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Resumo: Este trabalho tem como objetivo calcular as incertezas e o nivel de confianga
que envolve o processo para a obtencao da dose absorvida na dgua com o método dosimétrico
Fricke, desenvolvido no Laboratério de Ciéncias Radiolégicas (LCR). Medidas de absorvancia
de amostras irradiadas e nao irradiadas serao usadas para calcular os coeficientes de sensibi-
lidade respetivos, junto com as expressoes para o cdlculo da dose Fricke e da dose absorvida
na agua. HKEssas expressoes também serao consideradas para o calculo dos coeficientes de
sensibilidade das outras grandezas de entrada. Serd utilizada a incerteza combinada e a
incerteza expandida associada, com um nivel de confianca de 95,45%, para quantificar as
incertezas nas medicoes.
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Abstract: This work studies the calculations of uncertainties and the level of confidence
that involves the process for obtaining the dose absorbed in water using the method of
Fricke dosimetry, developed at Laboratdrio de Ciéncias Radioldgicas (LCR). Measurements
of absorbance of samples Fricke, irradiated and non-irradiated is going to use in order to
calculate the respective sensitivity coefficients, along with the expressions of the calculation
of Fricke dose and the absorbed dose in water. Those expressions are used for calculating
the others sensitivity coefficients from the input variable. It is going to use the combined
uncertainty and the expanded uncertainty, with a level of confidence of 95.45%, in order to
report the uncertainties of the measurement.
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I. INTRODUCAO
A. Dosimetria Fricke

A dosimetria Fricke é um método quimico de deter-
minagao priméria da dose absorvida na dgua (D,,), con-
siste de uma solucdo contendo fons ferrosos (Fe'?) —
a solucao Fricke é preparada a partir de sulfato fer-
roso amoniacal hexahidratado 0,001 molar (M), de &cido
sulfarico 0,4 M e cloreto de sédio 0,001 M. A dgua e todos
os reagentes empregados possuem alta pureza. O cloreto
de sé6dio é adicionado visando a reducao dos efeitos cau-
sados por possiveis impurezas presentes, bem como, a
pré-irradiacao da solugao com cerca de 10 Gy.

O dosimetro Fricke é considerado um dosimetro
primério e pode ser utilizada na dosimetria de ampla
faixa de energias e feixes, apresentando boa resposta em
relagao a reprodutibilidade, linearidade e acurédcia com
precisao de 0,1%, durante a irradiacao da solugao ocorre
a oxidacdo dos fons ferrosos em férricos (Fe*?), através
dos produtos da radidlise da agua, que é diretamente
proporcional a dose depositada na solucao. Para a uti-
lizagao da dosimetria Fricke como padrao secundério ou-
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tros métodos dosimétricos devem ser utilizados para a
calibracao da solugao.

A dose depositada no meio pode ser medida através
da medida da absorbancia da solucao e, como todo pro-
cesso de medida de uma grandeza fisica, incertezas sao
associadas aos resultados obtidos.

Os fons Fe*? sdo muito instéveis e para diminuir o pro-
cesso de oxidacao espontanea dos ions o laboratério de
manipulagao da solucao deve ser o mais livre de poeiras
e contaminantes possivel e a temperatura do local deve
se manter controlada.

A dose absorvida na solugao Fricke (Dr) é dada pela
seguinte equagao

~ AOD
CG(F*3) xpxexl

Onde AOD é a diferenca de densidade Sptica (ab-
sorbancia determinada por espectrofotometria) entre a
solucdo irradiada e a solugdo nao irradiada, G(Fe™) é o
rendimento quimico da conversdo de Fe*? em Fe™, ¢ a
massa especifica da solugao Fricke, € é o coeficiente de
extingdo molar para o Fe*® no comprimento de onda em-
pregado e 1 é o caminho 6ptico dentro da cubeta na qual
as absorbancias das solugoes: irradiada e nao irradiada
sao lidas.

