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O método de medicdo conhecido como pico-soma foi implementado no
Laboratério Nacional de Metrologia das Radia¢gBes lonizantes para a padronizacéo
absoluta de solucdes radioativas de *®F. A padronizacéo absoluta usando um método
simples, facil e eficiente permitird a realizacdo de controle de qualidade nas rotinas de
aplicacéo do *®F nos Servicos de Medicina Nuclear no Brasil.

Além do '®F, outros radionuclideos emissores de pésitron (**Na, ®°Zn e ®®Ge) foram
também medidos neste trabalho. Para tal, foram montados dois tipos de arranjos
experimentais. Para validacdo do método foram usados o método de Anti-coincidéncia
4nCL-Nal(Tl) com cronometragem em tempo morto extendivel e o método de
coincidéncia 4nf—y. Os resultados encontrados mostram que tanto o '®F como os
outros radionuclideos podem ser padronizados pelo método pico-soma. Este método
apresenta-se como uma alternativa viavel, visto que fornece medicdes em tempo
inferior em comparacdo aos métodos convencionais de coincidéncia ou anti-
coincidéncia, apresentando resultados e incertezas compativeis com estes dois

métodos.

Vi



Abstract of Thesis presented to COPPE/UFRJ as a partial fulfilment of the
requirements for the degree of Doctor of Science (D.Sc.)

ABSOLUTE STANDARDIZATION OF POSITRON EMISSION RADIONUCLIDES
WITH GAMA SPECTROMETRY WITH THE SUM-PEAK METHOD

Estela Maria de Oliveira

March/2012

Advisors: Ricardo Tadeu Lopes
Akira lwahara

Departament: Nuclear Engineering

The method of measurement known as sum-peak was implemented in the
National Metrology Laboratory of lonizing Radiation for the absolute standardization of
'8F radioactive solution. The absolute standardization using a simple, fast and efficient
method will allow the realization of quality control in routine applications of '°F
radiopharmaceutical in huclear medicine services in Brazil. The procedure employed to
standardize '®F is presented. Measurements were also carried out using the same
primary peak-sum counting system to measure other positron emitter radionuclides
such as #Na, ®°Zn e ®Ge, by means of two kinds of experimental setup. The validation
and implementation was verified by comparing the activity concentration obtained in
this method with those measured by a 4n(CL)-Nal(Tl) anti-coincidence using an
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The results confirm that both the *®F and other positron emitter radionuclides can be
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Capitulo 1

INTRODUCAO

A medicina nuclear utiliza substancias radioativas para diagnosticar e tratar
doencas. Essa especialidade médica, capaz de fornecer informacg@es fisioldgicas e
metabdlicas sobre o corpo humano, se tornou uma ferramenta fundamental para a
deteccdo precoce de muitas desordens, inclusive varios tipos de cancer.

A Tomografia por Emisséo de Pésitrons (PET- Positron Emission Tomography) é
uma das mais importantes técnicas de imagem existente atualmente e esta em
continua expansao. A tomografia por emissdo de poésitron produz imagens do
organismo pela detecgdo da radiagcdo emitida por substancias radioativas, que sao
injetadas no corpo do paciente, sendo estas normalmente marcadas com um atomo
radioativo, como carbono-11, fldor-18, oxigénio-15, ou nitrogénio-13, que tém um
tempo de decaimento curto (meia-vida baixa). Estas substéncias sdo chamadas de
radiofarmacos. O radiofarmaco mais usado neste tipo de exame é o '®Flior-
desoxiglicose (**FDG).

Com o crescente uso da tomografia PET, cresce também a demanda por solu¢cbes
de referéncia para calibracdo dos calibradores de radionuclideos. O ?Na e o ®Ge séo
os padrfes mais usados, pois s&o também emissores de positrons, assim como o *°F.

Atualmente o *®F é produzido no ambito da CNEN, pelo IPEN em S&o Paulo, IEN
no Rio de Janeiro, CRCN-NE em Recife e CDTN em Belo Horizonte.

E atribuicdo do Laboratério Nacional de Metrologia das Radiacbes lonizantes a
conservacao e a disseminacéo dos padrfes radioativos em territorio Nacional.

O objetivo principal deste trabalho é a padronizacéo do *®F para disponibilizacéo
deste como solucéo de referéncia.

Na metrologia de radionuclideos existe a necessidade de padronizacdo de outros
emissores de pdsitrons que possuam meia-vida mais longa para calibracdo dos

calibradores de radionuclideos dos servicos de medicina nuclear. Os emissores de

1



INTRODUCAO

positrons selecionados para serem medidos neste trabalho, além do *°F, foram: #Na,
®7Zn e ®¥(Ge+Ga).

Devido & meia-vida curta do '®F (1,8288 + 0,0003) h [1], a metodologia
selecionada para sua padronizacdo devera ser otimizada, para que se consiga ter
Atividade suficiente até o término da padronizagdo. Para esta padronizacdo foi
escolhido o0 método pico-soma usando um detector de Nal(Tl) po¢o, coberto com um
detector de Nal(Tl) 3"X3”, formando uma geometria aproximadamente 4x, pois este
método além de ser um método Absoluto, apresenta-se como um método simples e
pratico, com incertezas associadas compativeis com outros métodos absolutos de
medicdo. O uso do detector tipo poco possibilita aumentar consideravelmente a
eficiéncia total de deteccdo em relacdo ao sistema com o cristal de Nal(Tl) de face
plana, por outro lado, com a medi¢do da fonte no interior do poco, a faixa de medigéo
fica restrita a valores baixos de Atividade [2].

O %®Ge em equilibrio com °®Ga (nicleo-filho) se apresenta como uma solugéo
potencial para substituicdo do *®F na calibracdo dos calibradores de radionuclideos,
pois possui meia-vida relativamente longa (270,95 + 0,16) d [1] e apesar dos diversos
gamas apresentados no esquema de decaimento do ®*Ga, s6 h4 um que acompanha o
decaimento B* e este é de baixa intensidade, causando pouca interferéncia na
medicdo. Para a padronizacdo do °®(Ge+Ga) foi usado o mesmo arranjo experimental
do '°F.

O #Na também se apresenta como um padrdo muito utilizado para calibracdo de
calibradores de radionuclideos, substituindo o *®F, pois possui meia-vida longa (2,6029
+ 0,0008) a [1]. Porém, possui um gama de 1274 keV bem intenso, que acompanha o
B* interferindo mais nas medicées do que o do ®Ge. Conseqiientemente, ha um
interesse maior no uso do *®Ge como padrédo para substituir o **F do que o *Na.

A padronizac&o do *Na teve como principal finalidade provar que o valor do fator

de coincidéncia para os raios de aniquilacdo (W) em geometria aproximadamente 4x €



INTRODUCAO

aproximadamente 1, podendo o método pico-soma ser aplicado para emissores B°
puros, como um método absoluto e portanto sem necessidade do uso de padrdes.

O interesse na padronizacdo do °°Zn (Ty,= 244,01+0,09) d é devido a este
radionuclideo ser muito utilizado como fonte de calibracdo de espectrébmetros X e
v. Geralmente as padronizacdes de solucdes de °°Zn séo feitas usando o método de
coincidéncia 4nf—y [3], mas alguns autores tém relatado a dificuldade em realizar tais
padronizacées [4-7].

Devido & baixa intensidade do fotopico de 511 keV oriundo da aniquilacéo, o *zn
ndo pode ser padronizado utilizando o mesmo arranjo experimental citado para o *°F,
®%(Ge+Ga) e Na. O Método pico-soma neste radionuclideo foi realizado usando
detector de HPGe planar, mostrando que este método constitui-se numa alternativa

simples de padronizagéo do ®°Zn.

Este trabalho foi dividido nas seguintes etapas:

12: padronizac&o da solucéo de *Na e determinacao do fator de coincidéncia para
os raios de aniquilagédo (W) no detector Nal(Tl) Poco.

22: calculo do fator de coincidéncia para os raios de aniquilagéo (W) para o arranjo
experimental composto do detector de Nal(Tl) 5”’x5” po¢o coberto com outro detector
de Nal(TI) 3"°x3”, formando a geometria aproximadamente 4r.

32: medicdo de '°F neste arranjo experimental usando o método pico-soma e
comparagdo com os métodos de coincidéncia e anti-coincidéncia.

42: medicéo do *®Ge usando o mesmo arranjo experimental que para o *°F, com o
método pico-soma e comparacao com 0s métodos de coincidéncia e anti-coincidéncia.

52: medicdo de ®*Zn no detector planar de HPGe, com o método pico-soma e
comparacdo com valor obtido pela cAmara de ionizacdo, a qual teve seu fator de
calibracéo para o ®Zn determinado na comparacéo-chave BIPM.RI (ll) - K2.Zn-65 de

2002.



INTRODUCAO

11 REVISAO BIBLIOGRAFICA
1.1.1 Método pico-soma

O método pico-soma apresenta-se como uma alternativa simples para a
padronizagcdo de radionuclideos que possuam duas ou mais radiacbes
eletromagnéticas. Essas duas radiacbes podem ser dois raios gama em coincidéncia,
como é o exemplo do ®°Co e emissores B*, ou raio X seguido de um raio gama, como
®Zn ou **Cr [8].

BRINKMAN e colaboradores [9] em 1963 deduziram a fomula geral usada no
método pico-soma. Dessa forma, mostraram que a atividade de um isétopo que emita
dois raios gama em coincidéncia pode ser determinada por espectrometria gama,
sendo calculada por uma relagédo entre as areas dos dois fotopicos, a area do pico-
soma e a extrapolacdo da contagem total do espectro para zero de energia (0 keV).
Neste trabalho é mostrado que a mesma expressdo pode ser usada para a
determinacdo da atividade absoluta de emissores B* puros e emissores B*-y, mas
apenas quando a geometria € aproximadamente 4n. O trabalho foi desenvolvido
levando em conta que o detector usado no arranjo experimental era um cristal de
iodeto de sédio do tipo poco.

No mesmo ano, 1963, BRINKMAN e ATEN [10] publicaram um trabalho relatando
a calibracdo de emissores B* em um arranjo experimental de geometria
aproximadamente 4r (cristal de iodeto de sodio tipo poco). Neste trabalho € definido W
(fator de coincidéncia para os raios de aniquilacdo) e calculado seu valor com uma
fonte de *°Co calibrada. O valor de W é calculado com a fonte posicionada no fundo do
poco, e no centro do poco. O valor no fundo do pogco € W= 0,981 + 0,009 e no centro
do poco W= 0,428 + 0,037.

HUTCHINSON et al. [11], trabalharam com o método pico-soma usando dois

cristais de iodeto de sédio do tipo poco, formando uma geometria 4.



INTRODUCAO

BRINKMAN et al., em 1977 [12] voltaram a publicar um artigo aplicando o método
pico-soma, porém o radionuclideo estudado foi o **°l. Foram realizadas medi¢cdes com
uma fonte sélida puntiforme dentro de um frasco de vidro posicionado no fundo do
poco e uma solugcéo de 5 ml em um frasco de vidro posicionado no fundo do poco. A
concluséo foi que o método pico-soma também pode ser usado para solu¢des e ndo
somente para fontes puntiformes. Uma correcéo foi feita para a impureza encontrada
de *°I.

Véarios autores apresentaram trabalhos fazendo uso do método pico-soma, tais
como:

- DIAS e KOSKINAS em 1995 [13], na determinacdo da atividade do I,
descrevendo a correcéo aplicada para somas acidentais;

- WANG et al. em 2001 [14], para determinar atividade do **°| usando um detector
de HPGe do tipo poco;

- KIM et al. em 2003 [15], para calibracéo absoluta de ®°Co usando um HPGe;

- CAPOGNI et al. em 2006 [16], na determinacdo da atividade absoluta de **I
usando dois detectores diferentes de iodeto de sddio, descrevendo corre¢cbes para
somas randémicas e empilhamento de pulsos;

- DA SILVA et al. em 2006 [17], na determinacéo da atividade do **°| usando dois
detectores de iodeto de sodio diferentes, e comparando com um HPGe;

- ALMEIDA et al. em 2007 [8] para determinac&o da atividade do >*Cr usando um
detector planar de germanio;

- VIDMAR et al. em 2009 [18], na padronizacdo de fontes extensas de *°Co;

- NOVKOVIC et al. em 2011 [19], na determinacéo da atividade de ***Ba usando

dois detectores de HPGe.
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1.1.2 Padronizacdo de *Na

NAHLE et al. em 2008 [20] publicaram um trabalho em que a atividade de uma
solugédo de *’Na foi determinada pelo método 4np—y e o valor foi comparado com
valores encontrados na camara de ionizacdo e no método CIEMAT/NIST (cintilacdo
em meio liquido).

