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O objetivo deste trabalho € a implementacdo dsistama de medicao primaria
na area de metrologia de radionuclideos que pearpadronizacdo direta da grandeza
atividade pela técnica de anti-coincidéncia e cmgtoagem em tempo vivo. Este
sistema de medicdo podera também ser utilizado geateonizar radionuclideos que
possuam estados isoméricos e que decaem pela emésdios gama retardados.

Os resultados obtidos foram a padronizacédo dalgranatividade pelo método
de anti-coincidéncia d¥Cr, °’Ga,>*Fe, *!1, *#Sb,*""Lu e**!Am, bem como a incerteza
de medicgéo.

Os resultados demonstram que a metodologia uwdizao sistema de
padronizacdo primario implementado apresenta umodtiesempenho constatado pela
comparacao de resultados com o sistema de coin@déanvencional e o sistema de
referéncia com camara de ionizagcdo; também obsesauna reducdo das incertezas
de medicéo devido a eliminacdo das corre¢cbes dpotenorto e tempo de resolucao.
Outra constatacdo comprovada com os resultadosimgueais foi a 6tima linearidade
das curvas de extrapolacdo da funcéo eficiéncisodstmando resultados semelhantes

ao sistema de coincidénciaf¥y com detector proporcional pressurizado.
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The objective of this work is to implement a measuent system in the field of
radionuclide metrology for primary standardizatiafi quantity activity by anti-
coincidence method and live-timing technique. Hystem of measurement can be used
in the standardization of radionuclides with pronhgta-gamma decay and also for
those with isomeric states that presents the eomgsdidelayed gamma ray.

The standardization results were activity per mass by the technique of anti-
coincidence of'Cr, ®'Ga, >°Fe, *4, */Sb, *""Lu and **’Am, and the uncertainty of
measurement.

The results have shown that the methodology usédpiementing the primary
system of standardization presents a high perfocmaemonstrated by comparing the
results with the conventional coincidence system also with reference system with
lonization chamber; there also was a reduction p€eudainties because of the
elimination of correction due to dead time and h&son time. Another finding
confirmed with the experimental results was thee#igot linearity of the extrapolation
curves of the function efficiency showing similagsults of the #f3—ycoincidence

system using pressurized proportional counter.
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Capitulo 1

INTRODUCAO
1.0 Histérico

O Instituto de Radioprotecédo e Dosimetria, (IRDitgracente a Comissédo Nacional
de Energia Nuclear, (CNEN) recebeu em 1989, a defegdo Instituto Nacional de
Metrologia, Normalizacdo e Qualidade IndustrialNMIETRO), para atuar como
laboratorio designado na area de metrologia damg@eks ionizantes. Dentre suas
principais atribuicdes, cabe ao IRD, através delsdwratorio Nacional de Metrologia
das Radiacdes lonizantes, (LNMRI): a) implantar enter métodos e padrbes
relacionados a metrologia das radia¢des ionizahjgsrticipar de comparagdes-chaves
organizadas pelo Bureau Internacional de Pesosdidie (BIPM); c) participar das
comparacOes promovidas pelas organizacdes regidearsetrologia; d) promover e
organizar a coeréncia das medicdes realizadas meilBro campo das radiagbes

ionizantes.

Desta forma, na area de metrologia de radionuadide LNMRI implantou o seu
primeiro sistema primario em meados da década dequé usa o método de
coincidéncia. Simultaneamente implantou um sistel@acamara de ionizacdo com
camara poco ou reentrante que opera até hoje mildrsao sistema de referéncia do
BIPM. Este sistema serve para reter os resultadesomparacdes chaves e apresenta
como caracteristica principal uma Otima estabikjadendo um meétodo relativo.
Atualmente, o LNMRI possui trés sistemas com cardarenizacgéo tipo poc¢o, um dos
quais é dedicado ao programa de comparacao deaatescom hospitais.

No inicio da década de 80, implantou um sistemasfeectrometria gama com
detector de GelLi, que € fundamental par avaliaingsurezas nos radionuclideos,

atualmente o laboratorio de radionuclideo possisi sistemas de espectrometria.

Em 1999 implantou o método CIEMAT/NIST, que embaoé® seja um método
direto, pois usa o padrdo del para estabelecer as curvas de eficiéncia é também
utilizado nas comparacdes chaves. Este sistemateae®e operacional no laboratério

de radionuclideos.



Nos proximos anos, o LNMRI pretende também implaatenétodo TDCR para a
padronizacdo de emissores que decaem principalnmpartecaptura eletronica que

também é um método primario.

Em relacéo aos itens b e ¢, desde 1987 o labaraténmetrologia de radionuclideos
vem participando com éxito nas comparagfes chagssiaadas pelo BIPM, também
conhecidas como CCRI, ou comparacdes sugeridas @ehnité Consultivo de
RadiacOes lonizantes, participa das comparacdesSidtema Interamericano de
Metrologia, participa também quando convidado emmpuaracfes organizadas pela
regido metrologica da Europa - EUROMET, atualmdbtqRAMET e participou de
varias comparagdes chaves organizadas pela regiioldgica da Asia e Pacifico,
APMP.

Em relacdo ao item d, o LNMRI coordena e mantémragr@ma Nacional de
Intercomparacgéo, PNI, buscando o controle de caddice a rastreabilidade metrologica
das medicdes de atividade das andlises de amastigientais, iniciado em 1991, no
qual, participam 22 laboratérios. Com os mesmo®tdigs, coordena e executa 0
programa de comparacdo de medicdes de atividadadienuclideos integrantes de
radiofarmacos com a participacao de hospitais\écesrde medicina nuclear do Brasil,
iniciado em 1999. Neste programa, foram realizactasparacbes de medicdes de
9Tc™ %'Ga, 13, 123, 2°'7, utilizando uma rede nacional de metrologia fada por

centros regionais localizados em Porto Alegre, Rrasilia e Recife.

Mantém um programa de padronizacdo de fontes madisanos quais Sao
utilizados métodos diretos e indiretos de medigigrdndeza Atividade.

O meétodo universalmente utilizado na padronizacaogrhndeza atividade € o
meétodo de coincidéncia, que se aplica a radioremtidjue possuem em seus esquemas
de decaimento, a emisséo de, pelo menos, duag@adidistintas em coincidéncia, por
exemplo,®°Co (ICRU-1994). O sistema de coincidéncia do LNMfliza, no canal
beta, um detector proporcional de fluxo gasoso gewmetria #t alimentado com a
mistura dos gases, Argonio (90%) e Metano (10%)erommmente, denominada de

P10, operando a pressao normal e, no canal gaifiizeg utm detector de Nal(Tl).

Este sistema de medi¢cdo € um sistema classicojaloog médulos eletrdnicos sao

comerciais e a correcdo de tempo morto € baseadenepo morto ndo estendivel. Ele



comecou a operar em meados da década de 70 e demlguns anos no seu
aprimoramento, até tornar-se operacional em estaduote.

Em sua configuracdo atual o sistema de coincidgmmie operar simultaneamente
com a eletrbnica do sistema de coincidéncia e camtieidéncia sem que ocorra
interferéncia. Tal configuracdo foi realizada dieaa padronizacdo ddCr e *°Fe. A
escolha destes radionuclideos deveu-se ao fataaleaguela época, 2006 os mesmos,
nao tinham sido padronizados por métodos primanmd.NMRI e para atender o

cronograma de trabalho da comparacéo chave organido BIPM para O°Fe.

Devido ao cronograma de trabalho do sistema mejicmdnternacional no qual o
LNMRI esta inserido, este trabalho contribuiu comasultados nas seguintes

comparacdes-chaves:

*>Fe — Comparacdo-chave organizada pelo BIPM, CQR{@IFe-55

O objetivo desta comparacéo-chave foi a determmdaéoncentracdo de atividade

da solucéo no periodo de 2005 e 2006, com a peti&o de 17 laboratorios.

125h- Comparacéo chave organizada pelo EUROMET.)R&8.Sb-124

O objetivo desta comparagéo-chave foi a determmdaéconcentracdo de atividade
da solucédo enviada a sete laboratorios que patanp deste exercicio, e também a

determinacao da probabilidade de emisséo gam&$lo.

%’Ga — Comparacao-chave organizada pelo Sistemarméeicano de Metrologia.

Na comparacdo d8’Ga determinacdo da concentracdo de atividade deasol

padrdo. O exercicio ocorreu em 2008 e participdaraslaboratorios.

Em um projeto de cooperacéo cientifica na areaedervolvimento de métodos de
medicdo entre o LNMRI e o Laboratério Nacional HeBecquerel, LNHB da Franca,
o laboratério de radionuclideos recebeu moduloséelieos que permitem trabalhar
com tempo morto extensivel, MTR2 - Modulo de Tervmoto Extensivel (Module de
Temps-mort Reconductible, em francés), (BOUCHARDQ® e que viabilizam a
aplicacdo na técnica de medi¢cdo em anti-coincidérigaseado na técnica de tempo

Vivo e possuindo um circuito especial que leva emsitleracdo a variagcdo da duracao



do sinal de entrada, e evita também uma avaliag@dnea do valor do tempo morto
causados por exemplo, quando do processamento ®spmuitos saturados
(BOUCHARD, 2000), e que torna a correcao deviderapo morto simples e mais

seguro.

O método de anti-coincidéncia é um método compléanemo método de
coincidéncia que foi inicialmente proposto (BRYANY62, BRYANT,1967) e que
sugere utilizar, como acionamento do circuito chepie morto, o evento de deteccao de
uma particula beta, no caso de um decaimento beta-gronto. Isto € o que possibilita
estender o método aos radionuclideos que possuadoaneta-estaveis, e que decaem

com a emisséao de raios gama retardado.

A idéia inicial de Bryant, foi incorporado o concede tempo morto compartilhado
para os canais beta e gama (DE CARLOS, 1973). irostente, (BAERGet al, 1976)
incorporou 0 uso de tempo vivo ao sistema de amtieadéncia que elimina a correcao
de tempo morto, utilizando um dispositivo de temparto extensivel. Com a medic¢ao
em tempo vivo elimina-se a correcado instrumentaé @u feita automaticamente,
tornando o procedimento mais pratico e exato. eadificuldade de se encontrar,
comercialmente, mddulos eletrénicos que traballnassem tempo morto extensivel
(BOUCHARD, 2000), do LNHB, desenvolveu o circuitetednico denominado MTR2.

Na presente versdo o LNMRI utiliza dois modulogMieR2 em seu sistema de anti-

coincidéncia. Estes modulos foram introduzidosatbmiatdrio em dezembro de 2005.

A principal vantagem do método de anti-coincidérem relacdo ao método de
coincidéncia € a possibilidade de se eliminar asecbes para efeito Gandy (GANDY,
1961) e coincidéncias acidentais, necessitando r#enerrecdes de tempo morto e
radiacdo de fundo. Para a padronizacédo de emisgoegsossuam estados meta-estavel,
e que decaem por meio da emisséo de raios gamdadta como §'Ga, "°Se e*Sr,
este método evita a extrapolacdo para tempo mofimitd (SANTRY et al, 1987,
GARCIA-TORANO, 2004), precisando apenas ajustagqaddamente o tempo morto

minimo.

Na etapa preliminar deste trabalho foram feitaspaaronizacdo absoluta da
grandeza Atividade por unidade de massa dos seguiatlionuclideod’Cr, >°Fe e
®’Ga, utilizando o método de anti-coincidéncia comnometragem em tempo Vivo.

Nesta etapa do trabalho foi utilizado no canal betadetector proporcional de fluxo



gasoso com geometridite um detector de iodeto de sédio no canal gamasEst
resultados foram comparados com os resultadososiypior outros métodos de medicao
cldssicos: método de coincidéncia e camara dedgaiz Da andlise dos resultados
obtidos verificou-se uma boa convergéncia de rado#t, como por exemplo, 0,07 % do
valor de referéncia para®d'Am, e uma convergéncia de 0,26 % referéncia paféa,
entre outros, demonstrando a aplicabilidade daid&cde anti-coincidéncia como

método de medicdo priméria para a grandeza Atieidad

Na segunda etapa do trabalho, foi elaborado e rcdtdgt um novo arranjo de
detectores, com nova blindagem para o sistematdeancidéncia no qual o detector
proporcional foi substituido por um detector comtitador liquido. Esta modificacao

oferece algumas vantagens em relacdo ao deteoforpional de fluxo gasoso:
1- simplicidade no preparo das amostras;

2- custo operacional do sistema relativamente mgoisrndo necessita de gas de

contagem como o argdnio metano;

3- permitir executar discriminacéo eletronica paaaacao de eficiéncia no caso

dos emissores beta e captura eletronica;

4- reducdo do tempo gasto em uma padronizacao naimaando comparado a

obtencéo da curva da funcéo eficiéncia obtida mmosnconvencionais.

Para os testes deste novo sistema de padroniztiliZmutse uma solugéo dé&'Am
fornecida pelo laboratério nacional alemédo Physkhl Technische Bundesanstalt-

PTB, utilizada na ultima comparacao-chave orgamizedo BIPM.

Trabalhos recentes (LU, 2003, BOBIN, 2006) tém destrado que o sistema de
anti-coincidéncia #CL-Nal(Tl) € uma ferramenta efetiva na padronizacdo de
radionuclideos -y, com esquema de desintegracdo complexos bem como, na
padronizacdo de emissores que decaem por capatranga (DA SILVAet al, 2008
a).

Um dos maiores desafios encontrados na padronizigdiadionuclideos utlizados
em medicina nuclear é a sua meia-vida curta queuldld o seu processo de
padronizacdo priméria onde é necessario uma argesiradequada para a reducdo da
incerteza de medi¢do. Decorrem também, dificuldate®utra natureza, como a de



transporte dos radionuclideos, tempo de desembatégudegario, que interferem no
processo da participagdo nas comparacoes intenaagie, portanto do estabelecimento
da rastreabilidade metrolégica, devido a baixaiddile que as solucbes em estudo
chegam ao LNMRI para as medicbes. Um outro despfica a metrologia de
radionuclideos é a padronizacdo de radionuclideesdgcaem por captura eletrénica
que, chega-se por vezes a valores discrepantes vamios métodos de padronizacdo. O
que se pretende demonstrar € que 0 presente sigtmde adequadamente tais
exigéncias de medicdo de radionuclideos de mem-cigdta e captura eletrbnica,

133 e ®Icr e pode ser utilizado

evidenciados durante a padronizacdo®t®a, *"'Lu,
como sistema de padronizacdo primaria, complemented sistemas existentes no

laboratorio de metrologia de radionuclideos do IRD.

1.1 Organizagéo do Trabalho

No capitulo 2 sdo apresentados os fundamentos éimsios de coincidéncia e anti-
coincidéncia. No capitulo 3 séo apresentados algomseitos utilizados em metrologia
e um historico das participacdes do laboratério rddionuclideos do IRD em
comparacdes laboratoriais internacionais. No clpidué apresentada a metodologia
aplicada no desenvolvimento trabalho com uma dgseile suas principais etapas. No
capitulo 5 sdo apresentados o procedimento expa@mes principais equipamentos e
materiais utilizados durante o trabalho. No capittilsdo apresentados os resultados
obtidos e a comparacdo destes resultados com salereeferéncia. No capitulo 7 séo

apresentadas as conclusodes e, sugestdes paradsatudiliros.



Capitulo 2
REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.0 Evolucéo dos Métodos de Calibracdo Absoluta dRadionuclideos

Neste capitulo serdo discutidos os fundamentosreédsdos de calibracdo absoluta

por coincidéncia e anti-coincidéncia de radionwemile sua evolucéo historica.

2.1 Métodos Primérios de Padronizacdo da Grandezati&kidade

Os meétodos de padronizacdo primarios da grandepad#de sdo também
denominados absolutos ou diretos. A definicdo deéodeé primario de medicdo é
segundo o CCQM (Comité Consultatif pour la Quandé Matiere - métrologie em
chimie): um método de medicdo que possui a mais qulalidade metroldgica cuja
operacao pode ser completamente descrita e congiimlagpara o qual sua incerteza de
medicdo pode ser declarada em termos de unidadesoSIresultados sdo aceitos sem

precisar estar referenciados a um padrao da gramdedida.

A definicdo de um padrdo primario segundo o Vodcaiwl Internacional de
Metrologia - VIM:

E um padrdo designado ou amplamente aceito coradréigp de mais alta qualidade
metroldgica e cujo valor é aceito sem estar ret@aelo a um outro padrdo da mesma

grandeza.

Atualmente os métodos de medicdo primarios ouddiregpresentam um consumo
de tempo consideravel, com procedimentos complexgse requerem experiéncia e
habilidade do corpo técnico de um laboratério deotagia (DEBERTIN,1995).

Estes métodos permitem a determinacdo da atividadeneio apenas das taxas de
contagens observadas, sem a determinacao prégaatbpier parametro, necessitando,
em alguns casos, do conhecimento prévio do moditedaimento do radionuclideo em

estudo.

O mais poderoso e versétil método de medicdo didetgrandeza Atividade é o
método de coincidéncia que se aplica a radionuadidee decaem pela emisséo de duas
ou mais radiacdes em coincidéncia. Este métodoifgeralcular a eficiéncia dos dois

detectores para as radiacfes coincidentes e aasieterminacdo da atividade do



radionuclideo em questdo. Modificagbes no métodocaiacidéncia resultam nos
métodos de anti-coincidéncia, contagem de correlacdmostragem seletiva que sao
particularmente aplicaveis a radionuclideos metavess que decaem por meio da

emissao de raios gama retardados.

Para particulas carregadas de alta energia ogateeproporcionais com geometria
4 permitem a obtencdo dwdta eficiéncia de contagem, para amostras preégaram
filmes finos e densidade superficial média de pcn? ou menores. Tratamentos
especiais sao ainda requeridos de modo a minimazauto-absor¢cao e garantir
distribuicdo homogénea dos cristais da solucdmatitla apids a secagem das amostras.
Nestas condi¢des ideais, pode-se conseguir inesrtde medicdo entre 0,5 e 1%.
Resultados semelhantes podem ser conseguidos aaiizacdo de detectores com

cintiladores liquidos.

