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Foi desenvolvido no Instituto de Radioprotecao sibetria, no Laboratério Nacional
de Metrologia das Radiacdes lonizantes, um sistignmedicdes mdltiplas que permite a
operacao simultéanea de até trés diferentes métlelpadronizacdo, incorporando na rotina
de trabalho um sistema de coincidéneta com sensibilidade para energias abaixo de 100
keV e também um sistema de deteccdo com cintiladdiguidos, usando duas
fotomultiplicadoras moveis. Foram escolhidos radadideos Uteis em medicina nuclear,
radionuclideos com esquemas de decaimento complexeadionuclideos com alta
probabilidade para emitir raios ap0s capturar elétrons. Os sistemas foram val&ddpdo
meio de padroniza¢cBes com o0s seguintes métodasntédecoincidéncia, usando amostras
de **Am e ®*"™Ho; de Coincidéncia, usando amostras-#Ba e °°Zn; e CIEMAT-NIST,
usando amostras d€Co. Para os objetivos da metrologia de radionuclidfemam
alcancados bons resultados com todas as amogiraseatando diferencas inferiores a 1%
guando comparados com seus respectivos valorefaténcia. As diferencas encontradas
nas comparacdes de resultados foram de 0,40 % &8tAm, 0,09 % com d°°™Ho, 0,48
% com 0'**Ba, 0,72% com o®Zne 0,32 % com &’Co.
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Was developed at the Institute of Radiation Prazacand Dosimetry, in the National
Metrology Laboratory of lonizing Radiation , a mple measurements system that allows
simultaneous operation up to three different methofdstandardization, incorporating in
the working routine X coincidence system with sensitivity for enerdetow 100 keV
and also a detection system by liquid scintillatiasing two mobile photomultipliers.
Were chosen radionuclides useful in nuclear medjaiadionuclides with complex decay
schemes and electron capture radionuclides vigih probability tox rays emission. The
systems were validated by means of standardizatiotis the following methods: anti -
coincidence, using*Am and**®™Ho samples; coincidence, usinyfBa and®*Zn samples
and CIEMAT-NIST , using®®Co samples. For the radionuclide metrology goals were
achieved good results with all samples, showdifferences bellow 1 % when compared
to their respective reference values. The diffeesrfound in the results comparisons were
0.40% with thé**Am, 0.09 % with thé®®™Ho, 0.48% with thé*Ba, 0.72 % with th&Zn
and 0.32% with th&Co.
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Capitulo 1.

INTRODUCAO

1.1 — Preambulo

A Comissao Nacional de Energia Nuclear — CNEN € Antarquia Federal que tem a
responsabilidade de controlar, fiscalizar e fomemts atividades que envolvam o uso
pacifico da energia nuclear no Brasil. Possui em sstrutura organizacional cinco
institutos de pesquisas e também Centros Regiemaisarios estados brasileiros. Dentre
seus institutos de pesquisas existe o InstitutRadioprotecdo e Dosimetria — IRD, que

tem a seguinte missao:

“Atuar com exceléncia nas areas de radioprotecaaindetria e metrologia,
gerando e disseminando conhecimento e tecnologia pauso seguro das

radiacdes ionizantes, visando a melhoria da qualalde vida no pai$

A estrutura funcional do IRD est4 subdividida erfierdintes modalidades de Servicos
de natureza técnica e cientifica, que sado execsitenioseus diversos laboratérios. Dentre
os Servicos do IRD existem o Servico de Metrolatzia Radia¢Ges lonizantes — SEMRI e
o Servico de Metrologia de Radionuclideos — SEMBMApos executados no Laboratério
Nacional de Metrologia das Radia¢cOes lonizantesNMRI, que em 1989 recebeu do
Instituto Nacional de Metrologia — INMETRO, Insitéo Federal responsavel pelas
atividades metrologicas no Brasil, a designacda pawar como Laboratério Nacional na
area de metrologia das radiagdes ionizantes. O LNBMHR como objetivo principal prover
rastreabilidade metroldgica de suas atividades ooBureau International des Poids et
Mesures — BIPM.

Dentre as atribuicbes do LNMRI/IRD/CNEN, estdo anuotancdo de padrdes,
desenvolvimento e implantacdo de métodos de pathcin relacionados a area da

metrologia das radiacdes ionizantes e de radiatemdi bem como o relacionamento



técnico-cientifico com outras instituicbes nacigmaiinternacionais que atuam nestas areas

do conhecimento cientifico.

Dentre as atribuicbes do SEMRA/LNMRI/IRD, estaargplantacdo e manutencdo de
padrbes e métodos de padronizacdo relacionadoifespaente a metrologia de
radionuclideos, bem como o relacionamento técneatifico com outros laboratérios que

atuam na mesma area, em instituicdes nacionateraationais.

O presente trabalho foi planejado e executado rd®ratdérios de pesquisas
pertencentes ao SEMRA/LNMRI/IRD/CNEN.

1.2— Importancia do trabalho

A crescente utilizacdo de radionuclideos, nas dafites aplicacdes, exige fontes
emitindo radioatividade com valores confidveis ecfgos, para isso torna-se necessario
dispor de sistemas de calibracdo que operem métlmpadronizacao rastreados a cadeia

metroldgica internacional.

Entre os métodos de padronizagdo utilizados, destae 0s que sdo capazes de determinar
absolutamente a grandeza Atividade, sem a necdssiia se referenciar a métodos de

outros sistemas de calibragao.

O método absoluto de padronizacdo mais difundidp método de coincidéncia, que é
baseado na observacdo de duas ou mais emissoestivedi provenientes de um mesmo
radionuclideo. Na maioria das vezes é compostalpisr detectores e respectivas vias de
equipamentos eletrbnicos, cada uma associada a eterninado tipo de radiacdo
produzidas em desintegragfes sucessivas, tais ddmRypo—y, ecy, Y-y, y-X ou outras
combinacdes equivalentes. Existe também uma @ariae padronizagdo absoluta por
meio da observacdo num analisador multicanal deeterminado fotory em coincidéncia

com o0 Pico—soma produzido por um outro evento @eglcgproveniente do mesmo



decaimento radioativo, como por exemplo, a soma fdams de aniquilacdo apos a

emissdo de urf”.

Outro método absoluto desenvolvido mais recenteenérd método TDCR, que funciona
com trés fotomultiplicadoras e se baseia nas refagxistentes entre as coincidéncias
duplas e triplas, provenientes de medi¢cdes obtidas deteccdo por cintilagcdo em meio
liquido.

Existe ainda o método CIEMAT-NIST, que utiliza adu fotomultiplicadoras em

coincidéncia e também se baseia em deteccaoaisantiadores liquidos.

O método CIEMAT-NIST necessita que o sistema tlbragdo seja submetido a radiacéo
de uma solugdo padrdo para caracterizar sua rasppstm funcdo desta, padronizar
solugbes de qualquer outro radionuclideo. Na @apiede ser considerado um método
semi-absoluto, pois como necessita de somente aleads-padrdo, é relativo s6 para o
radionuclideo desta solucdo e ao mesmo tempo abspara as solucdes contendo os

demais radionuclideos.

O método CIEMAT-NIST ndo exige sempre a aquisica rdddulos eletrbnicos
especializados, podendo também ser implantado assguipamento comercial, os quais

normalmente dispdem de elevado grau de automagguitas facilidades de analise.

Ao longo do tempo o SEMRA/LNMRI/IRD/CNEN vem ampi@do sua capacidade de
determinar a concentracéo de atividade de soluggdrgendo radionuclideos e para isso tem
implantado em suas rotinas técnicas diferentegnséd e métodos que possibilitam a
padronizacdo de amostras radioativas; sao elels. stemas absolutos usando o método
de coincidéncia #3-y operando com detectores proporcionais, um de fi@smso normal
e o0 outro de fluxo gasoso pressurizado; um sist@psaluto usando o método de anti-
coincidéncia com a técnica de cronometragem emdernym e tempo morto extensivel;
um sistema semi-absoluto usando o método CIEMATFNdSleteccdo com cintiladores

liquidos, implantado em equipamento comercial; istesia relativo usando o método de



Espectrometrig—x com detector de estado sélido, construido costatrile germéanio de
alta pureza; um sistema relativo usando o métod@a&taara de loniza¢do; um sistema
relativo usando um Ativimetro comercial; e também, fase de implantacdo, um sistema

absoluto usando o método TDCR e detecgdo comarntiés liquidos.

Embora o SEMRA/LNMRI/IRD/CNEN disponha de uma vddde de métodos e sistemas,
existem lacunas que ao a serem preenchidas podimarareainda mais sua capacidade de
padronizacdo de amostras radioativas, das quarésamais importantes sao as seguintes:
nao existe implantado um sistema que possibilittnebamente a padronizacdo de
amostras com radionuclideos que ndo emitem pasicdiretamente detectaveis e que
podem ser padronizadas absolutamente com o méwdmidcidéncia foton-féton; nao
existe a possibilidade de estudos experimentaallégetos usando o método CIEMAT-
NIST implantado em equipamento comercial; e pamaltndo existe a possibilidade de
estudos e comparacdo por meio de observacdo simaltde um mesmo evento por

diferentes métodos de padronizagdo com caractagdtcnicas complementares.

1.3 — Objetivo do trabalho

O objetivo deste trabalho € o desenvolvimento rm@ementacdo de um sistema para
calibracdo de solucbes radioativas, que possikaibtéaboratério Nacional das Radiacbes
lonizantes — LNMRI/IRD operar, isolada ou simultamente, com diferentes métodos de
padronizacdo da atividade em amostras contendonaclideos com pelo menos uma das
seguintes caracteristicas: tenham esquemas demgetai complexos, capturam elétrons,

com alta emissao de raige sdo utilizados em aplicagcbes médicas.

Este trabalho possibilitara ao Servico de Metr@oglas Radiacdes lonizantes —
SEMRA/LNMRI/IRD/CNEN dispor de um sistema operaneim coincidénciai—x com
melhores condi¢cbes para padronizacdo de solucddsenco radionuclideos que emitam

fétons com energia abaixo de 100 keV, pois utilisa detector de germéanio com janela



fina de berilio, ideal para os fétons de baixa gastomo os raio%, e um lodeto de sadio,
para os fétons mais energéticos como as radiggdes

Outro objetivo deste trabalho sera a criacdo dailpidade de observacdo simultanea dos
eventos provenientes do decaimento radioativoizegld por métodos com caracteristicas
especificas de deteccdo e padronizacdo, cada uengmdabordar de forma diferente

determinados aspectos do radionuclideo estudado.

Com as caracteristicas de simultaneidade implemastaeste novo sistema de medigcéao
sera melhorada a capacidade de andlise nas paidesz de solucbes radioativas que
decaem por captura eletrbnica, fenbmeno que aipdsenta discrepancias consideraveis,
acima de 1% para radionuclideos mais problematiw@s comparacdes de resultados entre
diferentes sistemas de padronizacéo existentelalnositérios internacionais.

1.4 — Organizacgéao do trabalho

Neste trabalho, o ambiente para medicOes foi @dgepara permitir usar amostras
radioativas confeccionadas de diferentes manewasando desde uma simples amostra
sélida selada, passando pela alternativa de usatamiente uma ampola de vidro
preenchida com a solucéo radioativa, até a capeida trabalhar com um frasco contendo
um coquetel cintilador dentro de uma célula espgeaiea deteccdo por cintilagdo em meio
liquido.

Optou-se também dar ao ambiente para medicdesaaidage de flexibilizar ao maximo a
utilizacdo dos diferentes métodos de calibracaodpézhcdo. Com isso tornou-se possivel

0S seguintes arranjos experimentais:

> utilizacdo individual do sistema de calibracdo pspectrometria gama s6 com o
detector de germanio;
> utilizacdo individual do sistema de padronizagad® com o método de coincidéncia,

sendo possivel a construcdo da curva de efici@ettaafastamento dos dois dectores



ou com a colocacao de absorvedores entre cadsolaxdamente ou em conjunto;

> utilizacdo individual do sistema de padronizaggexX com o meétodo de anti-
coincidéncia, construindo a curva de eficiéncia opafastamento das duas
fototomultiplicadoras no interior da célula de def® por cintilacdo em meio liquido;

» utilizagdo em conjunto dos sistemas de padronizag& com 0s meétodos de
coincidéncia e anti-coincidéncia, sem prejudicanasscaracteristicas individuais na
construcdo das respectivas curvas de eficiéncia;

» utilizacd@o individual do sistema de padronizacdlo peetodo CIEMAT-NIST, usando
dentro de uma célula especial para deteccdo pblacio em meio liquido um frasco
com o coquetel cintilador;

> utilizacdo conjunta dos sistemas de padroniza¢c&ona&todos citados anteriormente
com o método CIEMAT-NIST, em diferentes combinag@esem prejudicar suas

caracteristicas individuais de medicao e calibriggiivonizacdo de cada método.

Nos préximos capitulos serdo tratados os seguas®mtos:

» no Capitulo 2, entre os itens 2.1 ao 2.7.6, sepfiesentados os fundamentos tedricos
gue se relacionam direta ou indiretamente comeasato conhecimento cientifico que
servem como base para os sistemas de padronizhoésados neste trabalho e que
foram considerados como importantes para melhopoeensao do texto;

» No Capitulo 2, entre os itens 2.8 ao 2.10, ser@esaptados os fundamentos tedricos
gue se relacionam diretamente com a metodologia sisismas de padronizacdo
abordados neste trabalho;

» No Capitulo 3 serdo apresentados os procedimetitzados desde a construcdo do
setupde medi¢cOes até a realizacdo das experiénciased&do e padronizacdo das
amostras radioativas usadas neste trabalho;

» No Capitulo 4 serdo apresentados os resultadafoslt#ias comparacdes destes com as
calibracdes realizadas por outros sistemas equieslee/ou valores de referéncia
adotados;

» No Capitulo 5 serdo apresentadas as conclusdeaiaddhio.



Capitulo 2.

FUNDAMENTOS TEORICOS

2.1 — Metrologia de Radionuclideos

A Metrologia de Radionuclideos pode ser entendmlaocca area do conhecimento
cientifico que estuda os radionuclideos em seupec&gsos modos de decaimento
radioativo, visando a elaboracdo de métodos ed&smiapazes de realizar medi¢cdes de sua

radioatividade com o maior grau possivel de prectséxatidao.

A principal grandeza fisica de interesse ligadadioatividade € atividadeoutaxa de

desintegracapdefinida pelo National Council on Radiation Potiten [NCRP,1985] como:

“A atividade de uma fonte radioativa contendo umamaulclideo, num dado estado
especifico de energia e num dado instante, é o ealgerado, naquele instante, do nimero

de transi¢des nucleares espontaneas, na unidatengeo, daquele estado de enafgi

Em 1991, o Sistema Internacional de Unidades BBINI,1991] prop6s uma unidade
em termos de emissao radioativa por segundo pax@ndionar a grandeza atividade; a esta
unidade [ICRU,1980], representando uma transformagi segundo segundo ¢ ¥, foi
dado o nome especial de Becquerel — Bg, em homenagsdisico francés descobridor da

radioatividade.

Em 1896 Becquerel (o fisico francés Antonie Heratduerel — 1852 a 1908) tentava assocjar o
brilho dos tubos de raios catddicos com a fosfé@msea de alguns sais, depositando-os sobre um
filme fotografico virgem e selado, quando obsergae ao usar amostras de uranio o filme figava
negro mesmo na auséncia de luz e concluiu quesa @a uma radiacdo desconhecida provenjiente
do uranio, os raios.

Inicialmente a unidade para dimensionar a atividdelama amostra foi definida como
aquela emitida por um grama de radio (com 3,7 'R désintegracées por segundo — dps),
posteriormente denominada Curie + &n homenagem a Marie Curie (a fisico-quimica

polonesa Maria Sklodowska — 1867 a 1934), pionsai® pesquisas com a radioatividade



de amostras contendo sais de uréanio, realizadd&aementre 1896 a 1898. Portantoi:=C
3,7 x 13°Bq e seu uso é admitido pela Conferéncia GerakdesPe Medidas — CGPM por
ser uma unidade fora do Sl ainda bastante dissdmipaincipalmente na area da medicina

nuclear.

2.2 — O Decaimento Radioativo

Quando um atomo se encontra em desequilibrio d@i@rgéormalmente ele busca
alguma maneira de se equilibrar liberando enetgitando manter a integridade de sua
estrutura. Dependendo da quantidade de energidibesada, particulas sub atdmicas e/ou

um quantum de energia eletromagnética poderaorsgdes pelo atomo instavel.

A unidade de energia usada nos fenbmenos atomeséfron Volt -eV e sua equivaléncia no
é dada pela equacéo 1leV = 1,602 X°ibules.

Se 0 excesso de energia for suficiente para cried¢é®racdo de um elétron, o ndcleo
pai podera emitir uma particula beta{ ou B ); caso o desequilibrio energético
corresponda a uma energia maior que a massa dprdtss e dois néutrons, o ndcleo pai
podera emitir uma particula alfax(); ou ainda, caso a instabilidade seja muitodgase
fissionar emitindo néutrons e criando dois nucldbes de menor massa. Existe também a
possibilidade do nucleo buscar o equilibrio captdeaalgum elétron das camadas mais
internas do atomo, que ao preencher a vacancidaceaitird um féton ou um elétron

Auger.

Se o nucleo ainda permanecer excitado ap0s a emissdma particula, o atomo filho
podera emitir uma radiagdo gamg)(ou transferir sua energia de excitagggd para um
elétron com energia de ligackg, emitido um elétron de converséo interna comgaét;
= Eexc—Es.

Sempre que houver uma captura eletrénica ou a @niksum elétron havera a criagéo

de vacancias na eletrosfera atbmica seguidas dss@wmide raioX caracteristicos. Isto



ocorrera porque cada vacancia criada em um detedmiorbital serd ocupada por um
elétron pertencente a um orbital de menor eneqgig, por sua vez produzird uma nova
vacancia a ser ocupada e 0 processo se repetedsstamente em direcdo aos orbitais
mais externos do atomo filho. Os rawsemitidos serdo caracterizados pela diferenca de

energia existente entre cada par de orbitais qeenfesendo envolvidos no processo.

Nas medicoes da radioatividade de uma amostra v@bser que o valor da sua
atividadeA decresce ao longo do tempo, sendo entdo propaf@mnumerdN de atomos

radioativos existentes, logo seu valor deriva-seedmacdes abaixo:

dN
A=— =-JN 2.1
" (2.1)
N, = N, exp(-A4t) (2.2)

em que:Np € 0 numero de atomos radioativos existentes npdém O; N; € o niUmero de
atomos radioativos existentes em um terhpo 0; e A é a constante de decaimento,

caracteristica especifica de cada elemento radipati

E interessante conhecer quando uma amostra ragidatn a metade do valor inicial
de seus radionuclideos, ou seja quaNdoNy / 2. Neste caso, a radioatividade da amostra

estard na metade de sua vida util e seréo valgddeguacoes:

No N, exp(—Ale (2.3)
2 2
T, _In2 e N,=N,exp -t In2 (2.4

A

N

1
2




Como o tempo correspondente a meia-vidali» também é caracteristico de cada
radionuclideo, na pratica o seu valor é normalmersi@do no lugar da constante de

decaimentol.

2.3 — O Decaimenta

Em 1899 Rutherford (o fisico-quimico neozelandésekr Rutherford — 1871 a 1937)
mostrou que 0S minerais de uranio emitiam particidam alcance que podiam ser
divididas em pelo menos dois grupos: um denominailes o, 0 de menor poder de
penetracdo, e o outro raifs o mais penetrante. Usando campo eletro-magnétigara
verificar o grau de deflexdo das particutaemitidas peloRa e seus filhos, Rutherford
mostrou que eram emitidas com um décimo da veldeidia luz, tinham carga elétrica
positiva e apresentavam uma razao carga/massareonde 1 / 4.000 quando comparada
com a razéo efgnpara o elétron. Em 1908 Rutherford e Hans Geigefisijco aleméao
Johannes Wilhelm Geiger — 1882 a 1945) contanduagfculasa emitidas por um grama
de Ra determinaram que cada uma possuia carga igual (aRREHERFORD & GEIGER,
1908). Em 1909 Rutherford e T. Royds (0 quimicdéagrhomas Royds — 1884 a 1955)
mostraram que as particulaseram ions deéle projetados em altissima velocidade durante
o decaimento radioativo. Até a descoberta da fissgontanea dd em 1940, pelos fisicos
soviéticos Georgy Flyorov — 1913 a 1990 e Konstamietrzak — 1907 a 1998, o

decaimento a era 0 Unico tipo de decaimento radioativo cortwec

Inicialmente a energia das particulas era normaknespecificada em termos do
alcance em centimetros no ar & €5 760 mm deélg. Poucas substancias, especialmente o
Po (**Po), ThC ('Bi), ThC' (**Po) e RaC' (**Po), tinham sua energia cinética
determinada por deflexdo magnética, conforme mastebela 2.1 (NS, p. 512), cujos

valores serviram como referéncia para 0s expetsata epoca.
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Tabela 2.1 - Dados conhecidos antes de 1954 ssl#missored.

Alcance médio no ar Velocidade Energia

Emissor | 150 °C e 760 mmH inicial Cinética
(+0,007) (10° cm/s#0,0001) | (MeV# 0,001)

Po (%o) 3,842 1,5967 5,298

RaC’ **Po) 6,907 1,9215 7,680

ThC’ (**%Po) 8,570 2,0535 8,776

Imaginava-se até 1930 que os radionuclideos séeemtarticulast monoenergéticas,
na faixa entre 4 a 6 MeV, até que o trabalho deeRasam (EvANS, p. 512) com deflexdo
magnética dost emitidos peloThC (**Bi) mostrou que na realidade consistiam de um
grupo de linhas monoenergéticas estreitamente adga@ma da outra, conforme ilustra a
figura 2.1. Estas linhas ficaram conhecidas comstiaitura fina do espectro alfa.

Energy in Mo

[ ™ He')

Figura 2.1 — Esquema de desintegracdo &' para 0°°Tl
(EVANS, p. 515).