DIAS et al. em 2010 [21] usaram simulacdo por Monte Carlo para prever o
comportamento das curvas de extrapolagdo obtidas na padronizacdo de
radionuclideos pelo método 4nf—y.

IWAHARA et al. em 2010 [22] apresentaram um trabalho em que o **Na é

padronizado pelo método 4nf—y e pelo método pico-soma.

1.1.3 Padronizacéo de *°F

ZIMMERMAN et al. em 2001 [23] realizaram experimentos com uma solucdo de
8F em trés geometrias diferentes (ampola, seringa de 12 ml e frasco hospitalar), em
calibradores de dose do tipo CRC-12 e CRC-35R. A solucéo foi produzida no NIH e
padronizada no NIST usando o método 4nf cintilacdo liquida.

ROTETA e colaboradores em 2006 [24] padronizaram uma solucdo de °F pelo
método de coincidéncia 4nf3—y e cintilacdo em meio liquido.

SCHRADER et al. em 2007 [25] descreveram a padronizacédo de solucdes de ‘°F
usando contagem em coincidéncia 4nf—y e cintilagdo em meio liquido com o Método
CIEMAT/NIST.

YAMADA et al. em 2008 [26] realizaram a padronizacéo de uma solucéo de *°F
aplicando a técnica de contagem integral 4n(B+y). Nesta técnica o detector beta é
composto de dois cintiladores plasticos finos, “sanduichando” a fonte.

CESSNA et al. em 2008 [27] estudaram a calibragdo de ativimetros usando uma
solucéo '®F em geometria de seringa de 3 ml. O propésito do trabalho era avaliar a

calibracdo destes equipamentos usando a solu¢cdo na mesma geometria que a usada
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para injetar o radiofarmaco no paciente. A atividade da solucdo original foi
determinada pelo método CIEMAT/NIST.

BACCARELLI e colaboradores em 2008 [28] descreveram o procedimento
desenvolvido para a padronizacdo de uma solucdo de '®F aplicando o método de
coincidéncia com detector cintilador plastico em geometria 4r chamado 4n(PS)p—y.

NEDJADI et al. em 2010 [29] padronizaram uma solucdo de *F com sistema de
coincidéncia 4nB-4my, no qual o detector beta € um cintilador plastico posicionado no

fundo de um detector de Nal(Tl) tipo poco.

1.1.4 Padronizacdo de ®(Ge+Ga)

GRIGORESCU et al., em 2004 [30] padronizaram uma solucdo de ®(Ge+Ga)
usando o método 4np—y e chamaram a atencéo para a perda por volatilizacdo do ®Ge
na etapa de preparacdo das fontes solidas. De acordo com os autores deve-se ter
cuidado ao preparar as fontes sélidas para evitar ou para considerar a perda por
volatilizacéo.

ZIMMERMAN et al. em 2008 [31] padronizaram uma solucdo de ®(Ge+Ga)
usando trés métodos diferentes de cintilagdo em meio liquido, para assim evitar a
perda por volatilizagdo no processo de secagem da fonte citada por GRIGORESCU et
al. [30] . Os métodos usados foram: anti-coincidéncia 4nf3—y, TDCR e CIEMAT/NIST.

ZIMMERMAN e CESSNA em 2010 [32] desenvolveram uma metodologia para
usar fontes de ®(Ge+Ga) como padrdes substitutos do F na calibracdo dos
ativimetros. Os padrdes de °F e *®(Ge+Ga) foram feitos em seringa tendo como base

resina de epoxi.

1.1.5 Padronizacéo de ®*°Zn
Em 1998, GUNTHER [33] determinou a atividade de uma solugdo de °Zn

utilizando o método de cintilacdo em meio liquido CIEMAT/NIST, onde o valor foi



INTRODUCAO

comparado com o resultado de uma camara de ionizacdo cujo fator estava rastreado
ao SIR — Sistema Internacional de Referéncia.

SAHAGIA et al., em 2004 [04] padronizaram uma solucdo de ®°Zn utilizando o
método de contagem em coincidéncia revisando aspectos tedricos, tais como:
equacles de coincidéncia, equacdes de eficiéncia e condi¢cbes de linearidade.

Em 2002 o BIPM organizou uma comparacdo-chave para o °°Zn, e trés autores
lancaram em anos seguintes seus resultados. Sdo eles:

- KARMALITSYN et al. em 2004 [05] apresentaram seus valores de atividade em
dois métodos: coincidéncia 4tPC-y com extrapolacdo da eficiéncia e coincidéncia KX-y
usando dois cristais de Nal(Tl) de diferentes espessuras.

- IWAHARA et al. em 2005 [06] publicaram seu valor obtido na comparagéo-
chave, utilizando o método de contagem em coincidéncia 4rtPC-y.

— HAVELKA et al. em 2006 [07] relataram o valor obtido para o ®*Zn usando
também o método em coincidéncia 4nPC-y.

Em 2006, BE [3] apresentou o resultado do “International EUROMET exercise
Action 721", o qual foi projetado para estudar e medir as intensidades das emissfes
gama do °°Zn, com o objetivo de melhorar a exatiddo dos dados do esquema de
decaimento deste radionuclideo.

No mesmo ano, 2006, KOSSERT et al. [34] também publicaram seus resultados
referentes ao “International EUROMET exercise Action 721”. Além da padronizagéo
do %Zn pelo método de coincidéncia 4np—y, e por cintilacdo em meio liquido, foram
determinadas as probabilidades de emisséo para 1115 keV, 511 keV, 344 keV e 770

keV.



Capitulo 2

FUNDAMENTOS TEORICOS

2.1 O DECAIMENTO B*

E um tipo de decaimento beta onde um nicleo com deficiéncia de néutrons pode
chegar ao equilibrio de sua razdo nimero de néutrons por niumero atbmico por meio
do decaimento por emissdo de poésitrons. No decaimento B*, um préton é convertido
em néutron, liberando um poésitron e um neutrino, de acordo com a Equagéo 2.1.

Tpointie+v (2.1)

No decaimento por emissdo de pésitrons 0 numero atdémico (Z) reduz de uma
unidade, e o nimero de massa (A) nao se altera.

A emissdo B é sempre acompanhada por radiacdo de aniquilacdo. Os pdsitrons
sofrem interacdo com elétrons negativos (muito abundantes) produzindo dois fotons
gama de 511 keV emitidos diametralmente opostos [35]. Os fotons resultantes da
aniquilacdo do positron possuem uma correlagdo angular entre si resultante da
conservagcdo do momento linear. Se a aniquilacdo se efetuasse com o pésitron e
elétron em repouso, os dois fétons seriam emitidos com um angulo relativo entre si de
180°. Na emissdo do pésitron pode ocorrer a emissao de um ou mais fétons gama,

pois o atomo filho pode ser gerado no estado fundamental ou excitado.

2.2  METODOS DE MEDICAO DA ATIVIDADE DE RADIONUCLIDEOS

Para determinacao da atividade dos radionuclideos, os métodos de medicdo sdo
classificados em dois tipos: métodos diretos ou absolutos e métodos indiretos ou
relativos.

Os métodos absolutos sdo também chamados de métodos diretos, pois a
atividade é determinada sem o emprego de um padrdo. A determinacdo da atividade

da fonte é feita por meio de contagens observadas. Os padrées obtidos por esses
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métodos sdo chamados de padrbes absolutos ou primarios. Para a padronizacéo
absoluta de uma fonte radioativa, os métodos mais utilizados séo:

- contagem em coincidéncia pico-soma

- coincidéncia 4np—y

- anti-coincidéncia

- contagem 4r

- contagem em angulo sélido definido

Dentre os métodos absolutos citados acima o mais utilizado é o de coincidéncia
4nB—y, pois este permite a obtencdo de resultados altamente precisos e é aplicavel a
todos os radionuclideos que decaem pela emissdo de duas ou mais radiagcbes em
coincidéncia.

Os métodos relativos sdo também chamados de indiretos, devido a necessidade
de fontes de referéncia para comparacéo (padrdes) e de se conhecer a eficiéncia dos
detectores. Para determinacdo das eficiéncias dos detectores sdo usados padrdes
radioativos rastreados aos sistemas absolutos de medicédo [36]. Os métodos relativos
mais utilizados séo:

- espectrometria gama com detector de germanio

- espectrometria gama com detector de Nal(TI)

- cAmara de ionizagéo tipo poco

- detector proporcional 2n

- espectrometria alfa com detector de barreira de superficie

Os métodos relativos mais utilizados sdo os que utilizam detectores de Nal(Tl) e
germanio puro (GMX), por serem métodos rapidos, versateis em relagdo a geometria
da amostra e por apresentarem exatiddo satisfatoria. Apesar do detector Nal(TIl) ser
eficiente e sensivel para amostras de baixa atividade, se houver a necessidade de
identificacdo do radionuclideo, o detector mais indicado é o de germanio, devido a sua

6tima resolucéo.

10
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2.2.1 O Método Pico-soma

O método pico-soma é uma técnica de medi¢do absoluta que usa contagem em
coincidéncia na espectrometria gama. A contagem em coincidéncia € um método
absoluto composto por dois detectores que registram as radiagbes B—y; y—y € X-y que
forem coincidentes, usando a coincidéncia ou anti-coincidéncia entre os sinais dos
detectores. O método pico-soma é baseado no mesmo principio da contagem em
coincidéncia, porém usando apenas um detector de radiagdo gama, ou em alguns
casos, dois detectores gama, quando for necesséria a geometria de contagem 4.

Para que possa ser aplicado o método pico-soma, o radionuclideo a ser medido
devera emitir ao menos dois fétons simultdneos. Esse método foi proposto inicialmente
por Brinkman e colaboradores [9], gue neste seu primeiro trabalho com o método pico-
soma, afirma que a Atividade de um is6topo que emita dois raios gama em
coincidéncia pode ser obtida a partir das areas sob os dois fotopicos, a area do pico-
soma e uma extrapolacdo da contagem para energia zero. Este método tem sido
aplicado usando-se um cristal de Nal(TI) tipo poc¢o planar, ou dois cristais dispostos de
maneira a formar uma geometria de aproximadamente 4.

Considerando um radionuclideo que emita um féton y; em coincidéncia com um

féton y,, as &reas sob os fotopicos correspondentes ao y; e y, € ao pico-soma y; + v,

sdo dadas por:

A =Neg.(l-t,) (2.2)
A, =Ne,(1-t,) (2.3)
A,=Ne.e, (2.4)
Em que: AjeA, areas sob os fotopicos de um is6topo que emita dois raios

gama em coincidéncia
A area sob o pico-soma
N Atividade Absoluta da fonte
g ee, eficiéncia do fotopico para y; e y»

11
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ttet, eficiéncias totais de deteccao paray; e y»

Combinando as equacdes (2.2), (2.3) e (2.4), obtemos:

A.A =Neg.(1-t,)Ne,.1-t,) (2.5)
A.A =Ne.e,N1-t,)1-t,) (2.6)
AR Na—t)a-t 2.7

A L-t,)1-t) 2.7

O produto (1 - t;) (1 - t;) representa a probabilidade de ndo deteccéo de y; e v,
entdo, a probabilidade de detecgéo sera [1-(1 - t;) (1 - t,)].

A area total sob todo o espectro (T) sera:

T= N{l_[(l_tl)(l_tz)]} (2.8)
T=N1-@1-t, -t +tt,)] (2.9)
T=N[l-1+t, +t, —tt,)] (2.10)

T =N(t, +t,—tt,) (2.11)

Das equacgdes 2.7 e 2.11, obtemos:

Al _ N1-t, —t, +tt,) (2.12)
A,
A1A1A2 =N [1_(t1 +h =G )] (2.13)
2
ALA _ N(l—lj (2.14)
A N
AA N(N —Tj (2.15)
A, N
AR _N_T (2.16)
AR 1N (2.17)

12
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A equacéo 2.17 constitui a equacdo geral do método pico-soma e é usada para
determinar a atividade absoluta de radionuclideos que possuam pelo menos dois
gamas em coincidéncia em seu esquema de decaimento. Esta mesma equacéo pode
ser usada para a padronizacédo de emissores B puros ou B*-y, desde que a geometria
de medicao seja aproximadamente 4 x.

