simetria axial, tendo o
valor g, =2,0027 maior que 0 gy=1,9973 (gmedio =2,0009), atribuido
principalmente ao CO, ™.

Considerando a composi¢do quimica do constituinte inorganico do 0sso,
o elétron desemparelhado estaria ligado ao nucleo de célcio e ou oxigénio.

A estrutura da hidroxiapatita difere da fluorapatita principaimente na
substituicdo dos atomos de fluoreto por grupos hidroxyl, sugerindo que os
defeitos estruturais revelam propriedades paramagnéticas no 0sso que s&0
induzidas pela irradiagao de atomos de H de grupos OH" rodeados no plano por
3 jons de Ca® na estrutura da hidroxiapatita. Os atomos de H foram
identificados no osso mas desaparecem rapidamente a temperatura
ambientel™.

b) um desdobramento hiperfino produzido pela interagdo com o '°C, que deve
ser derivado de outros constituintes organicos do 0sso.

Para provar essa hipdtese as amostras foram calcinadas e irradiadas
com diferentes doses, o Unico sinal presente nessas amostras foi o sinal
assimétrico devido ao constituinte organico.

E possivel realizar uma comparagéo do espectro do osso bovino com o
espectro da hidroxiapatita sintética produzida no IPEN. O espectro para essas
amostras é apresentado na Figura 6.2.20, onde observa-se uma semelhanga
com a parte central do espectro para o osso bovino. Essas amostras
apresentam um sinal centrado em g = 2,0037. Como essas amostras
apresentam um tamanho de grédo muito pequeno (< 30 um), mesmo as nao
irradiadas apresentaram um sinal de intensidade menor, porém, com as
mesmas caracteiisticas e muito estavel . Um estudo detalhado permitiu
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verificar que essas amostras nao apresentam uma relagéo linear com a dose

absorvida, portanto, ndo servem como materiais dosimétricos.

Intensidade do sinal R.P.E. (u.a.)

00 . . ; . L a .
344 346 348 350 352 354

Campo magnético (mT)

Figura 6.2.20: Espectro R.P.E. de amostras de hidroxiapatita sintética
produzida no IPEN e irradiada com radiagao gama do Co-60 (Dose 50 Gy).

Com o objetivo de identificar as espécies responsaveis pelo sinal das
amostras de 0sso a temperatura ambiente, essas amostras foram irradiadas e
lidas a77 K.
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6.2.2.2 ESPECTRO DE ABSORGAO DO OSSO BOVINO IRRADIADO E
LIDOA77 K

O espectro para amostras de osso bovino irradiadas e lidas a 77 K
€ apresentado na Figura 6.2.21. O sinal nesse caso consiste de um sinal
intenso quando comparado com o© descrito previamente para a
temperatura ambiente.
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Figura 6.2.21: Espectro de amostras de osso bovino irradiadas e lidas a 77 K
(Dose: 3 kGy).

Comparando o espectro do 0sso com o espectro de amostras
desproteinizadas, elas s&do muito semelhantes (exceto pelas intensidades), o

que sugere que as ressonancias no 0sso se originam no componente mineral.
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Para estabelecer uma correlagdo entre as contribuigdes do constituinte
mineral (ln) € do constituinte organicos (l,) do espectro, estudou-se a
dependéncia da intensidade RPE com a temperatura, a qual € mostrada na
Figura 6.2.22.

5 ‘ Model: ExpDecay1 ]
2500 - : ‘ Chi*2 = 197801.73686
Y0750 +612.25282

x00770 +996898862 605
A101600C +23083041681.15762
t10691C 77 87581

2000

Intensidade do sinal RPE (u.a.)

500 R 1 s 1 L 1 A i N 1

50 100 150 200 250 300
Temperatura (K)

Figura 6.2.22: Estudo das intensidades Im € |, para o osso bovino irradiado a
77K e lido no intervalo de temperatura entre 77K e 300K (Dose 3 kGy).