O outro método direto é aplicado a radionuclidessdpcaem pela emissao de pelo
menos dois fétons em coincidéncia. Este métodoeregm detector com eficiéncia
geométrica e intrinseca alta para raios gama. dlesiadicdes, os dois fétons, ao
interagir com o detector ocorrem a deteccdo destEs gama como também o
fenbmeno de soma das energias. Entdo um tercetm ggarecera, cuja energia
corresponde a soma das energias dos picos indisiddam a taxa de contagem de

cada pico pode-se determinar a atividade da amostra

7

O quarto método primario € conhecido por TDCR, auidiza a razdo de
coincidéncias triplas e duplas. E um método fundaateem cintilagdo liquida,
destinado & calibracdo de emissores beta e cagiranica. E um método primario
que necessita de informacdes detalhadas de esgientecaimento para o calculo da
eficiéncia. Este método é baseado em modelosst&tasi e fisicos da distribuicdo dos
fétons de cintilacdo e a probabilidade de deteegadrés fotomultiplicadoras dispostas
em angulos de 13@ue sdo posicionadas no interior de uma célulaodeagem. Este
sistema ndo é encontrado comercialmente, porémews constituintes podem ser
adquiridos separadamente. No método TDCR € detadoirexperimentalmente o

parametrk que € definido como a raz&o entre as coincidémgaas e duplas.

k=N;/Ng (2.1)



O valor numérico dé& estd sempre contido no intervdlos k < 1, porque a taxa de
contagens de coincidéncias triplds, € sempre menor que a taxa de contagens de

coincidéncias dupla\p.

Como a eficiénciad() de contagens aproxima-se de 1

¢ 1
Nr—- No eteremosquek 1
Por extrapolagéo paka= 1, o valor da atividadé\l, com eficiéncia de contagegn= 1

pode ser determinada.

Para a determinacdo da atividade de uma fontegpemeétodo, é necessario obter-se
uma série de parddt, Np}i sob diferentes condicbes de agente de extingdo BRO
2003).

No diagrama de blocos representado na figura 24b, wtilizados trés foto-
multiplicadoras (A,B e C). Apresenta trés pré-afigadores representados por (P), trés
amplificadores (A), trés discriminadores (D), qoaportas logicas (C), umas das quais
registra as coincidéncias triplagfNUm somador (S) onde sdo integradas as coinda€nc

duplas incluindo as triplasgN

Figura 2.1 Esquema simplificado do Sistema TDCR.



Na aplicacdo de todos estes métodos salienta-seessidade da introdugcdo das
corregdes instrumentais, decaimento e radiacdordinf

2.2. Método de Coincidéncia

O meétodo de coincidénciggs. ) € considerado um método de grande recurso para a

medicdo da grandeza Atividade. E um método diretalisoluto que ndo necessita do
conhecimento prévio das eficiéncias dos detectoees de parametros de esquema de
decaimento (ICRU-52, 1994).

Para uma cascata simples alfa-gama, ou beta-gamacada um dos detectores
sensiveis somente a uma radiacdo, as correcfesiliseansdo simples, e com a
contagem dos trés canais, pode-se determinar tixdparametros para a determinacao
da atividade.

Freqientemente, estes sistemas usam detectoresrgiopis ou cintiladores
liquidos para particulas alfa e beta; e cristaisodeto de sédio ativados com Talio,

Nal(TI) ou de germénio para deteccéo de fétons.

O método de coincidéncia pode ser aplicado a radimeos que possuem em seu
esquema de decaimento duas ou mais radiacbes epss8as prontas, ou seja,
intervalos de transicdo entre os eventos devemmerores que I segundos. Aplica-
se a radionuclideos que decaem por desintegrg&épy a—y, &-y, y-y, X -y e
equivalentesEm sua concepcao basica sdo necessarios doisodeseaim detector
proporcional para a contagem beta e eletronicac@soque compde o canal beta. Um
detector de Nal(Tl) ou Ge para a contagem gamaleti@nica associada que resulta no
canal gama. Um terceiro canal de contagem onderegistrados os eventos de

coincidéncias entre os dois canais, resultand@anal de coincidéncia.

No método de coincidéncia tradicional, a atividaddefonte pode ser determinada
em fungdo das contagens nos trés canais, intrattuza correcdes relativas ao tempo
morto, tempo de resolucdo, de radiacdo de fundancidéncias acidentais e

decaimento.

A maior parte das aplicacbes basicas do métodoodeidéncia esta restrita a
calibracdo de radionuclideos com esquema de dect@insémples (BAERG, 1966).
Com modifica¢des técnicas e escolha adequada tixstales, o método pode estender-
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se a um grande namero de radionuclideos, incly8iperos, utilizando a técnica do
tracador. Entre os pesquisadores que utilizaramédalica pode-se citar: (CAMPIOBt

al, 1960, IWAHARA, 1979) entre outros. Correcdes pasguemas de decaimento
complexos e outros efeitos aparecem nas equacéead@o método de coincidéncia,
que envolvem as eficiéncias dos detectores e @ne#éiros nucleares do esquema de

decaimento.

Algumas condi¢cdes sdo essenciais para aplicacamélodo de coincidéncia. A
primeira € que um dos detectores deve permane@ereksurante todo o processo de
medicao, isto é garantido por meio do detectorat@lcgama. Uma segunda condicdo é
que outro detector possua eficiéncia geométricérgmssibilitando que seja alcancado,
no canalg, eficiéncias préximas a 100%, para o caso de fdimes, preparadas de
solucdo-mée sem carreadores. Este segundo depmmder ter a eficiéncia variada,
usando recursos de discriminacao eletronica, dmoZm da tensdo de polarizagéo,
adicao de filmes absorvedores e aumento da autvediospor meio de solugcdo com

carreadores inativos.

Para o caso de um esquema de decaim@atsimples, cada evento é manifestado
através de uma particuf@e um raio gama pront@oincidente em tempo (BAERG,
1966). Considera-se ainda que o detei@0 € sensivel a particulas beta e o detector
ygama so sensivel a raios gama. Assim, cada eventado em coincidéncia resultara
em um evento de decaimento. Entdo para uma fonméfggme de atividade por
unidade de masdd, e eficiéncia de deteccép e &, as taxas de contagem nos canais

B, ye de coincidéncia seréo respectivamente,

N, =N, &, (2.2)
N, =N, ¢, (2.3)
N, = N, £¢, (2.4)

Com estas trés equacdes basicas, pode-se deteawialar deN,
N, = N;N, /N, (2.5)

As eficiénciasB e ypodem ser também obtidas por meio das taxas degemtdos
respectivos canais, considerando que a fonte @sxt que o detector proporcional &,

em primeira aproximacgao igualmente sensivel, a &ofibnte,

11



£, =N/N, (2.6)
£,=N./N, (2.7)

Entretanto, estas condi¢des ideais raramente samcaldas (KAWADA, 1972),
pois existem varios fendbmenos, que obrigam a ag@lwale corre¢cdes. Deste modo
deve-se introduzir as corre¢cdes para que o formalise aproxime ao maximo da
situagao real. Dentre estas corre¢fes tem-se sibsielade ydo detector proporcional,

o tempo morto do sistema, o tempo de resolucaaceiasidéncias acidentais, além das
correcdes para a radiacdo de fundo e ao decaimeatta uma destas correcfes serao
tratadas no anexo B, e devem ser sempre considergdé&retanto, por motivo de

simplificacéo n&do serao introduzidas no formalismo.

2.2.1. Expressao para o Calculo da Coincidéncgry Simples

Considerando um esquema de desintegragagsimples e levando-se em
consideracdo elétrons de converséo interna e deteie ydo detector beta, obtém-se

a seguinte expressao,

alk +&
N.=N |e, +(1-¢g,) —= "#& (2.8)
ey ol T |
N, = No & (2.9)
1+a
Ey EY
- B
N, = N°L+a +(1—gﬁ)gc} (2.10)
Onde:
No € a atividade da fonte que esta sendo medida;

Ng, Nye Nc  séo as taxas de contagem observadas nos gapegsde coincidéncia,
corrigidos para radiacao de fundo, decaimento,cod@mcias acidentais e
perdas por tempo morto;

gg€¢gy séo as eficiéncias dos detectgfesy,

a € o coeficiente deonversao interna total;

12



€ec € a eficiéncia do detector beta para elétrons deerséo;

gy é a eficiéncia do detector beta aos rg@s

E€cr € a probabilidade de ocorrer uma coincidénciauitart devido a
ocorréncia da deteccédo da radiacdo de bremsstgahluletector gama

ou O raio gama ser espalhado no detector gama eletectado no
detector proporcional.

2.2.2 Esquema de Decaimento Complexo

Quando o radionuclideo a ser medido tem, no seueess de decaimento, varios
ramosfe ), as expressoes de calculo para as taxas de contexgecanais individuais,

tornam-se mais complexas como indicadas pelos r#egupequisadores (BAERG,
1966, GRIGORESCU, 1973).

N, =N, Ya {gﬁ " (1_53)(”5%—”@ } (2.11)

1+a
N, =N, Ya (2.12)
l+a,
N, =N, Z{ar {%+ (- £ﬂr)£cr} (2.13)
Onde:
No € a atividade da fonte que esta sendo medida;

Ng, Nye Nc  séo as taxas de contagem observadas nos gagegsde coincidéncia,
corrigidos para radiacao de fundo, decaimento,cod@mcias acidentais e

perdas por tempo morto;

€ar €Eyr séo as eficiéncias dos detectgfasy para o ramae do decaimentgs.
& é a intensidadgdo ramo r;
of" € o coeficiente deconversao interna dos raigassociado com 0s ramos

com o ramog3;

Oler é a eficiéncia do detector beta para elétrons deereédo associada com
0 ramog;
Eyr é a eficiéncia do detector beta aos rgassociada com o rani®; e
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€cr € a eficiéncia de uma coincidéncia ocorrer, quangarticula do ramg;

nao é detectada.

2.2.3 Método de Extrapolacédo da Funcao Eficiéncia

Da analise das Equacdes (2.8), (2.9) e (2.10), doduéle coincidéncia observa-se
que a maior parte dos parametros do lado direitoedmacdes ndo é bem conhecida
para se calcular o valor d& com a exatidado requerida nas aplicacdes correastas
parametros s0 sdo determinaveis com as trés eq)gréi@ o0 caso de esquemas de
decaimento simples, nas quais as incognitas s@aidas e uma determinacgéo direta do
valor deN, € possivel. Estas trés equacdes podem ser agrufmdaguinte forma:

N

€p

C

N 1-¢
f\l 4 :N0(1+ £ K] (2.14)

Se a medicdo no canal gama € realizada sobre pidoi@; ;0. Nesta condicéo
evita-se apossibilidade de deteccdo da radiacdo de bremkstigamo canal gama
(PEROLAT, 1973) EntaoK pode ser representado por:

ac,. +é&
K=_° "» (2.15)
(L+a)

Se observarmos a equacao 2.14 e fazegdo N¢/N,, conclui-se que seg . 1,

N, N
£ 0 et v
£, N

- No.

C

O termo Ny N, € denominado atividade aparenteﬁ € denominado
N £
B

c

parametro de eficiéncia.

Quem pela primeira vez prop0s estudar a dependéaceividade aparente e o
parametro de eficiéncia, e fazer a extrapolacacefdaéncia beta para 100 % foi
(CAMPION, 1959). Este procedimento passou a ser rdegramlo meétodo de
extrapolacdo de eficiénci®osteriormente (BAERG, 1973, MIYAHARAt al 1986)
aplicaram também este método demonstrando a sté&iefiResultados semelhantes sdo
obtidos quando se estabelece a funcéo de depead@neintre a contagem no canal

beta b e N, / N, que no geral € uma reta.
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N, =N, f (N, /N,), quandoN, /N, - 1, Ng ~No

Pode-se variar a eficiéncia no canal beta por ni@iadicdo de filmes absorvedores
sobre a fonte, adicionando solugbes com diferecesentracées de carreadores, ou
por meio de discriminacao eletronica.

Salienta-se que tais consideracfes sdo aplicadasissores beta gama. Para
emissores que decaem por captura eletronica, éesegdicionais sao requeridas e,
desta forma, abordaremos os problemas pertinentsa gpadronizagdo no proximo

item.

2.2.3.1 Principais Dificuldades na Aplicacdo do Médo de Extrapolacao

As principais dificuldades na aplicagcdo do métodcegtrapolacdo estdo ligadas a
mudanca do valor da funcédo extrapolada por algumdnfieno indesejavel (KAWADA,
1972):

a) mudanca de geometria de medigéo - normalmeat@gaida por uma camada de

ar entre a fonte e o absorvedor;

b) efeito de ma condutibilidade elétrica do filmaof cujas consequéncias séo

pontos experimentais acima ou abaixo da funcaapeaiada;

c) nivel de discriminacéo do can@t os pontos iniciais de discriminacédo no canal
£, em alguns casos, podem sofrer a interferénciautd®$ de ruido que mascaram a
taxa de contagenkste tipo de interferéncia independe do tipo deatfet, ocorre com
detectores proporcionais, operando a pressdo nopnessurizado e também com

cintiladores liquidos principalmente quando sedltad com baixa energia.

2.3 Padronizagcdo de Emissores que Decaem por CapuEletronica pelo Método
de Extrapolagéo da Funcéo Eficiéncia

A determinacdo da atividade de radionuclideos deeaem por captura
eletrbnica € no geral mais complexa do que os madlaeos que decaem por beta,
devido a baixa eficiéncia de contagem dos raios elégons Auger, pela captura de
elétrons da camada K ou outro elétron de camadarisumo detector proporcional do
sistema de coincidéncia. Consequentemente, cosai@®éransicbes gama que podem

ser contadas ap0s a conversao interna pelo elégaonversdao ou diretamente pelos
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raios gama no detector proporcional sdo mais iraptes do que no caso dos emissores
beta. Em fungdo de lacunas na exatidao nos cadfsiede conversdo bem como no

baixo conhecimento das eficiéncias de deteccaelégb®ns de conversao e raio gama,

estas correcdes sdo preferencialmente determimpadasalculo para a extrapolacédo de

eficiéncia.

A necessidade de correcéo aplicada na padroniziExgemissores que decaem por
captura é causado por raio X e elétrons Auger de lemergia que ndo sdo detectados.
Elétrons Auger com energias proximas a um keV gaalinente absorvidos no material
da fonte, ou no filme suporte, os raios X por odado sdo menos afetados pela
absorcdo, porém ndo serdo contados quando a \arigg&ficiéncia por feita por
discriminacdo. Entéo, para medicbes com elevada di&vdiscriminacédo, a eficiéncia é
praticamente zero para eventos de captura de camaala elevadas ou para raio X e
elétrons Auger que seguem a conversao L ou M. Onmesgumento é naturalmente

valido para a variacdo de eficiéncia feita por atfm

O efeito destas perdas depende da razao das pridhads R ou R para a captura
de elétrons da camada K ou L para transi¢cdes deedies estados nucleares do atomo
filho. Este valor torna-se importante quando a digio de energia ndo é
apreciavelmente maior que a energia de ligacaddédme. A soma de $+ R +... para
cada ramo € igual a 1 e se as eficiéncias corrdeptes ndo sao diferentes entre si, a
probabilidade de contar o evento de captura sauied& para cada ramo individual.
Como normalmente as eficiéncias de raio X e elétAumger de baixa energia possuem
eficiéncias menores que 0s raio-x e elétrons Adigecamada K entdo, nestes casos
somente o valor deRleterminar4 a probabilidade de contagegaxdR (Exak € a
probabilidade de contar raio X ou elétron Audarcamada K) do ramo de captura
eletbnica, e qualquer diferenca deste valor padidaos com diferntes ramos dara
origem a correcdo. Quem pela primeira vez detenmasie tipo de correcao foi (DE
ROOSTet al, 1972) quando estudolf&n.

2.3.1. Decaimento por Captura Eletrnica com um N&l Excitado

Para demonstrar o problema Funk fez inicialmentea unodelagem com um
emissor de captura com um nivel excitado (FUMKl, 1983). Os ramos para o nivel
excitado e nivel zero sado representados por aspectivamente na figura2.2e(a+b
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= 1). A taxa de contagens nos canais beta, gammeidencia Na, Ny € N; sdo entédo
apos as correcbes habituais de tempo morto, éialg fundo, coincidéncias
acidentais e que néo haja transicao convertida.

Figura 2.2 Esquema de decaimento com um nivelaskit

Ny = No (@R £y +bPP €0 ) (2.16)
N, =Nyac,, (2.17)
Ne = No (aP? £y £, (2.18)

onde (B = probabilidade de captura para o ramo a do elétacramada k e
R:+P? +..=1 , g1 -eficiéncia gama, N- atividade da fonte a/b é a razédo de

probabilidades.

Neste caso € assumido que somente radiacdes decieada camada k é registrada
Exak que é composta das eficiéncias para raio X e etAuger que podem ser

representados pela equacgéo 2.19.

Exak = W Exk (1_ Cq()gAK (2.19)

ondewy é o rendimento de fluorescéncia.

Combinando-se as trés equacbes de taxas de camtagentrés canais chega-se a

seguinte equacao:
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b a

Nya N, P> —
=N |1+b—K K
N, ° P2 (2.20)

b a

~ PP . . .
Uma vez quep’>P? a corregaob% é positiva e, o valor obtido da
K

~ NXA Ny z .
extrapolacdo deN— € maior que Bl
[
Quando a transicdo gama é convertida e radiacGeempentes de elétrons captura
da camada L ndo € detectado, a contribuicdo pdexaade contagem no detector
proporcional dos elétrons de conversao aparecedaakformas: via captura eletrénica

da camada K e sua detec¢do incompleta (< 1) e via captura eletrénica da camada L

7z

que é registrada somente por elétrons de convetgamansicdo gama. A taxa de
contagem no canal beta é determinada consideranga= (coeficiente de conversao

total,exa. = 0, e a eficiéncia para elétron de conveesaol):

aal
aal a a
—=—+alP® + PR, +..)+
1+a

al + al

Nya = No| @R 1 €,k +(1_£xAK) +bR<b£MK (2.21)

Combinando a equagéo 2.16 com as equacdes 2.1Z1ea2expressao para a
atividade aparente ficara:

—R A 1TREwk Tm
N, P2 Ple o 1+ay, (2.22)

Na determinacdo da atividade aparente para difsevdlores de eficiéncia ¢Nl,

=P2e,, Pararaio X e elétrons Auger e extrapolando pécércia igual a 1, a correcao

para elétrons de converséo e cancelada.