No caso dos emissores B* puros, o pico-soma nio ocorrerd se o angulo sdlido do
cristal de Nal ou germanio for menor que 2x, entdo o método ndo pode ser aplicado.
Para esse tipo de emissor (B* puro) o método é possivel somente com a fonte
posicionada dentro de um cristal do tipo pogo, pois sendo assim o angulo sélido nao
difere muito da geometria 4n. Esta restricdo € devida a correlagdo angular entre os
raios de aniquilacdo ser extremamente forte, ou seja, como os dois fétons gama de
511 keV resultantes da aniquilagdo sdo diametralmente opostos, somente uma parte
dos fétons serd detectada, ndo sendo detectado o féton coincidente. Desta forma, néo
ocorre a soma.

Para o caso dos emissores B* puros, as equacfes ficam entdo definidas da

seguinte forma [9]:
A =A, =Ne (1-Wt)) (2.18)
A, = Ne;W (2.19)

Como se trata do mesmo gama, 511 keV, t;=t,, entdo, pela equagéo 2.11,

T = N(2t, -Wt/) (2.20)
2
N
(iﬂ) =— (2.21)
A, W
Em que: A;=A, areasob o pico de aniquilacédo (511 keV)
A area do fotopico devido a contagem de dois raios de

aniquilagéo em coincidéncia (pico-soma = 1022 keV)

T taxa de contagem total — area sob todo o espectro

13
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W € um fator de coincidéncia (fator de correlacdo) que leva em
conta a influéncia da geometria na taxa de contagem em
coincidéncia. Indica a razdo da probabilidade do segundo raio
de aniquilagcéo ser detectado se o primeiro também for.

A consideracdo a ser feita em relacdo a W é que o valor deste deve ser 0 mesmo
em outras somas-coincidéncia que existam ao longo do espectro [9].

N&ao é possivel determinar W diretamente do espectro, usando somente o pico de
coincidéncia. Somente no caso de W ser conhecido é que se pode determinar N.
Entretanto existe um modo de determinar o valor de W das medi¢cdes de um
radionuclideo. Basta ser um radionuclideo que emita radiagdo de aniquilacdo e
também radiacdo y. Um exemplo é o #Na, que possui em seu esquema de
decaimento os raios de aniquilacdo e um gama em torno de 1274 keV.

Se uma fonte de #Na for posicionada no fundo de um detector do tipo poco, trés
somas serao visualizadas no espectro e terdo as seguintes equacdes associadas:

1) soma do 511 keV com o 1274 keV, formando o 1785 keV

(A511A1274 +T)=N (2.22)

1
785

2) soma do 1022 keV com 0 1274 keV formando o0 2296 keV.

(% +T)=N, (2.23)

3) soma dos dois fotons de 511 keV, formando o pico de 1022 keV

2
(ﬂn)w =N, (2.24)

022
Como a atividade tem que ser a mesma para as trés equacdes acima, pode-se

obter o valor de W de duas maneiras: pelo valor de N; e pelo valor de Ns.
N, =N, =N, (2.25)

Logo,

14
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W= N, (5 Ty o N (S Ty (2.26)

022 022

2.2.2 O Método de Coincidéncia 4np—y

Apesar da técnica de coincidéncia datar de 1910, somente em 1924 é que ela foi
aplicada na determinacdo da atividade absoluta. A padronizacdo por este método
baseia-se no uso de dois detectores, um para cada tipo de radiacdo emitida, e um
mobdulo para detecgdo dos eventos coincidentes, detectados ao mesmo tempo nesses
dois detectores [36, 37].

Supondo-se um radionuclideo com um esquema de decaimento simples que
ocorre pela emissao de uma particula B seguida de radiacdo gama, as taxas de

contagem registradas no canal 3, Ng, do canal gama, N, e do canal de coincidéncia N,

serdo funces das eficiéncias de deteccdo g3 &, € &, respectivamente. Sendo as
eficiéncias ¢ e ¢,independentes, ec € igual ao produto &g, [37].

Se a atividade por unidade de massa da fonte for Ny, entéo:

N, =¢,N, (2.27)
N, =& N, (2.28)
Ne =¢,6,N, (2.29)

Multiplicando-se Ng por N, e dividindo por N¢, tem-se:

NﬂNy _ (Nogﬁ)(Nogz)

(2.30)
N¢ No&se,

N, =—2—" (2.31)

Verifica-se entdo que se pode conhecer a atividade por unidade de massa, N,
sem introduzir as eficiéncias dos detectores beta e gama, para as energias
consideradas. Porém esta equacdo (2.31) s6 pode ser aplicada a radionuclideos que

possuam esquema de decaimento simples, como o *°Co.

15
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As correces principais sédo para a radiacao de fundo, a perda de contagem devido
ao tempo morto em cada um dos canais e para as coincidéncias acidentais devido a
tempo de resolucéo finito no canal de coincidéncia [38].

A maioria dos radionuclideos beta emissores possuem um esquema de
decaimento mais complexo, envolvendo emisséo imediata de raios gama, elétrons de
conversdao, raios X e elétrons Auger. Como o detector beta é muito sensivel a essas
radiacdes, as equacdes de coincidéncia devem ser modificadas.

Aplicando o método de extrapolacéo linear da eficiéncia, determina-se a taxa de
decaimento de um radionuclideo com esquema de decaimento complexo, sem o
conhecimento prévio dos seus parametros e das eficiéncias de detecc¢édo, sendo No
obtido pela extrapolacéo da eficiéncia para o valor 1 [37, 38].

Sendo o o0 coeficiente de converséo interna total, e.c € &g, as eficiéncias do

detector beta, respectivamente para elétrons de conversdo interna e para radiagdo

gama, entdo, a equacdo (2.31) pode ser reescrita como:

A EytEp
N,=N, {gﬁ +(1—gﬁ)£T7 (2.32)
N, &,

=% 2.33

" 1l+«a (2.33)

£y &

N. =N, | L= +(l-¢,)¢ 2.34
c 0|:l+0[ ( ﬂ) c} ( )

Num contador proporcional 4nf de alta eficiéncia, o termo (1-gp) tende a zero

quando &g tende a 1 [38]. Entao:

N E,E
VI o/ | (2.35)
N, 1+a ){ Nye,
NC
N_:gﬂ (236)

16
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Combinando as equacbes (2.32), (2.33) e (2.34), chega-se a equacdo de
coincidéncia generalizada, em que K, é a constante da correcdo para o esquema de

decaimento.

(2.37)

2.2.3 O Método de Anti-coincidéncia

O método de anti-coincidéncia surgiu como uma alternativa ao método de
coincidéncia 4np—y, o qual € um método muito bem estabelecido. O método de
coincidéncia 4np—y apresenta certas limita¢des, tais como: dificuldades na correcao de
tempo morto no uso de altas taxas de contagem e ser contra indicado para o uso com
emissores que decaem pela emissao de estados meta-estaveis ou isomeéricos [38].

Para se eliminar os problemas relacionados a correcdo de tempo morto, tempo de
resolucdo e para trabalhar com estados nucleares meta-estaveis, utiliza-se a
cronometragem em tempo vivo associado a contagem em anti-coincidéncia.

Na contagem em anti-coincidéncia sao contados 0s raios gamas que ndo estao
associados as emissdes do tipo beta. A taxa de contagem no canal de coincidéncia é
obtida por subtracdo da contagem gama total da taxa de contagem néo
correlacionada. Nos radionuclideos com decaimento beta-gama pronto (<10 s),
somente serdo aceitos como eventos em anti-coincidéncia os sinais oriundos de
eventos gama que sejam detectados antes ou depois dos sinais beta num intervalo de
tempo maior que 10™% s. A contagem em coincidéncia é reservada para radionuclideos
gue decaem prontamente, pois a meia-vida do estado excitado € menor que o tempo
de resolucao do circuito de coincidéncia.

No sistema de anti-coincidéncia, as contagens nos canais gama, beta e anti-

coincidéncia, respectivamente N,, Ns e Nanc , S80 representadas pelas equacoes: [38]

17
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N, =N, Za{gﬁ, +(1—gﬁ,){w°e—+g/”] } (2.38)

1+

&,

N, =N, > a, (2.39)

— 1+,

N, =N, Zar[(l-gﬂr)[iﬂ (2.40)

: 1+a,

Em que: N, € a atividade da fonte; N,, Ns e N4, S80 as taxas de contagem nos canais
Y, B e anti-coincidéncia, corrigidas para radiagdo de fundo, decaimento e perdas por

tempo morto; ¢ € & sdo as eficiéncias dos detectores f e y para o ramo r do
decaimento B; a, é a intensidade § do ramo r; & € o coeficiente de converséo interna
dos raios y associado ao ramo B; ag,r € a eficiéncia do detector beta para elétrons de
converséo associada com o ramo f3; e gp,r € a eficiéncia do detector beta aos raios y

associada com o ramo f3;.

Como: Nae =N, =N, (2.41)

Entéo: N, =Ag,e, (2.42)
N, N

e: N, = ﬂN A (2.43)

No Laboratério Nacional de Metrologia das Radia¢des lonizantes o método de anti-
coincidéncia foi implementado por DA SILVA, em 2006 [38], e as medi¢Bes tém sido
realizadas usando a cintilacdo em meio liquido no canal beta e detector de Nal(TIl) no
canal gama. Em ambos os canais beta e gama séo usados os médulos MTR2 [38]. Os

mddulos MTR2 permitem operar com valores de tempo morto de 25 a 200 ps.
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2.3 INCERTEZA

A incerteza de medicdo expressa o grau de confiabilidade de um resultado, visto
que pode ser definida como uma faixa onde se supde estar o valor verdadeiro, com
um determinado nivel de probabilidade. Experimentalmente pode ter origem em
diversas fontes, tais como, amostragem, condi¢cdes ambientais, determinacdo de
massa e volume, valores de referéncia, etc. Cada fonte de incerteza deve ser tratada
separadamente e elas s&o agrupadas em duas categorias, Tipo A e Tipo B,
dependendo da maneira como seu valor numérico foi obtido [39].

A incerteza do tipo A é estimada a partir de uma série de observacgdes repetidas,
baseando-se na distribuicdo estatistica dos resultados. Os estimadores das incertezas
tipo A séo definidos pelo desvio padrdao experimental e pelo desvio padrdo

experimental da média.

(2.44)

S(x) = 1 (2.45)

A incerteza do tipo B é obtida por julgamento cientifico ou por meio de
informacdes sob a variagdo dos parametros de medicéo.

A incerteza padrdo combinada (U.) caracteriza a dispersdo dos valores medidos.
Para calcula-la, utiliza-se a regra de combinacdo de variancias partindo-se das
incertezas padrdes de combinacdo de cada componente do tipo A e do tipo B. A
incerteza padrdo combinada é muito usada para expressar a incerteza de um
resultado de medi¢cdo, mas muitas vezes é necessario definir um intervalo no qual o
valor verdadeiro se situa. Esse intervalo é chamado de intervalo de confianga e a

incerteza, de incerteza expandida (U), a qual é calculada multiplicando-se a incerteza

padrdo combinada por um fator de abrangéncia k.
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()= Z(%j (5) .40

U =+ku,(y) (2.47)
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Capitulo 3

METODOLOGIA

O objetivo deste trabalho é padronizar alguns radionuclideos emissores de
positrons pelo método pico-soma, tendo como alvo principal a padronizacdo do *°F.
Para alcancar esta meta o trabalho foi praticamente dividido em duas etapas:

- medicao de #Na e *®F no iodeto de Nal(TI) tipo pogo 5"X5”

- montagem do arranjo experimental com geometria aproximadamente 4n para

medicdo do radionuclideos emissores pB* puros (*°F e *®(Ge+Ga))

Na aplicacdo do método pico-soma para padronizacdo dos emissores de
pésitrons, o procedimento experimental a ser usado depende do esquema de

decaimento de cada radionuclideo.