Os efeitos da temperatura foram observados no sinal assimetrico e no
sinal duplete, onde a dependéncia com a temperatura desses sinais parece ser
analoga.

As duas intensidades I, e |, decaem do mesmo modo dentro dos erros
experimentais, indicando pouca ou nenhuma relacdo entre os constiuintes
mineral e organico. Como essas curvas sdo muito semelhantes pode-se dizer

que estas intensidades decaem independentemente.
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Como essas curvas obedecem a um decaimento exponencial de

primeira ordem, sugerem que esse decaimento seja inversamente proporcional

a temperatura (Figura 6.2.23).
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4 : :
1o o Rt S S SO N NS .
DA00 - e A B -
2000 -+ / ------- R ERELETT ESTTTEETLIE ST -
1600 - e -
] E com ponente mineral
1200 -oereemede e g oy pre S 74 S ST
: ? i 'B:147165,605 1
‘R:0,99468:
800 - i 8 T ------------------ -
. oo:mponente 6rgénico
: ; : R : 5A2164,713:
400 - SRR S ISR SRR FBATBYITAO7 e
1 1 : : : | R:0,9992 ; 5
S U S W R S S

0,000 0,002 0,004 0,006 0,008 0,010 0,012 0,014 0,016

UTK)

Figura 6.2.23: Relagdo do sinal R.P.E. do osso bovino com o inverso da

temperatura.

QOutro fato interessante observado foi a inversdo nas amplitudes dos sinais

tanto para a componente mineral quanto para a componente organica quando

a dose sofreu uma variagdo de 50 para 70 Gy (Figura 6.2.24). Porém, um

estudo revelou que apesar da inversdo ocorrida os picos mantém sua

amplitude e apresentam um crescimento independente, contrariando a hipotese

de que o acréscimo de um seria devido ao decréscimo do outro. Os resultados

obtidos sdo mostrados na Figura 6.2.25, onde tanto a componente organica
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guanto a mineral apresentam um aumento linear com a dose até atingir a

saturagao.

60 N ! ' r i T M T N T v 1 i T j ! j ]
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Figura 6.2.24 : Comparagdo entre os espectros RP.E. do osso bovino
irradiado a 50 Gy (figura a) e a 70 Gy (figura b).

T T T T T T T T T
S 150 |- SRS P —
3 : : . .
u
a , . / : :
T S N N S B
© : : / . .
£
7
(o]
T
'8 50 Jo s AR
g : componente minera|®
g romponente orgénica® |
Q . . .
c : : : : :
- 0

0 20 40 60 80 100

Dose (Gy)

Figura 6.2.25: Dependéncia das intensidades devido ao componente organico

e mineral com a dose absorvida
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6.2.2.3 DEPENDENCIA DO SINAL R.P.E DO OSSO BOVINO COM A
POTENCIA DE MICROONDAS

A Figura 6.2.26 mostra a relagé@o entre a poténcia de microondas e a

intensidade do sinal R.P.E. dos ossos a temperatura ambiente.

4510 T T T — T T T T 1

4505 |oveemeeee e A AR U St SO AP SOt SO -

R s T e —
aa90 | '; / S TR T

4485 '. s S S S S S
.

Intensidade do sinal RPE (u.a.)

Raiz quadrada da Poténcia de microondas (mw)1/2

Figura 6.2.26: Dependéncia do sinal R.P.E. de amostras de osso bovino com a
poténcia de microondas (Dose:50 Gy) .

Observa-se um comportamento de saturacéo a partir de 25 mW . Porém,
para amostras ndo irradiadas a saturagdo ocorre em poténcias mais baixas, o
que facilta a separagdo das duas componentes. Esses resultados séo

apresentados na Figura 6.2.27.
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Figura 6.2.27: Dependéncia do sinal R.P.E. de amostras de osso bovino nao

irradiadas.