2.3.2 Decaimento por Captura Eletrénica com Dois Néis Excitados

Para o radionuclideo com dois niveis excitados eniwal zero representado na

figura 2.3 as equacdes tornam-se bem mais compperasa contagem no canal beta.
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Detalhes podem ser encontrados em (FUNK,1983).aDfestna vamos transcrever a

equacao final na condi¢cdo de extrapolacao parnaiarefia no canal beta igual a 1.

Figura 2.3 Esquema de decaimento com dois niveitsaens

Noa Ny fpepPRE L (PR

P: 1+a, P2 (2.23)

c

2.3.3. Fatores de Corre¢do para Alguns Radionuclide Usuais

Com base nestes modelos de esquema de decaimergoeguacdes estabelecidas
anteriormente corre¢des para para L-X e Augerdb, Xada camada M bem como elétrons
Auger foram determinados por Funk. Estes valoresniorecalculados tomando por base
dados mais atualizados de esquema de decaimdht@(B4) e sdo apresentados na tabela
2.1.

Tabela 2.1 Fator de correcao para elétrons de csive raio X de baixa energia.

Radionuclideo Discriminacgao F F £(%)
Canal beta | (Funk) | (Este trabalho)

e 0,6 (L) 0,0989 0,9991 0.02

®Zn 1,0(L) 0,967 0,9968 0,01

"'Ga 1,0 (L) 0,9996 0,9998 0,02

2087 2,5(M) 0,9908 0,9902 0,06
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Entdo na aplicacdo do método de extrapolacdo aradionuclideos que decaem
por captura eletronica o fator de corre¢cdo deveapbcado na atividade aparente na

condicdo limite em que N, - 1 (FUNK,1983), ou seja:

| Ny N
No =M eny s [%JF (2.24)

c

2.3.4 ExpressOes para o Célculo da Atividade peloétbdo de Coincidéncia

Existem varios formalismos que foram propostosdif@rentes pesquisadores para
o calculo da atividade pelo método de coincidénaajire eles salientam-se
(CAMPION, 1959, COX, 1977). O trabalho de Cox dolégm Imperial, Londres,
resultou em um formalismo proposto em 1978 (SMITH978) que gerou uma
expressdo denominada de férmula de Cox-lsham. fastealismo, encontra grande
aceitacao e oferece 6tima consisténcia de ressltaglesmo no caso em que os valores
de tempo morto nos cangite y sejam diferentes. O programa de calculo utilizado n
laboratorio de metrologia do LNMRI denominado Caiiliza a expressao de Cox-
Isham, para o célculo da atividad&, por unidade de massa. Esta equacdo esta

representada no anexo B.

2.4 Método de Anti-Coincidéncia

Enquanto a contagem de coincidéncia convencionab peterminacdo da
desintegracdo de fontes radioativas constitui unodeebem estabelecido, algumas
dificuldades praticas ainda permanecem como a @wrede tempo morto quando se
trabalha com elevadas taxas de contagem. O méaumtn € limitado para emissores
gue decaem pela emissdo de estados nucleares sté@tai® ou isoméricos para 0S
quais 0os meétodos de anti-coincidéncia e a contatgmorrelacdo sdo mais indicados
(BAERG-1976). Contudo, com estes métodos as difaxgs relativas ao tempo morto

também permanecem.

Uma das tentativas de contornar tal problema deommetragem associado ao
tempo morto, tempo de resolucdo e também trabalbar estados nucleares meta-

estaveis é utilizar a cronometragem em tempo \weobinado com a contagem em
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anti-coincidéncia, na qual todos os principiosiagdos em contagem de coincidéncia

permanecem.

Quando a meia-vida do estado excitado € da ordermaor que o tempo de
resolucéo do circuito de coincidéncia, uma sigaifte perda de coincidéncias genuinas
ocorrerd. O aumento do tempo de resolucdo paraemsap as perdas € limitado pelo
aumento das coincidéncias acidentais. Por condeglanaplicacdo da contagem em
coincidéncia sera em geral reservada para radiol®od que decaem prontamente ou

seja, < 13%s.

Para radionuclideos que decaem pela emissao degaioa retardados a contagem
em anti-coincidéncia é mais indicada principalmeqiando se elimina interferéncias
tais como o efeito Gandy (FUNK,1981). O método dé&-eoincidéncia como uma
alternativa ao método de coincidéncia foi sugenmida primeira vez por Bryant
(BRYANT,1962) para decaimento beta-gama pronto stepimrmente aplicado ao caso
de emissores que possuem estados meta-estaveia @nissdo de radiagdo gama
retardada (BRYANT,1967).

Com a contagem em anti-coincidéncia, os raios gafeacorrelacionados com as
particulas beta, sdo contados e a taxa de contage@nal de coincidéncia pode entao,
ser obtida por subtragéo, entre a taxa de contggema total, e a taxa de contagem nao
correlacionada. Com a introducédo da técnica deoonetragem em tempo vivo, este
método possui as vantagens na eliminacdo de cemeg@trumentais bem como

permitir trabalhar com estado que emite radiacategetardada.

Na aplicacdo do método proposto por Bryant ao desatio beta-gama pronto,
somente aqueles sinais provenientes de eventos gam@recedem ou sucedem sinais
provenientes de eventos beta em um intervalo ntiefT, sdo aceitos como eventos
gama em anti-coincidéncia. Isto pode ser consegoédi® introducdo de um atraso no
sinal do canal gama, e fechando simultaneamenteta ge anti-coincidéncia no canal
gama durante um intervalo de tempo 2T apés o regist sinal de cada evento beta.

Usando-se 0 método para o decaimento beta segaidemissdo de raios gama
retardados adiciona-se um tempa@o intervalo de temp®T necessério a aplicagdo do
método ao decaimeng®-y pronta FazendoT+7 igual a m meias-vidas do estado

retardado, a probabilidade de contagem de eventiosidentes ndo desejados pode ser
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reduzida a qualquer limite d2™ ( BRYANT,1967), (SANTRY et al 1987), (DA
SILVA et al, 2008 a)

2.4.1 Principio e Realizacéo

Com o método de anti-coincidéncia, aplicado ao idemao [-);, as taxas de
contagem de cada detector sexgoe Ny, respectivamente, contadas juntamente com os
eventos gama nao correlacionados aos ev¢gtdesectados. Entdo, a contagem em anti-

coincidéncia € complementar a técnica de coincidénc

As taxas de contagem nos trés canais podem searsepadas pelas seguintes

equacgoes:
ag, + &
N, =N ale, +1-¢ ec—ﬁy (225)
B 0 z r l: Vi ( ﬁf)( 1+qa jr:|
N, =N il (2.26)
=N 2 1+a, '
N, =Ny Yo | (-2, )| (2.27)
anc yig 1+ar '
Onde:
No é a atividade da fonte que esta sendo medida;

Ng, Nye Nanc séo as taxas de contagem observadas nos ¢anae de anti-
coincidéncia, corrigidos para radiacao de fundoauieento, e perdas por

tempo morto;

€pr €€y sao as eficiéncias dos detectgfasy para o rama do decaimentg.
& € a intensidadg do ramor;
of" € o coeficiente deconversao interna dos raigassociado com 0s ramos

com o ramog3;

Oler é a eficiéncia do detector beta para elétrons deersdo associada com
o0 ramog; e
Eayr é a eficiéncia do detector beta aos rgiassociada com o ran®.
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A taxa de contagem em anti-coincidénNig.pode ser obtida diretamente da taxa
de contagem gama totd, e da taxa de contagem em coincidénbia sendo

representado pela equacao 2.28.

Nanc =Ny —N¢ (2.28)

A atividade da amostra pode entdo ser determinada ediciéncia usando as

equacgdes abaixo:

e
Ng N
A=—P Y (2.30)
NC

No decaimentof—-y pronto pode-se medir aceitando somente sinais ggumea
precedam ou seguidos da deteccéo de particulasiéeta intervalo de tempo minimo.
Isto pode ser conseguido atrasando o sinal gamasiveshente ao sinal beta de um
valor e fechando a porta de entrada do canal gama pantamalo de temp@Jdapos
a deteccdo de cada particula bEtEra a escolha deaplica-se 0 mesmo critério usado
para a escolha do tempo de resolucdo do sistemaoueidéncia levando em
consideracdo deslocamento em tempo, “walk” e figiioado atraso beta-gama. Neste

caso o registro de qualquer evento gama correlagma evitado.

No caso da emissdo de raio gama retardado, é agoessmente que o canal de
contagem gama permaneca fechado por um interval@rdpo adicionald, apos a
deteccdo da particula beta do decaimefitgr pronto. Entdo a probabilidade de se
detectar algum evento coincidente € reduzido a alor Yo pequeno quanto possivel
dentro das condicdes praticas2I® considerand@2 J + J) igual am meias-vidas do
estado intermediario. O maior limite pratico pamaeia-vida de um estado isomérico é
provavelmente algumas dezenas mge determinado pela estatistica de contagem,
porque uma longa meia-vida requer um grande pefad@do para a porta do canal de
anti-coincidéncia e por conseguinte uma baixa tixaontagem se as perdas devido a

tempo morto permanecerem pequenas.
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2.4.2 CorrecgOes Aplicadas ao Método de Anti-Coinc@hcia

As correcdes aplicadas as taxas de contagem nais d@ta e gama sdo as mesmas
do método de coincidéncia, ou seja, correcdo dpdaenorto e radiacdo de fundo. Para

o canal beta a taxa de contagem sera, considecatietiopo morto ndo estendivel:
N’
p - B _ - bﬁ (2.31)
1-74,N

B
Onde:
Ng é a taxa de contagem no canal beta corrigida parpd morto;

N;; € a taxa de contagem observada no canal beta;

bg € a taxa de contagem devido a radiagéo de fundo; e

T, € o valor numerico do tempo morto no canal beta.

E para o canal gama:

Ny =Y b, (2:32)

Onde:

Ny € a taxa de contagem no canal gama corrigida @iamact morto;

N'y € a taxa de contagem observada no canal gama;

b, € a taxa de contagem devido a radiagéo de fundo; e

Ty € 0 valor numérico do tempo morto no canal gama.

No caso do método de coincidéncia, as correcOesadps aos canais beta e de
coincidéncia constituem, por extensdo, numa conggais Isto ndo ocorre no caso da
contagem em anti-coincidéncia, onde a correca@m@d morto é importante. Em seu
primeiro trabalho tratando da aplicacdo do métogl@mti-coincidéncia ao decaimento
L-y pronto (BRYANT, 1962) prop6s uma equagado simpldeacomo aproximacao
para a taxa de anti-coincidéncia para o decainm@otao.

N’

N = 7= X (T;; +23) ~b,. (2.33)

Onde:
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Nanctaxa de contagem anti-coincidéncia real;

N anctaxa de contagem anti-coincidéncia observada;

N;; taxa de contagem no canal beta; e

banc taxa de contagem de radiacéo de fundo.

Bryant assume tempo morto ndo estendivel nos camdilgduais e o0 “gate” ou
entrada de contagem fechada por um intervalo dedagual a duas vezes o atraso
introduzido na via gama mais a flutuacédo de tempdoma via beta apds a deteccao de

cada particula beta.

Em um trabalho posterior destinado a padronizagdadionuclideos que decaem
pela emissdao de raios gama retardados, (BRYANTY7)1p6op0s uma equacao mais
sofisticada incluindo a correcdo de tempo mort@ @acontagem em anti-coincidencia,
esta expressao proposta também € uma aproximagiwregdo de radiacdo de fundo é
uma simples subtracdo e o tempo morto nos cantsebgama é novamente assumido

ser ndo estendivel.

Nflslnc (1+ Nﬁ Tﬁ)

Nane = exp(-N,(20+3))- N,,.7, (1+N,7, ) ™ Pare (2.34)

Onde:

Nanctaxa de contagem anti-coincidéncia real;

N anctaxa de contagem anti-coincidéncia observada;

Ng € a taxa de contagem no canal beta;

banc € a taxa de contagem de radiacéo de fundo no daraadti-coincidéncia;
Ty€ 0 valor numérico do tempo morto no canal gama;

Tg € 0 valor numérico do tempo morto no canal beta;

d € o valor numérico do atraso da via gama; e

0 € m vezes a meia-vida do estado isomérico.

A equacédo 2.34 pode ser representada pela equa3m& qual os termos tem o
seguinte significado (ICRU-52,1994):

expl-Ny(20+5 ) 1
1+N, 7, 1+N_r,

anc ‘ y

N

(2.35)

anc™ 'Vanv
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O primeiro termo representa a probabilidade do Icdeaanti-coincidéncia estar
aberto e, 0 segundo a probalilidade do canal gestaa ativo. A probabilidade do canal
de anti-coincidéncia estar aberto € o produto dbahilidade do canal beta estar ativo e
ter estado ativo por um periodo de tempo iguad & &. Onde 25 duas vezes 0 atraso

introduzido no canal gamadm vezes a meia-vida do estado isomérico.

2.4.3 Contagem de Anti-Coincidéncia em Tempo Vivo

Como a corre¢do de tempo morto para o canal deaintidéncia é bastante dificil
de ser estabelecida de forma a garantir uma bdal&aalos resultados, a contagem em
tempo vivo tem sido introduzida, utilizando na ¢gufacdo do sistema, um circuito
com tempo morto extensivel. Em principio é espeddcom a contagem em tempo
vivo sdo eliminadas todas as correc¢des instrunteriiaie método consiste inicialmente
em atrasar 0s sinais gama, relativamente aos dmesés de um valor maior do que
qualquer flutuacdo em tempo dos sinais beta-gamaoEambos os sinais l6gicos, beta
e gama disparardo um circuito gerador de tempoomextensivel. Este atraspé
ajustado de forma a ter um valor maior que todtrasa ou flutuacdo de tempo entre os
sinais beta-gama, no geraé fixado entr@ e4 1s. Deste modo os pulsos de saida deste
circuito sdo aplicados como sinal de chaveamen® bjoqueia a cronometragem de
tempo vivo bem como, a entrada de sinais nos céetdése gama. Um atraso Bens
entre o disparo e o acionamento das portas ¢é aemdcircuito acionador do tempo

morto.

2.4.3.1 Principio do Tempo Vivo

A técnica de contagem em tempo vivo € utilizada gampensar automaticamente
enquanto alguma parte do sistema de contagem gamcke aceitar novos eventos, em
geral quando um analisador multicanal esta ocupagdoalgum outro evento que
provoque tempo morto. O tempo vivo é acompanhado @@ de interromper um
relégio ou, na pratica, pelo fechamento de umaapentre um trem de pulsos e este

registro no qual o sistema nao esta habilitad@iatrar novos pulsos.

Para geracao do tempo vivo, o sistema de antidd&@ncia do LNMRI, utiliza um

oscilador a quartzo de 1 MHz como referéncia dgpterQuando o sistema esta apto a
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contar um pulso na entrada do MTR2, gera um temmonminimo e simultaneamente
envia um sinal ao contador para que a conta@esmja registradaO circuito de tempo
morto é acionado a cada chegada de um novo pulsotreeda do MTR2. Deste modo o

tempoT,que o sistema esta livre pode ser descrito pelacdg?.36.

T, = ( . j —cd (2.36)

Onde:

Fref é a frequiéncia de referéncia;

F e 0 numero de pulsos contados proveniente dtadsc enquanto o canal esta
ativo, que representa o intervalo de tempo no gu&aétema néo esta paralisado
pelo tempo morto;

C € a contagem durante o periodo de amostragem;

d é a largura do pulso; e

C.d € a correcdo devido a largura do pulso gepatioMTR2.

Para reduzir tal correcéo a largura do pulso gepatto MTR2 é fixado erb ns

Por conseguinte a taxa de contagem real sera egpaes pela equacao 2.37.
N=C/T,4 (2.37)

A atividade de um dado radionuclideo pode ser ohetada pela equacao classica
do método de coincidéncia, e que difere no métedandi-coincidéncia, apenas na taxa
de contagenN;, que neste caso para uma dada janela de contagea) § determinada
como a diferenca entre a taxa de contagem ganlaet@daxa de contagem gama de
eventos nao correlacionados, ou que nao estejancantidéncia, que pode ser
representada pela equacao (2.38).

_ NNy

TONIW _ N WNC
NV NV

(2.38)

Onde:

Np € a taxa de contagem no canal beta corrigida pdragéo de fundo;

Nv’ € taxa de contagem gama na janela corrigidarpdracéo de fundo; e
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N)™ € a taxa de contagem gama de eventos ndo coor@dds corrigida para

radiacao de fundo.

2.5 Método do Tracador

Para a padronizacdo de emissores beta puros s#izaartificio de mistura-los a
um emissor beta-gama. O emissor beta-gama recebme de tracador. Este método
tem como fundamento tedrico o principio de quetexisna relagédo linear entre a

eficiéncia do tracador e a eficiéncia do emissta paro.

2.5.1 Condicdes Necesséarias para a Aplicacao do Méb do Tracador

a- O tracador deve ser escolhido de forma a atemdemilaridade de espectro e as

energias maximas nao devem diferir de um fator 2.

b- Deve existir uma relagcéo linear entre as efw@sde contagem do tracador e do

emissor beta;

c- E essencial que os radionuclideos estejam umémrente distribuidos na amostra a

ser padronizada.

Na primeira proposta de aplicacdo do método doadiag foi postulado a
necessidade do emissor beta e o tragador formarecomposto; o que é dificil de ser
conseguido na prética. A variagdo de eficiénciaodtédda por meio de deposicdo em

cada amostra de concentracdes distintas do carneadivo.