3.1 PADRONIZACAO DO *Na

De acordo com o esquema de decaimento do *Na mostrado na Figura 3.1 [1],
verifica-se que ha um gama de 511 keV proveniente da aniquilagdo e um gama de

1274 keV.

Y - 3.0 56029(8)a
N X 22 Na
B nNdy

Intensidade de emisséo y
por 100 desintegragdes

o>

: 9,64
> 21274577 )/ ,) 90,3

0,00524 ns I

0,00098

0,0 ,2 0,055

3 v
Estavel
0
22

lONelZ

Q'=2843,02,4 keV
% B+ % ¢ = 100

Figura 3.1 Esquema de decaimento do *’Na.
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3.1.1 Caracteristicas do *Na

O #Na possui meia-vida de (2,6029 + 0,0008) a e decai predominantemente para
o nivel de 1275 keV do #Ne. Uma pequena fracdo (0,056 %) decai para o **Ne
estavel. A emissdo gama de 511 keV apresenta probabilidade de emisséo de (180,7 +

0,2) foétons por 100 decaimentos [1].

3.1.2 Etapas de padronizacéo do *Na

A padronizacéo do ?Na seguiu de acordo com as etapas:

- Etapa 1l

Medicdo em dois sistemas: espectrometria gama com detector de germanio coaxial e
sistema de espectrometria gama com detector de Nal(Tl) tipo pog¢o 5’x5” usando em
ambos os sistemas 0 método pico-soma

Finalidade : padronizacdo do *’Na e determinacéo do fator de coincidéncia para os

raios de aniquilacdo W no iodeto pogo antes da montagem da geometria 4 .

- Etapa 2

Montagem do sistema de espectrometria gama com detector Nal(Tl) 5”’x5” poco
coberto com outro detector de Nal(TI) 3"x3”, formando entdo a geometria 4 .

Finalidade : padronizacdo do *Na e comprovacéo de que na geometria 4n o fator de
coincidéncia para os raios de aniquilagdo W é igual a 1. Desta maneira 0 método pico-
soma usando o detector de Nal(TI) tipo poco com geometria 4n, 0 método apresenta-

se como um método absoluto para emissores B* puros.

- Etapa 3

Avaliagdo das incertezas associadas as medicbes de Atividade bem como a

determinacgdo do fator W.
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Finalidade: mostrar que mesmo sendo um método mais facil e pratico que os outros
métodos absolutos, o Método pico-soma apresenta incertezas compativeis ou

melhores que os outros métodos absolutos tradicionais.

3.2 PADRONIZACAO DO **F

O esquema de decaimento do *®F é bem simples, como mostrado na Figura 3.2.
Como é um emissor B* puro, apresenta apenas um gama de 511 keV, com

probabilidade de emissdo gama de (193,72 + 0,27) fétons por 100 decaimentos [1].

-~ 11,8288 (3) h
1/8 0

3,14

Estavel 030y 96,86
18
8010

Q'=1655,5 keV
% B+ % ¢ = 100

Figura 3.2 Esquema de decaimento do *°F.

3.2.1 Caracteristicas do *°F

O '®F possui meia vida de (1,8288 + 0,0003) h, e decai por emissdo B* com
96,86(19) % de probabilidade e por captura eletrbnica com 3,14(19) % de

probabilidade para o nivel fundamental do 0. A méaxima energia B* é 633,5 (6) keV

[1]

3.2.2 FEtapas de padronizacdo do °F

- Etapa 1l
Medic&o no sistema de espectrometria gama com detector de Nal(Tl) tipo poco 5”x5”
usando o método pico-soma, aplicando o valor de W calculado pela medicéo do **Na,
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comparando os valores com o sistema 4np—y e 0 Anti-coincidéncia (métodos absolutos
ja consagrados).
Finalidade : verificar se o0 método é viavel antes da montagem da geometria de

medicao 4.

- Etapa 2

Medicdo no sistema de espectrometria gama com detector de Nal(Tl) tipo poco 5”x5”
coberto com o detector de Nal(Tl) 3"x3”, formando entdo a geometria 4 .

Finalidade: padronizacdo do *®F e comparacdo com resultados dos outros métodos

(Coincidéncia e Anti-coincidéncia).

- Etapa 3
Avaliagdo das incertezas associadas as medi¢des de Atividade e determinacdo das
correcfes necessarias.

Finalidade: apresentar o valor de incerteza obtido pelo sistema.

3.3 PADRONIZACAO DO ®Ge

Na Figura 3.3 é mostrado um esquema simplificado de decaimento do *®Ge e seu
nacleo filho ®Ga [31], onde pode-se verificar a existéncia de um gama de 511 keV
proveniente da aniquilacdo e um gama de 1077 keV. A probabilidade de emissao

gama do féton de 511 keV do ®Ga é de (178,28 + 0,22) fétons por 100 decaimentos

[1].
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100 % CE BGe
1,2% B’ (270,95 d)
(b) 1,79 % CE m
Ga
S (1,130 h)
87,94 % B’
(bs) 1077 KeV 8,70 % ot ()
682n
(estavel)

Figura 3.3 Esquema de decaimento do ®(Ge + Ga).

3.3.1 Caracteristicas do ®®Ge e do *®Ga

O ®Ge possui meia-vida de (270,95 + 0,16) d e decai 100% via captura eletrdnica
para o ®Ga [1], produzindo raios X e elétrons Auger com energias menores que 10
keV [30].

O %®Ga decai por emissédo de positrons (89,14 %) e captura eletronica (10,86 %)
para o ®Zn. Possui meia-vida de (1,1285 + 0,0010) h [1].

A metodologia adotada consiste em medir a Atividade do ®®Ga e, por estarem
estes dois radionuclideos (*®Ge e °®Ga) em equilibrio radioativo, a Atividade é a
mesma para ambos [30].

Embora o ®Ge apresente um esquema de decaimento mais simples (somente
captura eletrdnica), a determinagéo da Atividade deste radionuclideo € facilitada pela

presenca do gama de 511 keV do *®Ga.

3.3.2 FEtapas de padronizacdo do ®Ge

- Etapa l

Medic&o no sistema de espectrometria gama com detector de Nal(Tl) tipo pogo 5°x5”
coberto com o detector de Nal(Tl) 3"x3” (geometria 4 ).

Finalidade: padronizacdo do ®Ge por pico-soma e comparacdo com resultados de
outros métodos (Coincidéncia e Anti-coincidéncia).
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- Etapa 2

Avaliagdo das incertezas associadas as medi¢cdes de Atividade e determinacdo das

correcdes necessarias.

Finalidade: apresentar o valor de incerteza obtido pelo sistema.

3.4

PADRONIZACAO DO *Zn

No esquema de decaimento do ®°Zn mostrado na Figura 3.4 [1], observa-se que

h&d um gama de 1115 keV. Este gama é coincidente com um raio X de 8 keV oriundo

da captura eletrénica.

0,285 ps
P 2

0,099 ps
1

Estavel
0

5/2"; 0

4
¢ 20ZN;s

65

Probabilidade de emisséo y
por 100 desintegracdes
™
&
Q

v

v 0,23
(oQ

5
5/2"; 115,558 1/

)
(e}
\Z
$

Q Y", 770,64

4835
y 050 2 1,421

65
29cu36

Q'=1352,1 keV
% B'+ % ¢ = 100

244,01(9) d

Figura 3.4 Esquema de decaimento do ®°Zn.
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3.4.1 Caracteristicas do *°zn

O %Zn possui meia-vida de (244,01 + 0,09) d e decai por captura eletrbnica para
o nivel excitado de 1115 keV e por captura eletronica e também por emisséo B* para o

estado fundamental do ®*Cu [1].

Apesar de apresentar um gama de 511 keV proveniente da aniquilacdo, este é de
baixissima intensidade (2,842 + 0,013 fétons por 100 decaimentos [1]). Logo, com
pouca probabilidade de formar o pico-soma em 1022 keV. Desta forma, a metodologia
escolhida utiliza-se da coincidéncia do raio X de 8 keV com o gama de 1115 keV para

formar 0 1123 keV (pico-soma).

3.4.2 Etapas de padronizacéo do ®Zn

- Etapa l

Medicdo no sistema de espectrometria gama com detector HPGe planar com o
método pico-soma, usando solucdo de estoque do LNMRI/SEMRA/IRD.

Finalidade: testar o método antes da chegada da solucdo que foi importada,

determinando a Atividade e comparando com a Camara de ionizagéao.

- Etapa 2

Medicdo no sistema de espectrometria gama com detector HPGe planar com o
método pico-soma, usando solucao nova (importacao).

Finalidade: padronizar o ®*Zn pelo método pico-soma, comparando com outro método

de calibracdo (camara de ionizacao).

- Etapa 3
Avaliacdo das incertezas associadas as medi¢cdes de Atividade e determinacdo das
corre¢cdes necessérias.

Finalidade: apresentar o valor de incerteza obtido pelo sistema.
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3.5 CORRECOES APLICADAS

3.5.1 Decaimento Radioativo

Durante o tempo que as fontes radioativas foram medidas, ocorreram perdas nas
taxas de contagem devidas ao decaimento radioativo. A correcdo destas perdas torna-
se necesséria principalmente nos radionuclideos de meia-vida curta, onde estas
perdas mostram-se mais significativas. Além disso, ha a correcdo da Atividade da
fonte para a data de referéncia [38]. A correcdo devido ao decaimento durante a

contagem e para a data de referéncia pode ser expressa pela Equacéo 3.1.

N =N,.F.F; (3.1)
na qual
At,
Fo = 1_e He (3.2)
e
F,=e™ (3.3)

Em que, N Atividade da fonte na data de referéncia;
N, Atividade da fonte no instante inicial de contagem;
A constante de decaimento (A= In(2)/Tyy,)
Fp fator de correcdo de decaimento durante o tempo de contagem tc
Fr  fator de correcéo de decaimento para a data de referéncia, apos

decorrido o tempo' t

3.5.2 Tempo Morto

O tempo minimo que existe entre a deteccdo de dois eventos de modo a serem
detectados como dois pulsos separados € chamado de tempo morto. Por ser o
decaimento radioativo de natureza estatistica, ha sempre uma probabilidade de que

um evento real seja perdido porque ocorreu logo apés um outro evento. Esta perda
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pode ser significativa quando altas contagens estao presentes, e correcdes devem ser
consideradas.

Esta correcdo de tempo morto é feita pelo analisador multicanal, por meio de um
cronémetro de rendimento que libera os pulsos que foram registrados no momento em

que o circuito de tempo morto estava ocupado processando outro pulso [40].

3.5.3 Radiacao de Fundo

A correcdo para radiacdo de fundo torna-se extremamente necessaria, visto que
existem eventos que incidem no detector e geram contagens que hao Sao
provenientes do decaimento da fonte. Na contagem da radiacdo de fundo sé&o
mantidos os mesmos ajustes e condi¢des do sistema, porém sem a presenca da fonte
radioativa. A correcdo é realizada no proprio programa de analise de espectros [41],

gue subtrai o espectro da radiagédo de fundo do espectro da fonte medida.

3.5.4 Influéncia do fotopico de 1077 keV no pico-soma de 1022 keV do ®*Ga
Devido a baixa resolucdo do detector de Nal(Tl), as contagens do 1077 keV do
decaimento do °®Ga ndo aparecem no espectro, mas interferem nas contagens do

pico-soma de 1022 keV e deveré ser considerada. As seguintes relagbes podem ser

escritas:
A= A511 = Noglpyl(l_tlpyl) (3.4)
A(soma) = Nogl2 Pj/zl +Nyé, P72 (3.5)
\\ :No[l—(l—thy1 )2(1—t2Py2) (3.6)
Em que: A; e Asyg € a area sob o fotopico de 511 keV;
Asoma) inclui a contribuicio do gama de 1077 keV representado por

No&:P,2 [9], e € a area sob o pico-soma;
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g€ & sdo a eficiéncia de fotopico de 511 keV e 1077 do %Ga,
respectivamente;

P,eP, sdo as probabilidades de emissdo gama dos fotopicos de 511
keV e 1077 keV, respectivamente;

Nt area total sob todo o espectro.