O processo do decaimerdacorre para nucleos pesados e espontaneamenf@gd a
de nucleos conZ > 82, em que um determinado nuclég com numero atbmicd e

namero de massa A, emite 2 prétons e 2 neutronform@a de uma particula e se
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transforma no ndcley, com nimero atdmicad — 2 e nimero de mas8a- 4. Este processo

é simbolizado pela reaggox - 474y

2.4 — O Decaiment@

2.4.1 — Histérico

Em 1907, nos trabalhos experimentais com as caistatas de absorcédo dos rafhs
foi observado que o aumento da espessura de also@ocado entre a fonte e o sistema
de deteccao reduzia exponencialmente a fracaoiitais das particulas até chegar a zero.
Este comportamento diferia do processo de absal@doadiacdoa, a Unica radiacao
corpuscular conhecida da época, que apresentavacuma de absorcdo de forma
inicialmente quase linear, passando por um acrésagentuado ao alcancar espessuras de
absorvedor proximas ao alcance definido pela eaeatgiparticula e, a partir deste ponto,
caindo bruscamente para zero, formando uma espécjeelho (ver exemplo na figura
2.2).

Os estudos com deflexdo magnética, realizados poMMéon, J. A. Gray e J.
Chadwick (B7aNs, p. 536) em 1914, mostraram que 0 espectro dagaad era continuo
(ver exemplo na figura 2.3) e forneceram uma eapdo qualitativa dos problemas

originalmente "misteriosos" envolvendo a suai@dsoe espalhamento.

Os trabalhos de Frederick Soddy, Bertram Bordetv&®ald e outros (EaNs, p. 539),
mostraram que o decaimenfovinha acompanhado de uma variacdo nas propriedades
guimicas dos nuclideos envolvidos, correspondendadanca de uma unidade no nimero

atdbmico entre o nacleo pai e o nucleo filho.
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Energy Loss of Alphas of 5.49 MeV in Air
(Stopping Power of Air for Alphas of 5.49 MeV)

Stopping Power [MeV/cm]

0 T % T T
0 1 2 3 4

Path Length [cm]

Figura 2.2 — Curva de absorcao no ar para umapkati
de 5,48 MeV.

)

4]

Mamero relativo de paniculas
perr umiclade «de Mr, N (He)

JUHHY HHM] EslILH)
Hr (gauss-cm)

[} -

Figura 2.3 — EspectiB8obtido em spectrémetro
magnético com uma amostradia (KAPLAN,
p. 294)
Como no caso das particulasa diferenca de energia entre os nuclideos phicedra
sempre a mesma para todos os atomos da mesma amosginou-se entdo que o

espectro continuo observado na emissdo das pagfulevia-se a perdas de energia ao

atravessar a nuvem de elétrons nos atomos da anawdés de ser detectada. Ou seja, 0

13



espectro continuo observado seria um espectro d&gone o espectro primario seria
discreto, como 0 das particulas com energia correspondente a energia maxima

observada.

Se de fato o espectro continuo fosse secundariprendrio realmente constituido de
particulasp emitidas com a mesma energia, entdo a energiaandégi particulas deveria
ser igual a energia maxima do espectro. Como pmitenergia das particulas liberadas
teriam sido dissipadas no interior da amostra emmdode calor, entdo seria possivel
observa-la com um calorimetro e o valor encontrdeleeria ser préximo ao valor da

energia maxima do radionuclideo.

Em 1927 diversos pesquisadoreyAKS, p. 540), através de experimentos com um
microcalorimetro e uma fonte de energia méaximat MeV (?*°Bi — conhecido na
época por Ra&dio E), obtiveram os seguintes valgas a energia média deste
radionuclideo : (0,35 % 0,04) MeV ; (0,34 0,02) MeV e (0,32G: 0,005) MeV. Ao
perceberem que os valores encontrados estavambagxo ao esperado, concluiram entao
gue o espectro de emissao observado ndo era uetrespecundario e que as particitas
eram mesmo emitidas com diferentes energias atégiratin um valor maximo,
aparentemente contrariando o principio da cons@&ovde energia. Este raciocinio baseava-
se no fato de que a partir de um grupo de atomoaisgde um mesmo tipo de
radionuclideo pai, ndo haveria emissdo de pariduleom energias diferentes, uma vez
gue a energia liberada, no decaimento para um guipo de radionuclideo filho, é sempre

constante.

Em 1931 Pauli (o fisico austriaco Wolfgang ErnailiPa 1900 a 1958) propds que a
conservacao da energia nao estaria sendo violasia sanultaneamente fosse emitida outra
particula com energia igual a diferenca entre ageela transicdo nuclear e a energia da
particulaf. Esta nova particula (0 neutrino) teria massa réedgel, ndo teria carga e

possuiria um grande poder de penetracdo, sendificdedeteccéo.
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Baseando-se entdo na hipotese de Pauli sobretérexégsdo neutrino, Fermi (o fisico
italiano Enrico Fermi — 1901 a 1954) propds em 198da teoria (ver item abaixo)
consistente para explicar o processo do decainfer@m sucesso obtido foi visto como
uma evidéncia da possivel existéncia do neutriearido a uma grande quantidade de
trabalhos tedricos e experimentais para descoBta eova particula, que teve a sua
existéncia posteriormente comprovada, como no llrabde Raymond Davis Jr. VENS,

p. 544, 913).

R. Davis (o fisico-quimico americano Raymond Dalis— 1914 a 2006) usou um analisgdor
eletrostatico para medir a energia cinética dotarfasnto de um fon déi e obteve um espectro cdm
pico de energia em (561) eV (ver figura 2.4). @Be ao capturar um elétron e emitir um neutrin de
0,38 MeV, decai ndLi metaestavel, que apds8x 10" s emite uny de 048 MeV. Davis combinoy
vetorialmente o momento do neutrino com o espgogrobteve uma distribuicdo continua de energia
até 57 eV, o que mostrou ser consistente com ddspdle emissdo de um neutrino de massa igual a
zero para cada elétron capturado.

5 T T T T T
Be’ (EC)Li”
i
54 7
.'E
g3 -
[
e
B2 .
2
E1l g
=
0 I 1 1 1 |
0 10 20 a0 40 O &0
Kinetic energy of Li7 recoil ion,
in electron volts

Figura 2.4 — Espectro da energia de
recuo do ‘Li, apés uma captura

eletrénica peldBe (EVANS, p. 544).

15



2.4.2 — A teoria de Fermi

Apés J. Chadwick (o fisico britAnico James Chadwick891 a 1974) comprovar a
existéncia do néutron em 1932, foi possivel compteeque o fenbmeno do decaimefto
era essencialmente um processo nuclear envolveridmstormacdo de um préton num
néutron. Baseando-se entdo na hipotese de Pdué soexisténcia do neutrino, Fermi
desenvolveu a primeira teoria que conseguiu expdatisfatoriamente a forma observada
nos espectros experimentais dos emisdresgambém dos emissoig§ apods a descoberta
da radioatividade artificial em 1934 pelo casalnJEgédéric Joliot — 1900 a 1958 e Iréne
Curie — 1897 a 1956 (filha de Marie Curie). O psstedo decaiment® pode entdo ser

representado pelas transformacodes

n->p+p + anti-neutrino ou p-=>n + B + neutrino.

A probabilidade de emissdo de uma partiuEom momento entrep e o +dp) €
dada porN(p) dpe no instante da transicdo nuclear serdo criadoslétmonf3 e um
neutrinov , sendo a fungcédo de onda plana do elétron, relatpasicdo central do ndcleo,

representada pogk(0) e a correspondente ao neutrino pgr(0).

O comportamento dos nucleons em transformacdophone V, é representado pela
matriz de transicaddM = | ¢*inicias O ¥ sina dV , senddO um operador apropriado (ENS,
p. 543, 548) para as possiveis formas de cor@kagdular entre o neutrino e a partiddla

indicadas na tabela 2.2.

Tabela 2.2 — Formas de correlacdo angular

entre a particul@ e o neutrino.

1+ (v/3c) co® Tensor

1- (v/c)cosh Escalar

1- (v/c)cosh Pseudo escalar
1- (v/3c)co% Vetor axial

1- (v/c)cosp Escalar
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Na tabela 2.2 v é a velocidade da partiflaé a velocidade da luz ¢ = angulo entre a

direcdo de emisséo do neutrino e da partigula

A matriz M representa a medida da probabilidade relativaudeuq determinado nucleo se
transforme emitindo uma radiacBoe | M| ? representa o grau de entrelacamento das
funcbes de onda dos nucleons em seus estadosisingidinais, para as transicoes
permitidas.

O formato caracteristico do espectro, equivalenimaino, entre os momentp®
+ dp) ¢é dado pelo fator estatisticlm / dEy, conforme a equacédo (ENS, 1979, p. 550)
abaixo :

dn _167°msc’
dE, he

7*Wo -W)°dny (2.5)

Nesta equacaa:é a velocidade da luay é a massa de repouso da partiulaé

mv
a constante de Planc/ =M_ E+rr1202 = E(MeV) +l ens= P =
my my,C 051IMeV myCc mycC

Portanto, a equacao final da probabilidade de @&wmida particul com momento entrp

e (p + dp) sera expressa {BNS, p. 548) por:

> dn
dE,

N(p)dp = %Qwe(o».kﬂv OlMg) s (2.6)

Nesta equagéda =h/277 e g é uma nova constante com valores aproximados3¥e k

10° cn?’. erg, para as regras de selecdo de Fermi, elg8%cn? . erg, para as regras de

selecado de Gamow-Teller. A constagticou conhecida como Constante de Fermi.

Quando se normaliza 0 momento lingar=(mVv) em relacdo a energia de repouso do

. . mv
elétron (noc?) pode-se expressa-lo par=

> € introduzir na equacéo o fat(Z,)
Cc

representando a acdo das forcas de atracdo coalmesbsobre as particulas emitidas.

Neste caso, a equacao da probabilidade de enfissgr@ dada por (Evans , p. 553):
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(2.7)

641°m; 9>
N(7)d7 :%IM *F(z.mn*Ww, -w)dg

Relacionando a energia toddl com o momenta; , através da expressiid = 77 + 1,
obtém-se (EANS, p. 893) W dW=ndn e F(Z,n7) =F(Z,W) , portanto a probabilidade de
emissdo da particud em transicdes permitidas e com energia emMre W + dW sera

dada por

64r°'m;

N(W)dW = = 92|M|2F(Z,W)(W2—1)}/2(W0—W)2WdW (2.8)

Outra maneira de se expressar o espectro de FEDRAO, 1993, p. 4) é pela quantidade

N(E) de particuldd em funcédo da energia cinétiEaconforme a equacéo

N(E) = CF(Z, E)[(EO ~EP(E+1)(E? + 2E)ﬂ (2.9)

em queE, é a energia cinética méaxima da partigdlam unidades dac® ; C é o fator de

forma (ver item 2.4.4) &(Z,E) é o fator de correcdo de Coulombiana.

2.4.3 — O fator nuclear de correcdo Coulombiana

Imediatamente apds a emissao, as partifutasmecam a receber influéncia de forcas
Coulombianas provenientes de prétons e elétronodies nucleos e do proprio atomo,
tendo entdo modificada a sua forma original de @spedeterminada pelo fator estatistico
dr/dEy. As particulafd” serdo desaceleradas, ao serem atraidas peloagprieultando
em um espectro com mais particulas de baixa enelgique o esperado pelo fator
estatistico, ao passo que d3° serdo aceleradas, ao serem repelidas pelos prd@ons

produzirdo um espectro com menos particulas neisade energia.
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Quantitativamente esta deformacéo é provocadappeiarbacao do campo elétrico nuclear
na funcdo de ondgs(0) produzida pela particuf® com efeito mais marcante na faixa de

baixa energia do espectro produzido, alterand@gmababilidade de emisséo.

Considerando-se: uma particfaom velocidade’ e massa de repous®; velocidade da
luz igual ac ; 7 = mv/ mc; energia total da transi¢cfoigual a W, momento da particula
Bentrepen+dy W=7+ 1:v/c=n/W. Para estes dados, calcula-se a alteracdo na
probabilidade de emissgbdevido ao campo elétrico nucleav@is, p. 551), sem levar

em conta as correc¢des relativisticas, pelo fatoleaun de correcdo Coulombiana

Fu(Z.7) O@my)/(1-e*") (2.10

emque:y= (£2)/(137v/c) =(xZanl/W) > +Zpara o decaimenf®d e Z para
B*:a=¢€/hc 01/ 137> constante de estrutura finae® = carga do elétron ao
qguadrado; h = constante de Planck (em homenagem ao fisiccal&fax Planck — 1858 a
1947).

A maioria dos efeitos da repulsdo Coulombiana ecorem torno da camada K, em
que a energia de ligac®p 0( Z / 137 )2 [V ¢%)]. Quando ndo se tem no decaimeBto
<< my ¢° sera necessario usar o fator de correcdo Coulomiizans, 1979, p. 552) na

sua forma relativistica, calculado por

2S

F(Z,7) = 4(; 25) /m)c (/725e”y r(1+s+ iy)‘z ) (211

em que :S=41-(2/137 -10-4(2/137 é o negativo da energia de ligacdo da carfada
em unidades dey ¢ ; R é o raio nuclear iymc=386x10*cm é o comprimento de onda

Compton do elétrony = (i Z)/(137‘”C) I € a funcdo gama calculada com parametros do
radionuclideo.
QuandoZ—-> 0 , Fn(Zp) 2 1.
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Paraz< 30 e 0,& n<5 a utilizacao do fatd¥n(Z,7) sem correcao relativistica produzira
um erro menor que 5% em relacdo ao fator que levaansideracdo a mesma correcao
(EvANs, 1979, p. 552).

Outra maneira de se abordar o fator de Coulommsgidera-lo como a relagéo entre a

densidade eletrdnica no centro do nucleo filhardinito (TORANO, 1993, p. 5), entdo

| w,0) [

FZE) 5 (2.12
’ ‘ wQ (O) ‘z:o
e a equacdo com a correcgao relativistica sendidepela equacao
. 2
—2(1- (Y, +iy)
FZE) =2 (1 +)6) [(2pR avo), v LT0, | (2.13

| Ty, +) |

em que: p é o momento linear da partigulaem unidades degf ; R é o raio nuclearZ
é o0 nlimero atdmico do nucleo filhop 3 (1 -02Z%)1/2;y=+ Za (1+p)Y?, com

+Z paraB e Z para* ;a =&/ hc 01/ 137 é a constante de estrutura fina.

2.4.4 — O fator de forma

Outro fator que modifica a forma caracterizada pejaresséo do fator estatistifji&,

similar a um sino, € o fator de forma. Este fatepehde da classificacdo da transicédo
nuclear, em funcéo da variacdo do momento angdlpr [J; - js ) e da paridade A7 =

71.7F ) nos estados nucleares inicial e final.

A grosso modo, as transi¢cOes nucleares podemassifatadas em :
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a) permitidas — as que se enquadram na regraaigsel
Aj=0i-js0=0o0ul, com paridade.7z=+ 1;

b) proibidas — as que ndo se enquadram nesta regra.

B. W. Sargent (KPLAN, p. 300), estudando a maioria dos radionuclicesrais emissores,
observou que ao colocar no eixo Y de um gréafictogaritmos das constantes de desintegracéte
cada emissor, relacionados no eixo X aos logarittiagsrespectivas energias maximas, a figura optida

proibidas.

L] + Iuﬁm A

4.5 50 535 6,0 6.5 7.0
Log,, energia (ev)

Figura 2.5 — Cus\le Sargent.

As transi¢des proibidas, devido a mudanca de mareemgular e de paridade, encontram
mais dificuldades de ocorrer e por isso apresemspectros mais retardados em relacao
aos espectros das transicOes permitidas. No caso trdasicoes proibidas foram
desenvolvidos fatores de formav@is p. 557; ORANO, 1993, p. 6) para cada uma das 5
possiveis correlagdes angulares entre o neutranpagticulg3. Estes fatores €, ao serem

aplicados a equacdo desenvolvida para as transpéresitidas, possibilitam que esta
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continue apresentando o mesmo formato tedrico que espectros obtidos

experimentalmente com transicdes nucleares deedifes graus de proibicao.

. . . S
O fator de forma correspondente as transicoes pdamié a constante+5, que

aparece na equacao do fator de Couléw(#,7), e calcula-se por

2 2\137

2
C =143 D_E(_Z) (2.14)

Para as transigcbes com primeira proibicdo, pelgasede Gamow-Teller, o fator de

forma é calculado pela equacdo 2.15, em pu&E o momento da particufieq é o

momento do neutrino.

Este fator proporcionara mais emissdes de particwda faixas de alta e baixa energ

C,OpP+qO(W -1 +(w- W (2.15

ia do

gue o normalmente previsto para o caso das trasgérmitidas, conforme pode ser visto

no grafico (EANS, p. 557 ) de Fermi-Kurie da figura 2.5.

Quando diferentes valores d\éN//yzF s&wstesidos para um grafico em fungéo das ene
cinética —E ou total W, em queN significaN(77) da equagéo 2.7 no intervalo de momentime F
significaF(Z,n7) da equacao 2.11, obtém-se uma distribuicdo dmp@m torno de uma linha reta ¢
cruza o eixo das energias no valor correspardeenergia maxima=E, ou W =W, da particulg
B para o radionuclideo considerado. A distribuicBtida € conhecida como Grafico de Fermi-Cu
ilustradas nas figuras 2.6 e 2.7.

Na figura 2.7 pode ser observado que o Gréfico eéeniFKurie construido normalmente sg
acrescentar o fator de forma da equacéo 2.15 s@adksuma reta e mostra uma concentragao 1
de particulas nas regifes de baixa e alta endPgi@m quando é introduzido na equacéo o fatq
forma para transicdbes com primeira proibicdo, dridiscdo volta a apresentar a forma retili
prevista. O Grafico de Fermi-Kurie é consideradmaoa validagdo da Teoria de Fermi par,

rgias

jue
|
rie,

Bm
naior
or de
nea
a o

decaiment.

Para as transicdes com segunda proibicdo, comaswdn'°Be o fator de forma é

calculado pela equacéo 2.16.
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c, 0p* +1—?? p?f + o (2.16)

Para as transicdes com terceira proibicdo, comaso do*XK, o fator de forma é

calculado pela equacéo 2.17.

C,Op°+7p* (P + )+ of (2.17

} o i
1 [ = . T h‘\} Emax™
| L o
..... - ! : r ! 4
0 0.4 0.8 12 L5 2.0

F-Ray energy, in Mev
Figura 2.6 — Gréafico de Fermi-Kurie para0'In (EVANS, p.

554).

vﬁ?ﬁ%k

00 0.4 0.8 1.2 16

E, in Mev
Figura 2.7 — Grafico de Fermi-Kurie

para 0" Y (EVANS, p. 557).
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2.4.5 — Efeito de blindagem pelos elétrons atémicos

O potencial eletrostatico dos elétrons atdomicosb&am afeta a forma original do
espectrd3 e implica na necessidade de se encontrar tambéntamecao para este efeito
(EvAans, p. 552). Analiticamente essas corre¢cdes ndo padenexpressas de uma forma
simples, pois envolvem solucdes relativisticag parmovimentos dos elétrons, utilizando
o formalismo de Dirac em um campo do atomo do diescrito por Thomas-Fermi, e s6

sdo possiveis através de calculos computacionaiple®os.

J. R. Raitz (EANS, p. 552) conseguiu tabular essas corre¢cbes paralementos de
namero atdémico 16, 29, 49, 84 e 92 (respectivamé&teu , In , Po e U) e, concordando
com célculos aproximados ja existentes, verificoa gste efeito exercia pouca influéncia
sobre o espectr@® , mas afetava profundamente o espeftrona faixa de baixa energia,

principalmente para os elementos de nimero atoetés@do.

Na emissa@” este efeito reduz em aproximadamente 2% a prothaddd de emisséao
na faixa de 50 keV , pard 0 50, e cresce a medida glieresce ou a energia decresce.

Na emissdo B* este efeito aumenta em aproximadamente 37% a lplidbae de
emissdo na faixa de 50 keV, para ] 50 , e aumenta por um fator de 2,9 pdrd] 92.
Neste tipo de emisséo, o potencial dos elétromaietd tém o efeito de reduzir a altura e a

espessura da barreira de potencial apresentag@sit®ns.

2.5 — O Decaimento por Captura Eletrénica

Neste tipo de transicdo um nﬂcle@X captura um elétron de uma das camadas

A

orbitais mais proximas, se transforma em um oufrdeo z-1Y e emite um neutring
com energiagy = Q" - E - Ex , dependente da camada orbital ( x = K,L,M.na)qual
ocorreu a captur&, € a energia de ligagido do elétron no orbital @deo filho,Q" ¢ a

energia correspondente a diferenca de massas a®emntre os estados fundamentais dos
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nicleos pai e filho, E; € a energia do nivel nuclear resultado da cagletednica, logdQ”

- Ei é a energia da transicéo.

Para ocorrer uma captura eletrénica, a energisadsitdo deve ser no minimo igual a
energia de ligacdo do elétron a ser capturadogeu®” - E, = E, . Apds a captura do
elétron, a vacancia deixada no orbital pode sepamta por um elétron menos ligado, com a
correspondente emissdo de um féton ou de um el&wuyer (em homenagem ao seu
descobridor o fisico francés Pierre Victor Augerl899 a 1993), e ser transferida em
cascata até as camadas periféricas do atomo. Agiandiberadas nestes processos

corresponderdo sempre ao valor da energia de ¢éigh@létron que foi capturado.

Quando a energia de transicao for suficiente papaucar elétrons em mais de uma
camada, a probabilidade de captura nas camadasnt&isas sera sempre maior que nas
camadas mais externas, ou seja

Pc>P. >Puw > ... ePc+ PL + Py +....... = 1. (218)
A reordenacgdo atdbmica apos a criacdo de uma vacpacicaptura eletronica na camada K
, com intensidade de transicBo, se d4 pela emissdo de um raioou a emissao de um

elétron Auger.

2.5.1 - Reordenacéo atbmica com emissao de um raip apos uma captura K

Considerando que um elétron de uma camada supeoicupe a vacancia deixada na
camada K pela captura eletrénica, a diferenca @egenentre estas duas camadas sera
emitida na forma de uma radiacéo eletromagnéticatdesidade

Ex = Ex - Ex, (2.19
em queEk é a energia de ligacdo da camadaH é a energia de ligacdo da camada x.
O rendimento de fluorescénaig , probabilidade de emissdo de um p&iocao ocorrer

uma vacancia na camada K , é calculado como
ak = I 1 Nk, (2.20)
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em quenk =1lg Px é o numero total de vacancias na camada. Edderento s6 depende

do numero atémico e é aproximadamente igual a detexpara os elementos leves onde

também pode variar com o estado quimico e vale sngne a unidade.

A representacdo espectroscopica habitualmenteaddi (los ARCOS, 1993, p. 4) para

as transicoes dos niveis L, M e N em direcdo aadanK , simbolizada na figura 2.8, € a

gue esté indicada na tabela 2.3.