A solugao Fricke é acondicionada em pequenos sacos
com quantidade volumétrica definida, um acessério de
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(1)



exposicao apropriado ajuda na homogeneizagao do vo-
lume e na localizagao. Em cada dosimetria dois sacos de
solugao sao preparados e devem ser mantidos juntos du-
rante todo o processo, um dos volumes nao é irradiado e
servi de controle para o volume irradiado.

A solucédo é pipetada para dentro de uma cubeta es-
pecifica para a realizagao da leitura de absorbancia que
é realizada num espectrofotometro com comprimento de
onda (\) igual a 224 nm e 304 nm. O aparelho emite
feixes de luz monocromaticos e possui um arranjo de res-
friamento para manter a temperatura interna com 25°C.

Caso as temperaturas de irradiagao (T;) e de leitura
da absorbancia (T,.) forem diferentes de 25 °C, os valores
de absorbancia devem ser corrigidos segundo a seguinte
equagao:

AOD = (A;—Ap)x[1+0,0012(25-T;)x[1+0,0012(25-T})]
(2)

Onde A; e Ay sao, respectivamente, as absorbancias da
solucdo irradiada e da solugao nao irradiada (branco ou
controle). A temperatura de irradiacao (T;) das amostras
disponibilizadas foi de 20°C. O dltimo fator é 1 j& que T,
foi de 25 °C.

Para obter a dose absorvida na dgua (D,,) a partir
do valor de D (eq.3), é necessario conhecer o fator que
converte a dose absorvida na solucao Fricke para a gran-
deza de interesse (fw,r), bem como fatores que corrijam
outros efeitos experimentais indesejados (por exemplo,
o fator que corrige o efeito devido as paredes do frasco
de irradiagdo — kyqu). A influencia desses fatores deve
ser determinada numericamente, pelo método de Monte
Carlo [2].

Dw = Dr x fw,r x kwau (3)

Os valores a serem empregados nos calculos foram reti-
rados de publicacoes e de trabalhos realizados pelo setor
de Dosimetria Quimica do LCR, sao dados na primeira
tabela, juntamente com a incerteza de cada valor (k=1)
[3]:

Tabela I. Valores das grandezas e dos fatores a serem empre-
gados

Valor Incerteza relativa (%)

T; (°C) 20 0
G(F*3) 1,45E-06 £0,8
p (kg/cm?) 1,02E-03 +0,5
€304nm (cm? /mol) 2,17E+06 +0,35
€224nm (cm? fmol) 4,57E+06 £0,35
I(em) 1 +0,05
fu,F 1,003 £0,2
kwall 07989 iO,Q

B. Incertezas nas medigoes

A determinagao de qualquer quantidade fisica tem
uma incerteza associada, mesmo quando nao é intrin-
secamente estocastico. A interacdo da radiacdo com a
matéria é um processo estocastico de modo que qualquer
quantidade utilizada para descrevé-lo tem um comporta-
mento estocastico intrinseco.

Seja y = f(z1,x2,...,2,), onde y é o mensurando e
os x; é o conjunto de grandezas de entrada. De acordo
com o Bureau Internacional de Pesos e Medidas (BIPM)
[1], a incerteza de algumas grandezas de entrada pode
ser determinada durante a medicao e os outros carregam
uma incerteza associada previamente determinada. As
primeiras incertezas podem ser determinada, por exem-
plo, por meio de observagoes repetidas ou por julga-
mentos baseados na experiéncia. A tdltima pode ser ex-
traida a partir de certificados de calibragao e dados de
referéncia. Além disso, as incertezas podem ser classifi-
cadas de acordo com o método de avaliacdo. Avaliagao
do Tipo A da incerteza pode ser realizada depois de ter
recolhido n observagoes independentes

1 n
T; = — Z Tik (4)

k=1
Esta média aritmética é utilizada como a estimativa de
entrada para a funcao Y. Esta quantidade varia devido a
variacao aleatoria das grandezas de influéncia durante as
medigoes ou devido a sua aleatoriedade intrinseca. Tal
variagao pode ser quantificada através da variancia das

observagoes.