Esta interferéncia é pequena, porém deve ser considerada. Para determinar o
valor das contagens desta interferéncia, considera-se que as linhas para 1077 keV do
®®Ga e 1115 keV do decaimento do ®*Zn possuem a mesma eficiéncia de fotopico.
Uma fonte de referéncia de ®Zn é usada (nas mesmas condices de geometria de
medicéo das fontes de ®®Ge ) para obter o valor da eficiéncia de fotopico. Depois de
conhecer as contagens da interferéncia, obtém-se os valores de contagem do 1022

keV individualmente, determinando entdo a Atividade.

3.6 ANALISE DAS INCERTEZAS APLICADAS AO METODO PICO-SOMA

3.6.1 Incertezas Tipo A (Estatisticas)
Na determinacdo da Atividade (N,) de uma fonte radioativa pelo Método pico-

soma utiliza-se a equacéo:

N, =N, +R 3.7)
Sendo, R= N,N, (3.8)
NlZ

Pela regra da propagacao de incertezas obtém-se:

(ANG)? = (AN, )? +(AR)? (3.9)
Em que,
N; e N, areas sob os fotopicos de um is6topo que emita dois raios gama em
coincidéncia
Nio area sob o pico-soma
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N+t contagem total do espectro extrapolado para E=0 keV

O valor de N; é extraido do espectro e constitui-se da contagem bruta (Npruwa=

SUM espectroy) SUbtraida a radiagéo de fundo.

Para facilitar o entendimento, a equacéo 3.9 é analisada por partes.

O tempo vivo do espectro da radiagdo de fundo geralmente é diferente do tempo

vivo do espectro da fonte. A taxa de contagens da radiagéo de fundo Tgg) € expressa

por:
(BG) — T
Viea)
Como: N; = Ng, —BG
e, NBruta = SUIVI(espectro)
entéo, NT = NBruta _T(BG)'TV(espectro)

Levando em conta a extrapolacéo para energia em 0 keV:
N; =N

Bruta

Pela regra de propagacédo de incertezas:

(ANT )2 = (AN Bruta)2 + [A(T(BG) 'Tv(espectro) )]2 + (AeXt - 0)2

_T(BG)'TV(espectro) + (extr. p/ E= OkeV)

(3.10)

(3.11)

(3.12)

(3.13)

(3.14)

(3.15)

Nbruta » Tge)- TVeespectro)y € @ (Xt 20) s80 contagens e pela estatistica de Poisson valem as

relacdes:

(AN Bruta)2 = N

— "VBruta

2
[A(T( BG) ) 'TV(espectro) ] = T( BG) 'Tv(espectro)

(Aext - 0)> =ext -0

Temos, entdo:

31

(3.16)

(3.17)

(3.18)



METODOLOGIA

(AN;)? = Ngua + Treoy TViespeatroy + (€XE —0) (3.19)

Bruta

A incerteza em R €é:

N1N2
N12

2 2 2 2
GREECH N
1 2 12

R é calculado quando é calculado o N,. Tendo AR/R e R:

R =

(3.20)

2
(AR) = [A—RRJ R? (3.22)

A incerteza total ao quadrado é a soma das expressoes 3.16 e 3.19.

NO:NT+N1N2=NT+R (3.23)
12
oN, ' N, Y
AN )2 =| =2 | (AN, )P +| =2 | (4R)® 3.24
(a7 = e | e+ B @24
AN,? =12(AN; ¥ +22(ARY’ (3.25)

3.6.2 Incertezas Tipo B
3.6.2.1 Incerteza no decaimento radioativo

A incerteza para o decaimento radioativo é estimada pela equacéo:

In2.Atu; .

udecaimento = (T )2 (326)
1/2

Em que: 4t  diferenga de tempo entre a data da medi¢éo e a data de referéncia
Urye incerteza na meia-vida do radionuclideo

Ty» meia-vida do radionuclideo

A incerteza expandida foi obtida por meio da composi¢do quadratica das

incertezas tipo A e tipo B, para um nivel de confianca de 68,3% (k=1).
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PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

O desenvolvimento deste trabalho foi realizado em duas fases. Na primeira, foram
realizadas medicdes com o *Na no detector de Nal(Tl) tipo po¢o com o intuito de
determinar o valor do fator de coincidéncia da aniquilacdo (W) e usar este para
determinar a Atividade do '®F. Esta fase serviu como teste para confirmar que o valor
de W seria menor que 1 e que a Atividade do '°F poderia ser obtida por pico-soma,
com Atividades e incertezas compativeis com outros métodos de medicdo como Anti-
coincidéncia e coincidéncia. Além disso, esta fase foi essencial para acertos de
detalhes envolvendo a padronizacdo de um radionuclideo com meia-vida tdo curta
(1,8288 £ 0,0003) h [1], como o tempo para preparar as fontes, tempo de contagem e
sincronizacdo de relogios. A segunda fase foi a montagem do arranjo experimental
usando dois detectores de Nal(Tl) em geometria aproximadamente 4n para
padronizacéo absoluta dos radionuclideos p* puros (*°F e ®®Ge). Como a padronizaco
do ®°Zn foi realizada em um arranjo experimental distinto (detector HPGe planar), esta
padronizagdo aconteceu paralelamente a primeira fase do trabalho, ou seja, ao

mesmo tempo que as medicoes do #Na.

4.1 RADIONUCLIDEOS UTILIZADOS

Os radionuclideos selecionados para serem padronizados foram: *’Na, *°F, ®*G e

®Z7n. A Tabela 4.1 apresenta as principais caracteristicas das solu¢fes usadas.

Tabela 4.1 Caracteristicas das solucdes utilizadas.

Radionuclideo Meio Fornecedor
*’Na 50 ug Na/ml de H,O (NaCl em H,0) IPL
18F Fluordesoxiglicose (FDG) IEN/CNEN
%(Ge+Ga) HCI 0,1 mol/l Eckert & Ziegler Analytics
5Zn 30 pg ZnCl,/g HCI 0,1 mol/l Eckert & Ziegler Analytics
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4.2 ARRANJOS EXPERIMENTAIS

Para a padronizacdo dos radionuclideos selecionados para este trabalho, trés
tipos de arranjos experimentais foram montados. A Tabela 4.2 apresenta o arranjo

experimental em que cada radionuclideo foi medido.

Tabela 4.2 Arranjo experimental usado para cada radionuclideo padronizado.

Radionuclideo Arranjo Experimental
*Na le2
¥F le?2
%(Ge+Ga) 2
®Zn 3

4.2.1 Arranjo Experimental 1

O arranjo experimental 1 estd esquematizado na Figura 4.1. Este arranjo

experimental é caracterizado pelo uso de um detector de Nal(Tl) tipo poco.

AN A
INENENERRENEEEIN]

e
=
!411

Detector Nal(Tl) 5”x5”

/ tipo pogo

\ S

~

Pré-amplificador Amplificad or == MC A

Figura 4.1 Arranjo experimental 1 com Nal(Tl) 5”’x5” tipo pogo.

Eletrbnica usada no arranjo Experimental 1:

Detector de Nal(Tl) 5”x5” poco (fabricante: Bicron — modelo 5SHW5/5); Pré-amplificador

(fabricante: IRD); Amplificador (fabricante: Ortec - modelo 572); Analisador multicanal
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(fabricante: Ethernin- modelo 919E); Fonte de

478) e Programa para aquisi¢cao e andlise de D

4.2.2 Arranjo Experimental 2

alta tensdo (fabricante: Ortec — modelo

ados - Maestro |l

O arranjo experimental 2 esta esquematizado na Figura 4.2 e a Figura 4.3

apresenta uma fotografia deste arranjo. Este arranjo experimental é caracterizado pelo

uso de dois detectores de Nal(Tl), formando a geometria aproximadamente 4 .

Pré-amplificador [

| Amplificador
[ {Amplifcador |

(V1]

VT

Detector ™~
Nal(Tl) 3"'x3’
RN

O0ENEEE
OO DNEEREEO0]
[RI{{RTAT T T 7oA wwial

Duplo somador MCA
inversor

Detector Nal(Tl) 5'x5"
tipo poco

Pré-amplificador

Amplificador

Figura 4.2 Esquema do arranjo experimental 2.

Detector Nal(Tl)
3!!X3!!

Detector Nal(Tl)
5”x5” tipo pogo

Figura 4.3 Fotografia do arranjo experimental 2.

Eletrbnica usada no arranjo Experimental 2:

Detector de Nal(Tl) 5"°x5” poco (fabricante: Bicron — modelo 5HW5/5); Detector de

Nal(Tl) 3’x3” (fabricante: Quartz L. Silice
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(fabricante: IRD); Amplificador (fabricante: Ortec - modelo 572); Analisador multicanal
(fabricante: Ethernin- modelo 919E); Fonte de alta tenséo (fabricante: Ortec — modelo
478); Somador de pulsos (fabricante: Ortec — modelo 533) e Programa para aquisicao

e analise de Dados - Maestro Il

4.2.3 Arranjo Experimental 3

O arranjo experimental 3 esta esquematizado na Figura 4.4.

FEE T T

e T T Blindagem: Pb-10,0 cm

gg — Cd- 0,10 cm

o Cu- 0,08 cm

Detector\éé

=

- =2

== - o]
Pré-amplificador

N,
Liquido

Estrutura metalica

Figura 4.4 Arranjo experimental 3 utilizado para o método pico-soma.

Eletrdnica usada no arranjo Experimental 3:
Detector de HPGe planar (fabricante: Canberra - modelo GL 2020R), Pré-amplificador
(fabricante: Ortec); Amplificador (fabricante: Ortec — modelo 572); Analisador
multicanal (fabricante: Ethernin- modelo 919E); Fonte de alta tenséo (fabricante: Ortec

- modelo 459); e Programa para aquisicdo e andlise de Dados - Maestro Il

No arranjo experimental 3 o detector est4 posicionado no centro de célula cubica
de volume interno de aproximadamente 1m°. Esta célula é constituida por chumbo
com 10 cm de espessura de parede e é revestida internamente com camadas de

cadmio e cobre para reduzir a fluorescéncia dos raios X do chumbo.
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O detector usado neste arranjo experimental é um HPGe, tipo planar, que é
proprio para energias que variam de 3 a 300 keV.
Com o objetivo de ampliar a faixa de trabalho deste detector, utilizou-se um dispositivo
para dividir o sinal que sai do pré-amplificador, chamado divisor de tensdo. Este
dispositivo foi acoplado a saida do pré-amplificador. A representacdo do divisor de
tensdo esta mostrada na Figura 4.5 e este mecanismo permitiu alcancar energias em

torno de 1200 keV [42,43].

Divi Amplificador

visor

o 1,269 "o ke

Pre. —— f\\g\ . f\\f\_
50 “i ? 20pF

Figura 4.5 Esquema do divisor de tensao utilizado no detector planar.

4.2.4 Os Ativimetros

Os ativimetros sdo usados nos Servicos de Medicina Nuclear para medicdo da
atividade dos radiofarmacos a serem injetados nos pacientes. Os ativimetros sao

também denominados calibradores de radionuclideos ou curibmetros.

Estes instrumentos normalmente possuem calibracdo de fabrica. A calibracdo
pode ser feita de modo direto, usando solu¢des padrédo de radionuclideos de um
Laboratério Nacional de padrfes (ou rastreavel a ele), ou de modo indireto, por
comparagdo com um instrumento de referéncia. Na calibragdo indireta, a leitura do
instrumento a ser calibrado e a do instrumento de referéncia diretamente calibrado séo
comparadas pela introdugdo de uma fonte de referéncia sob condi¢bes idénticas de
medi¢ao no pogo de cada uma das caAmaras. As condigdes operacionais da fonte a ser

medida séo aplicadas e a leitura do primeiro instrumento é ajustada.
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4.2.4.1 Ativimetro CRC15R

Tal qual os outros modelos de mercado, o ativimetro modelo CRC-15R de
fabricagdo Capintec, pode ser assumido como um sistema de calibragdo secundario
se sua calibragcdo for realizada por meio de padrdes rastreaveis a um Laboratorio
Nacional de Metrologia. E constituido por uma camara de ionizacdo tipo pogo e

maodulo de leitura Capintec, apresentado na Figura 4.6.

Figura 4.6 Ativimetro CRC-15R em uso no LNMRI.