A
Toi b

|
|
T
|
|
|
t
|
L]
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ORI N | o W e T (S T R

{

ooy fBify Bs

B h

S NW SO~
z

—raw s
=

K

Figura 2.8 — Representacao das
transicdes entre as camadas K L
M e N.

Tabela 2.3 — Representacdo espectroscépica dacframsletrénicas dos niveis L,M,N

para o nivel K.

Ko Kaz Kiz Para transices do nivel L para o nivel K
Kar K2
Kpz Kwm2
K's1 KBl,, E Para transicdes do nivel M para o nivel K
Kgs' Kma
Kps Kws
Kp2" Kn2
K Kg2 Kg2' Kz Para transi¢cdes do nivel N para o
B2 KB4 KB4 Kna nivel K
Kg'a _ Kns
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As transicdes K, Ku1 € Kyi1 séo proibidas pelas regras de selegéo.

A intensidade dos raiosx em relacdo a emissdo mais importante( Xé dada pela

seguinte expresséao

|
| =] 1+—X24... (2.21

2.5.2 - Reordenacdo atbmica com emissao de elétréngyer apds uma captura K

Alternativamente a emissdo do excesso de energise ® nivel envolvido no
preenchimento da vacancia e o nivel da camada K,fa@ma de uma radiacdo
eletromagnética, o0 nucleo pode transferir estessa de energia a um elétron, elétron

Auger, de uma outra camaglaque sera expulso do &tomo com uma energia
Ea (KxY) = EK = Ex' Ey = AE, (2.22
em queEx , ExeE, sdo as energias de ligag&o nos niveis K, x(&y= E, ) e Ag é um
termo corretivo introduzido devido a energia dedé@p do atomo no estado excitado ser
maior do que no estado fundamental.
Os elétrons Auger, substitutos dos raxogue seriam emitidos apds os elétrons das
camadas L, M e N saltarem para ocupar a vacaeotiadh na camada K, sédo classificados

(Los ARCOS p. 4) como ilustrado na tabela 2.4.

Tabela 2.4: Classificacdo dos elétrons Auger aptseaptura K.

Auger K | K 3 Kz 3 Kas ;) Kow ; Kiss
Auger Ky | Kuam: ;5 Kawme 5 Kawms 5 Kawva,s 5 Kowm: :Kiamo, s,

Kioma,s; Kisme; Kiamas; Kan 3 Keon ; Kian
Auger Ky | x= M, N, ..... y=M,N, ...

A intensidade destes elétrons Auger é dada pekcéqu

27



i +_I Kxy 1. (2.23

IeAK =l | |
KLL KLL

2.5.3 - Reordenacéo atbmica apos uma captura L

Na transicdo nuclear por captura eletrbnica pursgg wacancia na camada L pode ser
provocada por uma captura direta nesta camadalaugmdenacdo atbmica proveniente
de uma captura Kprovocando a transferéncia de uma vacancia oeonadcamada K para
uma na camada L. Existe também a existéncia dsfér@mcias de vacancias entre as
subcamadas da camada L 16, ; Li2>L3 ; Lo>Ls, com probabilidadef; ; fi3; f23 ),

denominadas de transi¢do Coster-Kronig , cujo nar@éexalculado por
nL=np + N+ ns =21 PL+nk (2.24
em queng é o numero de vacancias na camadank.e2 o numero de transferéncias de

vacancias K L, que por sua vez é calculado pela expressda@liabs ARCOS 1993, p.
5).

l KLx
2+
| o I
KLL
N, = Wy +(1—wK) (2.25
| ko T1 g UL | vy | vy
1+ +

I KLL I KLL

Para cada uma das trés subcamadas da canmeadsté um rendimento de fluorescénaja
especifico, que representa a probabilidade de @&mids um raiox;; ao ocorrer uma
vacancia L, que é independente do numero atdmico e cuja soigual ao rendimeni

da camada K.
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A ocupacgdo de uma vacéancia na camadgbr um elétron de uma camada X (x =
M,N,...) menos ligada, pode vir acompanhada pelaséo de um rai@,_ de energid&x,. =
E. - Ex ou de um elétron Auger , cujo espectro de eneogiagde-se de raias praticamente
indiscriminaveis. No caso de uma transi¢do Costenl§ (L4>L», Li2>Ls, L,2>L3), esta

vacancia vem sempre acompanhada de um elétrom Alige com energia

EeCK(Li LjX) = E; - E|_j - By, (2.26

em que i =1,2 e j =1,2 , que ocorre antes que adam seja reocupada e , portanto,
criando novas vacéanciasv(i , Vi2 , Vis) nesta camada. As vacanc\s , derivadas das
transicdes Coster-Kronig , s&o em maior nimeroagueacancias N da camada;le sdo

calculadas pelas expressdes abaixo:

Vi1 =Nu, (2.27
Viz =N+ f1oNi (2.28)
Viz=Niz + f1aNig + f23(Ni2 + 12N, (2.29
em que considera-se
NL=Np1+ N2+ Ng= 1. (2.30

2.5.4 - Rendimentos médios, de fluorescéncia, e Auger a, , huma captura L
O rendimento médio de fluorescéncia da camada htilados rendimento& das
subcamadasaf, a» , @) ou da distribuicdo das vacancias produzidas petassicoes

Coster-Kronig , conforme as equacoes

;szLlalL"' Vo +Vizak (2.31
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ou @_ =N [+ froo + (fia+ fiafas)an ] + Niz (@b + frocs ) + Nizaos (2.32
e a intensidadk dos raiosx; pode ser dada por
Iy = n._JL. (233

O rendimento Auger médio € definido, para uma medistabuicéo inicial de

vacancias, pela relacéo

w +a =1 (2.34)
e portanto a intensidadlg, dos elétrons Auger da camada L pode ser dada por

leaL =N a_L (235

2.5.5 - Probabilidade de captura em transi¢des peitidas (Aj=0, 1)

Para transicdes permitidas a captura eletronicaé péssivel na camada K e sub-
camadas L, Ly, M1, Mz, N, .... eaprobabilidade de captura eletronicaupadade de
tempo, aplicando-se a teoria para o decaimgmtara um elétron em uma camada ou sub-
camada x (x=K,iL M, N, ..), édapela equacdo 2.36, cujos compeserdtao
descritos na tabela 2.5.

2 2
:M 292 B (2.36

A
X 4772 X IX —X
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Tabela 2.5 — Componentes da equacdo que calculabahiidade de captura

eletrénica em transi¢des permitidak—

g constante de acoplamento na interacéo fraca

[Mo,[F | matriz da transicdo nuclear

Ox energia do neutrino

fx , Ox componentes das fun¢gbes de onda radiais do elétron

Bx fatores de intercambio, que incluem a influénada efeitos atbmicos sobre|as
probabilidades de captura

Para um atomo com numero de elétrdnsa probabilidade total de captura eletrbnica é

calculada pela equacéo

|)\C=ZK)\K +ZA +ZoA e+ ZwiAva + ZuoAmz HZnaAng T | (2.37

e experimentalmente utilizando-se as probabilidadiedivas das sub-camadas em relacéo
a probabilidade total, calculadas pelas equac@®& 2uja soma estd normalizada a l e
satisfazem as equacde®EARCOS 1993, p. 9) descritas na tabela 2.6.

Pk =2k IAc ;Pu =21/ Ac;Po=2Zi2/ Ac; Pur=2Zu1 /! Ac; Pm2 =2Zuz [ Ac (2.38)

Tabela 2.6 — Probabilidades das sub-camadas egdoedaprobabilidade de

captura total.

izi{“i} Pu _Pu Ry Pun _ P Pus
PK PK PLl P'— L1 P'— PL PLl I:)L
PMN — PM1|:1+ PM2+ I:)Nl-l- I:)N2+D]]ﬁ

PLl PL1 PMl

F)Ll — ZL1 ng2 qL12 BLl

Pc  Z¢ 9¢® ac’ By

PL2 — ZL2 fL22 qL22 BLZ — fL22 BL2

PLl ZL1 ng2 qL12 BL1 ng2 BL1

PM — PM1|:1+ PMZ}: ZMl ng2 C1M12 |:1+ ZMZ fMZZ}BM
F)Ll F)Ll F)Ml ZLl ng2 qL12 ZMl ng2 BL
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2.5.6. Probabilidade de captura em transi¢cdes copmoibicao Unica (Aj= 2, 3)

Para estes tipos de transi¢des, além das camadasMy e M,, tem-se que considerar
também as camadasg | M3 e My. A probabilidade de captura de uma camada ou sub-
camada x (x =K, i, Mi, N, ...) € dada pela equacéo 2.36 (que calculalzmpilcdade
de captura eletronica para as transicoes permjitidadtiplicada pelo fator expresso na

equacao 2.39, cujos componentes estéo identificaddabela 2.7.

(qK ro)z(AJ—J)

(283 - )1]°

(2.39

Tabela 2.7 — Compratles da equacdo 2.39.

ro € o raio do nucleo em unidades de d m
AN=2,3
w/m =(-1)"; n=AJ-1

As probabilidades de captura nas sub-camagaes ll; sdo obtidas da mesma forma

anterior e a da sub-camada dbtém-se utilizando as equacdes descritas niatalge

Tabela 2.8 — Equacdes usadas para a determinagiolddilidade de captura

eletrdnica com proibicdo Unica na sub-camaga L

i_ P {1_'_ P PL3j|

PK PK PLl PLl
PL3 — 3(A~] - 1)(2AJ - ]) 9L32 BL3
PLl (qurO)z gL12 BLl

PL _ ng2 QL12AJ BLl fLZZBLZ 3(AJ _]-)(ZAJ - ]) gL32 BL3
2 2AJ 1+ 2 2 2
PK Ok Uk BK du BLl (qurO) 9 BLl
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2.6 — O Decaimenty

2.6.1 —Histoérico

Em 1900 Paul Villard (o fisico-quimico francés Pallitich Villard — 1860 a 1934)
blindou uma chapa fotogréafica com fina camada dentio e ao incidir sobre ela um feixe
de radiacdo proveniente de amostras com sais @ vadficou que apesar da absorcao
completa dos raiost ainda restavam dois outros tipos de emissdo: memo foi
identificado como raio$, pois tinha sua trajetdria modificada na presetegam campo
magnético; o segundo, entdo desconhecido, apreaemaior poder de penetracdo que o
primeiro e era insensivel a presenca do mesmo catpova emisséo foi classificada em
1903 por Rutherford (o fisico neozelandés Erneshé&ttord ) como raios (particulag)e
em 1910 foi demonstrado por Bragg (o fisico bri#&nwilliam Henry Bragg — 1862 a
1942) ser na realidade uma radiacao eletromagnétiga comprimento de onda chegava a

ser menor do que o dos rakg por isso mesmo também mais penetrantes do tpse es

A emisséoy ocorre quando um nucleo radioativo (pai) emite pasdiculao ouf} e se
transforma num estado excitado de outro ndcleboffilque por sua vez ao buscar sua
condicdo de estabilidade ou de menor excitacdceemixcedente na forma de um foton
de energigE =hv = h% . Este processs@amaioria ocorre em torno de'#@egundos
ou em situagcbes especificas em que o nucleo fikrongnece excitado por periodos
maiores, denominados de estados metaestaveisucara de 100 a 1000 vezes mais que 0
normal, sendo entéo classificado como um isémecteau Este decaimento também pode
ocorrer quando um nucleo capturar uma particuleaioda apos uma fissdo ou fusdo

nuclear.

Em 1922 C. D. Ellis (o fisico britanico Charles Brmond Ellis — 1895 a 1980) e L.
Meitner (a fisica austriaca Lise Meitner — 1878®6&8l) mostraram que nos radionuclideos
com esquemas de decaimento complexos, coRmB{***Pb), os fétons surgidos ap6s as
emissOes de particulasapresentavam frequéncias bem definidasxibiam regras

aditivas simples do tipay, + hv, =hy, sugerindo a existéncia de estados discretos de
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energia na estrutura nuclear (Evans, 1979, p. ahd)jogo aos da eletrosfera atbmica,

revelado por pesquisas com espectroscopia derdé@xeitados.

Quando a radiacdo gama ocorre apés a emissao tileulgaf3 sdo produzidos dois
tipos de espectros: um discreto, similar ao prattuzpés a emissdao de particutas
trazendo também informacdes sobre a estrutura dizajle outro continuo, conhecido
como espectro de bremsstrahlung, sem produzimi#pdes estruturais. Este espectro pode
surgir pela aceleracéo da particilao se aproximar de algum nucleo vizinho, denonginad
bremsstrahlung externo, ou pelo rearranjo das sangaleares ap0s a particfdaser
emitida, denominado bremsstrahlung interno, as$emdb-se ao espectro continuo dos

raiosx.

2.6.2 — O decaimento radioativo por meio da emisséie fotonsy

Apo6s o desenvolvimento da teoria quantica foi p@$shssociar a emissocom a
liberacdo de uma onda eletromagnética multipolajp enomento angular e ordem de
polaridade em relacdo ao atomo emissor ou absangaodeterminados pelos mesmos
nameros quanticos | (principal) e m (magnéticoJdosacom as particulas sub-atémicas. As
polaridades sdo representadas podierentes ordens de harménicos esféricos e sdo
classificadas pela quantidade de polos da segunateeira: o harmonico esférico de
primeira ordem correspondd a1 e uma propagacdo cothgblos, produzindo o momento
do dipolo; o de segunda ordem corresponde=2 e uma propagacdo com Rélos,
produzindo o momento do quadrupolo; o de terceiteera corresponde b= 3 e uma
propagacao 2pélos, produzindo o momento do octopolo ... enagsir diante (ver Anexo
A).

Devido a propagacdo transversa das ondas eletrétiGay) ndo existe ordem de
polaridade zerol 0 ) para fotons, sendo que o seu momento angudalaéa 7./l (1 +1) e
sua projecao sobre um eixo arbitrario iguah#, chegando ao valor maximiz . .Como o

momento angular conserva-se ap0s a emissao oucabsto fotony, correspondendo a
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diferenca vetorial entre 0s momentos angularesidtea nos estados inicigle final l; ,

o seu valor =‘Ii -1 f‘ pode ser qualquerardrmteiro diferente de zero, conforme a regra
Al=[l =1 |l <1+,

e sendo ¥0 também néo é possivel existir transicdo entre miokeisl; = I; = 0 . Da mesma
forma o ndmero quéantico magnético da radiagdcorresponde a diferenca entre os
nameros quanticos do momento magnético nucleaesiaglos inicial; e final Iy , sendo
calculado porm=m, -m,

Para cada ordem de polaridade da radigc8@o possiveis duas ondas, uma para o
campo magnético e outra para o campo elétrico, fEga cada valor deexistem dois
guanta de radiacdo com o mesmo momento angulalp sen para a radiacao elétrica e
outro para a magnética, diferindo entre si apeaksparidade. A paridade de um multipolo
elétrico € a mesma que a de uma particula matenal idénticos, ao passo que a de um
multipolo magnético é exatamente o contrario. Esnme a paridade do multipolo elétrico
é igual a (-1)e a paridade do multipolo magnético igual a"®1em que +1 significa

paridade par e —1 paridade impar.

A probabilidade de transicdo de um sistema deqodai partindo do estadé, para o
estado%4 é proporcional aj Y,q¥,dr ,em que € o complexo conjugado B , dr é
um elemento de volume e g é um operador dependerttpo de transicdo. Para o caso do
momento do dipolo elétricq = ZQ X, cujdovanuda de sinal de acordo a mudanca de
sinal de x na sua reflex&o, e entédo a probabilidéﬂéA(Zq xi)lP; dr em todo o espaco €
idéntica a zero. Para 0 momento do quadrupolaaéty= Ze, X’ n&o existe mudanca de
sinal na reflexdo de x. S&a representa um estado de paridade qualquer &¥fai
Wy ter paridade contraria para existir uma probadile finita e a transicag poder
acontecer.

Na tabela 2.9 estéo representadas resumidamerdggras de selecdo para emissao ou

absorcéao de fétons
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Tabela 2.9 — Resumo das regras de sele¢éo parséeis

Classificacéo Simbolol | Mudanca de paridade
no nucleo
Dipolo Elétrico El 1 Sim
Dipolo Magnético M1 1 N&o
Quadrupolo Elétrico E2 2 N&o
Quadrupolo Magnético M2 D Sim
Octopolo Elétrico E3 3 Sim
Octopolo Magnético M3 3 N&o
2"-polo Elétrico 1 I N&o para par
Sim pard impar
2'-polo Magnético \J I Sim pard par
N&o pard impar

A dindmica dos fendbmenos eletromagnéticos envadvitas transicbeg deve-se a
movimentacao individual dos prétons sob o efeits s@mentos magnéticos de néutrons e
prétons, provavelmente também na troca de cargas eles, juntamente com troca de
forcas entre os nucleons. As probabilidades atzollg transicép previstas teoricamente
sdo proporcionais aos momentos destes multipolesosiagnéticos. Para Weisskopf
(EVANS, p. 214) numa transicdo de multipolo elétricaoddem 2, a vida média parcialk,
= 1/\ para a emissao de yncom energiah €

J;:sgﬂzﬂﬁfl (2.40),
T 137\ %

el
que se refere a transicdo de um préton do niveillni |, =j, =1+3 para o nivel final
. 1, .
l,=J,= 0+3=3 e representa o valor minimo garaem queR=R,A* € o raio para um

, . : o A . A .
nucleo de massd, Ry é o raio nuclear unitario, é a freqiiéncia do fétogh=—S& um

2 Vs
fator estatistico dado pors = 21+1) ( 3 j .
I[1x3x5...(2l +1)]*\ 1 +3

Os valores B crescem aproximadamente?M@zes para cada incrementoldeonforme

ilustrado na tabela 2.10.

Tabela 2.10 — Incremento deS1ém funcédo dé

| 1 2 3 4 5
1/S 4 2.1x 10 1,6x 10° 1,9% 10° 3,2x 10
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De p) c _ch_ (h/mgc) _1240x10™"°cm
vh - Wime?)  W(ervey)

e entdo 2.40 pode ser expressa em segundos como

. D 70 2|+1( 2 jZl :L29x10—21 D . =1|: 137 :|2|+1 ro 2|( h ]
N W(emMev) A S ¢ S| (W/mc?) RA’ | (mc?)

2
em quer, = © 5 |= 282x10™ m € o raio classico do elétr n,h_ =129x10* s e
m,¢ m,c’
NP
R

A radiacdo multipolar elétrica tem origem na va@mcla densidade de carga nucfear
e a radiacdo multipolar magnética surge das vagpeériodicas na densidade de corrente,
que é da ordem de @J)p, em que v € a velocidade das cargas. Portantoup@gamesma
polaridadd a probabilidade de emisséo (intensidade) de uthag@&@ magnética de ordem
2l serd muito menor do que a de uma radiacdo el@domesma ordem; por exemplo, a

intensidade de um dipolo magnético seré)fwezes menor que a de um dipolo elétrico.

A probabilidade de emissdo dggor unidade de tempo decresce rapidamente com
crescimento dg variando aproximadamente ccﬂR;’?L)z' , € agdd multipolar observada
na transicdo de um nivel nuclear inicial para ofitral, equivalente a uma variacdo de
momento angulat; parals, corresponde primeiramente ao menor valorl dpie seja
consistente com a conservagdo do momento angUIar‘l(—lf‘zAl ) e também com

condicdo para a variacdo da paridade, de acordadabela 2.11.
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Tabela 2.11 — Classificacdo e variacao da paridad&uncao dé | el.

Paridade Al :‘|i -1 f‘ Mudanca no nicleq Radiacdo | Mistura fraca de
Spin (AS) | Paridadg predominante
Favorecida Par (ndo zerg) 0 N&ag EAI M(Al+1); ausente
seljouls= 0.
zero 0 nao M1 E2; ausente se
|i = |f =15,
impar 0 sim EA/ M(Al+1); ausente
selj ouls =0.
N&o favorecida| Par (ndo zero) +1 sim MAI E(Al+1); ausente
sel; oul;=0.
zero +1 sim El M2; ausente se
li = If =Y,
impar +1 n&o MAI E(Al+1); ausente
seljoul; = 0.

2.6.3 —O decaimento radioativo por meio da Conversao Intera

ApGs emitir uma particula, um ndcleo que permaneogitado, ao invés de buscar o

equilibrio por meio de uma radiag@podera fazer uma transicdo para um estado estavel

L |

R"r ?
A B

N

400
392 keV

T2n
SoU

Figura 2.9 — Relacdo K/+M)
para os elétrons de conversédo
do™n (EvaNs, p. 219).

de menor excitagdo transferindo o excesso de energi
diretamente para um elétron ligado ao proprio atajue é
ejetado umag =W-B  energia, em dke
a energia de excitacdo nuclear contida no camputpolar

com

que resultaria na emiss§oe B, é a energia de ligagdo do
elétron que serd emitido com enerdta Este tipo de
transicdo ficou conhecido como Conversao Interaasaa
ocorréncia concorre com o decaimegtd figura ao lado
(Evans, 1979, p. 219 ) mostra um espectro da m@ldea
elétrons ejetados das camadas K, L, M por meiorda u
conversao interna da energia de excitacdo de 392dke
3In, que apds ejetar os elétrons emite a eneBgina
forma de raioX ou elétrons Auger.
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Inicialmente imaginava-se que o espectro dos elgtie conversdo seriam linhas
caracteristicas sobre um espectro contiputendo-se em vista que a radiagéera por
volta de 1922 erroneamente associada a desaceledas particulafd durante sua
passagem pela eletrosfera atdbmica e por isso ia@d@iser uma radiacdo de frenamento
(Bremstrahlung) como o espectro continuo dos raiogosteriormente esta idéia foi
abandonada quando se mostrou que as linhas espélcisaelétrons de conversdo também

existiam em emissores, que ndo apresentavam o espectro confinuo

Se representarmos para uma determinada amostobabpidade temporal de emissao
de um fotony com energiaW = hv pela constante de decaimemip e a probabilidade
temporal de emissdo de um elétron de conversadocpekiante de decaimentg entdo o
coeficiente de converséo interna total pode semidef como a = AdAy = NNy ,
em queN. séo os elétrons de conversable os fotonsy que foram contados no mesmo
intervalo de tempo, provenientes dos nucleos gquaiden pela mesma transformacao
nuclear caracterizada pela energfaPortanto a probabilidade de transicdo total pmte
expressa comal =A, +A,=A (l+a) o reimero total de nucleos em transformagao como
Ny + Ne ; da mesma maneira o coeficiente de conversdonmtetal, representando as
conversOes internas ocorridas nas diferentes camelé&ronicas K,L,M, ... , pode ser

EXPresso polg =a, +a, +a,...