6.2.2.4 DEPENDENCIA DO SINAL R.P.E. DO OSSO BOVINO COM O
TEMPO DECORRIDO APOS A IRRADIACAO

Essas amostras apresentam um decaimento muito pequeno apds a
iradiacao (3%), o que permite que essas amostras sejam utilizadas em

situagdo de emergéncia. Esses resultados sdo apresentados na Figura 6.2.28.
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Figura 6.2.28: Decaimento do sinal R.P.E. de amostras de osso bovino com o

tempo decorrido apds a irradiagao.

6.2.2.5 CURVA DE DOSE RESPOSTA DE AMOSTRAS DE OSSO
BOVINO IRRADIADAS COM RADIACAO GAMA DO Co-60

Tendo um controle de todos os parametros envolvidos no processo de
leitura e irradiacdo foi possivel construir a curva de dose resposta para
amostras de osso bovino (Figura 6.2.29). Esses valores foram obtidos para

amostras com 200 mg, a uma poténcia de 10 mW e a temperatura ambiente.
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Figura 6.2.29: Curva de dose resposta para amostras de 0sso bovino irradiado

com radia¢gdo gama do Co-60.

O osso bovino apresentou bons resultados, podendo ser utilizado como

uma material dosimétrico em situagdes de emergéncia evitando a necessidade

de extracdo de dentes ou outras partes do corpo humano.

Além disso essas amostras apresentam um grau de pureza maior que

no caso do dentes, o que possibilita a obtengdo de um sinal puro devido a

radiacao livre de contaminagdes organicas ou outros sinais espurios.
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6.3 CARBONATO DE CALCIO

6.3.1. ESPECTRO DE ABSORGAO DE AMOSTRAS DE CaCO; NAO
IRRADIADAS E LIDAS A TEMPERATURA AMBIENTE

As amostras de CaCOs néo irradiadas também apresentam um sinal, o
qual provavelmente é causado for efeitos mecéanicos e deve ser subtraido do
sinal de amostras irradiadas. Esse resultado € apresentado na Figura 6.3.7 . E
possivel observar uma linha alargada de 20 mT em g=2,0045. Uma observagao
mais detalhada permite dizer que tem-se um triplete centrado em 2,0045.

60 . T . , r r T .

largura: 20 m[f
19,752 GHz

40 e T CRERERRARRRRE | EEERERM S SSCCERAREEIERIES  RRAEEEEEEREEES

Intensidade do sinal RP.E. (u.a)

335 ‘ 340 I 345 I 350 ‘ 355 l 360
Campo magnético (mT)
Figura 6.3.1: Espectro R.P.E. de amostras de CaCOs n&o irradiadas, lidas a

temperatura ambiente (Gréos: 80-200 pm).
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6.3.2 ESPECTRO DE ABSORGAO DE AMOSTRAS DE CaCO;
IRRADIADAS E LIDAS A TEMPERATURA AMBIENTE

O espectro para o CaCOQg irradiado com radiagdo gama do Co-60 sem

calcinar é mostrado na Figura 6.3.2.
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Figura 6.3.2: Espectro R.P.E. de amostras de CaCOs irradiadas com radiagcao
gama do Co-60 e lidas & temperatura ambiente (grdos: 80-200 um, dose:
50 Gy).

A dose absorvida pode ser avaliada usando a componente do

sinal g, = 2, 0012. Este sinal assim como no caso dos dentes pode ser

atribuido a espécie CO;".
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Esse sinal é termicamente estavel a 300 K , ndo sendo observado
nenhum decaimento dentro de um ano, sendo que a 423 K a meia vida é de 12
horas.

Porém, o aquecimento das amostras ndo irradiadas a 673 K por uma
hora, seguido de uma irradiagdo, elimina parte do sinal bem como diminui a
sensibilidade da amostra . Esse resultado é apresentado na Figura 6.3.3 para
amostras calcinadas durante 1h a 673 K e irradiadas com uma dose de 100 Gy.
Os espectros para as outras doses, 10, 20, 30 e 40 Gy, apresentaram valores

muito proximos a este, sugerindo uma redugao significativa da sensibilidade.