Cada unidade de leitura possui uma interface por meio da qual sdo realizadas as
leituras e a selecdo dos radionuclideos, e internamente possui um eletrdmetro e uma
fonte de alta tenséo ajustavel. A interface onde séo realizadas as leituras permite que
a selecdo do radionuclideo seja feita tanto pelo nome do radionuclideo ou por seu
namero de calibracdo, fornecendo fatores de corre¢cdo em pA/MBq. Apresenta fatores
de corregdo para 50 radionuclideos pré-ajustados, porém fatores adicionais podem ser
acrescentados, conforme a necessidade. Todas as informacbes sdo apresentadas
numa tela de cristal liquido. A resolucdo deste ativimetro € de 0,01 MBg com exatidao

do eletrdbmetro de + 2%.
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4.2.4.2 O ativimetro FIDELIS (Padrédo secundario)

Este ativimetro de fabricacdo da Southern Scientific Ltd, foi desenhado para uso
como calibrador de radionuclideo padrdo secundéario de referéncia. A camara de
ionizacdo foi planejada e desenvolvida pelo NPL (National Physical Laboratory) e o
eletrbmetro e software pela Southern Scientific. A camara de ionizacdo NPL é
rastreada ao Sistema Internacional de Referéncia (SIR) no BIPM. A reprodutibilidade

do sistema é melhor que 1%. A Figura 4.7 ilustra o sistema Fidelis em uso no LNMRI.
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Figura 4.7 Ativimetro padréo secundario em uso no LNMRI e tela principal do software

Fidelis.

4.3 CONFECCAO DAS FONTES

Para cada tipo de sistema de medicao utilizado ha um procedimento diferente

para preparacédo das fontes a serem medidas.

4.3.1 Para o Método pico-soma

As fontes foram preparadas com o auxilio de um picnémetro, depositando-se
gotas de solucdo do radionuclideo em questdo em um filme de poliestireno, com
espessura de 0,05 mm, fixado em um anel de acrilico. O anel possui diametro externo

de 25 mm, diametro interno de 4 mm e 1 mm de espessura. Depois de secas, as
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fontes foram cobertas com o mesmo filme de poliestireno. A Figura 4.8 ilustra o

esquema de montagem das fontes.

® 25 mm

/ Disco em acrilico
o XD
Filme adesivo em poliestireno

® 4,0mm espessura 0,05 mm

E g; Apés secagem E

Dep6sito (2 - 3 mm)

Cobertura dos dois lados
com o mesmo filme

Figura 4.8 Esquema de montagem das fontes para medicdo no método pico-soma.

As massas das fontes foram determinadas por gravimetria, com pesagem
diferencial utilizando o método do picndmetro [44], em uma balanca Mettler Toledo
modelo MT-5.

A Figura 4.9 apresenta uma fonte pronta para ser medida.

Radionuclideo

Cddigo da fonte

Figura 4.9 Fonte de ®®Ge em acrilico para o método pico-soma.

A quantidade de fontes preparadas para padroniza¢éo de cada radionuclideo esta

apresentada na Tabela 4.3.
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Tabela 4.3 Quantidade de fontes preparadas de cada radionuclideo.

Radionuclideo Quantidade de fontes preparadas
*’Na 05
18 06 fontes a cada rodada (03 com_splugéo diluida e trés com
a solucéo original)
%Zn 03 fontes com a solucéo antiga e 03 com a nova
®Ge 03 secas e 03 sem secar

Para o F foram feitas 06 fontes, sendo 03 fontes com a solucédo diluida
(aproximadamente 1:40) e trés fontes com a solu¢cdo concentrada. Desta forma as
fontes diluidas poderiam ser medidas imediatamente ap0s a preparagdo destas, por
apresentarem tempo morto mais baixo que as concentradas, enquanto que as
concentradas s6 apresentavam tempo morto baixo a partir do dia seguinte.

Na revisdo bibliogréafica foi verificado que uma atencdo especial deve ser dada a
preparacdo de fontes de °®Ge, devido & volatilidade apresentada pelos compostos
deste elemento quimico. Na secagem das solucées de ®®Ge, ha uma perda de 20 a 30
% da Atividade quando a fonte é deixada secar naturalmente [30].

Sendo assim, optou-se neste trabalho por realizar a montagem das fontes de ®*Ge
de duas maneiras:

- trés fontes foram preparadas de acordo com a Figura 4.8, porém secando-as
rapidamente em |ampada infra-vermelha e cobrindo-as com o filme de poliestireno
imediatamente apés a secagem.

- trés fontes foram preparadas de acordo com a Figura 4.8, porém sem deixar que
secassem. Assim que foram pesadas, as fontes foram cobertas com o filme de
poliestireno.

Foram realizadas medi¢des nas fontes secas e liquidas para que fosse avaliada a

perda por volatilizago.
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4.3.2 Para medicdo nos ativimetros

As fontes para medi¢do nos Ativimetros foram preparadas em frascos 10R e P86,
pois o ativimetro Fidelis que estd no LNMRI esta calibrado para determinacdo dos
radionuclideos nestes dois tipos de frasco. A figura 4.10 mostra os frascos 10R e P6.

Em cada frasco foi adicionada a massa de soluc&o original do *®F necessaria para
realizar as medicbes. A massa foi completada para 4 g com agua destilada. As
massas das fontes foram determinadas por gravimetria, com pesagem diferencial

utilizando o método do picnémetro [44], em uma balanca Mettler Toledo modelo MT-5.

Frasco 10R Frasco P6

Figura 4.10 Frascos de vidro usados para leitura nos Ativimetros [45].

Dos radionuclideos utilizados neste trabalho, somente o *F e o ®Ge foram
medidos nos ativimetros. Os outros radionuclideos ndo sdo usados normalmente nos
servicos de medicina nuclear, entdo ndo ha a necessidade de calibracdo dos

ativimetros para estes radionuclideos.

4.3.3 Para medi¢cdo no sistema de coincidéncia 4np—y

Com o auxilio de um picnémetro, as fontes foram preparadas para serem usadas
no sistema 4np—y, depositando-se 2 a 3 gotas da solucdo a ser medida sobre a parte
central do filme de VYNS (copolimero acrilico) aderido em anéis de aco inoxidavel
[36]. A massa depositada foi calculada por pesagem diferencial, usando o método do

picndbmetro[44]. O esquema de preparacao das fontes esta mostrado na Figura 4.11.
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Figura 4.11 Esquema usado para preparar as fontes do sistema de coincidéncia 4np—y.

4.3.4 Para medi¢cdo no sistema de anti-coincidéncia

O sistema de anti-coincidéncia participou neste trabalho somente das medigoes
das fontes de *®F e %¥(Ge+Ga).

Para as medi¢cfes no sistema de anti-coincidéncia foram preparados nove frascos
das mesmas solucdes diluidas usadas para preparar as fontes do método pico-soma.
A cada radionuclideo a ser medido foi preparado um conjunto de frascos de vidro
(proprios para cintilagdo em meio liquido) adicionando massas da solugéo diluida a 15
ml de coquetel cintilador comercial. Foram usados trés cintiladores comerciais: Ultima
Gold, HiSafe lll e Instagel Plus (trés frascos de cada coquetel). As massas das
aliquotas retiradas para preparagdo das fontes foram determinadas por gravimetria,
com pesagem diferencial utilizando o método do picnémetro [44], em uma balanca
Mettler Toledo modelo MT-5. A Figura 4.12 ilustra o frasco utilizado para o preparo das

fontes.

Figura 4.12 Tipo de fonte preparada para o sistema de anti-coincidéncia [45].
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4.3.5 Para verificagdo de impurezas (ampola) e medicdes na Camara de
ionizacao

Para cada radionuclideo utilizado neste trabalho foi preparada uma diluicdo em
ampola de 2 cm para verificacdo de impurezas e para ser medida na camara de

ionizacdo com o intuito de determinar o fator de calibracdo da camara de ionizacéo

para futuras medicdes do radionuclideo neste sistema.

Cada ampola foi preparada com o auxilio de um picnémetro, depositando-se no
interior da ampola quantidade suficiente de solugdo original para realizar as medic¢es.
O volume até a altura de 2 cm foi completado com o diluente normalmente utilizado
para cada radionuclideo. As massas das fontes foram determinadas por gravimetria,
com pesagem diferencial utilizando o método do picndémetro [44], em uma balanca
Mettler Toledo modelo MT-5. A massa de solugdo final na ampola (solugédo
radioativa+diluente) foi de aproximadamente 2,7 g. A Tabela 4.4 apresenta o diluente

usado para cada radionuclideo.

Tabela 4.4 Diluentes usados para cada radionuclideo utilizado.

Radionuclideo Diluente
18 agua bidestilada
Zn 20 g de ZnCl,/g de HCI 0,1 mol/l
“’Na 50 ug Na/ml H,O (NaCl)
%8(Ge+Ga) Solugéo de HCI 0,1 mol/l

4.4 CONTAGEM DA RADIACAO DE FUNDO

Nos arranjos experimentais 1 e 2 a medi¢do da radiacéo de fundo foi feita usando
um suporte de acrilico sem radionuclideo (branco) posicionado no fundo do poco, ja no
arranjo experimental 3 o suporte sem radionuclideo (“branco”) foi colocado na posigéao

zero (sobre o detector).
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As medicdes da radiacdo de fundo ocorreram preferencialmente durante a noite e
a cada rodada de medicdo de amostras de cada radionuclideo, foi realizado uma

medicdo de radiacdo de fundo no arranjo experimental usado.

Ao término das medi¢Bes das amostras os espectros foram analisados utilizando
o software Maestro [41], que permite descontar a radiacao de fundo usando o espectro

obtido para a medicao deste.

4.5 CONTAGEM DAS AMOSTRAS
4.5.1 Medicbes do *Na

As cinco amostras de Na foram medidas no arranjo experimental 1 e 2.
Primeiramente as fontes de ?’Na foram medidas no Nal(Tl) tipo poco (arranjo

experimental 1), para que pudesse ser determinado o fator de coincidéncia da

aniquilacéo (W).

4.5.1.1 MedicBes do **Na no Arranjo Experimental 1

O tempo de contagem da radiacéo de fundo foi de 54.514 segundos.

A contagem de cada fonte foi realizada com a fonte posicionada no fundo do
poco. Os tempos de contagem das fontes variaram de 2200 segundos a 9000
segundos.

Neste arranjo experimental o espectro da fonte apresenta cinco fotopicos distintos,
como mostrado na Figura 4.13. O primeiro € 0 gama de aniquilacdo de 511 keV, o
segundo é o pico-soma de 1022 keV proveniente da soma de dois 511 keV resultantes
da aniquilacdo, o terceiro fotopico € o gama de 1274 keV, o quarto € o pico-soma de
1785 keV oriundo da soma do 511 keV com o 1274 keV e finalmente o quinto pico é o

pico-soma de 2296 keV, resultante da soma do 1022 keV com o0 1274 keV.
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Figura 4.13 Espectro do ?*Na obtido no detector de Nal(Tl) poco.

Célculo de W para a geometria< 4r
O calculo de W foi realizado nesta etapa para aplicar este valor no calculo da
Atividade do '®F, antes de fechar o Nal(Tl) 5”X5” tipo poco com o detector de Nal(Tl)

3”X3”_

4.5.1.2 Medic6es do ?Na no Arranjo Experimental 2

Também neste arranjo experimental cada fonte foi posicionada diretamente no
fundo do poco do detector de Nal(Tl). Os tempos de contagens das fontes variaram de
7400 a 8400 segundos. O tempo de contagem da radiacdo de fundo foi de 54.621
segundos.

Neste arranjo experimental o espectro da fonte também apresenta cinco fotopicos
distintos, como pode ser visto na Figura 4.14. Porém, observa-se que o pico de 1022
keV aparece com maior eficiéncia do que o de 511 keV. Isto se deve ao fato de que o
arranjo experimental 4n propicia uma menor perda de contagem do fotopico de 1022
keV uma vez que os picos de aniquilagdo que escapariam no arranjo anterior agora

passam a ser capturados e formarem a soma.
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Figura 4.14 Espectro do *’Na obtido no arranjo experimental 2.

Célculo de W para a geometria aproximadamente 4z
O calculo de W foi realizado nesta etapa para comprovagdo do valor esperado

teoricamente (W=1).