Antes de 1933 o coeficiente de conversao interta {descrito aqui comay,g) era
definido como @4 =N./(N.+N,) e variava entre & ayg < 1; portanto apresenta
a=N,/N, =a,,/d-a,,) valores entre & a < lwo. Estas duas diferentes definicbes
costumam causar algumas confusfes e por exemgleypnessao do tipo “... um emissor
y 80% convertido” ndo significa que= 0,8 e sim querq = 0,8 e consequientemente
N 08 08 _

€ = —

N, (1-08) 02

y

Os valores tedricos dos coeficientes de conversderna dependem dos seguintes
parametros: da energ®/ da transicdo nuclear; do numero atdbmi€ado ndcleo em

transformacédo; da ordeimdo multipolo na transicdo nuclear; da paridademddtipolo,
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favorecida para o elétrico ou ndo favorecida pamaagnético; da camada atémica (K, L

Lu,....M, My, ...) na qual a conversao interna ocorre.

Devido as dificuldades de se calcular exatamenteatises parax , a. , v ... ,
foram propostas formulas aproximadas que, embama wilidade limitada, tém servido
como guias ndo refinados para estes coeficientemoCexemplo pode ser citada as
formulas com tratamento relativistico de DancoffMerrison (B/ANSs, p. 221) , que
propuseram uma equacao para calcular a transfar@ienergia de transicié para um
multipolo elétrico de ordeml2(em qud = 1, 2, 3, ...), que por sua vez a direciona para

ejecao dos elétrons da camada k, definida como

| 1) (2me?) "
(@), O 23( j ALEES (2.41)
[+1 (137 W
Para o direcionamento da energia partir de um multipolo magnético de ordertetn-se
I1+3
1Y 2me?)
a,)...02% — : 2.42

Nestas duas equacdes anteriores foram consideragbs>> W >> Bk e desprezadas a
energia de ligacaB.

Devido a maior probabilidade dos elétrons da canmkadstarem mais proximos ao
ndcleo do que os da camada d& & sempre maior do qug , cuja dependéncia em relagéo
al, W e Z ocorre de maneira diferente quando comparada @@m portanto
a/a, =(Ng /N, )/(N/N,) =N, /N (conhecida fracdo K/L, em qus e N_ S0 0s
elétrons de conversao surgidas nas camadas K anthém torna-se dependente dos
mesmos parametros e corr]o:“i —If‘:AI e dewd facilidade de observacao
experimental a.a.  de sua determinacédo propicia uasardelhores maneiras para a
determinacdo da diferenca paridade e de momentolaarny entre dois niveis de um
mesmo ndcleo. Como a maioria dos detectores nd&uews boa discriminacdo entre os

elétrons de conversdo das camadas L e M, na pd#teamina-se a fracad/(L+M). A
figura 2.10 ilustra uma série de valores experiaisrda relacdd/(L+M) =a,/a, +a,

para transi¢cdes nucleares identificadas comoAl4 @ , Sim).
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Para um mesmo conjunto de valové® Z, observa-se quea, /a, decresce a medida

gueAl cresce. Em relacdo aos multipolos elétrico e magméara um mesmo conjunto de

valoresW, Z eAl, observa-se que  (a, /a,), <(a,/a\ ) ay

7 v ! T T T T T T T ~~Y
6 87 -]
9l \ o Sr
N Sr®
e v&7
5 R -
Ba'"h opp?’
Balle In'®3
S 4~ [n'15 =
:‘;‘ Nb950
Q 3= Ba'3? ]
(s}
133 .,
Xe" Xe‘;?rqn”
1310 oTe¥
Te H_.,H“! 125
1 Prpgh iy 127
X 2 121 —
Te]i"] Te Te 119
Sn - 185
Telﬂ 0 Pt
0 \ [ | | | ! | Hg'¥ | |
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50
ZYE (kev) !

Figura 2.10 — Valores experimentais de K/(L+Mdi=/ (ak + av) obtidos em

transicdes M44l = 4 , Sim) com elétrons de conversawARgs, p. 224).

2.7 — Cintilagdo em Meio Liquido
2.7.1 - O processo de converséo de energia em luz

Uma solucao cintiladora normalmente € compostaspdguintes tipos de substancias:
um solvente, com a funcdo de interagir diretamestien as particulas ou elétrons
secundarios produzidos pela radiacdo; um solutodpid, com a funcéo de interagir com

as moléculas excitadas do solvente e liberar fotpaga serem detectados pelas
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fotomultiplicadoras; um soluto secundario, muitoads nos primeiros sistemas de
deteccdo, com a funcdo de absorver os fétons @wifidlo soluto primario e emitir outros
com frequéncia adequada a sensibilidade das fotipfreddoras mais antigas; e por ultimo

a solucéo radioativa que se quer determinar aatie.

As particulas carregadas e os elétrons secundéliesam energia interagindo
principalmente com as moléculas do solvente, a nmaina solucdo cintiladora,
aumentando a energia térmica das que sofreramagater Parte da energia liberada
também sera consumida produzindo pares de ionesaiativres e fragmentos moleculares,
fazendo com que a eficiéncia luminosa da solucamladora dependa da maneira que 0s
produtos criados encontrarem para se recombinao(ida, p. 12, 1995). A concentracéo
destes produtos dependerd da ionizacdo especificaradiacdo, sendo mais alta
principalmente em seu ponto inicial de interac@eois ao redor da trajetdria da particula,
ocasionando uma reducdo da eficiéncia luminosa tedague esta grande quantidade de
ions e moléculas excitadas reagirem entre si, \&@side reagirem com as moléculas dos
cintiladores, por meio de um fenbmeno denominadmocextingdo por ionizacéo
(Malonda, p. 20 - 27, 1995).

As sucessivas recombinacgdes ibnicas sdo resposgitai producdo de cerca de 60%
das moléculas excitadas no solventéNSiez, 1993). Estas moléculaS% encontram-se

nos niveis eletrénicds (S, , Tn) e o (g, ) com niveis de excitacao> 2.

As moléculas excitadas no estado singl&g € no estado tripletel{) sdo as Unicas
responsaveis pela emissdo de fotons, porém soeapagsaram para o estado singlete
produzirdo foétons aproveitaveis no processo decdate A emissdo de fotons pelas
moléculas no estado singlet®, ocorre rapidamente apos a excitacdo, produziéum$
de fluorescéncia, ao passo que nas moléculas mdoestiplete T, 0 correspondente

processo ocorrera mais lentamente, produzindo $aerfosforescéncia.
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Os processos de absorcéo de eneE)ipélas moléculas ndo excitadas do solvefe (
podem produzir diretamente os seguintes produtt@eculas no estad® , T, ed, ; ions

moleculareX " eX ": radicais livres " eF " : e elétrong " .

Em estudos quantitativos If&s, 1951, 1966, 1971) foi verificado que a probabkitid
de excitacdo das moléculas € da mesma ordem delegearque a probabilidade de
ionizacdo dos ions moleculares e radicais livregifi¢dou-se também que a producéo de

moléculas excitadas no estagpé muito mais provavel que as do estado excigdeT,,

Um resumo da absorcéo direta de energia no solpexle ser visto nas alternativas de

interacdo da tabela 2.12.

Tabela 2.12 Possibilidades de absorcao diretaelgiamo solvente.

Alternat|v~a de ‘Tipo dNe Produtos Observacdes
Interacdo interagao formados
1 S + E S
2 S + E Tn
3 S + E Oh Muito mais provavel que as
alternativas 1 e 2.
4 S + E X"+ e Mesma probabilidade que as
5 S + E F*+ F- alternativas 1,2 e 3.

Os elétrons gerados na quarta alternativa prapmacdio outras cinco possibilidades
(SANCHEZ, 1993), ilustradas na tabela 2.13.

Tabela 2.13 Possibilidades de absorcdo de eneztia p

alternativa 4 da Tabela 2.12.

Alternativa de Tipo de Produtos
Interacao interagcao formados
6 X"+ e’ S
7 X"+ e Tn
8 X"+ e O
9 S + e X
10 F'+ e F
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Os ions moleculares gerados nas alternativas 4das9duas Ultimas tabelas também
proporcionardo as cinco possibilidades ilustradagabela 2.14, onde o * representa os
estados excitados, produzindo dimer8s §] ou [T, T] (SANCHEZ, 1993),

Tabela 2.14 — Possibilidades de absorcdo de energia
geradas nas alternativas 4 da tabela 2.12 e emta 13.

Alternativas di| Tipo de interaca Produtos
Interagéo formados
11 X ()" + X2y [SQ)S@2)]*

12 X ()" + X2y [TAOT@)]*

13 X"+ S [SM)S@)]

14 [S)S@)]"+e” | [SMS@*

15 [SMS@) ] +e | [TOTAI

As moléculas e dimeros em estados excitados pradudois tipos de cintilacdo; uma
rapida em torno de TOsegundos, fluorescéncia, causada pela desexcitixAoestados
moleculares singletes e uma cintilagéo lentdpfescéncia, com vida-média em torno de
um segundo, proveniente da desexcitacdo dos osstadleculares tripletes. Somente
10% da energia cinética dos elétrons que interagesoquetel cintilador contribuem para
a formacdo de moléculas ou dimeros no estado wngieesmo assim a fluorescéncia
constitui-se no mecanismo de cintilacdo mais inguet

As interacdes que produzem moléculas excitadastadad, , alternativas 3 e 8, e as
qgue produzem radicais livres, alternativas 5 e difsipam energia somente através da

producéao de calor, ndo produzindo portanto nenlporde cintilacao.

2.7.3 — A migragéo de energia no solvente

A energia absorvida no interior do solventAN&HEz, 1993) se desloca , pelo
processo de excitacdo de molécula a molécula, wééqcedida para o soluto, a uma
molécula da substancia cintiladora ou a uma m@@éde um agente extintor. Este
processo de transferéncia de energia solventevergel € muito rapido, da ordem de
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nanosegundos, e é explicado pela teoria de Birkx$B 1951, 1966, 1971) e de Voltz
(VoLtz et al., 1963).

Na teoria de Birks a transferéncia de energia se deunido e dissociacdo de duas
moléculas pela formacédo de excimeros , processa@muma molécula excitada do
solvente se une a uma outra ndo excitada e ao ra@apa unido transfere sua energia para
a que nao estava excitada anteriormente. Este$s0 ocorre a uma grande distancia em

relacéo ao tamanho da molécula e pode ser repaesertmo
S(1) +S(Q2) €2 [SQ) S@ €> S(1) + S(2) (2.43)

em que S (1) é a molécula 1 excitad&y(2) € a molécula 2 ndo excitadg(l) é a

molécula 1 ndo excitadaSg2) € a molécula 2 excitada.

Na teoria de Voltz a transferéncia de energia seatddvés de um processo nhao
radioativo de transferéncias de excitacdo entreécatds vizinhas, ilustradas nas

alternativas da tabela 2.15.

Tabela 2.15 — Possibilidades de transferéncia diagfio

ndo radioativa entre moléculas vizinhas.

Alternativa de | Tipo de Produtos
Interacéo transferéncia formados
1 S(1) + S(2) S(1) + S(2)
2 S(1) + S(2) S(1) + S(2)
3 Ti(1) + Tu(2) S(1) + S(2)
S1) + S(2)

em que: $,(1) é a molécula 1 no estado singlete com nigetxtitacdm e T1 (1) é a

molécula 1 no estado triplete com nivel de excddca

2.7.4 — A migracdo de energia do solvente para dso

A maioria das substancias utilizadas como solveetagem baixa quantidade de

fotons, por isso torna-se necessario adicionaraggubstancias como soluto para que a
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conversao de excitacdo em emissado de fotonsfeggnte. Normalmente adiciona-se dois
solutos: um com a finalidade de absorver excita;@ooduzir fotons, o soluto primario; e
outro com a finalidade de absorver os fotons priodszpelo soluto primario e emitir
outros de freqiiéncia equivalente a faixa sensb&kdbstancias utilizadas nos fotocatodos,
o soluto secundario. Atualmente emprega-se tambésoluto secundario para reduzir
certas extingdes que aparecem no sistema cintitadonostra, provocadas pela existéncia

de coloracgéao.

Entre as substancias mais utilizadas como solirttdpo encontra-se o butil-PBD e o PPO

(BARQUERQ, 1993) e, como soluto secundario, o DPH e o POPOP.
As principais caracteristicas dos solventes etidtradas na tabela 2.16.

Tabela 2.16 — Principais caracteristicas dos st#gen

Apresentam baixa probabilidade de emissao de foétons

A distribuicdo espectral dos fétons ndo se adaptmaibilidade das fotomultiplicadoras.

As vidas-médias dos fétons sdo longd) ns, aumentando a probabilidade de exting¢ao.

Por serem muito concentrados, os fétons apreseaitarprobabilidade de serem reabsorvidos.

As principais caracteristicas dos solutos est@irddas na tabela 2.17.

Tabela 2.17 — Principais caracteristicas dos sluto

Apresentam alta probabilidade de fluorescénd0%.

A distribuicdo espectral dos fétons deve se ajustadxima sensibilidade dos fotocatodos.

As vidas-médias dos fotons sao muito culféba 2 ns.

Por serem pouco concentrados, os fotons possuem firababilidade de serem reabsorvidags.

[

2.7.5 — A transferéncia de energia do solvente pamsoluto primario

Nas moléculas em estado singlete a transferéncemelgia, das moléculas excitadas
do solvente para as do soluto primario, € um peacedo radiativo de ressonancia dipolar
que se processa a partir do nivel de excitacdo b, ocorrendo com distancia

intermolecular de até 60 A e dentro dé16egundos. Pode ser representado pelo esquema:
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S*1) + Y1) > (1) + Y*Q) (2.44)

em que: * significa o estado excitad§l) sdo as moléculas do solventeY(&)
sdo as moléculas do soluto primario.

ApGs receberem excitacdo do solvente, as molédaasoluto primario sofrem uma
desexcitacdo vibracional que as deixa sem enenfi@ente para excitar outras moléculas
do solvente, fazendo com que a excitacao remartesfigue retida até que a molécula do
soluto encontre outra forma de desexcitacdo. Rortaao contrario do processo
bidirecional existente na transferéncia solventsolvente, a transferéncia de energia

solvente — soluto primario € irreversivel.

Em solucdes cintiladoras com concentra¢des muit@bdl 102 molar, cada molécula
do solvente transfere sua excitacdo para uma malé@m soluto e se a concentracao
diminuir, a eficiéncia na emissdo de fétons tamtgiminuira.

2.7.6 — A transferéncia de energia do solvente pamsoluto secundario

A transferéncia de energia, das moléculas excitadasolvente para as do soluto
secundario, pode se processar de maneira analdgasaluto primario, porém como a
concentracdo do soluto secundario na solucéoadotia é muito menokf)0,5g/dn?, que
a concentracdo do soluto primaria,5 g/dnt, este tipo de transferéncia de energia é muito
pouco provavel. Também é possivel existir a traésféa de energia ndo radioativa, dos
estados excitados das moléculas do cintilador piagm@ara as do cintilador secundério,
porém devido a baixa concentracdo do cintiladorursddrio, este processo ndo €

competitivo com o processo luminoso.
A principal forma de transferéncia de energia @aranoléculas do soluto secundario

ocorre através da absorcdo dos fétons de fluoreisc@mitidos pelo soluto primario,

conforme o esquema abaixo, em que: * indica uradesexcitado;Y € a molécula do
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soluto primario;hy € o foton de fluorescéncia emitido; 2 € a molécula do soluto

secundario.

Y SY + v (2.45)

hv + z > Zz* (2.46)

Da mesma forma que no caso da transferéncia selvesluto primario, este processo de
transferéncia de energia também € irreversivel.sAqldsorver os fotons emitidos pelas
moléculas do cintilador priméario, as moléculas duatilador secundéario se desexcitam
emitindo fotons de fluorescéncia, originarios detad@os singletes, e de fosforescéncia,

originarios dos estados tripletes.

A maioria das desexcitacdes entre dois estadoaciiirais possiveis da molécula, ocorrem
desde o primeiro estado singlete excitado até adestletrénico singlete fundamental. O
esquema a seguir simboliza esta transferéncia eigianem que o primeiro digito do

indice corresponde ao nivel eletrénico e o seganddvel vibracional.
SlO > S)n (2-47)
As transferéncias de energia entre dois sub-nixkiacionais do mesmo nivel eletrénico

ndo sado radioativas; 0 mesmo ocorre com as trémsias entre estados singletes e

tripletes do mesmo nivel energeético.
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2.8 — O Método de Coincidéncia

Desde 1930, quando se estudava com detectoresr@®Hitler o efeito Compton
produzido por raios cosmicos, que a técnica deagemt com sinais eletrdnicos em
coincidéncia vem sendo utilizada. Sua aplicacagesquisas com radionuclideos@TBiE
et al., 1935) iniciou-se em 1935 mas s6 em 194@:coma ser sistematizada como método
consideravelmente preciso e capaz de determinaoluddsiente, em observacgoes
adequadas, a atividade de fontes radioativas eiciénsfia dos detectores, sem a

necessidade de se referenciar a um padr@ewoRrTH, 1940 ).

No Método de Coincidéncia para cada tipo de emissdioativa de interesse sdo utilizados
detectores adequados, cujos sinais de saida s@espadlos e registrados por vias
eletrdnicas independentes, sendo cada uma compastaré-amplificador, amplificador,
analisador de altura de pulso, contador digitall ednalisador multicanal. Também s&o
registrados os eventos de vias diferentes queidamcdentro de um determinado intervalo
tempo, determinado pelas caracteristicas de réswldgs detectores e das vias eletrbnicas
consideradas. Por exemplo, para um radionuclideoetuite uma particul@ seguida de

um fétony serdo necessarias trés vias de instrumentacao:

a primeira para detectar as particfasegistranddNg contagens por minuto;
a segunda para detectar os fotons, registriindontagens por minuto;
a terceira para selecionar as contagens da gias da vig que coincidiram dentro

do tempo de resolucao selecionado, registréfadmntagens por minuto.

Nesta condicdo, sabendo-se que um detector ideaktioiéncias registraNos contagens

por segundo de uma amostra com atividadeN,, sdo validas as equacdes (Baerg, 1966)
Ng=No & (2.48)
em quess € a eficiéncia de contagem do detefor
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em ques, € a eficiéncia de contagem do detegter

Neste caso ideal, em que os detectores sO captaatiagbes de suas respectivas vias e

nenhuma outra, a atividade da amostra radioatigacsdculada pela equacgéo

N, = 2 (2.51)

Como na pratica os detectores ndo sao ideais,-$ermecessario acrescentar fatores de
correcado (KWADA, 1972) nas equacdes 2.48, 2.49 e 2.50; isto opongue apds emitir
uma particula o radionuclideo podera transferireswitacéo residual para as camadas mais
externas do atomo e emitir um elétron de conveasdmves de emitir o foton. Por outro
lado, como o detectdd também apresenta sensibilidade para fétons, pamméder o
registro de um fétory como sendo uma particufa Apos inserir as devidas correcoes e
considerarmos um esquema complexo com varios rdmdscaimentor (r = 1,2,3 ... n), as
equacdes entdo poderdo ser expressasR(B 1966, RIGOREScCY 1973) pelas equacdes
2.52,2.53, 2.57 e 2.58.

= NOZaT{gﬁ +[@a- gﬁr)( Eﬁy) ]} (2.52)
N, = NOZar 1i o (2.53)
—NOZar{[(l £5)E0 1+ Br yr} (2.54)
+&

Ny N, Za,{f:ﬁ +[(@- Eﬁr)( ﬁy) ]}Zar 1+a
=N, . 2.55
e S af[a-¢5 )6, 1+ 21} -

r=1 ' A 1+a,

em que a equacéo 2.55 calcula o valor da atividpdeente da amostra e a identificacao

dos componentes das equacdes 2.52 a 2.55 estiéadeadnbela 3.1.
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Tabela 2.18 — identificacdo dos componentes daagégs 2.52, 2.53, 2.54 e 2.55.

No € a Atividade da amostra radioativa.
Ng, NyeN; | sdo as taxas de contagem das jase de coincidéncia.

& € a eficiéencia de deteccdo de particulas na siano ramo -y
considerado.

&1 é a eficiéncia para deteccdo de fotons ng,\wia ramg3-y considerado.

&y é a eficiéncia para deteccéo de fotons ngvia

Eec € a eficiéncia para a deteccéo de elétrons deecsfy na vigd, emitidos
em substituicdo aos fotogs

Er é a eficiéncia para a contagem de coincidénciatentzis, de fotons do

decaimento detectados na via com fotons espalhados ou de
bremsstrahlung detectados naf¥ia

& é a intensidade das particufaso ramd3-y considerado.

a € o coeficiente para emissdo dos elétrons de csfventerna, no ramo
[3-y considerado.

a € o coeficiente de conversao interna total.

Normalmente a maioria dos termos usados a direitaeguacbes 2.52 a 2.54 ndo sdo
conhecidos com suficiente precisao e por issodifteil calcular o valor da atividade para
um radionuclideo com esquema de decaimento commgrtamente da equacdo 2.55,
exceto quando se tratar de um Unico decaim&natoem que poderd ser utilizada a equacao

2.51 como boa aproximacao.

Considerando que todos os ranfbssofrem a influéncia das mesmas variaveis fisicas
responsaveis por perdas de eficiéncia de contagemcamente € possivel dispor de um
conjunto de equacdes definindo condi¢cdes experaisede parametros especificos que ao
se aproximarem precisamente de um determinado yp&lonitird entdo a determinacéo
direta do valor da atividad®l, também para os radionuclideos com esquemas de
decaimento complexos. Desta maneira, a eficiénaialeterminacdo de cada parametro
especifico, representada genericamente gopode ser funcionalmente relacionada a
eficiénciagss , de um ramo de decaimerfiarbitrariamente selecionado, por meio de uma
funcdo g definida unicamente com valores do parametro épeaonsiderado. Por
exemplo para as eficiéncias especificadas pelas;égs dess, , &, £, € & Seréo validas

as condicoes abaixo, quando o valogdéender para a unidade.
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€5 =1-0; Q-é&) -1

Eec =1- gec(l_‘gﬁs ) -1
quandoggs > 1 (2.56)

— o0 _ _ 0
Eﬁy—é‘ﬁy 95, L-&s) - £p,

— 0 0
Eor = €cr T Yer (1_5,85) - &g J

A definicdo do formato dg; como fung¢éo de um Unico parametrogde tem origem na equagcgo

que define a probabilidade de perda de contagemamo 35 , selecionado arbitrariamente, que é

definida pela equagé(i—eﬁs ): J.:(a(x, E)P;(E)dE = f, em queg(X,E) é a probabilidade de qu
a particulg3s de energi& ndo seja detectadaf® (E) é a probabilidade de que a partidBlde energia
E seja emitida por meio do ramo s.