Intensidade do sinal RP.E. (u.a.)

20000 , =. . ; . ; R

335 340 345 350 355
Campo magnético (mT)

Figura 6.3.3: Espectro R.P.E. de amostras de CaCO3 calcinadas a 673 K

durante 1 hora e irradiadas com uma dose de 100 Gy (lidas a temperatura

ambiente - graos: 80-200 um).

131

360



A

6.3.3 DECAIMENTO DO SINAL R.P.E. DE AMOSTRAS DE CaCO; EM
FUNGAO DO TEMPO DE ARMAZENAMENTO

As amostras de CaCO; apresentaram um decaimento de 5% na
amplitude do sinal R.P.E. apés um periodo de 100 dias apds a irradiagao
(Figura 6.3.4). Apesar do decaimento do sinal R.P.E. ser um pouco maior que
o apresentado para os dentes e 0ssos, ela mostrou ser uma boa amostra

dosimétrica para situagdes de emergéncia .
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Figura 6.3.4: Decaimento do sinal R.P.E. de amostras de CaCO; irradiadas

com radiagdo gama do Co-60 (Dose:50 Gy - gréos: 80-200 um).
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6.3.4 CURVA DE DOSE RESPOSTA DE AMOSTRAS DE CaCO;

Com o controle de todos os parametros envolvidos de irradiagcdo e de
leitura foi possivel obter a curva de dose resposta para amostras de CaCOs
iradiadas com radiagdo gama do Co-60. Todos os pontos foram obtidos a
uma poténcia de microondas de 40 mW, pois n&o foi possivel obter uma
resposta satisfatoria em poténcias de microondas mais baixas.

Esses resultados sao apresentados na Figura 6.3.4, e como se pode
observar, essa curva apresenta um bom intervalo de linearidade (1-100 Gy).
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Figura 6.3.4: Curva de dose-resposta para amostras de CaCOs; irradiado com

radiacao gama do Co-60 (gr&o:80-200um).
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6.4 ACUCARES

6.4.1 ANALISE DO ESPECTRO DE ABSORGCAO AMOSTRAS DE
SACAROSE IRRADIADAS E LIDAS A TEMPERATURA AMBIENTE

A Figura 6.4.1 mostra o espectro R.P.E. para amostras de sacarose

irradiadas com radiagdo gama do Co-60. O sinal apresenta-se alargado, o qual
pode ser utilizado para dosimetria em situagdes de acidente.

intensidade do sinal RPE (u.a.)
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Figura 6.4.1: Espectro R.P.E. caracteristico de amostras de sacarose

iradiadas e lidas a temperatura ambiente com dose 50 Gy.
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Esse sinal € mal resolvido e complexo e derivado de mais de um radical.
Talvez seja devido a interagdo com muitos prétons, representando assim a
soma de todos os sinais individuais de centro CP7.

O espectro possui uma largura aproximada de 6,5 mT e esta centrado
em g = 2,005. O valores maximos e minimo do espectro séo separados por
2,7 mT.

Quando registrado com amplitudes de modulagdo maiores que 1 mT o
espectro aproxima-se de um duplete, contudc, linhas mal resolvida ainda séao
evidentes.

Ha registros na literatura (Tabela 6.4.1) que apontam este sinal como um
singlete, porém ¢é importante salientar que nesses casos o0s autores
trabalharam com amplitudes de modula¢cdées mais baixas.