Para contornar algumas dificuldades praticas (B&ERal, 1964) demonstrou que
este método poderia ser aplicado em fontes pregmrach filmes de VYNS com
distribuicdo uniformes de cristais, nas quais dagao de eficiéncia era obtida por
colagem de filmes absorvedores. Entdo sobre agdoimas de duas espécies de
radionuclideos sédo colados absorvedores de modiease a funcéo eficiéncia beta
que é extrapolada para 100%. Conhecendo-se aaatévido tracador e por meio de

subtracdo obtém-se a atividade por unidade de rdassaissor beta.

Uma outra forma de obter a funcdo eficiéncia, addia neste trabalho, é a
discriminacéo eletronica que, para o caso dos wesscproporcionais so € aplicada a

emissores que decaem por captura eletrbnica queneleentos sao de energias baixas.
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Na padronizacdo do’Fe foi utilizada a equacdo (2.39), (RYTZ, 1980, SMIl,
1982) para a determinacédo da atividade por unidadeassa:

Atg

Amnsa
MMns4
€=Nc/ Ny
Atminsa
T1/2 Mnsa
Atress
T1/2ress

MEess

In2x At
-l A m ele ——M”S“j e
AIB] ( Mn54 X Mpnsa X ( Xp T, v jﬂ( X

(2.39)

In 2 x At EeS5 1
p
Ti2Fress ) Mress

contagem no canal beta;

contagem de radiac&o de fundo no canal beta;
tempo de contagem da amostra;

tempo de contagem da radiacdo de fundo;
concentracao de atividade ¥Mn;

massa d&'Mn na amostra;

_eficiéncia no canal beta;

intervalo de tempo entre a data de referénciasaade medicdo®Mn;
meia-vida do*Mn;

intervalo de tempo entre a data de referénciaatade medicdo™Fe;
meia-vida do°Fe ; e

massa dé’Fe na amostra.

2.6 Determinacéo das Incertezas de Medicao

A incerteza de medi¢cdo de um resultado geralmemntsiste de varias componentes

que podem ser agrupadas em duas categorias:

Categoria A - séo incertezas determinadas peleagglo de métodos estatisticos.

Categoria B- sédo aquelas determinadas por outrtasios

Um relatério detalhado da incerteza deve consiitiruma lista completa das

componentes que afetam o processo de medicéojfespeto para cada componente o0

procedimento aplicado na obtencao do seu valor nomé

As componentes de incerteza categoria A do métaglccaincidéncia e anti-

coincidéncia sdo constituidas pela dispersdo stitatie pela incerteza no ajuste da

curva de extrapolacao.

A composicao das incertezas categoria A se faprdeaf quadratica.
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2.6.1 Componentes de Incerteza do Tipo B
2.6.1.1 Componentes de Incerteza do Tipo B - Métodt® Coincidéncia

1- Tempo morto

2- Tempo de resolucéo

3- Massa da amostra

4-  Meia-vida

5- Radiacéo de fundo

6- Flutuacao do retard®y ( efeito Gandy)

2.6.1.2 Componentes de Incerteza do Tipo B - Métodle Anti-Coincidéncia

1- Tempo vivo
2- Massa
3- Meia-vida

4- Radiacéo de fundo

2.6.2 Incerteza Padrao Combinada

A incerteza padrdo combinada é obtida por meio alaposicdo quadratica das

incertezas tipo A e B.
n ot )2
Ug()’) ZZ(GTJ UZ(Xi) (2.40)
1 i

2.6.3 Incerteza Padrao Expandida

Para obter-se a incerteza padrdo expandida U,pincdtise a incerteza combinada
Uc pelo fator de abrangéncka Neste trabalho foi utilizadk= 1, correspondente a um

intervalo de confianca de 68,3 % .

U=kuc (2.41)
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Capitulo 3

ALGUNS CONCEITOS UTILIZADOS EM METROLOGIA

3.0 Fundamentos da Metrologia

Neste capitulo serdo discutidos as bases da ngiaolmternacional e os

fundamentos da metrologia de radionuclideos.

3.1 A Convencéo do Metro

A Convencao do Metro € um tratado de base dipl@aaue deu autoridade a
Conferéncia Geral de Pesos e Medidas (CGPM) e aat€dnternacional de Pesos e
Medidas (CIPM) para atuar na area da metrologiadmlrparticularmente em relacéo
a demanda por padroes de medicdo, aumento da &xatfdixa de medicao,
diversidade, e necessidade de demonstrar a equilaléntre os padrdes nacionais de

medicao.

A convencdo do metro foi assinada em 1875 por septantes de dezessete paises.
Ela também criou o BIPM, estabeleceu as bases qaraas suas atividades fossem
financiadas, e também uma permanente estruturainagéonal para que membros de
governos atuassem em comum acordo em todas asamai@ativas a unidades de

medicao.

A convencgéo foi modificada em 1921, mas as baseacdodo internacional de
unidades de medicdo permaneceram. Atualmente,epxisinqienta e um paises

membros da convencdao, incluindo os paises maistinalizados

3.2 Arranjo de Reconhecimento Mutuo

O Arranjo de Reconhecimento Mutuo (Mutual Recognithrrangement- MRA) do
Comité Internacional de Pesos e Medidas foi aseinash 1999 pelos institutos
nacionais de metrologia de varios paises. Atualensmtnam 45 signatarios envolvendo
117 institutos de metrologia e 2 organizac¢fes maigonais (BIPM KCDB Nesletter,

2008). Os objetivos principais do MRA sao:

a) garantir elevada confiabilidade e conhecimertaapacidade de medicdo dos
Institutos Nacionais de Metrologia- INMs, partiquigente para a comunidade
regulatdria e de acreditacao;
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b) melhorar a realizagdo dos padrdes nacionaidNids, particularmente novos

INMs com menos experiéncia;

C) suprir 0 suporte técnico para acordos comeraaejuivaléncia de certificados

de calibragcéo aceitos mundialmente;

d) reduzir barreiras técnicas ao comércio, causpdosacunas em rastreabilidade
e equivaléncia de medigdes.

O MRA pode ser dividido em duas partes:

Parte 1- Reconhecimento muatuo do grau de equivial@&wos padrdes nacionais de
medicdo mantidos pelos institutos nacionais de otogfia baseado nos resultados das
comparagOes-chaves organizadas pelo Comité Intenazale Pesos e Medida - CIPM

e pelas organizacdes regionais de metrologia (Raghetrology Organisation- RMO).

Parte 2- Reconhecimento muatuo dos certificados aldracdo publicados pelos
institutos nacionais de metrologia baseados nacwgie de medigdo e calibracéo
(CMCs) que passaram por avaliagdo de pares intena@s e que sdo suportadas por

sistema da qualidade.

A capacidade de medicdo de cada instituto nacaaahetrologia € compilada em
uma base de dados mantida pelo BIPM, fundamentadasempenho nas comparagdes

chaves.

3.3 Rastreabilidade Metroldgica

O termo rastreabilidade € uma traducéo para “thalitya que ndo era um termo
bem aceito em ciéncia quando comecou a ser utliz&dntudo, com o sentido de
demonstrar a hierarquia existente no sistema ndgioa ou ilustrar a auséncia de

quebra na cadeia de medic¢ao tornou-se perfeitaradetpiado.

A definicdo do vocabulario internacional de ternmfasdamentais e gerais de
metrologia-VIM conceitua rastreabilidade metrél@agicomo: a propriedade do
resultado de uma medicdo ou valor de um padrdar estacionado a referéncias
estabelecidas, geralmente a padr6es nacionaigermanionais, através de uma cadeia

continua de comparacdes, todas tendo incertezasetstidas.

O conceito é geralmente expresso pelo adjetivoed@ast! no sentido de demonstrar

a ligacéo e a hierarquia entre os padroes.
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Para garantir a rastreabilidade metrolégica de smaslicbes, o Laboratério
Nacional de Metrologia das Radiacbes lonizantesMRN, do IRD, participa, desde
1987, de programas de comparacao organizados freld & submete, periodicamente,
solucbes radioativas padronizadas ao Sistema &uiemal de Referéncia para
emissores gama (SIR/BIPM). Participa também, comwovidado, de comparacdes
organizadas pelas véarias organizacfes regionaiseteologia tais como: Sistema
Interamericano de Metrologia (SIM) ao qual perteid@dRAMET e APMP, das regides

Européia e Asiatica, respectivamente.

Para estabelecer a rastreabilidade e fazer o terdeoqualidade das medicdes de
atividade no pais, o LNMRI promove dois programascdmparacfes, tendo como
participantes os laboratorios de analises de aassimbientais e o0s servigcos de
medicina nuclearDesde 1989, promove comparacOes laboratoriais ddicéwe de
atividade em amostras ambientais. Neste progradm,efetuadas trés rodadas de
comparacdes por ano, nos quais participam 22 lghms e onde sdo analisados 24
radionuclideos em amostras com diferentes tipomaleizes. Um outro programa de
comparacao laboratorial organizado pelo LNMRI éceonente a medicdo de atividade
de radionuclideos utilizados em medicina nucleate rograma foi iniciado em 1998,

e entre os principais radionuclideos medidos @ta$Ga, **™Tc, 271, 1% e 134,

Uma cadeia continua de comparacdes € denominadadde de rastreabilidade, a
Figura 3.1 ilustra o diagrama de rastreabilidadeottgica do LNMRI.

Solugdo | Laboratorios
BIPM Méae D Nacionai:
v
Preparacad
de Fontes
Método de
> SOWE VR
Padronizacéo Direfa
\ 4 y y
Detector de [ Camara de = Detector
Germanio | lonizag&o "l Nal(Tl)
Usuarios:
Universidades, Institutos de Pesquisa, Hospitasmas Nucleares, gtc.

Figura 3.1 — Diagrama de rastreabilidade metro&gtotado pelo LNMRI
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3.3.1 Comparacgdes-Chaves

Comparacdes interlaboratoriais s&o concebidas nmeafode programas de
colaboracdo promovidos por 6rgdos governament@i®mes ou internacionais com o
objetivo de estabelecer procedimentos de medigierrdinar o valor de referéncia de
uma grandeza, desconhecida ou confirmar o val@sjabelecido. O programa mais
tradicional de rastreabiliade em medicéo de atdedde radionuclideos é o organizado

pelo BIPM, pela abrangéncia dos laboratorios pgpéitdes.

O Comité Consultivo de Radiacdes lonizantes — C2RBIPM que se reune a cada
dois anos, analisa e propde ao CIPM exerciciosodeparacdes-chaves na area de
radiacOes ionizantes. As comparagOes-chaves satifickdas pelo organismo que
organizou o exercicio, por exemplo, CCRI do BIPM, pelas regides metroldgicas,
Sistema Interamericano de Metrologia SIM, ou EURAME regido metrolégica da
Europa ou APMP regido metroldgica da Asia e PaxifRecebe ainda a letra K de
comparacdo-chave, acrescida dos numenbs, que corresponde a secdo de
radionuclideos; adicionam-se também as let@p respectivamente para comparacoes
suplementaresou estudopiloto; recebem ainda numeracdo de 1 a 6 em ordem
sequencial. A tabela 3.1 lista as participacoes BRI nas principais comparagdes
chaves.
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Tabela 3.1 Participacdo do LNMRI em Comparacfev€&hda Grandeza Atividade

Radionuclideg Ano Denominacéo
129 1988 CCRI(I)-K2.1-125
*Se 1992 CCRI(Il)-K2.Se-75
1%%vp 1997 | EUROMET.RI(I)-K2.Yb-169
o =0 1999 CCRI(Il)-K2.Eu-152
158%™ 1999 | APMP.CCRI(I1)-K2.Ho-166m
8y 2000 CCRI(Il)-K2.Y-88
*5Co 2000/ APMP.CCRI(Il)-K2.Co-58
89gr 2000 CCRI(Il)-K2.Sr-89
®5Zn 2002 CCRI(I1)-K2.Zn-65
3p 2002 CCRI(Il)-K2.P-32
2047 2002 CCRI(I)-K2.TI-204
193y 2002 CCRI(Il)-K2.Ir-192
>Mn 2003 CCRI(Il)-K2.Mn-54
2Am 2003 CCRI(I)-K2.Am-241
123 2004 CCRI(Il)-K2.1-125
13%ce 2004 CCRI(Il)-K2.Ce-139
*Fe 2005 CCRI(Il)-K2.Fe-55
13 2006 CCRI(I1)-S6.1-131
1245 2007| EUROMET.RI(I1)-K2.Sb-124
*'Co 2008 CCRI(Il)-S6.Co-57
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*Ga 2008 CCRI(I)-S2.Ga-67

3.3.2 Sistema Internacional de Referéncia para Engsres Gama

O Sistema Internacional de Referéncia, SIR foi dariacom o objetivo de
complementar e estender as comparacgoes interneciaatividade organizadas pelo
BIPM. A missdo do SIR € manter a coeréncia muneml medigcbes de atividade,
melhorar a exatidao destas medi¢cdes e manter utrode qualidade dos padrbes de
atividade nacionais. Neste sistema de referénciaboratorio participante submete
solucdes calibradas de um radionuclideo ao BIPMgean corrente produzida em uma
camara de ionizacdo estavel é comparada, por wug&t, & corrente produzida por
uma fonte dé’°Ra de referéncia de alta pureza (RYTZ, 1983). Dextdo conhecida

como fator de calibracao a atividade por unidadedssa da amostra € calculada.

Assim sédo listados periodicamente, os valores obtiths submissdes dos varios
laboratérios nacionais que participam do prograenasses dados sdo publicados e
divulgados entre os laboratérios nacionais. E mahtgue os resultados deste sistema
sejam dependentes da qualidade do trabalho dosatakios participantes. Este sistema
nao supera o trabalho das comparacfes internagianas serve principalmente para
complementa-las e ajudar a estender a rastreal@lidaetrologica a laboratorios
iniciantes nesta area da metrologia das radiag@®gantes. A tabela 3.2 ilustra a
participacdo do LNMRI no estabelecimento da rabilidade metroldgica por meio do

Sistema Internacional de Referéncia.

Tabela 3.2 Participacdo do LNMRI no Sistema Inteioraal de Referéncia

Radionuclideg Ano Denominagao
®Co 1985/ CCRI(Il)-K1.Co-60
139Cs 1987| CCRI(I)-K1.Cs-134
>'Co 1991| CCRI(Il)-K1.Co-57
%Ey 1995| CCRI(Il)-K1.Eu-152
13Ba 1995| CCRI(I1)-K1.Ba-133
13%Ce 1997| CCRI(Il)-K1.Ce-139

13 1999 | CCRI(I)-K1.1-131
93y 1999| CCRI(II)-K1.Ir-192
>Ier 2006| CCRI(I)-K1.Cr-51
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Capitulo 4

METODOLOGIA

4.0 Resumo da Metodologia

Este trabalho foi desenvolvido em duas fases:dim@nte foi testado a implantacao
da técnica de contagem em anti-coincidéncia utiiao arranjo de detectores
utilizados no sistema de coincidéncia do laborata® radionuclideos do LNMRI.
Nesta primeira fase foi desenvolvido um algoritideocalculo utilizando planilha Excel
para a aplicacdo do método de anti-coincidénciaab @i aplicado na padronizacao do
*ICr e ®’Ga. Na padronizacdo dfdCr o sistema de coincidéncia e o sistema de anti-
coincidéncia operaram simultaneamente ou seja a oaeblida das amostras eram
aplicados os dois métodos de medicdo. Nesta peametapa foi feita ainda

padronizacéo doFe.

Na segunda etapa, foi projetada uma nova blindagemdetector proporcional foi
substituido por um detector com cintilador liquiddesta etapa o novo sistema de
medicdo foi testado com a padronizacdo dtAm. Posteriormente foi feita a
padronizacdo d&™, ?*sb e*""Lu.

4.1 Agquisicéo de Dados

Na etapa preliminar do trabalho foi feito a comticdb de um servico para montar
uma interface para coletar os dados de contagemsisiema de anti-coincidéncia
utilizando a placa IEE-488. Foi feito ainda um perga para controle e aquisicdo de

dados utilizando Labview.

4.2 Oscilador a Cristal

Foi montado um oscilador a cristal de quartzo coegiféncia de referéncia de 1

MHz que é utilizada para gerar a base de tempéstensa de anti-coincidéncia.

4.3 Testes Preliminares com os Médulos MTR2

Para tornar o sistema operacional, fez-se a igé@dio dos moddulos MTR-2
fornecidos pelo Labaratorio Nacional Henry BecqueNHB, ajustes e medicdo de

fonte sélida d&°Co fornecida pelo BIPM.
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Nesta etapa do trabalho tivemos a visita cientificeDr. Bobin do LNHB que nos
deu assisténcia técnica quanto ao funcionamentondimhilos e a sua aplicacdo no

sistema de anti-coincidéncia.

4.4 Algoritmo de Célculo em Excel

Baseado em notas pessoais do Dr Bobin do LNHB eUB@ARD, 1996) foi
desenvolvido um algoritimo de calculo em Excel parealculo da concentracdo de
atividade pelo método de anti-coincidéncia. Em gkgtdioi feita a comparacao dos
resultados obtidos pela planilha excel com o prograle calculo do LNHB que

apresentaram resultados equivalentes.

4.5 Medicéo do®'Ga

Para verificar a aplicabilidade do método de aoimcidéncia foi feita a
padronizacdo de uma solucéo®da que apresenta em seu esquema de decaimento o
estado meta-estavel de 9. Foi utilizado na medicdo ddGa os detectores do

sistema de coincidéncia.

4.6 Medicéo do’'Cr e >°Fe

Ainda como teste de verificacdo foi feita a padragio do®'Cr utilizando os
detectores do sistema de coincidéncia. Nesta &apa aplicados simultaneamente os
método de coincidéncia e o de anti-coincidénciangirumentacdo nuclear operou de

forma independentemente, com maodulos distintos.

Posteriormente, visando atender a comparacao ademal organizada pelo BIPM,
foi feita a padronizacdo dbFe utilizando o>*Mn como tracador uma vez que’Fe

nao possui radiagdes coincidentes em seu esquedesidéegracao.