De forma similar na equag&o elg descrita na condicéo 1 do grupo de equagdes 3udicédog, pode

1-&  fs(X)
(1_‘%’5 ) ou X= f'l(l—gﬁs ) e portanto gy = gy (1~ &5 ) e genericamen®;, = g; (1 - & ) -

N

Como (1— &s )D(l—N—C] entédo as funcdep podem ser consideradas como fungoes dg;s ou de
y

(Nc /Ny, porém a equacéo figfoi definida como sendo de um Gnico parametro&m. Na realidadg

por existirem mais variaveis envolvidasp=¢(X,...,X,,E) e entdo (1_‘%5 )2 fo(X..,X,) €

Or =0 (X,...,X,).

D

Considerando no grupo de equacdes 2.56 apenas define a eficiéncias, , pode se

reescrever a equacao 2.52 para a forma da eqRagao

N, =N, 1—[1—%] G (2.57)

4

Em queNg = Npo quandaNc/Ny 2 1 eG é definida pela equacéo 2.58.

e I _
YAl || o
r=1 l+a n Eyr
G= . ST o i A (2.58)
n £y ;_ 1+0’r
ar . | ¢cc
Ir= 1+0’
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Embora o célculo da equagéo 2.58 seja trabalhosoc@mplexidade permite alternativas
de escolhas nas técnicas experimentais, como pampm@a considerar o valor d&
constante e fazer com qeg seja linearmente relacionada cgm permitindo que o valor
de No seja obtido por extrapolacdo linear dos dados rerpatais das eficiéncias
especificas. Esta técnica ficou conhecida como doéie extrapolacdo da curva de
eficiéncia experimental &RG, 1973, p. 143-150).

Aplicando as trés ultimas condicdes da equacdasseéuacdes 3.5 a 3.8, da mesma forma

que foi adotada para a eficiéneja, depreende-se queg = F(Nc/Ny) e que
Ng 2 [F(1) =No ] quando Kc/Ny) 2> 1,

em queF é uma funcdo geral ndo especificada, que podeldita na pratica como um

ajuste polinomial s6 com diferentes valores expenias de Nc/N,).

Se no conjunto das equagOes 2.56 a ineficiéncia &J) do ramo 3 selecionado
arbitrariamente for substituida pc(l—eﬁs)/sﬁs, 0 conjunto de equacdes definindo as

condicbes experimentais dos parametros especifiegsa a ser descrito conforme o

conjunto de equacdes 2.59 e a equacao 2.57 toomma €la equacao 2.60.

S
Eg =1 0r[(A- &)/ &] -1

Eec 1= 0el(1-8:)/ &1 - 1
> quandoggs > 1 (2.59)

_ 0 _ B 0
Eﬂy_gﬁy g,gy[(l E35) 1 &:] ~ £,

— &0 0
Eor =& ~ gcr[(l_%s)/%s] - E¢r J

[

Ne/N,

Ny =N, {1 (2.60)

O uso da funcag, implica em consideragz, = 1 e portanto se a medi¢cdo dos fotons for
sempre realizada dentro da janela do fotopico iselado, a possibilidade de detectar

fotons espalhados ou de bremsstrahlung naspviag fica praticamente anulada e com
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isso a contagem de coincidéncias acidentais tambémanula, podendo entdo ser

consideradcg;; = 0; com isso a atividade aparente pode ser aswaitforma da equacao

AQE o +E
2.61 (GmPION, 1959, BROLAT, 1973), em que, N K=__ "B
N, 1+a
N; N 1-&
By :N0 1+M k (2.61)

A obtencdo dos valores experimentais para realkizagjuste polinomial é feita
variando-se a eficiéncia de deteccédo do sistente ema medicdo e outra, podendo ser
realizada pelo menos de trés maneiras: por digwagdo eletronica na altura dos pulsos
produzidos na detec¢do das particulas; por afastandes detectores, no caso de uso da
técnica de coincidéncia-X; e por intervencao direta sobre a superficie dastna, como a
colocacdo de camadas de absorvedores para rederargia das particulas que atingirdo o
detector. No presente trabalho foi introduzida maig forma de variar a eficiéncia de
deteccdo das particulas, realizada por meio do moméda distancia entre as duas
fotomultiplicadoras que foram montadas no intem@ uma camara escura construida

especialmente para deteccdo com cintiladores bguieker item 3.3).

Ao longo do tempo varias aplicacdes do métodoaitecitléncia surgiram e com elas
novos desenvolvimentos foram sendo introduzidosti@eas importantes aplicacdes pode-
se destacar: 0 uso da técnica de coincidénciadeteaminar a atividade de radioisétopos
gue emitem particulgs seguida de radiacda/CamPION, 1959) ; a utilizacdo de tracadores
radioativos para eliminar erros com a auto-absorefo sistemas de deteccaafy
(CampPION et al, 1960); o uso de analise variacional aplicadavias de contagem
eletrbnicas, introduzindo correcdes para o tempadare coincidéncias acidentaisqC&
ISHAM, 1977) com a conhecida equacao de Cox-Isham;@itacdo da equacdo de Cox-
Isham adaptando-a para a forma analitica da eq@agae introduzindo nesta as correcdes
para o esquema e decaimento radioativesT(§ 1978), conforme expressa pela equagéo
2.63.

N N| o, e(plfﬂ) e(P2=P1) (Tr =9) _ 0, (0Tt g(P2=py) (Tr +0) N (eplrﬂ _ Py
N = RsR, (2.62)
0 =

CoxIshang ith NC (101 eplrﬂ _pze,OZTr )
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N f
N. =N _ A 2.63
0 smith OCox—Isha%mith( m(l + ke) j ( )

A identificacdo dos componentes da equacdo 2.62 descrita na tabela 2.19. Os da

equacédo 2.63 estdo identificadas na tabela 2.2tnplementados por alguns componentes

descritos na tabela 2.20.

Tabela 2.19 — Identificagdo dos componentes dac@qQua 62.

Ny é o valor da atividade da amostra.
per, sdo 0 tempo morto das VIR® Y.
I € o tempo de resolucao da unidade de coincidéncia.
5 € o intervalo de tempo adicionado nayf@ara que seus pulsos cheguem
na unidade de coincidéncia juntos com os dfvia
B. B.eB séo as taxas de contagem produzidas pela radiedaadb nas vias
5=y ==c B ye de coincidéncia.
N. NN sdo as taxas de contagens dasfjgse de coincidéncia, subtraidas. das
prye respectivas taxas de contagBgsB, eB;
Ry, =271, Ng N, |é ataxa de contagem das coincidéncias acidemiaésas viag ey
N. =N -R € a taxa de contagem liquida da via de coincid@widgida para as
¢ ¢ "M |coincidéncias acidentais.
L, =7,N, € a perda de contagem da @idevida ao tempo morto.
L, =174 N'y € a perda de contagem da yidevida ao tempo morto.
R, =1-1L, é a diferenca na taxa de contagem dg3\davida ao tempo morto.
R =1-1, € a diferenca na taxa de contagem da devida ao tempo morto.
N
P = £ € a taxa de contagem da fli@orrigida para o tempo morto.
1-7,N,
N 3 L
Py = 1 VN\ € a taxa de contagem da yieorrigida para o tempo morto.
-T
y_

Tabela 2.20 — Identificagdo dos componentes prangiga equacao 2.63.

sao respectivamente a massa, o tempo de meia-viddervalo de

m, T, e At tempo decorrido entre a data da medi¢éo da anustadionucli
deo e a data de referéncia.
_In (2 . . . ]
A= T é a constante de decaimento do radionuclideo.
1/2
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N=e™ € a correcdo para o decaimento radioativo.
A At i . ) o
f, = P € a correcao para o decaimento durante as medicdes.
£ = N é a eficiéncigd calculada em fungéo d¥,, do tempo morto e das
7N, [1-75 N;) | medictes.
* N}'/ . - .
N, =p, =m € a taxa de contagem da yieorrigida para o tempo morto.
y oy
N’ € a taxa de contagem da via de coincidéncia cderigara o tempo
c morto e calculada pela equacéo 3.17.
N € a eficiéncif calculada iterativamente em fun(;éd\liee N; ,
€p = NE quando se calcul&l, pelo técnica de extrapolacdo do parametro de
! eficiénciap.
£ = N, ¢ a eficiéncig calculada em fungéo dd,, do tempo morto e das
"N, (1— I, Ny) medicGesy.
1-¢ é o fator de ineficiéncif@ referente ao valor dg considerado, para
£ usar com a técnica de extrapolacao.
B
€ a constante que depende do esquema de decaargatmetria
C dos detectores, obtida experimentalmente pelo dal@oeficiente
angular da reta obtida na extrapolacao do parardetaficiéncig.
1-¢
K.=C . £ € a corregdo para o esquema de decaimento do uaticeo.
B
* N, (2_ Ly - Ly)

(2.64)

N = — : : —-B,
[2-L,-L,+2rN, - 2(r,N, +7,N))](1- L,)A- N)

A técnica de medicdo em coincidéncia € uma dasipédrs ferramentas na metrologia
de radiois6topos e especialmente no IRD, atravéSEMRA, Servico de Metrologia de
Radionuclideos, vem sendo utilizada por mais daréfs. Durante este periodo o0 uso desta
técnica vem passando por diversas fases nas ropeascionais do SEMRA/IRD, que séo:

» a implantagcdo em 1977 de um sistema de coincidéiassico do tipo #B-y,
usando um detector de lodeto de Sédio e um confadporcional #tdo tipo Pill-
Box de fluxo gasoso normal,

» a introducdo do uso da técnica de tracadores tadisausando o sistematgdy

(IWAHARA, 1979);
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» a implantacdo de um sistema de coincidéncf@dy4om detector proporcionalr4
com fluxo gasoso pressurizado, em 1985;

» aimplantacdo de um sistema de anti-coincidén@ibathando com uma célula para
deteccdo com cintilador liquido na \Bae um detector de lodeto de Sédio nayia
usando a técnica de cronometragem em tempo viempo morto extensivel (O
SiLvVA, 2008);

» a introducdo de um sistema de coincidéncia féteorfotrabalhando com um
detector de lodeto de sodio e um de Germanio coth @@ eficiéncia relativa,

implantado por meio da execuc¢éo de parte do objetvpresente trabalho.

2.9 — Detecgédo com Cintiladores Liquidos

A deteccdo com Cintiladores Liquidos € consideradaatualidade como a mais
sensivel técnica de deteccao e quantificacdo deataddade, sendo largamente utilizada
em qualquer tipo de emissdo nuclear. E uma técnieafaz uso da emisséo de fotons de
fluorescéncia produzidos por solu¢des organicasoéfigas, conhecidas como Cintiladores
Liquidos, que ao serem misturados a solucdo cootarmmostra radioativa que se deseja
determinar a atividade se transformard numa outlacd&o denominada Coquetel
Cintilador, cujas moléculas interagirdo diretamestte a radiacao proveniente da amostra,
sem perder energia por absor¢cdo em janelas e cardada entre a radiacdo e o detector.
As moléculas do Coquetel Cintilador que foram extats pela emissdo radioativa
dissipardo a energia absorvida em uma série celigiieamoleculares até transferir a
excitacdo remanescente para as moléculas do @ottildquido, que emitirdo os fétons de

fluorescéncia a serem detectados.

2.9.1 — O processo quantitativo de deteccado com iliadores liquidos

O processo quantitativo de deteccédo com cintiladbgeiidos pode ser sintetizado nas
fases indicadas na tabela 2.21a(MNDA, 1993, p. 7).
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Tabela 2.21 — Fases do processo quantitativo @éeglet com cintilacdo liquida.

Fase

Eventos

Fendmeno produzid

Observacoes

Uma particula de energia
interage com as moléculas d

Serao excitadaAs
moléculas do solvente,

(@)

E = energia da particula;
Q(E) = fator de extincéo por
ionizacao;

1 solvente onde : s = fator relativo a natureza
A =QE)sE do solvente e da substancia
extintora, caso exista.
Q(E) s E= quantidade de mo
Serdo produzidas ![gc_:ulas excitadas do solven
Uma fragdot das A molécu |moléculas excitadas ng t z eficiéncia quantica de
las excitadas transfere enef soluto, onde : tra_nsferéncia e?ﬂre o solvente
gia para as moléculas do sollB=t A ou
2 |to, com uma vida média B=Q(E) stE € o soluto, que depende so
’ mente da concentracdo molar
do soluto e das caracteristi
cas do solvente.
~ Serdo emitidos fétons |Q(E) st E = quantidade de
Uma fracdoq dasB o ] 4 .
B . ... . |de fluorescéncia, onde |\moléculas excitadas no so
moléculas excitadas emitira _
3 fotons de fluorescéncia L =g Bou luto
L=QE)stqE
Devido a geometria e caracte . . .
ristica Gtica do sistema de deSerao absorvidos no .
~ ~ |fotocado f dosL fé6 |[Q(E)stqE = quantidade
teccdo, somente uma frac&o ” ) g .
) ”» tons emitidos, onde : | de fétons de fluorescéncia
dosL fétons emitidos pelas |, _ o
. ~f=c L ou emitidos
4 | moléculas do soluto chegarat} —QE)stqcE
ao fotocatodo q
p k = valor médio da efici
éncia quéantica do fotocatodo
no espectro de fluorescéncia
Uma fracddk dosf f'étons |Serdo produzidos fo do_soluto primario, A
. , k = valor de eficiéncia quanti
gue chegam ao fotocatodo cptoelétrons, onde : At
: . . _ ca da resposta maxima do fo
segue interagir e liberar |m = pkf ou ,
fotoelétrons. Mm=Q(E)stqcpkE tocatodo;
5 p = fator de acoplamento es
pectral entre o espectro de
fluorescéncia do soluto e a
resposta do fotocatodo.
Os m fotoelétrons seréo ace| Serdo produzido$
lerados pelo campo elétricol elétrons no anodo da |M = fator de multiplicacédo
6 existente entre os varios dingFMT, onde : total daFMT.

dos daFMT.

T=M m

Portanto a relagdo completa entre a amplitude tkopwo anodo d&MT e a energia da

particula que interagiu no cintilador podera sgressa por

T=Q(E)stqcpkME
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Em que o significado de cada componente desta @qu@stao indicados na tabela 2.22.

Tabela 2.22 — Componentes da expressdo que calcalaplitude do pulso de tensdo

produzido em sistema de deteccdo com cintilac&adi

T |amplitude do pulso eletrénico produzido na saidaMa

Q(E) |fator de extingé@o por ionizagao

fator relativo a natureza do solvente e, caso &xisda substanci

extintora

eficiéncia quantica de transferéncia entre o stéveno soluto, que depende das
t |caracteristicas do solvente e somente da concéatraglar do soluto. E a fracéo das

moléculas do solvente que transferira energia@éaulas do soluto

g |fracdo das moléculas do soluto que emitira fét@enubrescéncia

¢ |fracdo de fotons emitidos pelas moléculas do spgute atingem o fotocatodo &MT

fator de acoplamento espectral entre o espectflual®scancia do soluto e a respc

P do fotocatodo

k |fracdo dos fotons de fluorescéncia que produztaefétrons
m | quantidade de fotoelétrons produzidos no fotocatodo

M | fator de multiplicacéo total daMT

E |energia da particula

2.9.2 — Modelo do Parametro livre baseado no Cortenergético

Este modelo baseia-se na necessidade de um puisseaar um valor minimo de
amplitudeT, para que possa ser detectado no sistema de nisthdanbpA, 1993, p. 3). A
esta amplitude minima correspondera um limiarrdggak, , situado entre zero até um
valor maximo de energig, , que corresponde ao valor do parametro livrefigura de

mérito 1/ do sistema.Ou sejay =E,.

Um sistema de contagem que possua apenas uma fiypdicadora e produza um
espectro teodrico de energia, no intervalcs E < E, , cuja area esteja normalizada a uma

unidade, apresentard uma eficiéncia de contagenvadgute ao valor numérico da
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respectiva area. Se este sistema possuir duasuibiginadoras operando em coincidéncia,
apresentara entdo uma eficiéncia de contagem égpligaao quadrado do valor numérico

desta area.

Para cada grau de extincdo quimica existente noetelqde cintilagdo existirh uma
eficiéncia de contagem especifica, que correspantéanbém a um valor de parametro
livre especifico. Portanto, mediante as eficiénciaéacionando-se o grau de extincao
guimica com os valores do parametro livre, obtérarea curva caracteristica do sistema
de deteccdo que independe do radionuclideo da mnaditendo-se entdo uma curva
universal para este sistema. Por exemplo, ao seioehr os diferentes valores de
eficiéncia de contagem, extincdo quimica e paranlatre, obtidos através de medicbes
com uma fonte d&H, comparados com os valores obtidos de uma font€@e o sistema
de medicdo apresentard 0os mesmos valores de paralive¢ para ambas as fontes

radioativas.

2.9.3 — Modelo Estatistico para o Parametro Livre

Neste modeloo Parametro Livrey € definido como o valor médio de energia
necessaria para produzir a emissdo de um fotoeléwofotocatodo, supondo que a sua
resposta siga a distribuicao de Poissoau®hDA, 1993, p. 5). Como a emissao de elétrons
€ diretamente proporcional a quantidade de ionggéaduzida na solucéo cintiladora e
também proporcional a energk da particula, entdo o numero total de fotoelétrons
emitidos sera igual ao produtg . Q(E), em queQ(E) representa o valor da extincdo

guimica Quench em funcéo da energia

Portanto, sen é o numero médio de fotoelétrons emitidos, ent&®am@metro Livreu

sera dado pela equacao

EQ(E) (2.66)
m

ﬂ:

Comom, baseado no modelo do corte energético, é cawyad
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Mm=Q(E)stqcpkE (2.67)

entéop pode ser calculado pela equacao

_ EQ(E) 1
Q(E)stqcpkE - stgcpk

(2.68)

Observa-se queg/ independe da energia da particula, porém variaaabedo com as

caracteristicas apresentadas pelo sistema de @letecc

Admitindo-se que o0s processos de emissdo de edétpmio fotocatodo e a
multiplicacdo nos dinodos de urRMT obedecam a estatistica de Poisson, a probabilidade
de se obter no anodo exatamentelétrons, quando se espera em médigpara uma

determinada quantidade de fétons que chegam acatotio, é dada pela equagfio,m).

Tm

'
p(n,m) =

n!

(2.69)

Consequentemente, a probabilidade de ndo haveoreléh saida, mesmo havendo fétons

no fotocatodo, correspondera ao valopftem) fazendo-s& = 0, ou seja

0 +m

m'e
0!

p(0,m) = =e" (2.70)

Normalizando-se a area da distribuicdo para umdadei, o seu valor numérico
correspondera ao da eficiéncia de deteccdo dotespedrico de emissao, calculada pela

equacao

e=1-p(Om=1-€" (2.71)
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Considerando-se agora um sistema com duas fot@iedtdoras trabalhando em
coincidéncia, produzindo em cada saida em médpectgamentam e n, elétrons, entao

sdo validas as seguintes eficiéncias de deteccéo:

& =1-p(Om,), para a via de contagem da fotomultiplicadora mornen e

&, =1-p(O,m,), para a via de contagem da fotomultiplicadora mardeis.

Logo, a eficiéncia de deteccdo das duas vias @midéncia sera

&=818) (2.72)

Admitindo-se que as duas vias de contagem apresentaesma eficiéncia e que os fétons

produzidos no processo de cintilagdo, gerando urédiantotal de m elétrons, sejam

o . m ~ A
distribuidos igualmente para cada fotocatodo, terms= m, = 2 e entdo a eficiéncia de

coincidéncia ser&, =( 1—8_% )2. (2.73)

Submetendo-se o0 sistema de deteccdo a um conjunhoemergético de particulas e

extraindo-se o valor d& na equacéo 2.66 do parametro liwgesubstituindo-o na equacéo

anterior , pode-se expressar a eficiédieomo

g = 1—e[_EQ(E%”} 2

c

(2.74)

No caso do sistema estar submetido as emig8dis um radionuclideo de energia

maximaE,, chega-se finalmente a eficiéncia de deteccaceszpmpela equacao
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Eo { EQ(E)

Y 2"} d B (2.75)

£.= [N(E){1-e

em queN(E) corresponde ao espectro de Fermi para o radioaciEonsiderado, cuja

distribuicdo deve estar normalizada para uma ueidad

O célculo deg é obtido na pratica por meio de um algoritmo degracdo numérica
com intervalo de integragcdo composto por uma skyibandas fixas de energia, nas quais
estdo associados o total de eventos e os regmectilculos das eficiéncias de deteccdo em

cada uma das bandas de energia.

2.9.4 — Eficiéncia de deteccdo usando radionuclideaque decaem por Captura

Eletrbnica Pura

O calculo da eficiéncia tedrica em fungédo do patéorievre ou figura de méritgs do
sistema cintilador-amostra-fotomultiplicadoraod. ArRcos 1993, p. 11) também pode ser
aplicado aos radionuclideos que fazem capturadeletr. Para isso € necessario conhecer
como se processa a interacdo da energia liberadssigotipo de decaimento com a solugéo

do coquetel cintilador.

A energia responsavel pela excitacdo do cintilatlrcaptura eletrénica pura tem
origem nos elétrons Auger e raigsabsorvidos no coquetel de cintilagdo. Esta eaergi
varia entre 0 a 100 keV e, nesta faixa, os elétdepesitam na solugéo praticamente toda a
sua energia, ao passo que os raigedem escapar da regido delimitada pelo volume do

frasco de cintilacéo.

Para melhor caracterizar a resposta do cintiladw@oéssario um estudo detalhado das

diferentes alternativas de reordenacédo nucleamddstpelo radionuclideo, apds capturar
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um elétron. No caso da captura eletrénica puratallthmento dos possiveis processos de
reordenacdo € bastante complexo e requer o contigcinde um elevado numero de
parametros atdbmicos e nucleares, que em muitassveZ® estdo devidamente
caracterizados e determinados. Por isso, tornaseeniente trabalhar com um modelo

simplificado, que seja suficientemente preciso pdraalidade desejada.