Tabela 6.4.1: Registro atribuido as caracteristicas do sinal R.P.E. da

sacarosel®’111.115.158]
N° de linhas Amplitude Dose- Dose Sinal nativo Referéncia
de resposta minima (BG)
modulagao detectavel
(mT) {Gy)
Multiplete 1.0 Linear 3.0 Muito fraco  Nakajima
(1989)
Singlete 1.0 Linear 0.5 Sim Nakajima et.
al. (1990)
Duplete 1.6 Linear 2.0 Sim Nakajima
(1994)
Singlete 0.4 Sigmoidal*™* 20.0 Muito fraco  Trivedi et ali
(1993)
Duplete 2 Linear 1.0 Sim Esse trabalho

*** Sigmoidal abaixo de 1Gy.
Quando o agucar é adotado camo um material dosimétrico de emergéncia

para o publico em geral, as propriedades do agucar produzido e purificado em
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diferentes regides devem ser estudadas a fim de se observar a possibilidade de
que impurezas misturadas ao agucar no processo de fabricagéo causem sinais
espurios e dificultem a analise da dose.

A sensibilidade relativa do sacarideo em sua forma amorfa foi
aproximadamente a mesma para todos os casos, mas, no caso da forma
granulada, a sensibilidade foi aproximadamente metade da obtida para
amostras amorfas.

Observou-se que uma certa quantidade de radicais livres s&o formados no
acucar nao irradiado durante os varios estagios de refinamento. A soma de
todos esses radicais constitui um sinal nativo inerente a cada amostra
(background-BG). A intensidade desse sinal varia de acordo com a taxa de
dose local e o tempo de armazenamento. As amostras utilizadas nesse
trabalho exibiram niveis de BG muito baixos, porém, foi possivel observar uma
linha R.P.E. alargada de 7 mT em g = 2, 0059 . Esses resultados sao
apresentados na Figura 6.4.2.

A origem do sinal é suposta como sendo resultado do mesmo radical
produzido pela irradiacdo, mas, devido & baixa intensidade, a estrutura
complexa ndo é resolvida. Desse modo, supbe-se que a formagao do radical no

agucar nao irradiado seja resultado do atrito durante a produgéao.
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Figura 6.4.2: Espectro R.P.E. caracteristico de amostras de sacarose nao
irradiadas.
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O fenomeno R.P.E. esta relacionado com a densidade dos radicais livres e
a pureza da amostra, portanto, era de se esperar que a sensibilidade do agucar
fosse afetada pelo agucar utilizado, porém, os resultados apresentados (Tabela
6.4.2) mostraram que a sensibilidade do agucar cristal e do refinado em varias
regides ndo apresentam diferencas significativas. A amostra A foi usada como
referéncia .

Em vista desses dados , o acucar produzido em cada regido pode ser
usado como um material padr&o para a calibragdo, medida e intercomparagao
da dose.

Tabela 6.4.2: Sensibilidade relativa do agucar produzido por diferentes

fabricantes
Amostra Sensibilidade relativa
A* 1.000 + 0,05
B* 1.008 + 0,03
c* 1.005 + 0,04
D* 1,002 + 0,05
E* 0,995 £ 0,05
F 1,003 + 0,04

* amostra amorfa (agucar refinado); ** agucar cristal.

Devido a presenga do aglcar, outros materiais como tabletes, chicletes e
remédios também poderdo ser utilizados em situagbes de emergéncia
oferecendo uma aplicag&o potencial.
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6.4.2 DEPENDENCIA DO SINAL R.P.E. PARA AMOSTRAS DE
SACAROSE COM A POTENCIA DE MICROONDAS

Com o objetivo de se verificar a dependéncia da amplitude do sinal
R.P.E. com a poténcia de microondas estudou-se a resposta, a diferentes
poténcias de microondas, do sinal das amostras de sacarose.