1 n
2 —\2
5% (1) = —— > (Tik —T) (5)
n—1/
k=1
Finalmente, a incerteza associada com a variavel de
entrada, que é o valor médio de x;, pode ser estimado
€omo:

2@ = T, (©

s? é uma medida da incerteza de Z; e quantifica quio

bem Z; estima o valor esperado real de z;, que é na mai-
oria das vezes inacessivel para nés. Assim, s?(z;) e s(Z;)
é a variancia do tipo A e a incerteza padrao do Tipo A
da grandeza de entrada x;, respectivamente.

Quando as varidveis de entrada sao independentes ou
nilo correlacionados, a variancia total de US s?(y) é dada
por

$2(y) = i (g’f)u) (7)

O termo entre parénteses na equagao 7 é conhecido
como o fator de sensibilidade, que é uma medida de quao



sensivel é a quantidade Y relativa a variavel z;. As
variancias s%(Z;) pode ser estimado de acordo com os
métodos de avaliacao tipo A ou B, dependendo do pro-
blema em questao.

Finalmente, a incerteza combinada serd multiplicada
por um fator, chamado de fator de abrangéncia, determi-
nada a partir dos graus de liberdade efetivo:

(®)

Com esse valor de v.¢¢, usamos a tabela da funcao t-
student para obter o fator de abrangéncia com um nivel
de confianca de 95,45 %.

II. METODO E AVALIACOES
A. Materiais

e Espectrofotometro Varian Cary 50 Bio e cubeta de
quartzo.

e Solugao Fricke nao irradiada.
e Solucao Fricke irradiada.
e Dispositivo para sugar a solugao.

e Pipetas Paster.

B. Meétodos

Para as leituras de absorbéancias foram utilizados fras-
cos com a solugao Fricke irradiada e nao irradiada, cu-
jas absorbancias foram medidas no espectrofotometro do
LCR nos comprimentos de onda (A) 304 e 224 nm. As lei-
turas das absorbancias devem ser realizadas da seguinte
forma:

1. No aplicativo “Simple Reads” do espectro-
fotometro Varian Cary 50 Bio, colocar no “Setup”
o comprimento de onda de 304 nm e clicar em
“Zero”.

2. Rinsar a cubeta com a solugao nao irradi-
ada e, em seguida, preenché-la com a solugao nao
irradiada.

3. Colocar a cubeta no “holder” do espectro-
fotometro e aguardar 5 min para a estabilizagao
térmica da solugao.

4. Fazer trés leituras consecutivas da absorbancia
e anotar o valor médio na Tabela II referente a 12
aliquota.

5. Retirar a cubeta do holder, alterar o com-
primento de onda em “Setup” para 224 nm,
recolocar a cubeta no holder e fazer trés leituras
consecutivas.

6. Rinsar novamente a cubeta e preenché-la
com a 22 aliquota. Colocar a cubeta no “holder”,
aguardar 5 min antes de fazer as leituras para os
comprimentos de onda de 224 e¢ 304 nm, da mesma
forma que foi feito para a 1% aliquota.

7. Repetir o procedimento acima para fazer
a leitura das absorbancias de duas aliquotas da
solucao irradiada, anotando também os valores na
Tabela II.