4.7 Desenvolvimento de Projeto de Blindagem e Cé&uCintiladora

Foi desenvolvido com a cooperacao do setor de éagendo IRD, a blindagem, a
célula cintiladora e os suportes necessarios péxagio dos detectores do sistema de

anti-coincidéncia.
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4.8 Testes do Sistema de Anti-Coincidéncia com Deter com Cintilador Liquido

Para testar o novo sistema montado, com detectorcoatilador liquido foi feita a
padronizacdo de uma solucdo #éAm, que é um emissor alfa-gama. A solucéo
calibrada foi a mesma solugcdo medida na comparkdmatorial organizada pelo
BIPM.

4.9 Padronizacdo dd>4, **sb e'""Lu

Na etapa final do trabalho foram feitas as padegiies db™li, ***Sb e*’"Lu. Com
as amostras d&’Lu mediu-se amostras com diferentes atividades perdicar se
havia alguma tendéncia nos resultados medidospcanmento da atividade.

4.10 Determinacao de Impurezas

Em todas as solucgdes radioativas calibradas, medialho foram feitas medigOes
com detector de germanio para caracterizar o radifeo quanto a presenca de

impurezas radioquimicas.

4.11 Determinagédo das Incertezas

Tanto na aplicagdo do método de coincidéncia quamemnti-coincidéncia foram

tomados como referéncia o Guia para Expressaocdadaza (1998).
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Capitulo 5

PROCEDIMENTOS EXPERIMENTAIS, EQUIPAMENTOS E
MATERIAIS
5.1 Radionuclideos Utilizados

No presente trabalho foram utilizados'€r, **Mn, >°Fe, ®’Ga, *‘sb, *4, *""Lu e
2’Am, objetivando a padronizacdo dos radionuclideotestar o desempenho da
medicdo do novo sistema implantado para os divéisos de decaimento. ©Mn foi

utilizado como tracador na padronizacac te.

5.2 Produtos Quimicos

Silica, Acetona P.A., Alcool Etilico P. A. e Sofigs Cintiladoras Comerciais:

Hisafe, Ultima Gold e Instagel cujo fabricante Beakin Elmer.
5.3 Modulos Eletronicos

5.3.1 Sistema de Coincidéncia

Os principais componentes utilizados no sistemeodeidéncia ilustrado na figura

5.1 foram os médulos eletrdnicos comerciais que sao
Canal Beta
Pré-amplificadores — Camberra- 2006
Amplificadores- Camberra — 241
Somador — Ortec- 533
Analisador monocanal — Ortec- 551
Fonte de alta tenséo — Ortec — 556
Retardo — Ortec — 416 A

Fixador de tempo morto - Tennelec — TC 410 A

Canal Gama

Detector Nal(Tl)- Harshaw — 3x3
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Amplificador — Ortec — 460

Analisador monocanal — Ortec - 551

Unidade de Coincidéncia — Ortec

Fixador de tempo morto Tennelec — TC 410 A

Retardo — Ortec — 416 A

Fonte de alta tensdo — Camberra — 31020

Canal de Coincidéncia

Unidade de coincidéncia universal — Ortec 418 A

fonte

fonte de lisad
alta tenséo| amplificadof—| 2na!ISador
monocanal
pré- T
amplificado Y
gerador dg -
somador atraso e y| contador ¢
- J—’ gatilho beta
pré-
iodeto de amplificado $
sédio unidade de contador |
coincidéncigqd " |coincidéncig™
fotomulti- y
plicadoral
A
| pré- samplificadol—s analisador géeltrra;js?)réle .| contador |
amplificado monocanal gatilho gama
fonte de
alta tenséd
E—
= temporizador
]
‘_ | — :
 E—
—/
’_1 \_‘  E—

Figura 5.1 Diagrama de blocos do sistema de cancid
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5.3.2 Sistema de Anti-Coincidéncia

Os principais modulos eletronicos utilizados notesim de anti-coincidéncia

ilustrado na figura 5.2 sao:
Canal Beta
Gerador de tempo morto — LNHB — MTR2

Amplificador - Ortec — 572

Somador — Ortec — 433 A

Fonte de alta tensdo — Ortec —556

Canal Gama

Detector Nal(Tl)- Harshaw — 3 x 3
Gerador de tempo morto — LNHB — MTR2
Amplificador - Ortec — 572

MI-1- LNHB — Unidade l6gica que permite seleciomacontagem na janela

gama e a contagem gama nao coincidentes
MI-3- LNHB- atua como discriminador no canal gama
Atraso — Ortec — 427 A

Fonte de Alta Tensao- Ortec- 478

Oscilador — 1 Mhz —IRD-LNMRI- comum a todo o sistede medicéo

MI 2- LNHB- atua como gerador de tempo vivo - comamnsistema

5.4 Detectores

Detector proporcional com geometrimde fluxo gasoso operando a pressao
normak ETL

Detector Nal(Tl) 3x3 — Harshaw.
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Detector com cintilador liquido, acoplado a duderfaltiplicadoras- Amperex -

1000

5.5 Equipamentos de Apoio

Osciloscopio —Tecktronix - 2245 A

Frequencimetro digital- Agilent -53131 A

Cintilador liquido
\

T

Pré

Hv —

FOtO/

multiplicadora

—

Somador

+—Hv

Pré Amplificador

Amplificador MTR2 %
Tempo morto J

T M1 | %ﬂ MI-2 Fan

FV
Tempo morto J

MTR2 }—
Oscilador 1
MI-3 CTR

Figura 5.2 - Diagrama de blocos — sistema de amiecéncia

5.6 Procedimento Experimental

5.6.1 Preparacdo das Amostras

a- Contador proporcional

As amostras que foram medidas no detector propwaktifmram depositadas em

filmes de VYNS (Acetato de Cloreto de Polivinila)etalizados com ouro, com

densidade média de 1f§/cnt. Para minimizar a auto-absor¢do nas amostrasntjper

uma distribuicdo mais homogénea dos cristais nastaas foi depositada uma gota, 10

mg de “Tween 20" (Polioxietileno Sorbitol) sobre m®smas. Tal procedimento foi

adotado na preparacdo das amostrasGte>*Fe* *Mn e®'Ga.

b- Cintilag&o Liquida
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As amostras preparadas para o detector com cinttilaggiido foram depositadas em
frascos de vidro préprio para a contagem em cg@daiquida utilizou-se um volume
entre 10 e 20 ml nos quais foram adicionados ami@tts das solucbes radioativas.
Foram utilizados trés cintiladores comerciais fedmtos pela Perkin HelmeHisafe
Ultima Gold e Insta-gel As tabelas 6.11, 6.14, 6.17 e 6.21, mostram assas
utilizadas bem como os diferentes liquidos cintifad utilizados na padronizacdo do
1245p, 3, Ly e *Am. A figura 5.3 representa o tipo de amostrazaila para a
contagem com o cintilador liquido.

Figura 5.3— Amostra de cintilacéo liquida e cétidacontagem

5.6.2 Ajuste na Eletrénica

5.6.2.1 Medicéo da Frequéncia de Referéncia

44



O MTR2, utiliza como referéncia de tempo um pulsaquartzo de 1 MHz para
geracao do tempo vivo. Esta freqiéncia foi medma am freqiéncimetro calibrado
sendo o resultado obtido de 1000@1Q,5 Hz.

5.6.2.2 Atraso no canal Gama

Para garantir que os pulsos provenientes da dgsagéo beta fossem registrados

antes dos eventos gama um atrasopdefdi introduzido no canal gama.

5.6.2.3 Tempo Morto Utilizado

O MTR2 permite gerar tempos mortos entre 20 ay2@Para ¢’Ga foi utilizado
110ps, para 0 Cr e>>Fe com 2Qus. Para 6*'Am, *#%sb,**Y e 1""Lu foi utilizado 50
ps para reduzir o efeito de pulsos em atraso. A gdedilo tempo morto foi feita com

osciloscopio, por meio da medicdo da largura deggérado pelo MTR2.

Para o sistema de coincidéncia foi determinadaonptemorto de 4,371 0,059us
para o canal beta e 3,8800,046us para o canal gama. O valor de tempo de resolucao

do circuito de coincidéncia foi de 1,23®,017us.

5.6.2.4 Fixacao da Janela de Contagem no Canal Gama

A fixacdo das janelas depende do esquema de dgsicde de cada radionuclideo.
Como no método de coincidéncia a janela gama @onee ao ramo gama de maior
intensidade que nao sofre interferéncia de enemi@€mas e que esteja associado a
um ou Varios ramos beta com desintegracdo prootaexemplo, para 8'Mn que foi

utilizado como tracador na medida@Be a energia de trabalho foi de 836 keV.

5.6.2.5 Tenséao de Operacgao do Detector de Nal(Tl)

A tensao de operacéo deste tipo de detector noenédne indicada pelo fabricante

uma vez que o seu patamar de tenséo é pequenalliatse com + 1200 Volts.

5.6.2.6 Estabelecimento da Tens&o de Operacéo dadxtor Proporcional

A tensdo de operacdo é determinada por meio donpatde tensdo no qual,

escolhe-se a regido central do patamar de tens@i@t&nto, as vezes esta tensdo pode
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ser incrementada, até a saturacdo do pulso, o ape garantir valores de eficiéncia
beta maiores. A tabela 5.1 mostra os valores deateroperacional do detector
proporcional, e ganhos do amplificador do canala betilizados na padronizacéo

primaria de alguns radionuclideos utilizados nestealho.

Tabela 5.1 Tensao de operacéo do detector propaicio

Radionuclideo Ga_nho Tensao
(Amplicador) V)
>'Cr 20 1740
*>Fe +>*Mn 50 1820
*Ga 20 1750

5.6.2.7 Ajuste de Ganho de cada Hemisfério do DetecProporcional

O Detector #t é simétrico e composto por dois detectorest Por vezes cada
detector2m apresentam ganhos diferentes devido a aspectesrutiros do detector.
Por conseguinte, estes pulsos devem ser ajustadimsda a terem a mesma altura de
pulso antes de entrar no somador. Este ajustetwta ae pulsos é feito por meio dos
amplificadores. As alturas de pulsos sdo comparaghasiulticanal ou osciloscépio em
seguida igualam-se as alturas de pulsos por meigatdo fino do amplificador.
Procedimento semelhante é adotado no detector icitador liquido.

5.6.2.8 Tenséao de Operacao do Detector com CintiladLiquido

O procedimento é semelhante ao detector propoiciseando a obtencdo do maior
valor de eficiéncia de contagem e por conseguima reducao da faixa de extrapolacao
para que a eficiéncia alcance 100%. A tabela bstrd os valores de tensédo e ganho

utilizados na padronizacéo primaria de alguns radibdeos utilizados neste trabalho.

Tabela 5.2 Tensao de operacéo do detector contadmtiliquido

Radionuclideo Ganho | T€nsao
V)
s 500 1460
e 500 1380
Ly 500 1470
*TAm 200 1300
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5.6.2.9 Variacao da Eficiéncia no Canal Beta

O método utilizado para variacdo da eficiéncia aat beta foi o de discriminagéo

eletronica.

5.7 Fundamentos para Medicao dos Radionuclideos dastudo

5.7.1 Medicdo do*Cr

O °!Cr pode ser calibrado pelos métodos de coincidénaiati-coincidéncia. E um
radionuclideo extremamente importante para a egpeetria gama, pois emite um raio
gama de 320,08 keV, decai por captura eletronmassui meia-vida de 27,703 dias. No

presente trabalho a mesma solucéo foi calibradagocidéncia e anti-coincidéncia.

No processo de decaimento por captura eletrénioaregistrados, via detector

proporcional, a contribuicdo dos elétrons de ca@arraio X, e elétrons Auger.

7120
WZHOS(SN
g7 4Ll

Probabilidades de emisséo y
por 100 desintegracdes

0,184 ns 5/2:320,0835,” 9:89
1

Estével647/2';gz/ 90,11

51
23V28

Figura 5.4 — Esquema de desintegracéo simplificaddCr

5.7.2 Medicdo dd'Ga

O %'Ga é um radionuclideo que decai por captura eleadpara 0°’Zn que é
estavel com meia-vida de 3,2613 dias (BE, 2004be Eadionuclideo é amplamente
utilizado, em diagndstico, em medicina nuclear, pausa de sua meia-vida e as

energias dos raios gamas emitidos. A principakcdifiade na calibracdo ddGa é
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representado pelo seu nivel meta-estavel que possaivida de 9,Js. A transicéo
gama neste nivel é altamente convertida e os e#&kager possuem energia entre 7 e 9
keV que sdo emitidos em 62% de probabilidade des#ui

No LNMRI, a padronizacdo de uma solucad'@a foi realizada com o objetivo de
verificar a correta medicao da atividade desteoradilideo em exames de diagnostico
realizado em clinicas e hospitais no Brasil. Dedddificuldades encontradas em seu
esquema de decaimento deve-se aplicar a técnieatdgpolacdo da funcdo atividade
aparente versus parametro de eficiéncia, paraeandi@acao da atividade da amostra.
Existem dois métodos que sdo utilizados na padagéiz do®’Ga, o método de anti-
coincidéncia (SANTRYet al1987, BOBIN, 2007) e o método de coincidéncia com
extrapolacdo para tempo morto infinito (LEWE al1972, G-TORANO, 2004). No
presente trabalho foi utilizado a contagem em @mticidéncia com tempo morto
minimo de 11Qus (DA SILVA et al 2008a). A janela gama foi fixada na energia de
184,5 keV. A figura 5.5 representa o esquema detegsacéo simplificado dGa.

e 3,2613(5) d
€ 31Ga36
Probabilidades de emisséo y
por 100 desintegragoes
5/2:887,69, 0,279
4
3/2;393,53 23,8
3
1,04 ns 3/2:184,58 22,2
2 -
9,1 s ‘ 1/2 :93,31,750.1
; ‘ F 3,6
Estavel L, 52;0 v
0 67Z
30& N7

Figura 5.5 — Esquema de desintegracéo simplificaféGa
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5.7.3 Medicdo do°Fe

O *°Fe é um radionuclideo extremamente importante litragéio de espectrometro
gama, detectores proporcionais e cintiladores. 18am-vida de 1101,00 dias e sua
energia de raio X de 5,9 keV ddo caracteristicpeaisis ao’>°Fe. Como no seu
decaimento por captura eletrénica s6 ocorre a @mide uma radiacdo gama de energia
de 125,95 keV de baixissima probabilidade de emigs® x 10’ %), ele ndo pode ser
medido utilizando diretamente o método de coinad@érPor esta razao, utiliza-se, em
sua padronizacao, a técnica do tracador (IWAHAR®/9). No presente estudo, foi
utilizado como tracador ¥Mn, por possuir energia semelhante ac’te. As figuras
5.6 e 5.7 ilustram os esquemas de desintegracaplifsiados do >°Fe e >*Mn

respectivamente.

N 2,747 (8) a
€
26 |:e29

Probabilidades de emisséo y

por 100 desintegracdes

7/2:125 949, 0,00000013

il

, -~ 100
Estavel 5/2,0 v/
55
25M Ny,

Figura 5.6 — Esquema de desintegracéo simplificaddre.
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IZS ~ —— 312,13 (3) d
B’ 25 20

Probabilidades de emisséo y

por 100 desintegracbes

99,9997
0,079 ns — 2834815 K

0,0003
Estavel 0.0 K
0

54Cr30

24
Q'=1377,1 keV
%B" +% & =100

Figura 5.7 — Esquema de desintegracéo simplificaddvin.

5.7.4 Medigdo d'Am

O ?’Am é um radionuclideo muito utilizado em espectrviaealfa e gama em
decorréncia de seu decaimento alfa e baixa engagi@a, tem ainda aplicagcbes em
equipamento da area médica para deteccdo de ogisep®ossui meia-vida de 432,6

anos e pode ser encontrado na natureza como c@megmdos testes nucleares.

A padronizacado absoluta d8Am pode ser realizada tanto por coincidéncia quanto
anti-coincidéncia, uma vez que em seu processcedairdento ocorre a desintegracao
pronta de particulas alfa de energias proximasS&I18V com o gama de 59,5 keV. A
figura 5.8 ilustra 0 esquema de desintegracéo Hiogulo do®**Am.

5/2°,0 4326 (6)a
Probabilidades de emissao y / 0 241 A
por 100 desintegracdes o o5 m 146
84,45
67 ns > 5/2;. 59,5409 IZ
0,23
545 — A4 712331063 K
0,38
14(1)x10°a 5/2.0 IZ
237
93 N pl44
Q"=5637,81 keV
% a =100

Figura 5.8 — Esquema de desintegracéo simplificad6'Am.
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5.7.5 Medicdo da™*

O **4 é um radionuclideo utilizado em medicina nuclesr diagnéstico e terapia é
um emissor beta-gama com espectro gama com 5 dadiggincipais cobrindo a faixa
de energias de 80,19 keV a 722,91 keV. Possui wd#a-de 8,0233 dias o que
possibilita sua aplicacdo como padrdo em espectriamgama. A padronizagao
priméria de solucdes deste radionuclideo podee#tergelos métodos de coincidéncia e
anti-coincidéncia. No presente trabalho utilizousseontagem em anti-coincidéncia
tendo como janela de contagem a radiacdo gamadgéBkeV. A figura 5.9 representa

o esquema de desintegracéo simplificadd*do

7/2°0 g 0233(19) d
0 131| Probabilidades de emiss&o y
53778 por 100 desintegracdes
N 5/2' : 722,909
8
| 712" ; 636,991
6
| 51236449 675 s
4
- \ 4 WV 3250 gne
131
xXe
54 7
Q=970,8 keV
% B = 100

Figura 5.9 — Esquema de desintegracéo Simplificadd!.

5.7.6 Medicdo dd*’sh

O '*'sph é um radionuclideo utilizado em espectrometinaga é um emissor beta-
gama com espectro gama com 15 linhas principaisinclib a faixa de energia de
602,73 keV a 2090,94 keV. Possui meia-vida de 6@i28 o que possibilita sua
aplicacdo como padrdo em espectrometria gama. fopiadcao primaria de solucbes
deste radionuclideo pode ser feita pelos métodosoheidéncia e anti-coincidéncia.
No presente trabalho foram utilizados os dois neto&ua padronizagéo foi realizada
pelos dois métodos utilizando como janela de camago canal gama a energia de

602,73 keV, no canal beta o detector com cintildaprido coleta a contribuicdo das
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particulas beta (DA SILVAet al, 2008 b). A figura 5.10 representa o esquema de
desintegracéo simplificado d&'sb.