4.5.2 Medicbes do °F

4.5.2.1 Medi¢bes no Arranjo experimental 1 — Testes Preliminares

Devido ao '°F ser um emissor B* puro, as fontes preparadas com este
radionuclideo foram medidas no Nal(Tl) tipo poco. No espectro obtido verificam-se
apenas dois picos, conforme ilustrado na Figura 4.15. O fotopico de 511 keV

proveniente da aniquilagéo e o pico-soma de 1022 keV.
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Figura 4.15 Espectro do *®F obtido no detector de Nal(TI) tipo poco.

47



PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

Para se ter a certeza de que o método pico-soma para a medicdo do ‘°F
experimentalmente daria resultados como esperados teoricamente, foram realizados
dois testes antes da montagem da geometria de medigc&o 4r (arranjo experimental 2).

A cada rodada de medicdo do '®F, com a chegada da solu¢do ao laboratdrio,
procedia-se a medi¢do do frasco contendo a solugdo no Ativimetro para se ter nogao
da Atividade da solucdo original e, consequentemente, definir a diluicdo para
preparacgdo das fontes dos sistemas que participariam das medicoes.

Primeiramente a solucéo original era diluida em cada um dos frascos (10R e P6),
e entdo medidos no Ativimetro CRC-15R e no NPL.

Em cada rodada, seis fontes foram preparadas para o método pico-soma, como
descrito em 4.3, assim como foram preparadas as fontes para os métodos de
coincidéncia e anti-coincidéncia.

Para os testes preliminares optou-se por preparar trés fontes com a solugcéo
original e trés fontes com uma solucéo diluida. Isto é devido ao fato de que o tempo
morto das fontes é alto se for preparado com a solugéo original.

Estes dois testes preliminares serviram para que alguns detalhes fossem
acertados, como: sincronizacao de reldgios dos varios sistemas de medicéo utilizados

e contagem das amostras em varios ciclos para avaliagdo de empilhamento de pulso,

4.5.2.2MedicGes no Arranjo Experimental 2

Assim como no caso do *Na, no arranjo experimental 2, o espectro do *°F
apresenta o pico de 1022 keV com maior eficiéncia do que o de 511 keV, como pode
ser verificado na Figura 4.16. A explicacdo desta observagdo € a mesma da descrita

para o *Na.

48



PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

% 10000 5 511 eV ﬂ 1022 keV
[&] i
I
o |

€ 5000

[ il

[e))

= i

E -

o il

(@]

_

T
0 500 1000

Energia (keV)

Figura 4.16 Espectro do *®F obtido no arranjo experimental 2.

Neste arranjo experimental (2) foram realizados trés rodadas de medi¢cdes. Com o
arranjo experimental 2 montado, as fontes foram medidas levando-se em conta todas
as observacOes apresentadas nas rodadas de teste. As fontes foram preparadas como
nas rodadas de teste e as fontes diluidas e concentradas (original) foram medidas em
varios ciclos, com o objetivo de avaliar o empilhamento de pulsos.

A Tabela 4.5 apresenta os dados de referentes as medicdes realizadas no *®F nas

trés rodadas realizadas neste arranjo experimental.

Tabela 4.5 Dados referentes as medicdes realizadas nas trés rodadas do *°F.

N° de ciclos Tem;zg}ognorto Tempo de contagem (s)
Rodada Radiacéo de
Original | Diluida | Original | Diluida Fontes fur‘]? o
3a 07 08 0,8-15 0,6-17 500-6.300 57.725
42 04 03 1,9-6,5 4-9 1.200-7.400 39.640
52 04 05 0,8-3,7 2-14 800-2.800 517.599

4.5.3 Medicbes do *Zn
As medicdes do °°Zn foram realizadas com duas solu¢des, uma com impurezas

de ®°Co e outra livre de impurezas.
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4.5.3.1 Medic6es da solucéo de ®*Zn com impurezas

As trés amostras de °°Zn foram medidas no HPGe planar (arranjo experimental 3),
pois o raio X de 8 keV proveniente da captura eletrdnica, por ser coincidente com o
gama de 1115 keV, forma um pico-soma de 1123 keV, e estes s6 podem ser medidos
neste sistema devido ao dispositivo descrito em 4.2.3 que amplia a faixa de energia de
operacao do detector.

No detector de HPGe as fontes foram contadas na posicdo 0, ou seja, sobre o
detector. Os tempos de contagem das fontes variaram de 32000 segundos a 96000
segundos. Os tempos de contagem da radiacdo de fundo variaram de 54.000 a
226.000.676 segundos.

No espectro obtido representado na Figura 4.17 nota-se a presenca de trés picos.
Um raio X de 8 keV, um gama de 1115 keV e o pico-soma do raio X com 0 gama em
1123 keV. Além dos picos usados no célculo da Atividade pelo método pico-soma,
verifica-se também no espectro o fotopico de 511 kev (aniquilacdo do ®°Zn), um

fotopico de 1173 keV e outro de 1332 keV, sugerindo impureza de ®Co.
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Figura 4.17 Espectro do ®*Zn obtido no detector de HPGe planar.

Consultando a literatura, verificou-se que uma possivel impureza na producéo do
®Z7n é o *°Co [1], confirmando ent&o que a amostra de °°Zn apresenta impurezas de
®Co oriundos do préprio processo de obtencao.
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De acordo com a literatura, uma das limitacbes do método pico-soma € a
presenca de impurezas [12]. A partir da confirmacdo das impurezas na solugédo de
®5Zn, resolveu-se realizar trabalho de influéncia da impureza na padronizacdo da

Atividade.

4.5.3.2 Medic6es da solucéo de ®Zn livre de impurezas

As trés amostras de °°Zn preparadas com a soluc&o livre de impurezas foram da
mesma forma contadas no detector de HPGe na posicéo 0, ou seja, sobre o detector.

Os tempos de contagem das fontes variaram de 13000 segundos a 13700
segundos e o da radiagdo de fundo foi de 80.000 segundos.

No espectro apresentado na Figura 4.18 nota-se os picos de 8 keV, 511 keV,

1115 keV e 1123 keV (soma), ndo ficando evidenciada a presenca de impurezas.
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Figura 4.18 Espectro do ®>Zn obtido no detector de HPGe planar na solu¢do sem

impurezas.

4.5.4 Medicbes do ®Ge/®®Ga

Por ser 0 ®®Ga (descende do ®Ge) um emissor pB*, as fontes preparadas com este
radionuclideo foram medidas no arranjo experimental 2, assim como o '°F. A Figura
4.19 ilustra o espectro obtido e da mesma forma que o *®F verificam-se apenas dois

picos. O fotopico de 511 keV proveniente da aniquilacédo e o pico-soma de 1022 keV.
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Figura 4.19 Espectro do *®(Ge+Ga) obtido no arranjo experimental 2.

Seis fontes foram preparadas para o método pico-soma, como descrito em 4.3,
assim como foram preparadas as fontes para o método de coincidéncia e anti-
coincidéncia. As fontes foram posicionadas no fundo do pogo. Os tempos de contagem
das fontes variaram de 3300 a 6000 segundos. O tempo de contagem da radiacéo de
fundo foi de aproximadamente 64.000 segundos.

Para a correcdo da interferéncia da linha de 1077 keV do *®Ga no pico-soma de
1022 keV, foram usadas as fontes de ®Zn preparadas para a determinacdo da
atividade da solucdo de ®Zn com o método pico-soma. As trés fontes de ®°Zn foram
medidas no arranjo experimental 2, posicionadas no fundo do poco (mesmas
condicBes de geometria de medicdo das fontes de **Ge), para a obtencéo da eficiéncia
de fotopico. Depois de conhecer a eficiéncia de fotopico, foram determinadas as
contagens da interferéncia e os valores da contagem do pico de 1022 keV. A atividade

corrigida foi entdo determinada.

4.6 CALCULO DA ATIVIDADE

Os dados para calculo da Atividade das fontes foram retirados do espectro, apés
analise criteriosa.

Nas planilhas de todos os radionuclideos medidos foram introduzidas as

correcdes de decaimento durante a contagem.

52



PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

Os dados retirados do espectro sao:

- Npruta que significa a contagem bruta de todo o espectro (sem desconto da
radiacdo de fundo)

- Niotar que corresponde a contagem de todo o espectro descontando a radiacao
de fundo

- Areas dos fotopicos com incertezas associadas (para cada fotopico a area
escolhida é a de menor incerteza)

- Tempo real, tempo vivo e tempo morto

- Data e horario da medigéo

- Extrapolagéo para energia zero

O calculo da Atividade foi executado em uma planilha EXCEL, usando a equacao

geral do pico-soma.

4.7 IMPUREZAS

Para cada radionuclideo medido neste trabalho, a ampola preparada na geometria

de 2 cm foi medida no detector de germéanio planar, para verificar se a solugdo

continha impurezas gama (X ou gama).
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RESULTADOS E DISCUSSOES

Cada sistema usado na padronizacdo dos radionuclideos apresenta as suas
peculiaridades. Para tanto, cada sistema apresenta um limite para tempo morto.
Dependendo do sistema, as fontes foram preparadas com a solucao original de cada
radionuclideo ou com uma solucdo diluida. Para efeito de comparacdo entre o0s
métodos, os resultados apresentados referem-se sempre a solugéo original, chamada

neste trabalho de solugdo-méae.

5.1 PADRONIZAGCAO DO *’Na E DETERMINACAO DO W PARA O DETECTOR

DE Nal(Tl) 5x5 POCO

A Tabela 5.1 apresenta a Atividade e os valores de W obtidos para o ?Na no
Nal(TI) tipo poco 5”’x5” (geometria < 4x) e no Nal(TI) tipo poco 5”x5” coberto com outro
detector de Nal(Tl) 3’x3” formando entdo a geometria aproximadamente 4 =n. Os
valores de Atividade, W1 e W2 foram obtidos de medi¢8es realizadas nas cinco fontes
de *’Na preparadas. O resultado apresentado é a média das medicdes, que
apresentaram desvios percentuais entre as fontes de 0,37 % para Atividade, 0,10 e

0,12 % para W1 e W2 respectivamente.

Tabela 5.1 Resultados obtidos para o *Na — Data de referéncia: 01/11/2009 as 12 h.

Arranjo Atividade U (%) Wlu o WZU o
Experimental (kBqg/g) k=1 Valor kﬁl") Valor k(—lo)
1 262,091 0,15 0,984 0,08 0,984 0,14

2 262,215 0,11 1,005 0,05 1,008 0,05

Data de Referéncia: 01/11/2009 as 12 h
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Verifica-se na tabela 5.1 que o valor de W fica em torno de 0,98 se € usado
apenas o detector de Nal(Tl) tipo poco (geometria < 4r). Quando o detector tipo poco
€ coberto com o outro detector de Nal(TIl) formando a geometria aproximadamente 4r,
o W passa a ser aproximadamente 1, como citado por Brinkman em seu trabalho 11l de
1963 [10].

Diante dos resultados apresentados pelo método pico-soma para Atividade do
*’Na foi realizada comparacdo com os valores para o método de coincidéncia 4np—y. A

Tabela 5.2 mostra esta comparagao.

Tabela 5.2 Comparacdo entre as Atividades determinadas para o ?Na no método

pico-soma e no 4nf—y - Data de referéncia: 01/11/2009 as 12 h.

pico-soma no pico-soma no

arranjo experimental 1  arranjo experimental 2 Anp-y
Atividade (kBg/g) 262,091 + 0,15 % 262,215+ 0,11 % 262,733 £ 0,36 %
desvio do 4nf—y -0,24 % -0,20 % -

Data de referéncia: 01/11/2009 as 12 h

Na comparacdo com o método 4nfp—y verifica-se que os resultados sdo bem
coerentes, tanto em valor de Atividade quanto em relacdo a estimativa de incerteza.
Os dois arranjos experimentais usados na medicdo do *’Na mostraram resultados
muito proximos, com incertezas também bem coerentes.

Na Tabela 5.3 séo apresentados os principais componentes de incerteza

considerados na estimativa de incerteza para as medicdes do *Na.
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Tabela 5.3 Principais componentes de incerteza considerados na estimativa de

incerteza para o *Na.

Componente de Incerteza Tipo (%)
Pesagem das fontes B 0,10
Tempo vivo B 0,01
Decaimento radioativo B 0,006
Contagem estatistica* A 0,037
Incerteza combinada (U) (k=1) 0,11

*Incluida a incerteza na contagem da radiac&o de fundo e extrapolagdo para energia zero.