Uma observagao mais detalhada mostra que o sinal apresenta algumas
alteragdes quanto ao formato (Figura 6.4.3).
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Figura 6.4.3: Evolucao espectral do sinal RP.E. com a poténcia de
miciooncas para amostras de sacarose irradiadas e lidas a temperatura
ambiente (Dose: 50 Gy).
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Os resultados obtidos dessas medidas foram utilizados na construgéo da
Figura 6.4.4 que mostra a dependéncia da amplitude do sinal R.P.E. de
amostras de agucar com a poténcia de micoondas. A saturacdo comeca a a
partir de 20 mW.
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Figura 6.4.4: Dependéncia da amplitude do sinal R.P.E. com a poténcia de

microondas para amostras irradiadas com radiagdo gama do Co-60.
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6.4.3 DECAIMENTO DO SINAL R.P.E DA SACAROSE EM FUNGAO
DO TEMPO DE ARMAZENAMENTO

A Figura 6.4.5 mostra a intensidade R.P.E. em fungdo do tempo decorrido
apos a irradiacdo para duas doses diferentes (10 e 100 Gy). A intensidade
R.P.E. do agucar irradiado com 10 Gy primeiramente decresce e entdo
aumenta aproximadamente 10 % até atingir um nivel relativamente estavel. Em
100 Gy o decréscimo inicial na intensidade € mal resolvido, mas, com o passar
do tempo, esse sinal se recupera e atinge um nivel comparavel a seu valor
inicial. Esse comportamento sugere que o mecanismo de formagdo desses
radicais seja mais complexo do que se imagina e que as mudancas espectrais

causadas sejam controladas pela concentracdo de muitiplos radicais.

10 v T T T

Intensidade do sinal RPE (u.a.)

Figura 6.4.5: Intensidade do sinal R.P.E. nara a sacarose em fung&o do tempo
decorrido (horas) imediatamente apds a irradiacado, em condicdes ambiente.
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A Figura 6.4.6 mostra o decaimento da amplitude do sinal para amostras de
acucar (sacarose) irradiadas com radiagéo gama do Co-60 (dose: 10 e 100 Gy)
e armazenadas a temperatura ambiente e protegidas de qualquer tipo de luz.

Essas leituras foram reaiizadas ap6s a estabilizacdo do sinal, ou seja

depois de aproximadamente 150 horas apos a irradiagao.
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Figura 6.4.6: Decaimento da amplitude do sinal de amostras de acucar

irradiadas do Co-60 (10 e 100 Gy) e mantidas a temperatura ambiente.

O decaimento da resposta R.P.E. do acgucar irradiado é suficientemente
pequeno a temperatura ambiente, porém, a sensibilidade é afetada pelo
processo de trituragao.

O agucar produzido por diferentes fabricantes apresentou as mesmas

caracteristicas de estabilidade.
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Um cuidado deve ser tomado com a umidade, para evitar decaimento, pois

essas amostras sdo altamente soluveis em agua.

6.4.4 CURVA DE DOSE RESPOSTA DA SACAROSE

As incertezas estimadas nas interpretagcdes da dose sao influenciadas pela
magnitude da dose absorvida e a estabilidade do espectrometro R.P.E.

A resposta R.P.E. em termos da maxima amplitude pico a pico da primeira
derivada do sinal é uma funcé@o da dose absorvida e foi utilizada no intervalo de
10 a 100 Gy. Essa proporcionalidade ¢ util para dosimetria em fisica médica,
medicina, quimica, biologia e medidas de doses altas (Figura 6.4.7).
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Figura 6.4.7: Curva de dose resposta das amostras de agucar irradiadas com

radiacdo gama do CO-60.
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6.4.5 ANALISE DO ESPECTRO R.P.E. DE ABSORCAO DE
AMOSTRAS DE DESTROSOL IRRADIADAS E LIDAS A
TEMPERATURA AMBIENTE

A Figura 6.4.9 mostra o espectro R.P.E. para amostras de destrosol
irradiadas com radiagdo gama do Co-60 e lidas a temperatura ambiente. O
sinal também apresenta-se alargado como no caso da sacarose, poréem,
centrado em g = 2,0088. Este sinal possui caracteristicas de decaimento muito

semelhantes a da sacarose .
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Figura 6.4.9: Espectro de absorgéo de amostras de destrosol irradiadas e lidas
a temperatura ambiente (Dose:50 Gy).
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6.4.6 DEPENDENCIA DA AMPLITUDE DO SINAL R.P.E. PARA
AMOSTRAS DE DESTROSOL