3 60,20 d

2693,675

2293,72

1325515

1248,585

\I/ 602,730

0 \'4

124
Te
52 2

Figura 5.10 — Esquema de desintegracéo simplificad6’Sb.

5.7.7 Medicdo dd’"Lu

O *"Lu é um emissor beta-gama com espectro gama cosnlidhas principais com
energias de 112,95 keV e 208,37 keV. O seu usoarenentando em medicina nuclear
para tratamento de cancer da bexiga. Possui ndgada 6,647 dias. A padronizacao
primaria de solucdes deste radionuclideo podeesterfelos métodos de coincidéncia e
anti-coincidéncia. Sua padronizacdo foi realizagto pmétodo de anti-coincidéncia
utilizando como janela de contagem no canal gaeveeggia de 208,37 keV. No canal
beta o detector com cintilador liquido coletou atdbuicdo dos trés ramos beta. A
figura 5.11 representa o esquema de desintegrangbficado do'’’Lu.
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9/2',321.3162 () 663 ns
3
0,012
11/2.249.6744 105 ps
2
9,1
AV 9/2 1129499 505 ns
1
79,3
NO Y\ 112:0  Estavel
177
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Figura 5.11- Esquema de decaimento simplificadtf tlo.

5.8 Aquisicéo e Processamento de Dados

5.8.1 Aquisicéo de Dados

Para aquisicdo de dados do sistema de anti-commaldoi desenvolvido um
programa em Labview que permite a aquisicdo dagagens de forma semi-
automatica, no qual é fixado o tempo de medicaanéroero de medidas. Ao final do
tempo de contagem, o programa arquiva os dadosaddentificacéo da fonte e demais

dados em arquivo .txt.

5.8.2 Processamento de Dados

Para execucao dos calculos foi desenvolvida unmalipdade célculo em excel para
determinagdo da atividade aparente e parametro fideéneia. Com estes dois
parametros foram feitos ajustes por minimos quadradtilizando o programa
SigmaPlot, Origin e Excel para determinacdo da eoinacdo da atividade para cada

radionuclideo.
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Capitulo 6

RESULTADOS E DISCUSSAO
6.1 Padronizac&do do'Cr

A determinacao da concentracdo da atividade dg&mide’'Cr foi feita por meio
da medicao da atividade de quatro amostras. Aadh&lmostra os resultados obtidos

durante os experimentos.

Tabela 6.1 Valores de concentracéo de atividad&Gloobtidos pelo método de a MI-
1- LNHB - Unidade légica que permite selecionaroateagem na janela gama e a

contagem gama nao coincidentes anti-coincidéncia.

Concentragéo de Atividade

Amostra kqu'l
02 3663, 059
03 3670,517
05 3657,068
06 3672,912
Média *3666, 83t 4,27 (0,12%)

* Data de referéncia:01/12/2005 0 hora universal

As tabelas 6.2 e 6.3 representam as componentesceetezas obtidas na

padronizacéo do'Cr utilizando os métodos de anti-coincidéncia ecidiéncia.

Tabela 6.2 Principais componentes de incertezamdeonizacéo dé'Cr pelo método
de anti-coincidéncia.

Componente T'(EZ)A T'(E/S)B
Ajuste 0,03
Estatistica 0,12
Tempo vivo 0,01
Radiacéo de Fundo 0,01
Massa 0,05
Meia vida 0,08
Incerteza em F 0,01
Incerteza combinada 0,16
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Tabela 6.3 Principais componentes de incertezamdeonizacéo dé'Cr pelo método

de coincidéncia.

Tipo A Tipo B

Componente (%) (%)
Ajuste 0,05
Estatistica 0,23
Tempo Morto <0,01
Tempo de resolucéo 0,07
Efeito Gandy 0,16
Radiacéo de Fundo 0,21
Massa 0,05
Meia-vida 0,08
Incerteza em 'F 0,01
Incerteza combinada 0,37 %

Da comparagéo dos resultados obtidos com o mé®daoidcidéncia representados

na tabela 6.4, podemos afirmar que os valores adbegdtdo bons, considerando que o

processo de padronizacéo deste radionuclideo sgjead intermediario de dificuldade.

Tabela 6.4 Comparacdo da concentracéo de ativitatf€r obtidos pelos métodos de

coincidéncia e anti-coincidéncia.

. . Concentracéo de Incerteza
Método de Medicdo Atividade (MBq/g) (%)
Método de Coincidéncia 3,695 0,37
Método de Anti-coincidéncia 3,667 0,16

Erro Relativo(%) 0,76 %

As figuras 6.1 e 6.2 representam curvas tipicagxdepolacdo obtidas com os
métodos de anti-coincidéncia e coincidéncia reseuente.
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Figura 6.1- Curva de extrapolacéo tipica do métislanti-coincidéncia para®iCr
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Figura 6.2- Curva de extrapolacéo tipica do métilooincidéncia para*Cr

6.2 Padronizacdo d8'Ga

A determinacdo da concentracdo da atividade d@&wlde®’Ga foi feita por meio
da média obtida na concentracdo de atividade de andostras, duas delas foram
calibradas duas vezes para melhorar a estatigioaedicdo. Como as fontes finas sao
depositadas em filmes muito frageis duas das aasopteviamente preparadas foram
perdidas.

A tabela 6.5 mostra os resultados obtidos durangxperimentos de padronizacao
deste radionuclideo e a tabela 6.6 representaraspats incertezas na padronizacéo do
®/Ga. A figura 6.3 representa uma curva de extrafiol#igica obtida com o método de

anti-coincidéncia para8Ga.
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Tabela 6.5 Valores de concentracdo de atividadéG obtidos com o método

de anti-coincidéncia.

A Concentracéo de Atividade
mostra 1
MBqg

01 13,690

02 13,733

02 13,621

04 13,523

04 13,861
Média |*13,686+ 0,046
(0,34%)

* Data de referéncia:05/12/2005 0 hora local

Tabela 6.6 Principais componentes de Incertezas@nizacéo d&Ga pelo método

de anti-coincidéncia.

Componente Tipo A Tipo B
(%) (%)
Ajuste 0,09
Estatistica 0,34
Tempo vivo 0,01
Radiacédo de Fundo <0,01
Massa 0,05
Meia-vida 0,06
Incerteza combinada 0,36 %
3,50E+07
5 3,00E+07 /
[«
Q
= 2:50E+07
2z
— 2,00E+07 -
. y = 3,725506E+06x + 1,352688E+07
= 1508407 |_ R? = 9,979880E-01
1,00E+07 : : : : :
0 1 2 3 4 5 6
(L-ep)/¢p

Figura 6.3- Curva de extrapolacéo tipica métodardiecoincidéncia para 8Ga

Como teste de desempenho os resultados obtidos sstema de anti-coincidéncia

foi comparado com a medigéo realizada com o sisteneeferéncia com camara de
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lonizacao tipo pogo. Esses resultados estao repeeses na tabela 6.7. A camara de
ionizacdo foi calibrada em 2001 com solu¢do padidoecida pelo laboratorio

americano, National Institute of Science and Temy! NIST.

Tabela 6.7 Comparacédo da concentracéo de ativitl®i&a com o valor de referéncia.

. . Concentracao de Incerteza
Método de Medicéo Atividade (I\(/I;Bq/g) (%)
Camara de lonizacao 13,721 0,68
Método de Anti-coincidéncia 13,686 0,36

Erro Relativo(%) 0,26

Da comparacdo dos resultados podemos afirmar queessnos estdo Otimos,
considerando que este radionuclideo apresenta am @evado de dificuldades no

processo de padronizagao.

6.3 Padronizacdo dG°Fe

Na padronizacdo doFe foram medidas 5 amostras das quais duas fopetidas
as medicBes para melhorar a estatistica de mediaotabela 6.8 e 6.9 estdo
representados os resultados obtidos durante osirmepéos, para a concentracdo de
atividade e incerteza de medicao respectivament@efBe observar que os valores
obtidos foram utilizados como valores de referérmaLNMRI para a comparagao
chave organizada pelo BIPM em 2006.

Tabela 6.8 Valores de concentracéo de atividadrdnobtidos com o método de anti-

coincidéncia
A Concentragéo de Atividade
mostra 1
kBqg
2 542
2 519
7 524
8 544
8 543
9 537
10 540
Média * 536+ 4 (0,75%)

* Data de Referéncia: 01/12/2005 0 hora universal
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Tabela 6.9 Principais componentes de Incertezgmdeonizacédo d&°Fe pelo método

de anti-coincidéncia.

Componente Tipo A Tipo B
(%) (%)

Ajuste 0,45
Estatistica 0,75
Tempo vivo 0,01
Radiacédo de Fundo 0,02
Massa 0,05
Meia vida <0,01
Atividade do Tracador 0,46
Incerteza combinada 0,99

Uma curva de extrapolacéo tipica parare esta representada na figura 6.4.

2,40E+05 -
AOET05 y = -5,108056E+05x + 5,368301E+05

> 2 _
g— 2 10E+05 R =9,953465E-01
e
(&)
E 1,80E+05 -
Z>
Z 1,50E+05 -

1,20E+05 \ ‘ ‘

0,63 0,68 0,73 0,78 0,83
(1-¢p)

Figura 6.4- Curva de extrapolacéo tipica patae

Na anélise de resultados da intercomparacéd’f@e (RATEI, 2008), figura 6.5
observa-se que dois laboratérios estéo estatistit@niora da banda de incerteza de um
desvio padrédo linha tracejada, a linha pontilhagaesenta o desvio padrdo da média.
Como proposta de uma nova comparacao estes daisai@bos deveriam participar

para tentar identificar e corrigir erros sisten@iem suas metodologias.
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Figura 6.5 — Resultado da Intercomparacad’Be organizada pelo BIPM

Tabela 6.10 Comparacdo da concentracdo de atividade®Fe com o valor de

referéncia
Concentracéo de Incerteza
Atividade MBqg™g (%)
Valor de Referéncia 522 0,17
Método de Anti-coincidéncia 536 0.99
Erro Relativo(%) 2,7

Embora o erro relativo em relagéo ao valor de éef@a esteja relativamente alto,
tabela 6.10, este valor foi considerado para dekaimento do valor de referéncia da
comparacéo chave dtFe (RATEL, 2008).

6.4 Padronizacdo dd*'Am

A determinacdo da concentracdo da atividade dg&mlde’**Am foi feita por meio
da determinacdo da concentracdo de atividade dm aamostras. A tabela 6.11
apresenta os resultados obtidos durante os expeamede padronizacdo deste
radionuclideo. As tabelas 6.12 e 6.13 represen&mpectivamente os valores de erro
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relativo em relagdo ao valor de referéncia e asriezas determinadas durante a
padronizacdo d&"'Am.

Tabela 6.11 Valores de concentracdo de atividadé'm obtidos com o método

de anti-coincidéncia.

Amostra Massa(g) Meio e Volume Concentragdo de Atividade

kBgg™t*

64 0,019648 Hisafe 10 ml 292,855

65 0,010698 Hisafe 15 ml 292,101

66 0,020473 Hisafe 20 ml 292,322

67 0,009419 Hisafe 20 ml 294,236

68 0,010300 Hisafe 20 ml 293,277
Média 292,958t 0,347 (0,12%)

* Data de referéncia: 01/05/2006 0 hora local

Tabela 6.12 Comparacdo da concentracdo de atividadd’Am com o valor de

referéncia.
Concentragéo de Atividade
kBqg™
Valor de Referéncia 292 744
Método de Anti-coincidéncia 292,958
Erro Relativo(%) 0,07

[IMédia obtida na Intercomparacéo BIPM
Da comparacédo dos resultados obtidos com o valoeféeencia podemos afirmar
que os valores obtidos estdo Otimos, mesmo comasider que o processo de

padronizacéo d&'Am seja relativamente simples.

Tabela 6.13 Principais componentes de incertezatetgminacdo da concentracao de

atividade d&**Am pelo método de anti-coincidéncia.

Tipo A Tipo B

Componente (%) (%)
Estatistica 0,12
Tempo vivo 0,01
Radiacéo de Fundo 0,01
Massa 0,05
Meia vida <0,01
Incerteza combinada 0,13
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6.5 Padronizacédo dd*'

A determinacdo da concentracdo da atividade daa@wlde’}, foi feita por meio

da medicdo da concentracdo de atividade de quatosteas. A tabela 6.14 mostra os

resultados obtidos durante os experimentos de padgio deste radionuclideo. As

tabelas 6.15 e 6.16 representam respectivameniecadezas e os valores de erro

relativo em relagdo ao valor de referéncia e detewas durante a padronizacdo do

131|

Tabela 6.14 Valores de concentracéo de atividad&idobtidos com o método

de anti-coincidéncia.

Concentragéo de Atividade

Amostra Massa(g) Meio e Volume M Bqg*
09C01 0,02585 Hisafe 20 ml 39,915
10C01 0,02760 Hisafe 20 ml 39,824
11C01 0,02727 Hisafe 20 ml 39,876
12C01 0,02815 Hisafe 20 ml 39,991

Média

39,902+ 0,035 (0,09%)

*Data de referéncia: 05/07/2006 0 hora local

Da comparacédo dos resultados obtidos com o valoeféeencia podemos afirmar

qgue o valor do erro relativo estd um pouco altag¢poainda compativel com suas

aplicacbes. No futuro a padronizacdo poderia seetida para verificar algum

parametro que afastou os valores obtidos da refierén

(Ng Ny / Ne m (Bg/g)

4,50E+07
4,40E+07 -
4,30E+07 -
4,20E+07
4,10E+07
4,00E+07 4~

3,90E+07

y = 1,26108E+06x + 3,98764E+07

R? = 9,97906E-01

0

(1-ep)/ g

Figura 6.6 Curva de extrapolacéo tipica métodontiecaincidéncia para &1
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Tabela 6.15 Principais componentes de incertezatetgminagcdo da concentragao de
atividade dd*i pelo método de anti-coincidéncia.

Componente Tipo A Tipo B
(%) (%)

Estatistica 0,09
Ajuste 0,12
Tempo vivo 0,01
Radiacédo de Fundo 0,04
Massa 0,05
Meia vida 0,06
Incerteza combinada 0,17

Tabela 6.16 Comparacéo da concentracédo de ativittadd com o valor de referéncia

Concentragéo de Incerteza
Atividade MBqg ™ (%)
Camara de lonizacao 39,54 0,64
Método de Anti-coincidéncia 39,90 0,17
Erro Relativo(%) 0,91

6.6 Padronizacdo dd*'sb

A determinacédio da concentracdo da atividade dg&mlde*?*Sb,foi feita por meio
da medicdo da concentracdo de atividade de oitcstaaso A tabela 6.17 mostra os
resultados obtidos durante os experimentos de padigiio deste radionuclideo. As
tabelas 6.18 e 6.19 ilustram as componentes detezeeobtidas na padronizacdo do
125h pelos métodos de anti-coincidéncia e coinci@éneispectivamente. Uma curva
de extrapolacdo tipica obtida durante a padronizati'?‘Sb, esta representado na
figura 6.7 e 6.8 obtida com os métodos de antigidéncia e coincidéncia
respectivamente. A tabelas 6.20 apresenta o elativee obtido para os métodos de

coincidéncia e anti-coincidéncia em relacéo aonddoreferéncia.
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Tabela 6.17 Valores de concentracdo de atividadé'8bobtidos com o método

de anti-coincidéncia

Meio e Volume

Concentracao de Atividade

Amostra Massa(g) M Bggt*
01Co01 0,023720 Hisafe 20 ml 1,722
02Co01 0,023302 Instagel 20 ml 1,705
03Co01 0,022258 Ultimagold 20 ml 1,711
04C01 0,032355 Hisafe 20 ml 1,710
05C01 0,034123 h 1,708
06CO01 0,034863 1,706
07C01 0,031379 1,709
08C01 0,033683 1,710
Média 1,710+ 0,001 (0,11%)

*Data de referéncia: 05/07/2006 0 hora universal

Da comparacéo dos resultados obtidos com o valoefdeencia podemos afirmar

que os valores obtidos estdo Otimos, mesmo comasider que o processo de

padronizacdo do'?’Sb seja relativamente simples, porém ainda poudodaso.

Entretanto, no relatorio preliminar do exercicio aenparacdo, dos oito laboratérios

que participaram do exercicio de comparacao tiésrdédrios apresentam resultados

que, estdo fora da banda de incerteza de um dpadiGo. Como o organizador da

comparacao ainda nao emitiu o relatério final dagaracdo ndo transcreveremos aqui

o diagrama de disperséao de resultados.

Ng Ny / Nec m (Ba/g)

1,78E+06

1,76E+06

1,74E+06 -
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1,70E+06

y = 6,882763E+04x + 1,705974E+06

R? = 9,053427E-01

0

0,2

0,4 0,6
(- 8[3) / €
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Figura 6.7-

Curva de extrapolacéo tipica métodardiecoincidéncia para 6“sb.
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Figura 6.8- Curva de extrapolacéo tipica métodooitecidéncia para §*Sb.

Tabela 6.18 Principais componentes de incertezatetgminacdo da concentracdo de

atividade dd**Sb pelo método de anti-coincidéncia.

Componente Tipo A Tipo B
(%) (%)

Estatistica 0,11
Ajuste 0,18
Tempo vivo 0,01
Radiacédo de Fundo 0,06
Massa 0,05
Meia vida 0,02
Incerteza combinada 0,22

Tabela 6.19 Principais componentes de incertezapauonizacdo dd?'Sb pelo

método de coincidéncia.