No modelo simplificado sdo consideradas somentajpisiras que ocorram nas camadas K
ou L, supondo que a energia dos elétrons Augeps xgroduzidos por capturas ocorridas
nas camadas M ou outras acima nao produzam cagé&d@apreciavel para a eficiéncia

dcontagem, sendo entdo valida a seguinte relacamdabilidades.
P« +PL < 1 (2.76)

Também ndo sdo detalhadas as sub-camadas existastesamadas L ou M, que séo
consideradas como unicas, e por isso os rendimé@unigsr e de fluorescéncia adotados sao
respectivamente:

wy e 1= @y, paraacamak;

Wy e 1— Wy paraacamadal.

Como consequéncia somente se considera 4 grupektdens Auger, que por suposicao

depositam toda a sua energia no cintilador, e Bagrde raio¥, séo eles:

» o0s elétrons Auger do grupoK, Kim , Kum € Lum , sendo considerados em cada
grupo o valor médio do espectro de energias, cpjababilidades satisfacam as
relacdes

P(Kw) + P(Kuv) + P(Kwm) = 1 e PlLw)=1 (2.77)

» 0s raiosX do grupo K , Kum e Lu , sendo considerados em cada grupo a média

ponderada da energia de seus componentes, cupsbpidades satisfazem as relacoes

P(K) + P(Ky) = 1 e P(Lw) = 1. (2.78)
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Diferentemente dos elétrons Auger, os rafopodem atravessar a solucdo cintiladora e

alcancar a parede do frasco, ndo tendo entdol@&ola de sua energia detectada.

As probabilidades de escape dos raioflk para alinha i, Ix' paraalinhaR'e
IL para os raioX) dependem do volume, composicdo da solucdo dotiéa, do ponto e
direcdo de emisséo. Estas probabilidades em futgg@mergia séo calculadas por meio de
um programa de Monte Carlo adaptado a geometiiddita, com didametro de 25 mm,
para diferentes volumes de solucao e diferentes tie cintiladores, conforme ilustrado na
Figura 2.11

a0

)
sisdaiiialinrastes 0l sl it basuiiiiig
P
=1

Prob. de Interaccidn (%)
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| -
| 1
] 10 108 n
Energia (keV)

Figura 2.11- Probabilidade de escape dos raiopara o
Tolueno (los ARC0S1993,p. 12).

Levando-se em consideracao as hipoteses derivadasodelo simplificado para as
alternativas de reordenacdo atbmica na capturedeilest pura, chega-se a 21 possiveis
vias de reordenacédo. Cada via possui uma probathdidle ocorréncia e deposita no
cintilador uma energia especifica, conforme ilukiraa tabela 2.23, na qualxk € a
energia de um elétron Augeyz ; Eyz € a energia de um raiyz subtraido da energia de
ligacdo K do carbono; £ € a energia dos raiog do carbono; €)(E) é a fungcédo de

ionizacao da teoria de BirksAScHEz, 1993), calculado pela equacéo
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dE )

E
A ——
Q(E) = = l( 1+ de%x (2.79)

Tabela 2.23 — Energia associada as vias de remd@erm modelo simplificado de

captura eletronica pura.

Via de reor-| Energia efetiva, corrigida para a extingdo por inatao associada
denacéo a via de reordenacao

1 E1 = Exu Q(Exw) + 2E v Q(ELwm)

2 Ez = Exu. Q(Excr) + Ervm Q(Eimm)

3 Es = Exu. Q(Excr) + Ervm Q(Eiwm) + Eim Q(Em) + Ec Q(Eo)
4 Es = Exue Q(Exw)

5 Es = Exie Q(Excr) + Eim Q(Ewm) + 2E: Q(E)

6

7

8

9

Es = Exie Q(Exi) + 2E v Q(Ervm) + 2E: Q(Ec)
E7 = Eum Q(ELmm)

Es = E.um Q(Emm) + Exi Q(Exw) + Ec Q(Ec)

Eg =0

10 E10 = Ex. Q(Exy) + Ec Q(Ec)

11 E11 = 2Ex Q(Ex) + 2E: Q(E)

12 E12 = Ex. Q(Exu) + Ec Q(Eo)

13 E13=Exu Q(Exi) + ELvm Q(Ervm)

14 E14 = Exim Q(Exim)

15 Eis = Exim Q(Exim) + Eim Q(Ewm) + Ec Q(E)
16 Ei6 = Exmm Q(Exmm)

17 E;z=0

18 Eis = Exm Q(Exkm)

19 Ej_g =0

20 E2o = Eim Q(Ewm) + Ec Q(Eo)

21 Ez1 = Evvm Q(Euvim)

2.10 — O Método CIEMAT-NIST.

Este método foi desenvolvido na década de 80, &trde um projeto de cooperacao
cientifica entre o CIEMAT da Espanha e o NIST dog\Esendo atualmente utilizado por
varios laboratorios de metrologia em todo o murlam método relativo de calibracgéo e

portanto necessita que o sistema ou equipamendetdecdo seja submetido previamente
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aos efeitos da radiacdo proveniente de amostrasnde solucdo padrdo de atividade
conhecida para que a sua resposta possa ser detéang, em funcao desta, poder calcular
a atividade das outras solu¢cdes radioativas quiesgar calibrar. O método baseia-se no
conceito do parametro livre ou figura de méritdpvanédio de energia necessaria para que
o fotocatodo de uma fotomultiplicadora do sistereantedida emita um elétron. Por ser
uma caracteristica somente do sistema de detezc@dmhecimento de cada parametro livre
deste sistema possibilita ao método CIEMAT-NISTwarmétodo relativo de calibracéo,
gue sO precisa conhecer a atividade da solucad@galdr um Unico radionuclideo. No ano
2000 este método foi implantado no SEMRA(IREIRO).

O radionuclideo usualmente adotado como padras pedboratérios de metrologia que
implementaram o método CIEMAT-NISE o ®H e as principais caracteristicas
responsaveis pela preferéncia deste radionuclideadNDA, 1993) em relagdo aos outros

estdo descritas na tabela 2.24.

Tabela 2.24 — Caracteristicas de um coquetel diéaGiio liquida preparado cot.

Apresenta o0 espectfomenos sujeito a deforma¢do Coulombiana

Por ser um emissor de baixa energia € o que exiged sensibilidade do equipamento
Pode ser obtido em solucfes organicas para sioguldi incorporacdo nos cintiladores
Esta disponivel em solucdes de elevada pureza

Possui uma meia-vida relativamente longa

Produz reduzida transmissdo de erros na deternoiizcéficiéncia de outro radionuclide

[®]

Como o parametro livre depende somente das cdsdittas do sistema de deteccdo e néo
do radionuclideo (ver item 2.9.3), a vantagem apregla por este método de calibragéo é
gue, uma vez conhecendo-se uma “resposta reailaabdpartir das medicdes de uma série
de coquetéis preparados com a mesma solucdo padndossivel também obter uma

“resposta virtual® para qualquer outro radionuebid tomando-se como referéncia as
eficiéncias de deteccdo obtidas com os coquetésoldgdo padrao. Desta forma, ao usar
guantidades conhecidas da solucdo padrdo e vasiacaeacteristicas quimicas dos

coquetéis, se estara medindo na realidade a capacidal do equipamento “responder” as

diferentes condicdes de deteccdo que foram criaHas. outras palavras, se estara
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conhecendo, através das diferentes eficiéncias elecgho, os diferentes valores

experimentais de parametros livres do equipamansisbema de deteccao.

De posse dos diferentes parametros livres, basiteaut teoria especifica para cada
tipo de transi¢cdo nuclear e aplica-la, por meigpuggramas de computador, as diferentes
condi¢cOes de deteccdo do sistema de medicado, dedeicho-se deste modo uma curva de
eficiéncia teorica para o radionuclideo da amastja atividade se deseja calibrar, sem a
necessidade de usar uma solucdo padrdo. Aléem da teodecaimento radioativo, estes
programas fazem uso também dos parametros nucldareadionuclideo envolvido no
processo de calibracdo e da resposta do sistemadisdbes com 0s coqueteis contendo a
solucdo tracadora d#H, produzindo na saida uma curva de eficiéncia dadviersus

parametro livre.

O programa de computador utilizado para elaborauags de eficiéncia teorica terd que
possuir algoritmos especificos para os modelos edntbgracdo dos seguintes tipos de
decaimento radioativo: emiss@opura; emissdo de particulgs seguida de fétong

captura eletronica pura; e captura eletronica degia emisséao de raigs

Para variar a eficiéncia de deteccdo do equipameofite ser adicionada uma
substancia quimica que consiga absorver parteatgiariberada no coquetel de cintilacdo
sem produzir fétons. A esta substancia da-se o ndenagente produtor de extincao
guimica, agente extintor ou ainda agente der@h Entre as substancias mais utilizadas

como agente extintor estéo o tetracloreto de carbon nitrometano.

Operacionalmente determina-se a resposta do sisten deteccdo realizando a
medicdo de uma série de amostras preparadas coxirmpdamente a mesma quantidade
da solucéo-padrdo e quantidades crescentes damstibsprodutora de extingdo quimica.
Como a atividade do padrédo é conhecida e cada mmapmtesenta eficiéncia de deteccao
diferente, obtém-se uma curva de calibracdo expetiamhdo sistema. Esta curva € expressa

em eficiéncia de contagem versus extingdo quin@carich.
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De posse da curva de eficiéncia experimental dodpada medicdo dos coquetéis
cintiladores é realizada e os dados obtidos sasfaados para o programa de computador
gue construira a curva de eficiéncia tedrica efipagbara o radionuclideo da amostra. As
eficiéncias que foram calculadas teoricamente emao dos parametros livres do sistema
de deteccdo correspondem aquelas que seriam obtidasa curva de eficiéncia utilizada
fosse construida experimentalmente a partir de wokicdo padrdo do mesmo

radionuclideo.

A determinacdo da eficiéncia teodrica e da atividddeamostra é realizada por um
programa de computador que leva em considerac@egsntes dados: as medi¢bes dos
coquetéis da solucdo padrdo; as medi¢cdes dos émmueh solucdo de atividade
desconhecida; e as curvas de eficiéncia teoricpadcdo e do radionuclideo da solucao a
ser calibrada. A determinacdo da eficiéncia deagam é feita por meio de interpolagéo
entre pontos das curvas de eficiéncia teodrica ererpntal, enquanto que o calculo da
concentracdo de atividade é feito dividindo-se @#tagens obtidas com o0s coquetéis da
solucéo a ser calibrada, pelo produto entre agriias tedricas destas e as respectivas

massas de radionuclideo nos coquetéis.

Até o presente momento o SEMRA/IRD vem utilizandogpamas de computador
escritos na linguagem FORTRAN e que foram criado®poca do desenvolvimento do
método CIEMAT-NIST, que sdo os seguintes: EFFYprdlmo que cria as curvas de
eficiéncia tedrica para emissofgepuros; CEGA e CEGAZ2, algoritmo que cria as cudas
eficiéncia tedrica para emissores que fazem captatednica; EBEGA, algoritmo que cria
as curvas de eficiéncia teodrica para emissfreg e LSCP, algoritmo que calcula a
eficiéncia de deteccdo e a concentracdo de atwidad amostras radioativaso(IREIRO,

p. 47, 96 e 185).

Uma representacdo simbodlica do mecanismo de fuaciento do método CIEMAT-

NIST esta ilustrada no diagrama da figura 2.12.
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Figura 2.12 — Representacao do processo de cadwam o método CIEMAT-NIST .

Com o método CIEMAT-NISTconsegue-se padronizar a atividade de amostras

radioativas de maneira mais precisa, em muitosscags@ nos métodos tradicionais.
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Capitulo 3

METODOLOGIA E PROCEDIMENTOS EXPERIMENTAIS

A execucgdo deste trabalho objetivou a criagcdo dssipitidades para a realizagdo dos

seguintes tipos de experimentos:

» medicBes com um sistema de coincidérebg, usando um cristal de iodeto de sodio e
outro de germanio e variando a eficiéncia com &ucsa amostra-detector ou inserindo
absorvedor entre a amostra e um dos detectores;

» medicBes com a camara para deteccdo com cintimtgredos, deslocando-a entre os
detectores do sistema de coincidéncia,

» medicbes com a camara para deteccdo com cintimdmpeidos, mantendo as duas
FMTs na posicdo de maior aproximacdo e padronizandostaaso pelo método
CIEMAT-NIST;

» medi¢Bes com um sistema de coincidéncia féton-eoeati usando o detector de iodeto
de sédio para os fotons e variando a eficiénciadeteccdo das particulas pelo
afastamento entre as duas fotomultiplicadoras oeapara deteccdo com cintiladores
liquidos;

» medicOes sO no detector de germanio, usando espettray.

3.1 — Estratégia de implementacao

A metodologia utilizada consistiu na separacéo rabalho em seis partes, cada uma
atendendo a um objetivo especifico.

A primeira parte foi dedicada a procura por um lzoniiente para a medi¢do das amostras,

de forma que reunisse condicdes adequadas ao manoémto dos sistemas de

padronizacéo abrangidos no escopo do trabalho.
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A segunda parte consistiu no projeto de uma canpmae deteccdo construida
especialmente para o uso com cintiladores liquidgeegando também a capacidade de

movimentacao das fotomultiplicadoras existenteseminterior.

A terceira parte tratou da construcdo de um supmante caracteristica multifuncional para
a medicdo das amostras, de forma a permitir tamjoesacdo isolada de cada um dos trés
sistemas de padronizacdo abordados no trabalhotagoperar simultaneamente diferentes

combinacdes entre os trés sistemas.

Na quarta parte foram realizados ensaios experaigemqara encontrar as condicdes

operacionais mais adequadas para o funcionamertaddesistemas de padronizacéo

A quinta parte foi dedicada aos testes de padro@zaitilizando amostras preparadas com
radionuclideos especialmente selecionados paraleaters caracteristicas de decaimento

radioativo e aplicacdo, conforme definicdo nostla)e do trabalho.

Na sexta e Ultima parte foram realizadas compasaefire os resultados obtidos com os
sistemas de padronizacdo abordados neste trabalbm eds obtidos por outros sistemas
usados no SEMRA/LNMRI/IRD.

3.2 — Escolha do ambiente para a realizacdo das nigiks

A primeira parte deste trabalho foi dedicada acSeledo ambiente para a realizacao

dos experimentos de medicdo e comecou pela estothseguintes tipos de detectores:

» 0 primeiro para fotong, com um detector acoplado a uma fotomultiplicadoFMT e
usando um cristal de lodeto de sédio ativado colio FdNal(Tl) de 2 x 2 polegadas;

» 0 segundo para fétonse raiosx de até 100 keV, usando um detector semicondutor
com cristal de germanio intrinseco de alta pureE®Gee janela de beriliopossuindo

area sensivel com diametro externo de 3 polegadas;
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» 0 terceiro para deteccdo com cintiladores liquidegndo dua$MTs de resposta
rapida, com 2 polegadas, localizadas no interiouh@ camara protegida contra a
incidéncia de luz ambiente.

Nesta parte do trabalho buscou-se encontrar umeatebde medicdo apropriado para o
bom funcionamento do detector de maior capacidadesblucdo e no caso dos trés tipos
utilizados, o de germéanio € o de maior sensibikdadoor isso deve estar localizado em
ambiente de reduzido background e minimo retroleapento dos fétons da amostra que
atingirem internamente as paredes da blindagem.oGmnstruir uma blindagem com as
caracteristicas citadas demandaria muito tempajdoidido implantar o sistema proposto
por meio da adaptacdo do ambiente de medicles ijl@add na calibracdo por
espectrometria gama do SEMRA/LNMRI/IRD, tendo estarique a blindagem de chumbo
deste ambiente é revestida internamente com umadzade aluminio e outra de cobre.

O revestimento interno com materiais de baixo nonadmico, como o aluminio e o
cobre, tem a finalidade de absorver energia dosngdtda amostra que interagirem
parcialmente com o detector e atingirem internasenparede da blindagem de chumbo,

podendo ser espalhados e computados em duplicseéageornarem ao detector.

3.3 — Projeto e montagem da Camara para deteccaoscintiladores Liquidos

A segunda parte deste trabalho foi dedicada a@tor@ construcdo de uma Camara
para Deteccdo com Cintiladores Liquido€£BCL que apresentasse uma boa blindagem
contra a luz ambiente e flexibilidade para a reghio de medicbes com as
fotomultiplicadoras se afastando uma da outra. Beimfoi considerado importante poder
padronizar a amostra no interior desta camara pe&tomdo de coincidéncia e por isso
decidiu-se usar uma prateleira do suporte de fate® base de apoio par&BCL poder
operar simultaneamente com o método CIEMAT-NISDra amostra radioativa para o

método de coincidéncia.
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A CDCL é composta por uma célula cilindrica vertical, diyb cm de diametro e 7 cm de
altura, construida com PVC branco ndo transpaeenteeixo horizontal esta acoplada com
dois tubos de PVC preto, que servem ao mesmo tempo suporte para a movimentacao
das fotomultiplicadoras em seu interior e tambénbldelagem contra a incidéncia de luz
do ambiente exterior. No interior da célula existdoas cavidades cilindricas que se
interceptam: uma horizontal aberta, para encairatulbo de PVC em cada extremidade; e
uma vertical fechada no fundo e vedada por umadamapparte superior, que serve como

acesso ao frasco contendo o coquetel cintiladorasoiucdo radioativa a ser padronizada.

Os divisores de tenséo foram montados no inteeodals cilindros construidos com
PVC e projetados para funcionarem acoplados comF&E's e com as fitas metalicas
tracionadoras, que possibilitam a movimentacdoahuato no interior dos tubos fixados
em cada extremidades da cavidade horizont& D@L, conforme ilustrado pelo diagrama
esquemadtico da figura 3.1.

Tubo de PVC [ | Tampa de acesso a camara
L Camara interna > < Célula de PVC
<« j ? <« >
A A
EEHTELEF L Frasco com amostra
Fotomultiplicadora Divisor de Tensé&o

Figura 3.1 — Diagrama esquemaético e foto€DB&L.
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3.4 — Projeto e montagem do suporte de fontes pammedicdes simultdneas com

diferentes métodos de padronizacao

A terceira parte foi dedicada a construcao de yporsel para os detectores e amostras,
gue atendesse as necessidades de medicdo dos snd¢opadronizacdo selecionados e ao
mesmo tempo permitisse a utilizacdo do sistemaatibracdo por espectrometraja
existente no SEMRA. O suporte de fontes do sisj@nmaplantado estava fixado no fundo
da blindagem, sobre a parte sensivel do detectgemeanio, e foi construido com acrilico
na forma de uma estante com 63 cm de altura edead€x10 cm, com encaixes laterais

para posicionar a prateleira de acomodacao dagr@asos

Como aCDCL ficou um pouco pesada apds a montagem, o usopiotewde acrilico
foi descartado e em substituicdo utilizou-se aepakstinada ao encaixe de modulos
eletrdnicos de uma antiga fonte de alimentacdoigm MIM-BIN, adaptando-a como
suporte para medi¢des de amostras e sustenta€fd@lae do detector de iodeto de sédio.
Possuindo boa resisténcia mecanica e baixa pratsdel para espalhar fotons o novo
suporte de aluminio foi fixado no fundo da blindagenvolvendo a parte sensivel do
detector de germanio, de forma que seus encab@si@geem horizontalmente, a cada 3,4
cm de altura, duas prateleiras de acrilico, con2@Q@@m: uma perfurada no centro e usada
na regido superior do suporte como base de apodogpdeslocamento vertical do detector
de iodeto de sédio; a outra servindo como baseyd® gpara o deslocamento vertical da

CDCL, posicionada entre os detectores de germanicetoiad sédio.

Para mover os detectores de germanio e iodetodie st passos menores do que 0s
3,4 cm existentes entre 0s encaixes do suportéudsrao, quatro eixos verticais foram
fixados na prateleira superior para guiar o deshecao de uma pequena base retangular
perfurada no centro para sustentar o movimentoetiectbr de iodeto de sddio sobre a sua
prépria prateleira. Com isto tornou-se possiveldgar o deslocamento vertical deste
detector em passos de 3,4 cm combinados com pdss®$ cm, por meio da insercdo de
calcos entre a superficie da prateleira superiobase movel de sustentacdo do detector de
iodeto de sodio.
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Foram abertos dois sulcos em cada lado da sugesdiderna da célula de PVC,
posicionados perpendicularmente em relacdo aodas®&MTs para serem usados como
canal de deslizamento vertical @&DCL entre duas barras de acrilico fixadas sobre a
prateleira que lhe serve como base de apoio; fmste, é possivel deslocamentos de 3,4
cm entre 0s encaixes do suporte de aluminio, bemo ecampilhar calcos entre o fundo
célula de PVC e a prateleira de apoio@RACL, movimentando-a em passos de 0,5 cm
entre duas posi¢cdes contiguas de encaixe. A figralustra o diagrama esquematico do
ambiente para medi¢fes simultdneas com difererdésdios de padronizacdo de amostras

radioativas.
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l¢—— Fotomultiplicadora

«—— Detector de lodeto de Sédio

< Nai(Tl)

<“—> ‘A

Tubo de PVC g Tampa de acesso & camara
L Camara interna » 1 ¢ Célula de PVC
‘ <“—>
IN— VA —t— &

Tracionador

Fotomultiplicadora Divisor de Tenséo

——Frasco com amostra

CDCL

T

Bilndagem

¢—— Detector GMX

Dewar — Reservatorio para nitrogénio
Liquido

A

Figura 3.2 - Fotos e diagrama esquematico do anebpama medicdes simultdneas com

diferentes métodos de padronizacdo de amostramtadis.
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3.5 — Determinacéo das condi¢cfes operacionais

A quarta parte deste trabalho foi dedicada aosegioentos para a determinagédo das
condicbes operacionais dos sistemas de detecchpadds. Os experimentos foram
realizados em trés diferentes laboratorios do SEMRMRI/IRD, sé&o eles: o Laboratorio
para Espectrometria ey, onde foi montado o ambiente para medicoes dasteasp o
Laboratorio de Cintilacdo Liquida, onde estéo lirados os analisadores monocanais, a
unidade de coincidéncia e o microcomputador comrfate para a aquisicdo dos dados
provenientes d&CDCL; e o Laboratorio de Padronizagdo Absolutg3+4, onde estdo
localizados os sistemas de coincidéncia e antie@®ncia. A instrumentacdo eletrénica

utilizada foi dividida em trés conjuntos de equipgatos.

O primeiro conjunto consiste nos modulos eletrémiconectados a um bastidor de
alimentacdo para modulos eletrénicos do tipo NINEBModelo 2000 fabricado pela
CANBERRA, localizado no Laboratério para Espectrisiaex ey, ao lado da blindagem
usada pelo ambiente de medicdes, cuja finalidaalel€ alimentar os mddulos eletrbnicos
responsaveis pela geracdo da alta tensdo paratextodes e os responsaveis pela pré-
amplificacdo e amplificacdo dos sinais de saidaadfa detector, enviando-os para serem

processados pela instrumentacdo dos outros dgisntos de médulos eletrénicos.