C. Avaliacao das incertezas no calculo da dose
Fricke

As expressoes para calcular as incertezas da equagao
2, onde os A; e Ap tem uma incerteza tipo A associada,

assim:
oa(op) = (1+0,0012(25 - T3))\ /0% +0%  (9)

Os coeficientes de sensibilidade para a equagao 1 sao
obtidos mediantes as derivadas parciais seguintes:

9Dy Dy 0Dy _ -Djy.

oA(OD) ~ A(OD)’ G ~ G

9Dy _ Dy, 0Dy _ Dy,

dp p 1 Oe e !
dD; _ -Dy
o ~ 1

Assim, da equagao 7, a incerteza combinada da
equagao 1 seré:

O'Df B
Dy

[l ()T

De modo semelhante, a incerteza da dose absor-
vida na dgua (eq. 3) é:




IIT. RESULTADOS

Os resultados das medidas das absorvancias sao mos-
tradas na tabela II, assim, para cada um dos quatro casos,
foram realizadas 6 medidas, ou seja, os graus de liberdade
sao b, para cada medida

Tabela II. Medidas de Absorbancia

Sol. Nao Irradiada (A,)  Sol. Irradiada (A;)

A 304 nm 224 nm 304 nm 224 nm
Primera aliquota  0,0694 0,1370 0,1808 0,3663
0,0694 0,1371 0,1808 0,3662
0,0694 0,1370 0,1808 0,3663
Segunda aliquota  0,0699 0,1380 0,1806 0,3695
0,0700 0,1380 0,1806 0,3695
0,0699 0,1380 0,1806 0,3694
Média 0,0697 0,1375 0,1807 0,3679

Tm 0,1201E-03 0,2167E-03 4,4721E-05 0,7159E-03

Os valores das incertezas e a sua clasificacao estao re-
sumidos na tabela ITI. Com as expressoes deduzidas para

Tabela III. Valores das incertezas das quantidades utilizadas
no calulo da dose absorvida

Grandeza / Incerteza

Tipo A Tipo B

Absorvancia para A3oanm (Aisgos) 4,4721E-05 -
Absorvancia para Aazanm (Alzzs) 7,1582E-04 -
Absorvéancia para A3oanm (Abszos) 1,2018E-04 -
Absorvancia para A22anm (Ab224) 2,1667E-04 -
Rendimento quimico (G(Fe*®)) - +0,80%
Massa especicifica da solugao Fricke (p) - +0,50%
Coeficiente de extingdo molar para Azpanm - +0,35%
Coeficiente de extingao molar para A224nm - +0,35%
Caminho éptico dentro da cubeta (1) - +0,05%
Fator da dose absorvida (fu,z) - +0,20%
Fator devido as paredes (kwqi1) - +0,20%

o cdlculo da incerteza combinada (tabela IV), para cal-
cular o fator de abrangéncia calculamos primeiro o grau
de liberdade efetivo da equagao 8. Para cada um dos
comprimentos de onda, valores grandes de v.yy foram
encontrados, assim, na tabela t-student, a abrangéncia é
igual a 2, para um nivel de confianga de 95,45

Tabela IV. Valores da dose absorvida na dgua com suas in-
certezas combinadas respectivas

Dw (Gray) Incerteza padrao combinada

Az0anm  3,44E+01 0,3622
A224nm  3,40E401 0,3727

IV. CONCLUSOES

Para a dose absorvida na dgua a incerteza encontrada
foi muito pequena (condi¢do de padrdo primério). Para
validar os resultados obtidos e a confiabilidade dos re-
sultados encontrados esses deveriam ser comparados com
valores obtidos em outro laboratoério, que utilize a mesma
técnica. A tabela V mostra a dose absorvida em dgua
para cada comprimento de onda junto com a sua incer-
teza expandida, apresentando assim, uma incerteza ao
redor de 2% para cada (k=2). Na literatura outros tra-
balhos de cédlculo de dose usando o método de dosimetria
fricke sao encontrados, por exemplo, o trabalho realil-
zado por Austerlitz et al. [4] que reporta uma incerteza
aproximada de 3,4% (k=1).

Tabela V. Valores da dose absorvida na dgua com suas incer-
tezas expandidas respectivas

Dw (Gray) Incerteza expandida

A3oanm  3,44E401 0,72
A22danm 3,40E+01 0,75
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