Tipo A Tipo B

Componente (%) (%)
Ajuste 0,02
Estatistica 0,24
Tempo Morto 0,01
Tempo de resolucéo 0,05
Efeito Gandy 0,24
Radiacéo de Fundo 0,05
Massa 0,05
Meia-vida 0,16
Incerteza combinada 0,38 %
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Tabela 6.20 Comparacédo da concentracdo de atividtmtféSb obtidos pelos métodos

de coincidéncia e anti-coincidéncia

Concentracéo de Incerteza | Erro Relativo
Atividade MBqgg™ (%) (%)
Método de Anti-coincidéncia 1,710 0,22 0,18
Método de coincidéncia 1,717 0,38 0,59
Valor de referéncia 1,707

* Média obtida na comparag¢édo do EURAMET

6.7 Padronizacdo dd’"Lu

A determinacdo da concentracéo da atividade dg&wlde'’"Lu, foi feita por meio
da medicdo da concentracdo de atividade de seisti@®0As tabelas 6.21 e 6.22
mostram o0s resultados obtidos durante os experawmede padronizacdo deste
radionuclideo e as componentes de incerteza namiadcéo do’Lu. A tabela 6.23
llustra a comparagédo do valor obtido com o valodiodh® com a camara Capintec,
respectivamente. Além da determinacdo da concéatidag atividade do radionuclideo,
investigamos a dependéncia do tempo morto minimadé e valores de atividade
diferentes. A tabela 6.24 ilustra estes resultagles ndo indicaram tendéncia com a

variacdo do tempo morto minimo, ou com o aumentatidalade das amostras.

Tabela 6.21 Valores de concentracdo de atividad¥ ‘Ho obtidos com o método de

anti-coincidéncia.

Amostra Massa(g) Meio e Volume Concentracdo de Atividade

M Bqggt*
01Co1 0,013224 Hisafe 15 mi 126,304
02C01 0,022073 N 125,569
03C01 0,010941 h 124,039
04Co01 0,012974 Ultimagold 15 mi 125,979
05C01 0,024826 h 124,948
06CO01 0,006637 h 124,054

Média 125,149 0,395 (0,32%)

OData de referéncia: 25/02/2008 0 hora local

Da comparacéo dos resultados obtidos com o valoefdeencia podemos afirmar

que os valores obtidos estdo adequados, considecpredo processo de padronizacao
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deste radionuclideo seja de grau intermediario ifleuldlade, e ainda por ser um
radionuclideo pouco estudado. Uma curva de extagpol tipica € ilustrado na figura

6.9 obtida com o0 método de anti-coincidéncia.

1,80E+08
y = 2,164151E+07x + 1,249477E+08

1,70E+08 - R? = 9,981229E-01 /
1,60E+08 /

1,50E+08

/ Ne m (Ba/g)

— 1,40E+08 -

< 1,30E+08

1,20E+08

0 0,5 1 15 2 2,5

Figura 6.9- Curva de extrapolacéo tipica métodardiecoincidéncia parad’Lu.

Tabela 6.22 Principais componentes de incertezatetgminacdo da concentracdo de

atividade dd’'Lu pelo método de anti-coincidéncia.

Componente Tipo A Tipo B
(%) (%)

Estatistica 0,32
Ajuste 0,11
Tempo vivo 0,01
Radiacédo de Fundo <0,01
Massa 0,05
Meia-vida 0,02
Incerteza combinada 0,37

Tabela 6.23 Comparacéo da concentracéo de Atividad€Lu obtidos pelos métodos

de coincidéncia e ativimetro Capintec.

Concentragéo de Atividade Incerteza
MBag ' (%)
Método de Anti-coincidéncia 125,149 0,37
Ativimetro CAPINTEC 17CR 126,780 2,00
Erro Relativo (%) 1,29
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Tabela 6.24 Verificagcdo da influéncia da faixa tigidgades medida e tempo mortos
minimo na determinacédo da concentracéo de atividad€Lu.

Atividade[T] Tempo Concentragao de Atividade

Amostra

( kBq) Morto (us) &%) MBgg™*
01CO01 30 50 +0,96 126,304
02C01 49 50 +0,47 125,569
03C01 23 50 -0,85 124,039
04C01 36 50 +0,88 125,979
05C01 114 25 -0,64 124,307
05C01 118 50 -0,34 124,680
06C01 42 25 -0,81 124,002
06C01 43 50 -0,84 124,054

OData de referéncia: 01/03/2008 a 0 hora

[JAtividade na data da medicao
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Capitulo 7
CONCLUSOES

O desenvolvimento deste trabalho levou as segutotedusoes:

A metodologia implantada com este trabalho pernatipadronizagdo primaria de
cinco radionuclideos que ainda ndo tinham sidoqraziados no LNMRI. Entre estes
radionuclideos citamos ©¥Ga que apresenta um grau elevado de dificuldadedguse
usa o sistema de coincidéncia convencional devidxisténcia de um nivel meta-
estavel com meia-vida de 95 no seu esquema de decaimento. Essa padronizacdo
permitira também seu uso para a confirmacdo daecedslidade metrologica e para

melhorar a correta administracdo®d6a nas clinicas e hospitais no pais.

Como ferramenta de pesquisa a metodologia implargadnite obter incertezas de
medicdo compativeis com os métodos primarios cdssitilizados em metrologia de
radionuclideos, possibilitando a realizacdo de atfais académicos futuros em

metrologia na area de radioatividade.

Este trabalho mostrou que para os radionuclideesigoaem por captura eletronica
a discriminacdo eletrbnica € uma ferramenta bastafietiva para a variacdo da
eficiéncia no canal beta, o que foi demonstrad@aspettas de extrapolagdo obtidas
durante a realizagdo na primeira etapa do tralmhodetector proporcional operando a
pressdo normal. A desvantagem em relacdo ao defmctporcional pressurizado ou
cintilacdo liquida € a baixa eficiéncia beta orgido uma regido de extrapolacdo muito

extensa que pode implicar no aumento da incerte@zmdronizacéo.

O sistema demonstrou também ter um bom desempguobodo o detector
proporcional foi substituido por um detector comtitador liquido que pode ser
observado pela convergéncia entre os valores abtieloo valor de referéncia
estabelecido na ultima comparacado chave organjzeldaBIPM (0,07%) pard“Am.
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Resultados animadores foram também conseguidosdrarpzacdo dd*'Sb, >'Cr
que permitiram a determinag&o de novos valoregf@eéncia para as probabilidades de
emissdo gama destes radionuclideos que ja forafic@uiis para 6'Cr e poder&o ser

publicados posteriormente pardish.

Esta metodologia permite a padronizacdo de radimaos que possuem esquema
de desintegracdo simples ou complexos e estendapfinvacdo a emissores beta puros

utilizando a técnica de tracadores e, otimiza @tede padronizacédo destes emissores.

Pode-se concluir ainda que o laboratério de majralale radionuclideos do
LNMRI possui agora um segundo método de padronizacénario que utiliza dois
detectores em seu sistema de medicdo e, ndo naadissiamente de dados nucleares
para sua aplicacdo; pode ser utilizado em compesagihaves internacionais
aumentando assim, o grau de confiabilidade dasgdeslide atividade realizadas no
LNMRI. Entretanto, deve ser salientado que estersig ndo substitui o sistema de

coincidéncia existente, estes devem operar sinedtaente, pois sdo complementares.

O sistema precisa ainda passar por otimizacdo alélswdagem visando facilitar o
processo de troca de amostra e aumentar também espaco interno. Uma foto-
multiplicadora com menor ruido podera aumentar pacddade de medicdo de

radionuclideos de baixa energia cotfdi e *H.

Como sugestédo de novas padronizacdes sdo reconendadBi, 1%°Sh, #'Np,
2Am, ®Eu e *%Sm, que poderiam ser novas propostas de trabakgeshuisa e
comparacdes chaves bilaterais com outros labovatde metrologia como o LNHB da

Franga ou o NIST dos Estados Unidos.
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ANEXO A

PRINCIPAIS PARAMETROS DE CORRECAO UTILIZADOS NA
DETERMINACAO DA GRANDEZA ATIVIDADE

A.1 Tempo Morto

O termo tempo morto normalmente indica o tamanhantiErvalo de tempo que
segue ao registro de uma contagem no qual o @roéi responde. O tempo morto, por

conseguinte sempre origina em perda de contagem.

O detalhado mecanismo pelo qual o tempo morto afes@quéncia original de
pulsosproduzidos em um dado experimento depende daststatde contagem e do
comportamento do circuito eletrénico. Em geral, géibizados dois tipos de circuito

para tempo morto:

1- fixo

2- extendivel

O tempo morto fixo € caracterizado por ser fixalddrenicamente e este valor deve
permanecer constante independente da taxa de eont&p tempo morto extendivel
estabelecemos um valor minimo e este valor sofm@nimento com 0 aumento da taxa

de contagem da amostra.O comportamento destesdgptsmmpo morto é ilustrado na

figura A.1.

EVENTOS DE |1 |2 |3 |4 |5|6 |7
ENTRADA

T -l

TEMPO MORTO FEFEErPE Hﬂ”é‘
FIXO irri 7] A // A A

le Tl
i R 7

TEMPO —— —>

TEMPO MORTO [y 5
ESTENDIVEL U

Figura A.1 Comportamento do Tempo Morto Extendé/éko
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A.1.1 Tempo Morto em Série

Em geral torna-se impraticavel colocar, no sistemanidade fixadora de tempo
morto imediatamente apds o detector. A posicaol isied imediatamente antes dos
“scalers” ou contadores. Se isto néo for feitoemgo morto do sistema pode mudar
com a taxa de contagem devido a componente exen@iwalor imposto pelo circuito
definidor de tempo morto deve ser maior que o vdétempo morto de cada unidade
eletronica(NCRP,1985).

Alguns autores postulam que todo circuito possuitempo morto cujo valor pode
variar com a taxa de contagem. Para taxas de @nthgixas este efeito é desprezivel,
porém com taxas de contagem elevadas o efeitosggvestudado cuidadosamente. Em

situacOes praticas fica dificil distinguir entre:

a- flutuacdo da taxa de contagem devido a flutuad@otempo morto ou ao

comportamento do definidor de tempo morto ( comerakivel, fixo ) e

b- uma aparente dependéncia causada por mudancaacleo, nivel de
discriminacéo, flutuacdo de linha de base, empidrao) amplitude de pulso

para taxas de contagens elevadas.

O projeto do MTR2 foi desenvolvido levando em cdesicdo tais possiveis
interferéncias e 0s meios para reduzir tais efegosforme foi mostrado por Bouchard
(BOUCHARD, 2000).

A.1.2 Métodos de Medi¢do de Tempo Morto

A escolha do método adequado para a medicdo deoteropto é dependente da
exatiddo requerida. Uma cuidadosa avaliacdo daap#edcontagem para um sistema
recém implantado em um laboratério requer um temgamavel; porém para uma
simples verificacdo se houve mudanca significatd@ um valor previamente

determinado, no geral sdo necessarios apenas aigonatos (NCRP, 1985).

a- Método das Duas Fontes

Duas fontes de atividade iguais podem gerar un@apde contagem adequada para
a determinagao do tempo morto. As amostras sdodaedia seguinte seqiéncia de
contagem de forma a minimizar a incerteza de pmsaecnento:(1), (1 + 2), (2)

possuindo respectivamente as taxas de contaggems,, e n,, sendon, a contribuicao
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deradiacao de fundo. Entdo seja tempo morto nédo estendivel e independente @da tax

de contagem teremos a expresséao 2.3 para o cdkulo

r={1-|1-(a-n,)a/p?|*?} p/q (A.1)
onde,
A=n +n, +n, (A.2)
p=nn,-n,n, (A.3)
g=nn,n,+n (nn, -nn, -n,n,) (A.4)

O método das duas fontes tem a vantagem de fazarawaliacdo realistica do
tempo morto total, pois usa uma distribuicdo dequiteal. Para testar a dependéncia da
taxa de contagem pode-se recorrer ao uso de ddiépares de fontes.

Para o caso do tempo morto estendivel tem-se upr@ssdo aproximada para o

tempo morto:

r D(n12 /2nln2)ln [(nl +n2)/n12 (A.5)

b- Método da Fonte e Pulsador

Este método é semelhante ao método das duas fordesl do gerador de pulsos é
injetado na entrada de testes do pré-amplificadm®ja a taxa de contagem da fomje
do pulsadom, e ns; a soma dos dois entdo se o tempo morto € ndo astkrmd

independente da taxa de contagem tem-sa qaga:
1/2
rz[l—(l—A/np) }/ns (A.6)
onde,
A=ng+n, +ng (A.7)

A.2. Tempo de Resolucéo

A determinacdo do tempo de resolucdo em um sistieneoincidéncia é obtida
contando-se 0s pulsos provenientes do contadoopmopal 41 e de um gerador de

pulsos no canal gama e observando-se a taxa dedéigias que € devida inteiramente
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a coincidéncias acidentais (IWAHAR@t al, 2002), para este experimento, utiliza-se
um pulsador, e uma fonte radioativa. O tempo delugdo é determinado pela equacéo
2.9.

Onde,

Tr— € 0 tempo de resolucéo

Npg— € a taxa de contagem no canal beta;

N,— € a taxa de contagem no canal gama;

N~ €é a taxa de contagem no canal de coincidéncia.

2N, N,

Ir

A.3 Radiacao de Fundo

A corre¢do devido a radiacdo de fundo é feita pbtracdo da taxa de contagem
total da amostra, menos a taxa de contagem ohtideasico ou suporte sem a amostra
da solucéo radioativa. As principais contribuicdesradiacdo de fundo séo a radiacao
cosmica e as contaminacOes radioativas dos mateyiei compdem a blindagem e o

detector.

A.4 Decaimento

Devido ao processo de decaimento dos materiaieatds, deve-se introduzir as
correcdoes de decaimento levando-se em consideragimpo de contagem, a meia-
vida, a data e a hora utilizada como referéncia lena dada padronizacdo de
radionuclideo.

A=Ae" 1, (A.9)
onde,
A =atividade da amostra apds ter decorrido umvaterde tempo t;
A.=atividade da amostra no instante inicial de olmsgw;
T12,= meia-vida do radionuclideo em estudo;

A =constante de decaimento;
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fawe=fator de correcédo durante o tempo de contagem t

A=In(2)/T,, (A.10)
A,
fre = T2t (A.11)

A.5 Elétrons de Conversao Interna

A conversao interna da transicdo gama contribui @raxa de contagemce

observada no cangle pode ser expressa pela seguinte relacdo BaeERBA1966),
a
Ne =Ny (L-¢,)¢.. T (A.12)

ondenc € a taxa de contagem de elétrons de conversdamab/Ze a o coeficiente de
conversao interna totale € a eficiéncia para elétrons de conversédo interna.
Normalmente a eficiéncia para elétrons de convepsite ser considerada 100%.
Entretanto, para energias menores do que 200 ked¥ento pode ser detectado por

meio do raio X associado ou do elétron Auger eiede®do pode-se substitusigpor,

Eee =Z‘,ai[‘gi"'(]-_‘9i)£(x"6‘)i] (A.13)
onde,
of coeficiente de conversao interna associado a g@msi
& eficiéncia de deteccéo para o nivel i do elétl®conversao
€(X,A) probabilidade de deteccéo de pelo menos um raia &lé&ron Auger no

detector beta, acompanhada da emissdo do elétrocomeersdo da

camada .
Expressao sugerida por Baerg (BAERG, 1966).

As taxas de contagem nos canais gama e de coin@d&rao,
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N, =N&,/(1+a) (A.14)

— NOE/? Ey

_ (A.15)
' (1+a)

A.6 Sensibilidade Gama do Detector Proporcionakgy

Normalmente, o detector proporcional destinadotacgéo das radiacdes beta tem
uma pequena sensibilidade para a radigcgae, em aplicagbes metrologicas, deve ser
considerada. Assim, a taxa contagem adicional deveobtida por meio da seguinte

relacéo,

No (1-£5) £y, (A.16)

T (1va)

By

A.7 Sensibilidade Beta do Detector Gama

A probabilidade de ocorréncia deste evento é nuiteco provavel, pois entre a
fonte e o detector gama, existe suficiente matakiabrvedor. Além disso, uma segunda
garantia para eliminacédo do fendmeno é obtido pEio o ajuste da energia do canal

gama, que permite excluir o “bremsstrahlung”ouaeéio de freamento.

A.8 Coincidéncias Acidentais

Devido a limitacdo do valor do tempo morto das adas de coincidéncia sempre
ocorrerdo coincidéncias fortuitas. Existem alguevgsessoes utilizadas para estimar a
taxa de ocorréncia deste tipo de evento. A mdigada é a proposta por Campion,

N, -27, N;;N'y

_ 0 (A.17)
° 1-7,(N; +N)

onde,

N° € ataxa de contagem de coincidéncia corrigida @atiacdo de fundo

T € o tempo de resolucao

€ a taxa de contagem observada no danal

N € ataxa de contagem observada no canal
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ANEXO B

EQUACAO DE COX-ISHAN

B.1 Algoritmo de Smith Baseado no Trabalho de Coxshan

B ' T - T, — T, - I, + N" T T,
N/;Ny [Olepl s e(pz p1)( . =0) _,02 eﬂz v e(ﬂ1 Pz)(r 5) + c (e/’1/1 _ePZ,)
PP, AT, (B.1)
N, (0™ - p,e”)(1+K,) m

N =

(o}

AN=e™ (B.2)
onde,

At € o intervalo de tempo decorrido entre a datenddicdo e a data de referéncia,

usualmente dado em dias.

A € a constante de decaimento caracteristica do naalideo definida pela

seguinte relacéo,

_h@

A (B.3)
T1/2
e T2, € a meia-vida do radionuclideo.
A At

fy= 1= (B.4)
fa € a correcdo para decaimento durante a contagem,
At. € ointervalo de tempo de contagem.