O segundo conjunto consiste nos médulos eletromesponsaveis pela conformacéo e
ajuste dos sinais de saida dos amplificadoregaditis por cada detector, conectados a um
bastidor de alimentacdo para mddulos eletronicostipo MINIBIN, modelo 4001M
fabricado pela CANBERRA, podendo ser operado entqgea um dos trés laboratorios

utilizados.

O terceiro conjunto consiste na instrumentacaodelieia utilizada pelos sistemas de
coincidéncia e de anti-concidéncia, que estao im@itos no Laboratério de Padronizacao
Absoluta 43-y.

Em relacdo aos dois primeiros tipos de detectotdigados, respectivamente o de

lodeto de sédio e de germéanio, a determinacdoataigbes operacionais resumiram-se na
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escolha dos valores de alta tensdo para os deteceomo ajuste de parametros dos

amplificadores usados para processar diretamesiteabde saida dos detectores.

Para o detector de lodeto de Sédio os moduloalets e as condi¢cdes operacionais
selecionadas foram: uma fonte de alta tensdo, med& da ORTEC, com HV = 870 V,
um pré-amplificador modelo PM-211 do IPEN; e um Hkicpdor, modelo 490B da

ORTEC, com o ganho grosso = 8 e o ganho fino = 5.

Para o detector de germéanio os modulos eletrornic@s condi¢cdes operacionais
selecionadas foram: uma fonte de alta tenséo, m@d& da ORTEC, com HV = -3000V;
e um amplificador, modelo 490B da ORTEC, com o gagiosso, ganho fino e constante

de tempo ajustados de acordo com o radionuclideondatra a padronizar.

As condi¢cbes operacionais @®CL s6 foram determinadas apos a realizacao de testes
para verificar o comportamento da camara de cg@daoperando com as seguintes
caracteristicas de reflexdo na cavidade interna @@momodacdo das amostras: sem
revestimento; revestida com folhas de mylar alumaitho; e revestida com um filme de
papel coberto com tinta refletora a base de diéxieditanio. ACDCL operando com a
camara de cintilacdo sem nenhum revestimento mtapresentou a melhor resposta

espectral.

A CDCL foi montada utilizando dudaMTs, modelo 9635QB fabricado pela THORN-
EMI, ja existentes no SEMRA/LNMRI/IRD, cujas condés operacionais foram
determinadas pela observacdo da forma do espeetiici@cia de deteccdo obtidos com
uma série de medicbes de uma amostra padrdtHdaplicando aFMTs 0 mesmo
potencial de HV em valores crescentes. Para askdd@s foi utilizada somente uma fonte
de alta tensdo modelo NV-32A da HARSHAW e o valeHY/ considerado adequado foi
1500 V.

Os pulsos eletronicos obtidos nos anodos de Ediada CDCL séo trabalhados em
vias eletrbnicas independentes e conectados cadaauentrada de um pré-amplificador,

modelo 4007 da Micronal, cuja saida por sua vezogeatada na entrada de um
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amplificador, modelo 572 da ORTEC. Para a realizaig futuros experimentos também
foram disponibilizados sinais de saida obtidostainente no décimo dinodo de cdedT
daCDCL

A equalizacdo na sensibilidade de deteccaoFiiéiEs da CDCL é realizada por meio
de ajuste individual no ganho fino de cada ampidar. Os amplificadores sdo sempre
ajustados com o mesmo valor de ganho grosso, @uslbde acordo com a condi¢do do

sinal obtido na saida ao realizar a medicao de taasosom diferentes radionuclideos.

A soma dos pulsos analogicos dos amplificadoresnéatada na entrada de sinal de
um analisador multicanal (Multi Channel AnalyzeMEA), que armazena 0 espectro de
amplitude dos pulsos detectados, enquanto quelssspldgicos obtidos na saida de cada
SCAsdao enviados para duas entradas de uma unidactEnd@déncia. Os pulsos l6gicos
em coincidéncia tém a largura ajustada adequadarpentum circuito linear gate, que 0s
enviam para a totalizacdo em um contador digii@b enesmo tempo para acionar a porta
de entrada — gate ddCA, que funciona como um gatilho para sincronizaspeetro de
amplitude com os pulsos coincidentes.

As amostras radioativas foram confeccionadas uspadagem diferencial em micro-
balanca para as solucdes radioativas e carreagaras)eio de aspiracao para o interior de
picnédmetros (frasco de polietileno com volume del® extremidade capilar para suc¢ao),

e volumetria para os cintiladores liquidos.

3.6 — Teste dos sistemas de detecgéo

A quinta parte deste trabalho foi dedicada aosdede validacdo dos sistemas de
deteccdo por meio da padronizacdo de amostrasradegacom os radionuclideB$Am
168myg, 133Ba, ®°Zn, **Ni e ®°Co. Os testes foram divididos em trés partes: meira
consistiu no teste de validacdo do sistema usardideztor de lodeto de Sédio €BCL
operando com o afastamento &A4Ts para reduzir a eficiéncia de deteccao das p&sicu

a segunda consistiu no teste de validacdo do m&HEMAT-NIST realizando medicbes
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s6 naCDCL operando com aMTs fixas na posicdo de maxima aproximacao; e a tarcei
consistiu no teste do sistema usando o detectgemednio, mantido fixo, e movendo-se 0
detector de lodeto de Sédio juntamente com a aenostmantendo-se os detectores fixos e

inserindo absorvedores entre a amostra e um deles.

3.6.1 — Teste de validagéo do sistema usando o de&te de lodeto de Sodio e £DCL

O objetivo principal do teste foi validar @DCL por meio da verificacdo de sua
operacdo ao trabalhar em conjunto com o detectolodeto de Sdédio, padronizando
amostras com radionuclideos que emitem particelgsidas de fétons e usando o método
de anti-coincidéncia ([@anT, 1962 e 1967; BCarLos J. E. et al, 1973; &Rrc et al, 1976).

A construcdo da curva de extrapolacdo do paranddrceficiéncia na deteccdo das
particulas foi feita por meio do afastamento gradias duad-MTs (Hwang, H. Y. et al,
2006) daCDCL, comecando do ponto de maior aproximacéo entseeskcrescentando 1
cm de afastamento (0,5 cm para c&llél) a cada novo ciclo de medi¢cBes até atingir a

distancia maxima 7,0 cm.

A figura 3.3 contém o diagrama de blocos da instntacdo utilizada neste teste;
sendo que no quadro pontilhado superior estdogept@dos 0s equipamentos necessarios
para operar &€DCL e o detector de lodeto de sédio, enquanto no idnfexstdo os

equipamentos do sistema de anti-coincidéncraQDvA , 2008) utilizados no experimento.

As medicbes dos fotons de cada radionuclideo fossmpre precedidas de
discriminacdo na altura dos pulsos de saida do igcadbr da via correspondente,
ajustando-se a janela de entrada do sistema dacamtidéncia de acordo com a faixa de
energia considerada adequada para a medicdo daramaoser padronizada. Para as
particulas ndo houve discriminacédo de pulsos, seradtida a janela de entrada especifica
do sistema da anti-coincidéncia toda aberta, eeaico@es foram realizadas em ciclos com
asFMTs daCDCL localizadas a cada ciclo em diferentes distarmiagelacdo a posicao

de maior aproximacédo da parede do frasco com g&wlintiladora, considerada como a
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posicdo 0 cm, e a partir dai posicionadas em 0,3.¢hctm, 1,5 cm, 2,0 cm, 2,5 cm, 3,0 cm
e 3,5 cm.

A validacdo daCDCL foi realizada com a calibragéo de quatro amostesfd*Am e
trés de'®™Ho. Também foram calibradas trés amostras®®@», que serviram como
validacdo deCDCL operando com meétodo CIEMAT-NIST. Nas figuras 8.3.5 estéo

ilustrados os esquemas de decaimento simplificgdoedas de deteccdo selecionadas para
o 243Am 239Np6166nH0.

CDCL

3 2
Nal (Tl) Pré Somador _*

FMT 5 T Linear
Amplificador [ Gate

| f
| Pré 7| HV | L.{ SCA |,+ Coincidéncia

»| Pré Amplificador SCA

A 4

[ <
MTR2

<« B
Tempo Ccv

morto 14

F

A A A — F
—»| Atraso Tempo com

morto =

— 1 [ wmTR2 < Y
wnc

CV

MI- 3 Oscilador || CTR

Figura 3.3 — Diagrama de blocos e fotos do sisteisendo o método de anti-

coincidéncia operando conCDCL e o detector de lodeto de Sédio.
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Figura 3.4 — Esquema simplificado de decaimentt'tame

2Np.

O ?*Am é um radionuclideo complexo com meia-vida de 7863s que emite particulas
com até 15 diferentes energias e se transfornfaNp, do qual serdo emitidos 12 fétopsle un
dos seus 16 niveis de excitacdo. Das partioul@snitidas pelo®Am somente duas possu
probabilidades de emissdo maiores que 5%, sendalarba33 keV com 11,5% e a outra de'!
keV com 86,7%. No caso dos fétopsmitidos pelo®™Np somente dois possuem intensidi
absolutas maiores que 5%, sendo um de 43,5 keV5¢@%4, do terceiro para o primeiro nivel
outro de 74,7 keV com 67,2%, do terceiro para elrbasico.

A importancia de padronizar fontes radioativas endb o***Amdecorre do fato deste radionucli
poder ser usado como tracador radioquimico nardetacdo dé*Am existente em amostras
ambientais, de alimentos e de outros tipod*®m normalmente é produzido nos reatores nucl
e juntamente com T'Np e outros produtos de fissdo sdo liberados no areliente pelas
atividades da industria nuclear; sendo de grangeritancia entdo dispor de métodos diretos ou
indiretos capazes de monitorar e quantificar gosesenca nos efluentes das usinas nucleares.
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Figura 3.5 — Esquema simplificado de decaimentfdbio.

O ***"Ho é um radionuclideo de decaimento complexo com-vida de 1200 anos que en
particulasp™ com até 7 diferentes energias e se transform&°Eg do qual serdo emitidos
fétonsy de um dos seus 17 niveis de excitagéo.

Das particulag™ emitidas peld®®™Ho somente duas possuem probabilidades de emisaére
gue 5%, sendo uma de 32,9 keV com 17,2% e a oetf8& keV com 74,8%. No caso dos fo
y emitidos pelo™®Er somente nove possuem intensidades absolutas majoee5%, sendo
seguintes: um de 830,6 keV com 9,7%, do décimo paegundo ivel; um de 810,3 keV cc
57,3%, do oitavo para o segundo nivel; um de 7k&\8com 12,2%, do décimo sétimo pal
oitavo nivel; um de 711,7 keV com 54,9%, do décgmxto para o oitavo nivel; um de 670,5
com 5,3%, do nono para o terceiro nivel; unbdé keV com 5,4%, do décimo sexto para o |
nivel; um de 411 keV com 11,4%, do décimo sexta padécimo nivel; um de 280,5 keV ¢
29,5%, do terceiro para o segundo nivel; e um dk41BeV com 72,5%, do segundo pa
primeiro nivel.

Devido ao fato dos fétonsse apresentarem com variadas intensidades emfiaxgade energ
de boa discriminacéo, '8®"Ho vem sendo recomendado para ser usado como padtiddton
(MOREL et al., 1996; BRNARDESEt al., 2002; MREIRA et al., 2009) para calibrag@le detector:
HPGe — Germanio de alta pureza.

84




As amostras d&*Am foram preparadas em quatro frascos de vidro caro beor de
potéssio, cada uma com 20 ml do cintilador HISAREM& aliquota de solugéo radioativa
com os radionuclideo$Am e #**Np em equilibrio. As medicdes foram realizadas
ajustando a discriminacdo na altura dos pulsosadapara selecionar as energias entre 228
a 278 keV do decaimentodo #%Pu apés a emissdo das particyado 2Np, obtendo a
concentracdo de atividade ilustrada na tabela (&&ndo como referéncia a data de

28/03/2008 0 amplificador da vi@ funcionou com ganho grosso = 20.

Tabela 3.1 — Padronizacdo das amostrad*#en + ***Np usando janela
entre 220 a 278 keV.

Identificagéo Atividade (Bg/g) | Incerteza no ajuste (%))
(**Am+2*Np) — 143 4.024.046,9 0,07
(*Am+2Np) — 144 4.004.100,0 0,14
(**Am+2*Np) — 145 3.998.650,0 0,19
(***Am+ *Np) — 146 3.993.230,0 0,14
Média+ Desvio Padrég 4.005.006,7 + 13446,8 0,13 + 0,05

O valor final calculado para a concentracdo dedatile na solucdo dé°Am, na janela
entre 220 a 278 keV, foi de 2,003 MBqg/g £ 0,3A&urva com a extrapolacao para zero

dos fatores de ineficiéncia €lsp) / €4 desta padronizacdo esta ilustrada na figura 8.6 e

correspondente calculo da incerteza esté ilusmadabela 3.2.

Tabela 2 — Incerteza na padronizacdo &5Am na
janela entre 220 a 278 keV.

Componentes Incerteza (%)

Tempo Vivo 0,01
Radiag&o de Fundo 0,05
Massa 0,05
Ajuste de Curva (Tipo A) 0,14
Estatistica de Contagem (Tipo A) 0,33
Meia-Vida <0,01
Combinacado quadratica 0,37

85



5,40 y=2,7485x+4,0064
520 R*=0,9964

5,001
4,807
4,607
4,40
4,20 -
4,00 7

(Ni@spI)Ny/(Ny - N,©) MBg.g™

3,80 \ \ \ \ \ \ \
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30 0,35 0,40

(1'8(u+p))/5(u+p)

Figura 3.6 — Curva do fator de ineficiéncia pardam +
23%Np com janela entre 220 a 278 keV.

As amostras dé®®™Ho foram preparadas em trés frascos de vidro comobiar de
potassio, cada uma contendo 20 ml do cintiladorAHES e uma aliquota da solucdo
radioativa. As medicdes foram realizadas ajustamaloviay a discriminacdo da altura dos
pulsos para selecionar a energia de 184 keV dm fgte sai do segundo nivel de excitagdo
(264,96 keV) para o primeiro nivel (80,57 keV) recaimentoy do *°°Er apés a emisséo das
particulasp do °®™Ho. Na tabela 3.3 estdo ilustrados os valores obtitmalculo da

concentracao de atividade das amostras, usanda 28483/2008&omoreferéncia.

Tabela 3.3 — Padronizacdo das amostras®¥#o usando a

janela para 184 KeV.

Identificacéc| Atividade (Bg/g) | Incerteza no ajuste (%))
166mp — 89 480.500,3 0,10
166mo — 90 481.938,2 0,13
166myo — 01 482.665,6 0,13
Média 481.701,4 + 1101,0 0,12 + 0,02

O valor final calculado para a concentracdo deidstile na solucdo d€°™Ho, na
janela em 184 keV, foi 481,801 MBg/g + 0,26 %A extrapolacdo para zero dos fatores

de ineficiéncia (1&..p) / €. desta padronizagdo esta ilustrada na figura 3.3 e

correspondente calculo da incerteza esté ilusmadabela 3.4.
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Tabela 3.4 — Incerteza na padronizaca&*@dtHo.

Componentes Incerteza (%)

Tempo Vivo 0,01
Radiacédo de Fundo 0,03
Massa 0,05
Ajuste de Curva (Tipo A) 0,12
Estatistica de Contagem (Tipo A) 0,22
Meia-Vida <0,01
Combinagédo quadrética 0,26

=59,362x+480,5
580 2
R"=0,9974
560 | £

540
520+

500

(NgN/(N, - N,©) kBa.g*

480

460 T T T T T T T
0,00 0,20 0,40 0,60 0,80 1,00 1,20 1,40 1,60

(1-Ep)/Ep

Figura 3.7 — Curva do fator de ineficiéncia pard®8Ho com
janela em 184 keV.

3.6.2 — Teste de validacdo do sistema usandoGDCL com o método
CIEMAT-NIST

Para as padronizacfes pelo Método CIEMAT-NIST fopaeparadas trés amostras de
®0Co e trés dé°Ni em frascos de vidro com baixo teor de potassita can com 15 ml do
cintilador HISAFE e uma aliquota da solucdo radveatAs medi¢bes foram realizadas
com as dua$MTs na posicdo de maior aproximacdo @ACL O valor da alta tenséo
aplicado no anodo das dueMTs da CDCL foi de 1500 V e o amplificador da vfa

funcionou com ganho grosso = 200 para as amostr®€d e do tracadofH. A medicéo
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do quench foi realizada pelo célculo do indice espede cada amostra, conhecido em
inglés comaSIS— Spectral Indice of the Sample e calculado peleagio 3.1 (MLONDA,
1995, p. 37), correspondendo ao primeiro momentodig&ibuicdo de amplitudes e
observado por meio de uma bifurcagéo da saida géfeedor, enviando um ramo para a

contagem digital de pulsos e o outro para o arnamento do espectro no MCA .

max

D xn(x)
SIS=kxmn (3.1)

max

2.n(¥

X=min

Em que:x € o nimero de um determinado canal do espectaongétudesmin e maxsao

0s canais inferior e superior do espectro congidera(x) € o numero contagens
correspondentes ao canale k € um fator de normalizacdo correspondent8i&ide uma
amostra sem extingdo. Como no método CIEMAT-NISTjue importa é a comparacao
entre a resposta do sistema deteccao aos efeisosmastras cuja atividade se deseja
determinar e das amostras preparadas com a sopagfio, entdo foi considerado na
equacédo 3.1 o valor k = 1. Os espectros obtidosl@é foram armazenados em até 1024

canais.

Para calcular &1Sdos coquetéis radioativos foram inicialmente adfidaduas abordagens;
uma na qual o valor foi obtido diretamente do espatas amostras a serem padronizadas
e na outra o valor d&IS foi encontrado indiretamente por meio do espeCimpton
produzido por uma fonte externa. Foi utilizada dorge sélida dé>*Eu, blindada com aco
iNOX, Ccujo espectro era obtido ao posiciona-la taapamente sobre a tampa GBCL
apos a medicdo de cada coquetel. O procedimenttadaaa determinacdo indireta
consistiu na obtencdo do espectro na ausénciarda éxterna, seguido da medi¢cdo do
espectro composto pela radiacdo da amostra colotadaterior daCDCL e dos fotons
externos originarios da fonte §&Eu. Os espectros considerados na determinac&igio
foram obtidos apds a subtracdo das contagens dastramn existentes nos espectros

compostos.

Os valores referentes ao célculo das concentragéeatividade das amostras #€o
usando SIS obtidos diretamente dos espectros proprios estétradas na tabela 3.5,

enquanto que as concentracdes de atividade dasrasnde®Co e ®*Ni com SISindiretos
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encontram-se nas tabelas 3.6 e 3.7. Os valoresegjteferem a medicdo e preparacdo das

amostras déH , ®°Co e ®*Ni estdo detalhados na tabelas 3.8, 3.9 e 3.10.

A curva com a eficiéncia experimental &8, construida com os valores 8¢S obtidos

diretamente do espectro da amostra esté ilustiafigura 3.8. Os esquemas de decaimento

do®°Co e>H estdo ilustrados nas figuras 3.9 e 3.10.

Tabela 3.5 — Dados da padronizacéo das amostfi€alpelo método CIEMAT—

NIST usando aCDCL com FMTs na maxima aproximacdo 8IS obtido

diretamente.

ldentificagéo do Quench| cpm Eficiéncia) Atividade(Bg/mg)
coquetel (SIS) (%) em 06/09/2011
®Cco-28CL11 561,76 75.285,0 96,94 31,32
®0co-29CL11 556,37 | 81.238,5 97,22 31,55
®0co-30CL11 573,92| 79.854,6 97,25 31,19
Média 31,35

Tabela 3.6 — Dados da padronizacdo das amostr¥deelo método CIEMAT-NIST

usando &DCL comFMTsna maxima aproximagdo#Sobtido indiretamente com fonte

externa dé*Eu.
Identificacdo do| massa (mg) Quench| cpm Eficiéncial Atividade(Bg/mg)
coquetel de®Co-07 | (SIS) (%) em 06/09/2011
®Cco-28CL11 41,283 596,13 75.285,0 91,23 33,28
®0co-29CL11 44,416 595,95 81.238,5 91,50 33,33
®co-30CL11 43,646 587,04 79.8545 91,52 33,34
Média 33,32

Tabela 3.7 — Dados da padronizacéo das amostré¥dpelo método CIEMAT-NIST

comFMTsna maxima aproximacdo @DCL e SISobtido com fonte externa d&Eu.

Identificagdo do massa (mg) Quench| cpm Eficiéncia) Atividade(Bg/mg)

coquetel de®Ni-02 | (SIS) (%) em 01/03/2012
®Ni-43CL11 27,899 549,33 157.983,5 53,02 178,62
83Ni-44CL11 27,659 565,63 158.221,1 53,56 177,11
83Ni-45CL11 27,889 561,68 159.541,4 53,57 178,25
Média 177,99
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Tabela 3.8 — Preparacéo das amostras com a sqiac#i#io deH — 01 em 15

ml de HISAFE III.
Nitrometano| massa (mg) Quench| cpm Eficiéncia

Coquetel | " '\ dedH-01 | (SIS) (%)

°H - 258¢c01 0 27,280 517,11 33.3711 26,49

°H - 259c01 5 37,469 488,07| 32.045,9 18,52

°H - 260c01 10 35,801 472,95 30.821,1 18,64

°H - 261c01 15 34,980 478,26| 30.442,6 18,84

°H - 262c01 20 39,381 474,12 31.0124 17,05

°H - 263c01 25 36,818 463,43| 25.103,3 14,76

H - 264c01 30 37,599 462,48 23.128,8 13,32

3H - 265¢c01 35 37,820 452,46| 20.967,4 12,00

Tabela 3.9 — Preparacéo das amostrasaceniucéo d6°Co— 77.
Coquetel Cintilador Carreador ®Co - 77
(por grama de solucao)

®C0-28CL11 | 15 ml de HISAFE II 20ug de Co 41,283 mg
®0Co-29CL11 | 15 ml de HISAFE I 20ug de CoGl 44,416 mg
80C0o-30CL11 | 15 ml de HISAFE II Sem carreador 43,646 mg

Tabela 3.10 — Preparacdo das amostras &om
solucdo d&Ni — 02.