A dependéncia da amplitude do sinal R.P.E. com a poténcia de
microondas para amostras de destrosol foi estudada com o objetivo de se
verificar onde ocorre a saturacdo e as mudancgas causadas ao espectro. Esse
resultado é apresentado na Figura 6. 4.9, onde é possivel observar a saturagao
a partir de 10 mW, seguido de um decréscimo. O sinal ndo apresentou grandes

diferencas quanto a forma, somente quanto a amplitude .

8 8

Intensidade do sinal R.P.E. (u.a.)
T
i

300 f— it ;’ ............................................................................................... -
/I
/
200 .
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Raiz quadrada da poténcia de microondas (mwW)"?

Figura 6.4.9: Dependéncia da amplitude do sinal RP.E. com a poténcia de
microondas para amostras de destrosol irradiadas com radiagdo gama do Co-

60 a temperatura ambiente.
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6.4.7.CURVA DE DOSE RESPOSTA DO DESTROSOL

Apesar da sensibilidade ser diferente da observada para a sacarose,
este sinal também pode ser utilizado para dosimetria em situagcbes de acidente,
pois como pode-se ver na Figura 6.4.10 apresenta um bom intervalo de

linearidade.
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Figura 6.4.10: Curva de dose resposta para amostras de destrosol .
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6.5 METODOLOGIA PARA AVALIAGAO DA DOSE ABSORVIDA

E possivel estabelecer uma metodologia para a avaliagdo da dose
baseda em dois métodos diferentes. Para o prirmeiro método a concentragéo de
spins induzida pela radiagdo no material detector é medida para diferentes
doses. Através de um grafico dessa concentragdo de spins em funcgéo da dose,
pode-se obter uma curva de resposta & dose'®.

O segundo método pode ser obtido através de uma calibracdo individual,
onde o espectro R.P.E. é tomado para diferentes doses adicionais dadas a
uma mesma amostra. Entdo, essas concentragdes sdo colocadas em um
grafico em fungdo das doses adicionais. Nesse caso, a intersecgdo do eixo X
com a curva de dose resposta extrapolada mostra a dose que o esmalte teria
recebido antes da irradiagao adicional®.

Para determinar a precisdo dessa metodologia, uma amostra foi medida
10 vezes sob as mesmas condicdes com a mesma poténcia de microondas
obtendo-se um desvio padrao de 5 % para o primeiro método . No caso da
reconstru¢do da dose obteve-se um desvio padréo de 10 %.

Essa metodologia pode ser aplicada para qualquer tipo de amostra, visto
que os resultados obtidos foram satisfatérios. Com esse trabalho pretendeu-se
caracterizar bem cada amostra desde a preparagdo da amostra até a leitura e
armazenamento.

Alguns simulagdes foram realizadas a fim de comprovar os resultados
obtidos nas respectivas curvas de calibragdes onde foi possivel comprovar a
eficacia da metodologia.

146



CAPITULO 7

CONCLUSOES

Os resultados obtidos nos levam as seguintes conclusoes :

A alanina foi utilizada somente para possibilitar uma comparagdo dos
resultados, mas & importante salientar que o espectro da alanina parece ser
composto. Isto tem importantes implicacdes também para dosimetria em
radioterapia. Esse espectro composto pode ser devido a radicais secundarios
na alanina, contribuicbes de espécies paramagnéticas que nao foram induzidas
pela radiacao.

Quanto a resposta da amostra a néutrons e a elétrons, so6 foi possivel o
estudo com a alanina, mesmo assim o sinal € o mesmo, ndo havendo
nenhuma diferenca. No caso de néutrons a resposta obtida foi muito baixa e
para os elétrons ocorreram variacdes significativas pois as taxas de doses séo
elevadas.