5.2  PADRONIZACAO DO °F

A padronizac&o do *°F foi realizada em cinco rodadas. As duas primeiras rodadas
foram usadas como testes para acerto de procedimento.

Em cada rodada as medigbes foram realizadas nos calibradores de
radionuclideos, no método pico-soma, no sistema de coicidéncia 4np—y e sistema de
Anti-coincidéncia. As medicdes realizadas nos ativimetros tinham a finalidade de servir
como base para definir a diluicdo a ser feita na preparacdo das fontes, permitir a
comparacdo dos ativimetros do LNMRI com os dos produtores de radiofarmacos e
determinar os fatores de calibracéo para o '®F nestes ativimetros.

A Tabela 5.4 apresenta os resultados encontrados para cada rodada do *®F.
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Tabela 5.4 Resultados de Atividade com incertezas associadas para cada método de

padronizacéo nas solucdes de *°F por rodada.

- 0 . Data
12 Sem resultados
Método pico-soma  2095,937 0,29 -
22 Anti-coincidéncia 1939,582 0,31 -75 04/03/20;0
9 h 13 min
Coincidéncia 4np—y 1979,700 11 -5,5
Método pico-soma 922,385 0,23 -
3 Anticoincidéncia 896,630 0,34 2,9 15/09/2010
Coincidéncia 4n—y 983,960 0,92 +6,3
Método pico-soma 873,866 0,27 --
42 Anticoincidéncia 847,767 0,26 230 10R 12010
Coincidéncia 4np—y - -- --
Método pico-soma 620,118 0,26 --
52 Anti-coincidéncia 617,146 0,26 - 0,48 15/1122/2hOlO

Coincidéncia 4rf—y -- -- --

Verifica-se pelos resultados apresentados na Tabela 5.4, que as rodadas foram
necessarias para acerto de procedimento. A cada rodada era uma nova solugéo
(meia-vida muito curta), por isso a dificuldade de acerto de procedimento.

Na 52 rodada percebe-se que o valor do método pico-soma é bem compativel com
o valor do Anti-coincidéncia. A diferenca entre os dois foi de 0,48 %. Esta rodada foi a
referéncia para determinacdo do fator de calibracdo para a camara de ionizacédo e
ativimetros.

Na tabela 5.5 sdo apresentados os principais componentes de incerteza

considerados para o '°F.
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Tabela 5.5 Principais componentes de incerteza para as medicdes do *®F no método

pico-soma na 52 rodada de medigdes.

Componente de Incerteza Tipo (%)
Pesagem das fontes B 0,10
Tempo vivo B 0,01
Decaimento radioativo B 0,15
Contagem estatistica* A 0,19
Incerteza combinada (U) (k=1) 0,26

*Incluida a incerteza na contagem da radiac&o de fundo e extrapolagéo para energia zero.

5.3 PADRONIZACAO DO %Zn
5.3.1 Solucdo de ®Zn com impureza de ®°Co

Os resultados em Atividade obtidos para o ®*Zn com o método pico-soma foram
comparados com medi¢Oes realizadas em uma camara de ionizacdo 4 tipo poco, a
qual esta rastreada a comparacédo chave (BIPM.RI (ll) - K2.Zn-65). Esta comparacgéo

esta reportada na Tabela 5.6.

Tabela 5.6 Comparacéo entre os valores obtidos para o ®*Zn no método pico-soma e

na camara de ionizacdo. Data de referéncia: 14/04/2010 as 12 h.

. Atividade U (%)

Método (kB/g) )
Pico-soma 42,794 0,25
Cémara de ionizacéo 42 744 0,85

O valor da atividade por unidade de massa do pico-soma obtido € a média
ponderada de nove medi¢cBes para as trés fontes preparadas. A diferenca encontrada
entre os dois meétodos foi de apenas 0,12 %.

Os resultados das medi¢cées com o ®°Zn mostraram que os valores estdo bem

coerentes com o valor da camara de ionizagao.
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Na tabela 5.7 sdo apresentados os principais componentes de incerteza
considerados para a estimativa de incerteza nas medicdes do *°Zn.

Tabela 5.7 Principais componentes de incerteza para as medices do ®°Zn no método

pico-soma.
Componente de Incerteza Tipo (%)
Pesagem das fontes B 0,05
Tempo vivo B 0,01
Decaimento radioativo B <0,01
Contagem estatistica* A 0,24
Incerteza combinada (U) (k=1) 0,25

*Incluida a incerteza na contagem da radiacé&o de fundo e extrapolagéo para energia zero.

5.3.2 Solugdo de ®Zn isenta de impurezas

O resultado de Atividade encontrado pelo método pico-soma para a nova solucao
de ®Zn corresponde ao valor da média aritmética das medicdes das trés fontes
preparadas para esta padronizacdo. A Tabela 5.8 apresenta os resultados do método
pico-soma comparando com valores obtidos na camara de ionizagdo. O valor da

camara de ionizacao esté rastreado a comparagéo-chave (BIPM.RI (ll) - K2.Zn-65).

Tabela 5.8 Comparacéo dos resultados da solucéo de ®°Zn sem impurezas com

resultado da Camara de ionizacao - Data de referéncia: 28/03/2011 as 12 h.

. Atividade U (%)

Método (kBa/g) k=1
Pico-soma 119,367 0,45
Cémara de ionizacéo 119,808 0,80

O valor de Atividade encontrado para a solucdo de ®°Zn usando o método pico-
soma est4d bem coerente com o valor encontrado pela camara de ionizagdo. A
diferenca entre os dois métodos foi de 0,36 %, ndo diferindo estatisticamente da

diferenca encontrada entre os dois métodos para a solugdo com impurezas.
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Na tabela 5.9 sdo apresentados 0s principais componentes de incerteza para a

padronizacédo do ®Zn no método pico-soma.

Tabela 5.9 Principais componentes de incerteza para as medi¢des da nova solucédo de

®5Zn no método pico-soma.

Componente de Incerteza Tipo (%)
Pesagem das fontes B 0,10
Tempo vivo B 0,01
Decaimento radioativo B <0,01
Contagem estatistica* A 0,44
Incerteza combinada (U) (k=1) 0,45

*Incluida a incerteza na contagem da radiacéo de fundo e extrapolagéo para energia zero.

5.4 PADRONIZACAO DO %(Ge+Ga)

Os resultados obtidos para o °®(Ge+Ga) com o método pico-soma foram
comparados com medi¢cfes realizadas no método de anti-coincidéncia e com o valor
do certificado de origem. A comparacgao esta reportada na Tabela 5.10.

As fontes secas apresentaram valores de atividade diferindo apenas de 0,03 %
das fontes liquidas. Verifica-se entdo que o procedimento usado para secar as fontes
foi eficiente, visto que ndo foi constatada perda por evaporacdo, como relatado no
trabalho de Grigorescu et al [30] e citado por Zimmerman [31].

O valor da atividade obrida no mérodo pico-soma é a média aritmética das duas
medi¢clBes realizadas nas seis fontes (janeiro e fevereiro de 2011), considerada a
corregdo para a interferéncia do pico de 1077 keV no 1022 keV. A correcao relativa a

interferéncia do 1077 keV foi de 0,26 %.
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Tabela 5.10 Comparacéo de resultados entre método pico-soma e Anti-coincidéncia

para a solucdo de *®(Ge+Ga)-Data de referéncia: 01/01/2011 as 12 h.

Método Alvidade U ()
Pico-soma 6,347 0,14

Valor certificado 6,572 1,4

Anti-coincidéncia 6,624 0,18

Em relacdo ao valor do certificado a diferenca para o método pico-soma é de -3,4
%, enquanto que para o método de anti-coincidéncia é de +0,8 %.
Na tabela 5.11 estdo reportados os principais componentes de incerteza

considerados para a estimativa de incerteza nas medi¢des do *®(Ge+Ga).

Tabela 5.11 Principais componentes de incerteza para o *®(Ge+Ga) método pico-

soma.
Componente de Incerteza Tipo (%)
Pesagem das fontes B 0,10
Tempo vivo B 0,01
Decaimento radioativo B 0,01
Contagem estatistica* A 0,10
Incerteza combinada (U) (k=1) 0,14

*

Incluida a incerteza na contagem da radiagdo de fundo e extrapolacéo para energia zero.
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CONCLUSOES

A metodologia utilizada no desenvolvimento deste trabalho permitiu a
padronizacdo absoluta do '°F, ®®(Ge+Ga), *Na e ®°Zn aplicando um método muito

simples, rapido e eficiente.

22Na

A determinacdo do fator de coincidéncia para os raios de aniquilagdo (W) no
arranjo experimental formado por dois detectores de Nal(Tl) dispostos em geometria
de aproximadamente 4x, permitiu provar que o método pico-soma para 0s emissores
B* puros é um método absoluto e portanto ndo necessita de padrées.

A comparacdo da Atividade de *’Na feita para o pico-soma e para 0 4np—y
mostrou que os resultados sdo coerentes e apresentam incertezas compativeis.

Os dois métodos utilizados para padronizacdo da Atividade do #?Na mostraram
resultados consistentes com incerteza menores que 0,5 %. A incerteza estimada para
0 método pico-soma foi cerca de trés vezes menor quando comparada com a
incerteza do método de coincidéncia. Este estudo mostrou que o método pico-soma
pode ser usado para a padronizacdo absoluta do *’Na como um método alternativo ao

método de coincidéncia.

18F

O método pico-soma mostrou ser uma excelente alternativa para a padronizacao
de emissores B* puros, principalmente para o **F que tem meia-vida muito curta, pois
este método pode ser realizado em um tempo bem menor que os métodos classicos.
Os resultados obtidos pelo método pico-soma apresentou valores bem préximos

daqueles obtidos pelo método de anti-coincidéncia, com incertezas compativeis. Vale
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ressaltar que o método de anti-coincidéncia € reconhecido para a padronizacao deste
radionuclideo.

A padronizacao deste radionuclideo permitiu a retencéo do fator de calibracdo na
camara de ionizacdo e nos ativimetros do LNMRI, preparando o laboratério para
trabalhos futuros de rastreabilidade dos calibradores de radionuclideos dos servigos

de medicina nuclear ou dos produtores de radiofarmacos.

GSZn

A padronizaco do ®°Zn no HPGe planar somente foi possivel com a introducédo do
dispositivo divisor de tenséo, que ampliou a faixa de energia, permitindo a visualiza¢éo
no espectro do fotopico de 1115 keV e o pico-soma de 1123 keV.

O valor de atividade encontrado para a solugcdo de ®Zn no método pico-soma
apresentou-se bem coerente com o valor da camara de ionizagdo, cujo fator de
calibracdo esta rastreado a comparacgdo-chave BIPM.RI (Il) - K2.Zn-65 de 2002. A
incerteza associada mostrou-se compativel com os métodos primarios classicos

utilizados em metrologia de radionuclideos.

%(Ge+Ga)

Como estatisticamente ndo houve diferenca significativa entre os resultados de
atividade por unidade de massa das fontes secas e liquidas, pode-se concluir que se a
secagem das fontes sélidas de ®*(Ge+Ga) é executada de maneira rapida e se a fonte
é imediatamente coberta, ndo ha perda significante de ®*Ge devido a volatilidade deste
elemento.

Mesmo considerando a correcdo das contagens do fotopico de 1077 keV no pico-
soma de 1022 keV, ainda ha uma diferenca significativa de valor de atividade
encontrada entre 0 método pico-soma e o anti-coincidéncia. Essa diferenga demonstra
que esfor¢cos deverdo ser realizados nos dois métodos para estudar que outras
corregBes sao necessérias para melhorar a convergéncia dos valores. A realizacdo do
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método pico-soma usando um detector de germénio poco € recomendado visto que
este detector possui melhor resolucdo que o Nal(Tl), possibilitando assim a separacao

do fotopico de 1077 keV do 1022 keV.

CONSIDERACOES FINAIS

Para os radionuclideos que decaem por emissdo de positrons (B puros), o
método pico-soma usando dois detectores de Nal(Tl) dispostos em geometria de
aproximadamente 4n apresentou-se como um método extremamente importante, pois
além de permitir a determinacdo da Atividade com incertezas associadas baixas,
permite que a padronizacdo seja realizada rapidamente, facilitando a padronizacdo de

radionuclideos que possuem meia-vida muito curta, como é o caso do °F.
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