Ne =N, =27,N; N, (B.5)

onde,

Nc € a taxa de contagem no canal de coincidénciagg@arpara radiacao de fundo

P=1-7,N, (B.6)
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P,=1-7,N, (B.7)

Determinacao dg,

P = 1—?% —b, (B.8)
onde:
bs € a taxa de contagem devida a radiacdo de fundanadp.
Determinacao dg»

P, = k?ﬁ -b, (B.9)
onde:
b, € a taxa de contagem devida a radiacédo de fundarraly.
Determinacao da eficiéncia

— Ny
7N ) o

onde,
s € a eficiéncia de contagem no cghal

Comogg esta definida em fungdo de &l é necessario determirggpara se aplicar

o meétodo de extrapolacédo de eficiéncia. Pode-s#vexso problema por meio de um

processo iterativo ou calcular o valorsggor aproximacéao por meio de,

£, =—° B.11
5N (B.11)

4

. | (N%—er'N;,J,N'y)(Z —'rﬁN'ﬁ—‘r_yN'y) | |
©l2-7Ny -7,N 20N, - 2(7, N, + 7N )| [L- 7N - N

(B.12)

C

)—B

sendo, Ba taxa de contagem de radiacao de fundo.
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N’

, =—1_ Tny'y -B, (B.13)
e B, é a taxa de contagem de radia¢éo de fundo noganal
Determinacao da eficiéncia
— NV
r T N, (1_ r, Ny) (14
onde,
&y é a eficiéncia de contagem no canal
Correcéo para esquema de decaimento
K, = cl % (B.15)
€p
onde,
C constante que depende do esquema de decaimdmigeemetria dos detectores.

O valor de C, é o coeficiente angular da curvaxti@polacéo, quando se aplica o

método de extrapolacéo.
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ANEXO C

PRINCIPAIS TIPOS DE DETECTORES UTILIZADOS EM METROL OGIA DE
RADIONUCLIDEOS

C.1 Detectores a Gas
C.1.1 Detector Proporcional

O detector proporcional utilizado neste trabalhespo geometria® ou seja, uma
eficiéncia geométrica de 100%. Para emissoreseafaissores beta de alta energia
pode ser conseguida uma eficiéncia de contagemO@eo,lesta eficiéncia é funcéo

também da técnica de preparacdo de amostras.

C.1.2 Camara de lonizacgéo

As maiores aplicagfes dos sistemas com camarangdegdo sédo nos chamados
ativimetros que sao utilizados em hospitais e adide medicina nuclear nos quais
uma camara do tipo reentrante ou poc¢o é acoplaga sistema eletrdnico que efetua
diretamente a leitura em atividade. Neste sistama,eletrdbmetro é acoplado a um
circuito que permite fazer a selecdo do radionaoligor meio de uma chave ou

potencidometro.

Nos laboratérios nacionais estes sistemas saozagils como sistemas de
referéncia. A cdmara é acoplada a um eletrdbmetrm e€ron6metro para efetuar-se a
medicdo da carga ou corrente produzida por um padtara a verificacdo de sua
operacionalidade ou realizar testes de estabilidaiiza-se uma fonte de meia-vida

longa como d°'Cs e**Ra.

A atividade por unidade de massa de cada radialaack determinada pela relagéo
entre a corrente e o fator de calibragdo determimmda o radionuclideo em estudo

expressa pela equacéo C.1.

: I

A= = nf fy (C.1)
onde:
F fator de calibracdo dado em A/Bq
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m massa da solucdo padrdo em g (determinada payqrasdiferencial)

fn fator de normalizacdo que normaliza a respostisiema para uma data de referéncia
Ia Intensidade da corrente produzida pela amostra@aBbrada

Is Intensidade da corrente devido a radiacdo de fundo

A atividade por unidade de massa da solucao (Bg/qg)

Devido a sua alta estabilidade estes sistemas Si#zados pelos laboratorios
nacionais para armazenar resultados de padronzap@ienarias bem como o0s

resultados das comparacdes-chaves.

C.2 Detector a Semicondutor

Para a verificacdo de contaminantes que possanfemtena padronizacdo dos

radionuclideos sao utilizados detectores de georé@m alta eficiéncia.

C.3 Detectores Cintiladores

Cintiladores sdo materiais solidos liquidos ou gasajue produzem centelhas de
luz ou cintilagdo quando a radiag&o ionizante agercom eles. A quantidade de luz
produzida na cintilacdo € pequena e assim, negabsitlispositivos de captacéo da luz
e fornecimento de sinal amplificado denominados fd®multiplicadoras. Nas

fotomultiplicadores comerciais sdo comuns ganhasird# da ordem de 10

C.3.1 Cintiladores Organicos

Os compostos organicos cintiladores mais utilizaguioa a deteccéo de elétron séo o
antraceno, stibileno e terphenyl. Atualmente temomanportancia os cintiladores
liguidos e os plasticos nos quais um materiallaohdr € incorporado. Estes cintiladores
liquidos e plasticos podem ser feitos na formajddaee com volumes apropriados para

cada aplicacéo.
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C.3.2 Cintiladores Liquidos

a- Composicao

Um cintilador liquido consiste basicamente de umiastincia, dissolvida em um
solvente organico, que produz cintilacdo quanderagle com a radiacdo ionizante.
Outros componentes sao também adicionados comeensel secundario, cintilador
secundario, extractor, sulfactante, e extintor padaptar o cocktail cintilador as
aplicacdes usuais. A composicdo quimica de umtabakintilador deve permitir a
eficiente transferéncia de energia entre o solvente cintilador, possibilitar ainda a
coexisténcia de solucéo radioativa em meio aquaoso ¢ solvente organico. Estes
requisitos podem ser contraditorios o que dificalta projeto de um bom cintilador
liquido CL.

O solvente € o principal componente em um cintilaclga funcdo principal é
absorver a energia da particula carregada emittta nadionuclideo (BRODAet al,
2007) e propagar esta energia a molécula fluoresc@s solventes dos cintiladores
liquidos sdo moléculas organicas aromaticas. Odmene o tolueno foram bastante
usados, porém hoje, prefere-se trabalhar com cdogpqgsie apresentam menor toxidez
como xilenoe pseudocumeno.

O cintilador priméario apresenta concentracdo ehtee10 g [* do solvente. Ele é
usado para a conversdo da energia de excitacaookkgutla do solvente em luz. O

composto mais comum utilizado nesta aplicacédo &-aifeniloxazole (PPO).

O Cintilador secundério que pode apresentar coraxgi de 0,5 g't.do solvente é
usado como modificador do comprimento de onda, pdaptar 0 espectro de emisséo a
maxima sensibilidade do fotocatodo da fotomultgudicra. Para este propoésito o 1,4
bis-(2-(5-feniloxazole))-benzeno (POPOP) é utilzadNas fotomultiplicadoras mais
modernas os fotocatodos bi-alcalinos apresentamnuéixana sensibilidade na faixa de
380 a 390 nm que coincidem com o maximo de emids&ocintiladores primarios
(MALONDRA, 1995).

b- Transferéncia de Energia no Cintilador
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As particulas carregadas emitidas no meio cintil@amteragem com suas moléculas
ao longo de seu percurso. Como resultado desteagdi® as particulas carregadas
perdem energia cinética e algumas moléculas do mgerimentam transformacdes
tais como ionizacao, formacao de radicais livrex@tacdo ou ruptura em fragmentos

neutros ou ionizados.

As moléculas ionizadas e as excitadas, dependendoas concentracdes, originam
diferentes tipos de reacdes: decomposicéo, neasicdld, e formacao de radicais livres.
Ocorrerdao também outros fendbmenos, tais como caeficéncia, emissao de raios X de
baixa energia, migracao ou transferéncia de enedparadiativa. Deve ser observado
gue a maior parte da energia cinética das parsigile interage com o meio se degrada

sob a forma de energia térmica e somente uma pagaete produz fotons de luz.

Os processos que mais contribuem para a produciiia déo a excitagdo molecular
e a ionizagdo. A geragdo de ions se deve princgrdabm a duas causas distintas: ao
choque direto do elétron com outro elétron ligadon@lécula do cintilador, ou a
excitacdo de uma molécula mediante a transferédeiaenergia superior ao seu

potencial de ionizagéo.

c- Extingao

O termo extingdo (quenching) é usado para desckérars fendbmenos fisicos ou
quimicos que reduzem a producdo de luz no CL. Extinquimica é causada pela
adicdo de substancias que atuam quimicamente combaddar da producédo de
moléculas excitadas do solvente, levando ao auntanfwoducéo de calor ao invés de
luz. Os agentes de extingdo mais utilizados satranretano, tetracloreto de carbono e

cloroférmio estes ultimos com maior toxidez.

d- Composicédo dos Cintiladores Comerciais

7

A composicdo dos cintiladores comerciais € conadbersegredo comercial.
Contudo alguns fabricantes fornecem a composicadiandos elementos que o0s
compOe. A tabela C.1 ilustra estes valores. Dewabservar que existem variacdes em

um mesmo produto devido a pequenas variacdes ecosyaosicao. Devido a este tipo
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de caracteristica dos CL comerciais alguns laboogtgreferem desenvolver o seu

préprio cintilador.

Tabela C.1 - Composicao dos Cintiladores Comerciais

Elemento C H N O P S Na| d ZIA Peso
g/cnt Mol.

Ultima Gold 16,81 24,54/ 0,040| 1,52 | 0,11 0,02 0,020,98 | 0,5459 255,76
Ultima Gold XR | 18,11| 29,80| 0,035| 2,83 | 0,11| 0,03 0,080,99 | 0,5476 297,98
Ultima Gold AB | 18,67| 28,49| 0,010 2,53 | 0,01 0,00 0,000,98 | 0,5485 293,47
Ultima Gold LLT| 18,57| 28,43| 0,010 2,56 | 0,01| 0,00 0,000,98 | 0,5486 292,68
Insta-Gel Plus | 18,5830,93| 0,006/ 3,90 | 0,00/ 0,00 0,000,95| 0,5490 315,71
Hionic-Fluor 10,83/ 18,77(0,060| 1,97 | 0,18 0,04 0,040,95| 0,5449 188,87

C.3.3 Cintiladores de Nal(Tl)

Entre os cintiladores inorganicos o Nal ativado &fin— 0,2 % de Talio €, ha muito

tempo, o mais utilizado. A alta densidade do N&|Zgcni*e o alto Z do iodo confere

a este tipo de detector uma alta eficiéncia padataccdo da radiacdo gama. Cristais

selados de varias formas e tamanhos podem seriddguiomercialmente, acoplados a

refletores de luz e a fotomultiplicadoras. Uma dsensdes mais usuais deste tipo de

detector para medicao de radiacdo gama é 7,5 aianheetro por 7,5 cm de altura. Um

outro tipo usual é o que possui uma cavidade r@atet(poco) para medicdo de fontes

liquidas ou solidas com geometria proxima te 4

88




ANEXO D
TABELA DE RADIONUCLIDEOS

LABORATOIRE NATIONAL HENRI BECQUEREL

2007
Sicr Tip: 27,703 dias

Descendentesg)*V
Principais Emissdes
Raio x — (4 emissdes)

Energia (keV) Intensidade (%) Tipo  Origem

4,94 6,79 4 Sly
4,95 13,36 X Sly
5,44 2,69 kX Sy

Gama (1 emissao)

Energia (keV) Intensidade (%) Tipo  Origem

320,08 9,87 y >ty
Modo de Produgéo Impurezas possiveis
5°Cr(n y) 51y a2
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>*Mn T12312,3 dias

Descendentese)>‘Cr , (3) *>‘Fe

Principais Emissdes

Elétrons — 4 emissoes

Energia (keV) Intensidade (%) Tipo  Origem
5,3 63,3 Auger-K >*Cr

X — 4 emissoes

Energia (keV) Intensidade (%) Tipo  Origem

5,41 7.66 X% S4Cr

5,42 15,0 X ScCr
54

5,95 3,05,0 kX Cr

Gama (1 emissao)

Energia (keV) Intensidade (%) Tipo  Origem

834,84 99,9764 gama  “‘Cr

Modo de Produgéo Impurezas possiveis
Cr(d,n) **Mn 48/ °2Mn

SFe(n,p) *Mn >Icr>Fe,>Fe

*/(a,n) *Mn -
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>Fe T2 2,747 anos

Descendentese)>>Mn

Principais Emissdes

Elétrons — (2 emissdes)

Energia (keV) Intensidade (%) Tipo  Origem
5,7 60,1 Auger K *°Mn

X — (4 emissdes)

Energia (keV) Intensidade (%) Tipo  Origem

5,89 8,45 % 5Mn
5,9 16,57 WK Mn
6,51 3,40 K% >*Mn

Gama (1 emissao)

Energia (keV) Intensidade (%) Tipo  Origem

125,95 0,00000013 gama >°Mn

Modo de Produgéo Impurezas possiveis
>‘Fe(ny) *°Fe *Fe

*‘Fe(d,p) >°Fe *Co

>*Mn(p,n) >°Fe .
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%Ga T 3,2613 dias

Descendentese)

67Zn

Principais Emissdes

Elétrons — 20 emissoes

Energia (keV) Intensidade (%)

8,4
83,65
92,7

X — (5 emissodes)

Energia (keV) Intensidade (%)

8,62
8,64

9,61

60,3
28,4

3,55

17,0
33,0

7,09

Gama (10 emissdes)

Energia (keV) Intensidade (%)

91,27
93,31
184,58
208,95
300,22

393,53

3,07
37,8
20,9
2,37
16,8

4,66

Modo de Producéo

®7Zn(d, 2n) *'Ga

®Zn(p, n) *’'Ga

Tipo  Origem
Augerk  ®7zn

ec K 57n

ecL ®'Zn
Tipo  Origem
b ®Zn
o ®Zn
P 677
Tipo  Origem
y 6771
y 6771
y 6771
y 6771
y 6771
y 6771

Impurezas possiveis
6GGa

GGGa
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%Ga T 3,2613 dias

Zn(p, 2n) *'Ga
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123p T2 60,20 dias
Descendentesf() Te-124
Principais Emissdes

Beta — 21 emissoes

Energia maxima(keV) Energia média(keV) Intensidade (%)
210,8 58,5 8,80

610,7 193,9 51,3

865,2 291,8 3,97

946,6 324,2 2,11

1579 591,6 4,9

1655,9 625,5 2,63

2301,8 916 23,6

Gama (68 emissdes)

Energia (keV) Intensidade (%) Tipo  Origem

602,73 97,89 y 124Te
645,86 7,42 y 1247
709,31 1,37 y 1241e
713,78 2,28 y 1241e
722,78 10,80 y 1241e
790,73 0,74 y 1241e
968,20 1,88 y 124Te
1045,13 1,82 y 124Te
1325,51 1,55 y 124Te
1355,11 1,03 y 124Te
1243h T2 60,20 dias

Energia (keV) Intensidade (%) Tipo  Origem

94



1368,16 2,61 y 124Te

1436,56 1,20 y 124Te
1489,0 0,68 y 1241e
1690,98 47,6 y 1241e
2090,94 5,48 y 1241e
Modo de Producéo Impurezas possiveis
12335h(ny) **sb 1225
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13 T2 8,0233 dias
Em equilibrio com*3'™xe
Descendentesf{) **'Xe
Principais Emissdes

Elétron — 17 emissoes

Energia(keV) Intensidade(%) Tipo  Origem
45,62 3,53 ec K 3ixe
329,93 1,55 ec K 3xe

Beta — (6 emissdes)

Energia maxima(keV) Energia média(keV) Intensidade (%)
247,9 69,35 2,114

333,8 96,61 7,36

606,3 191,59 89,4

Raio x- ( 5 emissdes)

Energia(keV) Intensidade(%) Tipo  Origem
29,46 1,54 Xeec 13ixe
29,78 2,85 Xiec 13xe

Gama (19 emissdes)

Energia (keV) Intensidade (%) Tipo  Origem

80,19 2,607 y Blxe

284,31 6,06 y Blxe

364,49 81,2 y Blxe

636,99 7,26 y Blxe

722,91 1,796 y Blye

Modo de Producéo Impurezas possiveis
134 T2 8,0233 dias
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Produto de fiss&o 12trg 12imre,

Modo de Produgéo Impurezas possiveis
130-|-e(ny) 131-|-e 121rn-|-e’125m-|-e

127-|-e 129m-|-e
Bire@) Y Ty 25 minutos
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Yy T2 6,647 dias
Descendentesf{) *"'Hf
Principais Emissdes

Elétron — (19 emissdes)

Energia(keV) Intensidade(%) Tipo Origem
7.8 8,75 L auger s
47,60 5,07 K ec i
101,68 6,84 L ec i
110,35 1,71 M ec i

Beta — (4 emissdes)

Energia maxima(keV) Energia média(keV) Intensidade (%)
177 47,66 11,64

385,4 111,7 9,1

498,3 149,4 79,3

Raio x- ( 5 emissdes)

Energia(keV) Intensidade(%)  Tipo Origem
8,93 3,18 X HTHf
54,61 1,59 Xear2 YTHf
55,79 2,78 Xeat YIHf

Gama (6 emissdes)

Energia (keV) Intensidade (%)  Tipo Origem
112,95 6,20 y ozl

208,37 10,38 y ozl

Modo de Producéo Impurezas possiveis

Y%Lu (ny) 177Lu -

24Am T2 432,6 anos
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Descendentesa) *'"Hf
Principais Emissdes

Alfa (23 emissodes)

Energia(keV) Intensidade(%) Tipo
5388,26 1,66 a
5442,86 13,23 a
5485,54 84,45 a

Elétron — (67 emissdes)

Energia(keV) Intensidade(%) Tipo
9,8 36 Auger L
6,3 14,7 ecL
13,2 17,3 ecL
21,6 3,8 ecM
22,7 1,6 ecL
23,4 8,6 ecL
28,5 4,3 ecM
37,52 31,3 ecL
38,7 2,3 ecM
54,8 8,09 ecM

Raio x- (9 emissdes)

Energia(keV) Intensidade(%)  Tipo
11,89 0,848 X
13,85 13,03 X a
17,06 18,86 Xp
*Am T2 432,6 anos
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Origem
241Am
241Am

241Am

Origem
237Np
237Np
237Np
237Np
237Np
237Np
237Np
237Np
237Np

237Np

Origem
237Np
237Np

237N p



21,16 4,81 Xy »Np

Gama (178 emissoes)

Energia (keV) Intensidade (%)  Tipo Origem

26,34 2,40 y ZNp

59,54 35,78 y 2'Np

Modo de Produgéo Impurezas possiveis

241py @) 2'Am )

100