Para dosimetria em situagOes de emergéncia, o uso do nitrogénio liquido torna

pouco pratica as leituras devido a uma redugéo do valor Q da cavidade.

Em uma situagdo de emergéncia & possivel estimar a dose fornecendo uma
série de doses conhecidas a amostra e fazendo-se uma extrapolagéo na curva
de dose resposta.

A avaliacdo da dose por meio de uma curva de dose resposta € um método
melhor que o da curva individual.
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A intensidade do sinal CO; no esmalte dentario é suficientemente estavel e

proporcional a dose, permitindo que ambas as doses, aditiva e devido a um

acidente, sejam determinadas usando o esmalte.

Um esmalte saudavel e preferivel porque sinais espurios podem aparecer
devido a detritos organicos ou obturagdes metdlicas (dano causado a
superficie em contato com o metal).

Ha uma dependéncia da intensidade do sinal R.P.E. com o tamanho do grao.
Além disso, ha limites sobre a quantidade minima de amostra necessaria para
que um dado tamanho de gréo produza um espectro tipo pé verdadeiro. Uma
distribuig&o tipo p6é pode ser alcangada usando grdos com tamanho entre 80 e

200 pm de diametro e usando um goniometro e as técnicas de subtracio.

Uma melhora na precisdo é obtida no caso dos ossos e dentes fazendo-se a
subtragdo do sinal nativo.

Em 77 K, no caso dos 0ssos, Im (intensidade devido ao componente mineral) é
menor que lo (intensidade devido ao componente organico) e no caso dos
dentes ocorre o inverso. Isto comprova o fato de que os dentes possuem cerca
de 5 % de impurezas organicas e os 95 % restantes sdo devidos ao

constituinte mineral. Esses resultados variam significativamente de uma
amostra para outra no caso dos dentes.

O uso do carbonato de célcio em dosimetria de acidentes parece ser bastante
promissor, pois 0 mesmo, além de ser estavel e com grande intervalo de

linearidade, apresenta caracteristicas muito semelhantes as do esmalte.

Para todas as amostras, sejam elas de tecidos calcificados ou de carbonato de
calcio, deve-se tomar um cuidado especial quanto as modificagbes
metamorficas ocasionadas durante processos de aquecimento, os quais

podem ocasionar uma mudanga na matriz do cristal.
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¢ O agucar pode ser considerado um bom material dosimétrico em situagbes de
emergéncia pois, além de ser um material encontrado na maioria dos lares,

apresenta um sinal R.P.E. estavel e um intervalo de linearidade grande.

e Em linhas gerais, pode-se, resumir as principais propriedades dosimétricas dos

principais candidatos a dosimetria em situagdes de emergéncia na Tabela 7.1

Tabela 7.1: Principais propriedades dosimétricas dos materiais candidatos a

dosimetros para situagbes de emergéncia:

Material Dose- Sinal Limite Sinal de Intervalo de
resposta (R.P.E.) inferior BG linearidade
(Gy) (Gy)
Esmalte Linear Estavel <0,5 Fraco 0,5-100
Osso Linear Estavel < 2 Fraco 2-100
Carbonato Linear Estavel i Médio 1-100
Sacarose Linear Estavel 1 Fraco 1-100

Entre os materiais estudados nesse trabalho é interessante apontar aqueles
qQue apresentaram as melhores condi¢cbes para dosimetria em situagdes de
emergéncia: os tecidos calcificados e os aguicares.

O carbonato de calcio aparece como um material promissor tendo sido
dada a ele uma atengéo especial devido as suas caracteristicas. Esse material era
estudado anteriormente apenas em datacdes, e nesse trabalho ele foi analisado

como um material que pode ser utilizado em dosimetria em situacbes de
emergéncia.
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