Coquetel

Cintilador

®3Ni — 02

5Ni-43CL11
53Ni-44CL11
53Nij-45CL11

15 ml de HISAFE II
15 ml de HISAFE Il
15 ml de HISAFE Il

27,899 mg
27,659 mg
27,889 mg

30,0

25,0 ~

20,0 ~

15,0 ~

Eficiéncia (%)

10,0 ~

5,0

520 510

500 490

480
Quench (SIS)

470 460 450

Figura 3.8 — Curva calibracdo com a solucao
padrdo déH — 01.
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Figura 3.9 — Esquema de decaimento df€o

(LAGOUTINE et al.).

T, = 12,34 amos
A 12" vz >

18,619 keV

1/Z 0
i[-]e] esthvel

Figura 3.10 — Esquema de decaimento dd
(LAGOUTINE et al.).

v

Os graus de proibicdo das partictas as informacdes sobre a solucdo-mae utilizada na
preparacdo das amostras °88o sdo as seguintes: solucdo-m&€&o — 77;atividade =
31,254 kBqg /g em 06/09/2011 ( Camara de lonzdcd incertezas tipo A = 0,10%
tipo B = 0,19% e total = 0,43% (k = 2); meiomido 20pug deCo/ g deCoCl, em

HCI 0,1 N; particulg3: de 317,32 keV, log ft = 7,51 (permitida); partec@h de 664,46
keV, log ft = 14 (22 proibida); particul® de 1.490,56 keV, log ft = 14,7 (22 proibida).

Os graus de proibicdo das particytas as informacdes sobre a solucdo-mae utilizada na
preparacdo das amostras @i sdo as seguintes: solucdo-m¥dli — 02; atividade =
172,695 kBq /g em 01/03/2012 ( CIEMAT-NIST Jicertezas tipo A = 0,06% , tipo B
=0,65% e total =1,3% (k = 2); meio quimNiCl , emHCI 0,1 N; particuld de 66,98
keV, log ft = 6,7 (permitida).

O grau de proibicdo da particybado °H e as informacdes sobre a solucdo-mae utilizada
preparacdo das respectivas amostras s&o as ssgsialucdo-mae’H — 01; atividade =

76,972 kBq /g em 06/09/2011 ( SEMRA ); incertetips A = 0,20% , tipo B =1,80% e
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total = 3,62% (k = 2); meio quimidd,O; particula} de 18,59 keV, log ft = 3,5 (super

permitida).

3.6.3 — Teste de validagéo do sistema usando osgétires de Germanio e de lodeto de
Saodio

O objetivo principal do teste foi validar o sistemi@ medi¢cdes operando com um
método de coincidéncia do tipo féton-féton (lwahaka et al., 1990; Pommé S. et al.,
2005; Schrader, H., 2006), detectando os fotprt®m um cristal de lodeto de Sddio
ativado com Talio Nal(Tl), com 2x2 polegadas e acoplado a UHWH, e os fétonx com
um detector semi-condutor de Germanio intrinseam ata pureza -HPGe com 3
polegadas de diametro, acoplado a um pré-ampldica através de um cilindro metélico
especial (dedo frio) a um recipiente cheio de géroo liquido — Dewar. O teste foi
realizado com quatro amostras 'd&®a, depositadas sobre uma finissima pelicula plastica
de cloreto de polivinila — VYNS, adequadas paraamu o sistema de coincidéncia34y
ja existente no SEMRA/LNMRI/IRD, e trés amostrasti, depositadas no centro de um
disco de acrilico, dentro de um espaco cilindsodre uma fita plastica colada no fundo e

selada por outra idéntica na face superior.

As concentracdes de atividade das solucbes-maen fdeterminadas por meio de
curvas com a evolugéo do fator de ineficiénciaeteatdo (BERG, A. P.,1973) dos fotons
que interagiram com BPGe Para absorver parte dos raioslas amostras d&Ba, com
fotons na faixa de 30 keV, foram inseridas ent@restra e o detector até 9 folhas de
aluminio com 0,5 cm de espessura cada; ao passmagaeeduzir a eficiéncia de detecgéo
das amostras d&n, com f6tons na faixa de 8 keV, foi utilizada aniéa de afastamento

das amostras em relacaol®Ge sem alterar a distancia relativa ao detegtor

A figura 3.11 contém o diagrama de blocos da instntacdo utilizada neste teste;

sendo que no quadro pontilhado superior estdogeptalos 0s equipamentos necessarios
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para operar os detectordal(Tl) e HPGe enquanto que no inferior estdo os equipamentos

do sistema de coincidénciay utilizados neste experimento.

‘ Pré Amplificador
FMT
Nal(Tl)
—— amostra
Pré Amplificador
Dewar c/N,
Liquido
Gerador de i ;
Contador Fixador de Analisador
X < Atraso e |4 Tempo morto Monocanal
Porta_Linear
|
‘ i
\4 A 4 -
Contador Un|gade Alargador Porta |- Analisador |« Ajgzte <--
e e Linear [ Multicanal [« <
X&y Coincidéncia Pulsos Atraso |
1 L
1
H
Contador Gerador de Fixador de Analisador
y < Pﬁ:::sﬁingar 4 Tempo morto  [* | Monocanal

Figura 3.11 — Diagrama de blocos e fotos do sisneoincidénciax-y operando com
os detectoreblal(Tl) eHPGe

As figuras 3.12 e 3.13 ilustram os esquemas deirdenso simplificado do**Ba, e

Zn.
Tipo de | Energia Intensidade
10.6 ano Raios X (keV) relativa (%)
1/2+ 437.003 133 Xk
56 Ba 7 Kaz 30,63 54
v 3/2+ 383.852 Kar 30,97 100
Kas 34,92 29,5
€ K1 34,99
v v 5/2+ 160.613 Kan's 35,25
& Krs 35,26
A4 v ) 5/2+ 80.998 Kz 35,82 6,7
Yy v ¥ 72+ 0 K ] 3590
z O )
133 Cs estavel X, 3,80
55 7 a
5,70

Figura 3.12 — Esquema de Decaimento simplificadnasx do***Ba.

0 **Ba é um radionuclideo gue apresenta nwida relativamente longa e por isso € usado
calibrar detectores de germéanio em baixa energizjinsi® também como fonte para teste

consisténcia em ativimetros — os Curribmetros.

93



244.01 dias

g 65 Zn Tipo de | Energia Intensidade
30 3t Raios X | (keV) relativa (%)
5/2- 1115.556 \ Xk
Kaz 8,03 51
& Kaz 8,05 100
Kp1 8,91 21,05
8,98
v 1/2- 770.64 Keiis
X
/ Le 0,81
L 0,93
v v 3/2- 0 \ o v or
65 7n estavel &
29 3

Figura 3.13 — Esquema de Decaimento simplificadasx do®°zn.

O ®Zn é usado em medicina nuclear e por ser pratic&men emissor mono gama também s
para calibracdo de detectores lodeto de SodieAGA et al, 2004; KRMALITSYN et al, 2004
IWAHARA et al, 2005; HVELKA et al, 2006).

As medicdes foram realizadas ajustando-se nos sadalies monocanais a
discriminacdo na altura dos pulsos para selecionammente 0s eventos indicados na cor
azul das figuras 3.12 e 3.13. Pard®*Ba s6 foram consideradas emiss§e&om energia
de 356 keV (janela de 2,60 a 3,32 V) e emisg0ds 30 a 36 keV (janela de 0,6 a 0,98 V);
ao passo que para °@n s6 foram consideradas emiss§esom energia de 1115 keV
(janela de 7,40 a 10 V) e emiss&esde 8 a 9 keV (janela de 0,15 a 0,30 V).

Para a validacédo da técnica de coincidégeiaem condicbes de medi¢cdo nao ideais,
nao foram confeccionadas amostras com as taxasndagem adequadas para 0s eventos
selecionados pelas janelas de cMi2A. A preparacdo das amostras com a solucdo de
133Ba — 47 atendeu as necessidades do sistema de évicicidd3-y, que detecta mais
eventos (y, X, B e elétrons ) do que os considerados com a tédeicincidéncia féton-
féton (y e x ). Para a solucdo d&n— 35 foram usadas amostras ja preparadas durante a
implantacdo no SEMRA/LNMRI/IRD do método de padeagfio usando a técnica do

pico-soma (BRNARDES 2012).
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Os valores das concentracfes de atividade apaecrtes fatores de ineficiéncia

(L-eficiéncig,,, )/ eficiéncig,,, para cada amostra na data de referéncia escdtiraa

calculados pelo software Beta-Gama do sistema dwcidéncia 4{3-yimplantado no
SEMRA/LNMRI/IRD. As tabelas 3.11 e 3.12 mostram mderidos valores para as
amostras d&*Ba e ®zn.

Tabela 3.11 — Padronizacdo das amostrad*#a usando
fétonsy de 356 keV e raios entre 30 a 36 keV.

Identificacéo Atividade (kBa/g) A4 aiv. referéncia
em 17/12/2012 (%)
133Ba_47 — amostra Al 504,56 0,54
133Ba_47 — amostra A2 502,28 0,09
133Ba 47 — amostra A3 508,19 1,27
13%Ba 47 — amostra A4 505,05 0,64

Tabela 3.12 — Padronizacdo das amostrasZieusando fétony
de 1115 keV e raios entre 8 a 9 keV.

Identificacéo Atividade (kBa/g) A aiv. referéncia
em 17/12/2012 (%)
®5Zn 35 — amostra 106512 647,23 0,86
®5Zn 35 — amostra 107S12 638,54 -0,11
®5Zn 35 — amostra 108512 646,96 0,83

As figuras 3.14, 3.15, 3.16 e 3.17 ilustram as @sirgom o0s valores das atividades
aparentes em funcdo dos fatores de ineficiénciadeteccdo para cada espessura de
aluminio inserida entre HPGe e as amostras preparadas com a solucddBie— 47. A
figura 3.18 mostra a curva correspondente ao Valai da padronizacdo, cujos pontos

representam a media entre os valores de cada gasiturvas individuais.
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Atividade Aparente de !*3Ba- 47 na amostra Al
HPGe com eficiéncia variavel
Nal com eficiéncia fixa

o 600

2 y = 2,1501x + 504,56

(0]

g o 20 1 R?=09747

<3g 1

% % 500 A Ativ referencia = 2,723 kBa/g ( 0,54% )

2 450 \ \

b5 0,0 10,0 20,0 30,0

(1- Hiciéncia HPGe )/ ( Hiciéncia HPGe )

Figura 3.14 — Curva de ineficiéncia de deteccdo do

HPGe para a amostra Al preparada com a solucéao de
133Ba-47.

Atividade Aparente de !**Ba- 47 na amostra A2
HPGe com eficiéncia variavel
Nal com eficiéncia fixa

600
y = 2,3275x + 502,28
= 990 1 R =0,9761

500 1 A ativ referencia = 0,443 kBa/g (0,09% )
450 ‘ :
0,0 10,0 20,0 30,0

(1- Hiciéncia HPGe )/ ( Eficiéncia HPGe )

Atividade Aparente
(kBg/!

Figura 3.15 — Curva de ineficiéncia de deteccdo do

HPGe para a amostra A2 preparada com a solucéo de
1%Ba-47.
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Atividade Aparente de !3*Ba- 47 na amostra A3
HPGe com eficiéncia variavel
Nal com eficiéncia fixa

o 600

£ y =1,9067x + 508,19

g o 590 1 R2 - 9652

T |

% % >00 A Ativ referencia = 6,353 kBa/g ( 1,27% )

S 450 ‘ |

g 0,0 10,0 20,0 30,0

(1- Eiciéncia HPGe )/ ( Hiciéncia HPGe )

Figura 3.16 — Curva de ineficiéncia de deteccdo do

HPGe para a amostra A3 preparada com a solugao de
133Ba-47.

Atividade Aparente de '33Ba- 47 na amostra A4
HPGe com eficiéncia variavel
Nal com eficiéncia fixa

o 600

2 y = 2,0455x + 505,05

(0]

5 5 290 | R =0,9045

<7z i

% g 500 A ativ referencia = 3,213 kBa/g ( 0,64% )

2 450 ‘ ‘

b5 0,0 10,0 20,0 30,0

(1- Hiciéncia HPGe )/ ( Eficiéncia HPGe )

Figura 3.17 — Curva de ineficiéncia de deteccao do

HPGe para a amostra A4 preparada com a solucéao de
133Ba-47.
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Atividade Aparente de !*3Ba- 47 nas amostras
HPGe com eficiéncia variavel
Nal com eficiéncia fixa

" 600
L y = 2,1886x + 504,23
(0]
g o 290 1 R?=0,9824
[o RS
< T
500 -
§ g A ptiv referéncia = 2,393 kBa/g ( 0,48% )
2 450 ‘ T
< 0,0 10,0 20,0 30,0

(1- Hiciencia HPGe )/ ( Eficiéncia HPGe )

Figura 3.18 — Curva de ineficiéncia de deteccdo do

HPGe para as amostras preparadas com a solucéo de
133Ba-47.

O valor final calculado para a concentracéo dedatile na solucdo dé°Ba— 47 foi
de 504,23 kBdgg % 0,34% e o correspondente calculo da incerteZailestrado na tabela
3.13.

Tabela 3.13 - Incerteza na padronizacao

das amostras déBa.

Componentes Incerteza (%)
Tempo mortox 1,75x10*
Tempo mortoy 2,34x10*
Tempo de resolugéo 2,10x107
Retardo relativo—y 1,87x10°
Meia Vida 8,16x10*
Radiacdo de Fundo 6,18x107
Massa 0,05
Ajuste de Curva (Tipo A)| 0,33
Combinag&o quadratica 0,34

As figuras 3.19, 3.20 e 3.21 ilustram as curvas osmalores das atividades aparentes
em funcéo dos fatores de ineficiéncia de detecedia gada distancia entreHPGee as

amostras preparadas com a solucdo°Wn — 35. A figura 3.22 mostra a curva
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correspondente ao valor final da padronizacdo,scpgmtos representam a média entre 0s

valores de cada ponto das curvas individuais.

Atividade Aparente de ®5Zn- 35 na amostra 106512
HPGe com eficiéncia variavel
Nal com eficiéncia fixa

@ 700

£ ggo | Y =0.0661x +647,23

g _ ,

§ % 660 | R =0.9489

%; = 640 1 A ativ referéncia = 7,723 kBa/g ( 0,86% )

g 620 | | |

< 00  100,0 2000 300,0 4000

( 1- Eficiéncia HPGe )/ ( Eficiéncia HPGe )

Figura 3.19 — Curva de ineficiéncia de deteccado do
HPGe para a amostra 106S12 preparada com a solucao
de®2zn-35.

Atividade Aparente de ®°Zn- 35 na amostra 107S12
HPGe com eficiéncia variavel
Nal com eficiéncia fixa

© 700

I 680 1 ¥ ° 0,1351x + 638,54

S _ )

g % 660 | RE=09814

%; = 640 R Aty referancia = -0,967 kBa/g (-0,11% )

T 620 ‘ | ‘

< 00 1000 2000 300,0  400,0

(1- Eiciéncia HPGe )/ ( Hiciéncia HPGe )

Figura 3.20 — Curva de ineficiéncia de deteccdo do
HPGe para a amostra 107S12 preparada com a solucao
de®zn-35.
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Atividade Aparente de ®°Zn- 35 na amostra 108512
HPGe com eficiéncia variavel
Nal com eficiéncia fixa

@ 700

£ y =0,0875x + 646,96

2~ 0801 o ori

82660 "

3 £ 640 - A Ativ referancia = 6,733 kBa/g ( 0,83% )

g Z

E 620 T T T T

Z 0,0 100,0 200,0 300,0 400,0

(1- Eficiéncia HPGe )/ ( Eiciéncia HPGe )

Figura 3.21 — Curva de ineficiéncia de deteccdo do
HPGe para a amostra 108S12 preparada com a solucao
de®Zzn-35.

Atividade Aparente de ®Zn - 35 nas amostras
HPGe com eficiéncia variavel
Nal com eficiéncia fixa

@ 700

‘OEJ 680 | y =0,081x + 646,02

g % 660 | £=0975

% = 640 A ativ referencia = 6,513 kBa/g (0,72% )

2 620 \ \ \

g 0,0 100,0 200,0 300,0 400,0

(1- Hiciéncia HPGe )/ ( Eficiéncia HPGe )

Figura 2.22 — Curva de ineficiéncia de deteccdo do
HPGe para as amostras preparadas com a solucédo de
%Zn-35.
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O valor final calculado para a concentracdo dédatile na solucdo d&zn — 35 foi de

646,02 kBg/g + 0,59% e o correspondente calculmckrteza esta ilustrado na tabela 3.14.

Tabela 3.14 — Incerteza na padronizacao
das amostras dézn.

Componentes Incerteza (%)
Tempo mortox 8,75x10°
Tempo mortoy 1,23x10°
Tempo de resolucéo 6,21x10?
Retardo relativoc—y 3,35x10*
Meia Vida 4,40x10°
Radiacdo de Fundo 1,92x107?
Massa 0,05
Ajuste de Curva (Tipo A)|  3,77x10°
Combinag&o quadratica 0,59
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Capitulo 4

RESULTADOS

Este capitulo aborda os resultados das calibraigsesitas no item 3.7, obtidas com os
novos sistemas de medicdo desenvolvidos nestdhoaleaos relaciona com as calibracbes
das mesmas amostras usando o0s sistemas de medicdomglantados no
SEMRA/LNMRI/IRD.

As amostras d&”Am + #Np e '*®™Ho foram calibradas novamente pelo método de anti-
coincidéncia operando com o sistema de medicawiséeate, implantado com os modulos
eletronicos franceses MTR2, MI-1, MI-2 e MI-3 dgufia 4.1.

As amostras d&°Co e ®*Ni foram calibradas novamente pelo método CIEMAT-N}$T
existente, implantado com um espectrébmett3 fabricado pela LKB-WALLAC

(LOUREIRO).

As amostras de'*Ba e ®*Zn foram calibradas novamente pelo método de coincidé
operando com o sistemar3ty ja existente, implantado com um detector propoaliae

geometria #tpara particulas e um detecygrara fétons.

4.1 — Comparacédo usando o método de anti-coincidéacom afastamento dasMTs

e com discriminacao eletronica

Nesta parte do trabalho foram realizadas padrobezagpelo método de anti-
coincidéncia operando com o sistema de detecc8tratlo pelo diagrama de blocos da
figura 4.1, cuja variacdo da eficiéncia de detecdds particulas é feita por meio de
discriminacao eletrénica. As medicdes foram redhsacom as mesmas amostras utilizadas
no ambiente experimental que fez uso@RACL variando a eficiéncia de deteccdo das

particulas por meio do aumento da distancia estFdVA's
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Figura 4.1 — Diagrama de blocos do sistema de @aincidéncia ja implantado no

SEMRA/LNMRV/IRD.

A tabela 4.1 mostra a comparacdo dos resultadoglosbtpelos dois ambientes

experimentais usando as amostras*tf&m nesta tabela também foram incluidos os

valores obtidos na padronizacdo da mesma solucdmatava pelo sistema de

Espectrometria Gama. A tabela 4.2 ilustra a mesomaparacdo nas composicoes das

correspondentes incertezas nas padronizagoes.

Tabela 4.1 — Resultados das padronizacdes dasrampata 6*°Am

L .~ | Janela | Atividade Incerteza
Método de padronizagac (keV) (MBg/g) (%) A(%)
Anti-coincidéncid 75 2,005 0,44 0,30
Anti-coincidéncia® 220a278 2,011 0,35 0,00
Anti-coincidéncia?® 220a278 2,003 0,37 0,40
Espectrometria gama - 2,021 1,2 0,50

1 — Discriminacéo eletrdnica

2 — Afastamento d&MTsnaCDCL
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Tabela 4.2 — Composicéo das incertezas patim

Componentes 23\ 1 D Q) 283\ 1 D @) 2N @ @
(%) (%) (%)
Tempo Vivo 0,01 0,01 0,01
Radiacédo de Fundo 0,02 0,05 0,05
Massa 0,05 0,05 0,05
Ajuste de Curva 0,29 0,16 0,14
Estatistica de Contagem 0,26 0,30 0,33
Meia-Vida <0,01 <0,01 <0,01
Efeito Compton 0,20 - -
Combinacado quadratica 0,44 0,35 0,37%

2 — Afastamento dddTsnaCDCL
4 — Janela entre 220 & &V

1 — Discriminacéo eletrdnica
3 —Janela em 75 keV

A comparacdo das curvas com os fatores de inefie@i@rsando discriminagéo eletrénica e

afastamento da8MTspara o***Am+ #Np esté ilustrada na figura 4.2.

-1

C

(N (@+p)Ny) / (NyNy ) MBa g
D
(e}
o

y=3,0752x+4,0287
2
R =0,9998

(-8 +p))/ €@ +p)

4,40 y=2,7485x+4,0064
4.20 1 R>=0,9964
4,00
o Discriminagéo eletronica a Afastamento das FMTs na CDCL
3,80 T T T T T T T
0,00 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30 0,35 0,40

Figura 4.2 — Curvas dos fatores de ineficiéncia maf*Am + >*Np

usando discriminacao eletronica e afastamenté-MasnaCDCL

A tabela 4.3 mostra a comparacdo dos resultadoglogbtpelos dois ambientes
experimentais usando as amostras’#8Ho; nesta tabela também foram incluidos os

valores obtidos na padronizagdo da mesma soluchoatava pelo sistema da Camara de
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lonizagdo. A tabela 4.4 ilustra a mesma comparag@ccalculo das correspondentes
incertezas nas padronizacgoes.

Tabela 4.3 — Resultados das padronizacdes dasramdst®®™Ho.

Método de padronizaca| Atividade | Incerteza na padronizaca A(%)
(MBa/g) (%)
Anti-coincidéncia® 480,460 0,24 0,00
Anti-coincidéncia? 481,801 0,26 0,28
Céamara de lonizagéo 480,044 0,34 0,09
1 — Discriminagéo eletronica e janela em 184 keV
2 — Afastamento dd&sMTsusando &£DCL e janela em 184 keV
Tabela 4.4 — Composicéo das incertezas pafi"tio.
166 (1) 166 2)
Componentes r(r(')_/lo()) r(r(')_/lo())
Tempo Vivo 0,01 0,01
Radiacédo de Fundo 0,03 0,03
Massa 0,05 0,05
Ajuste de Curva 0,12 0,12
Estatistica de Contagem 0,20 0,22
Meia-Vida <0,01 <0,01
Combinagéo quadrética 0,24 0,26
1 — Discriminagéo eletrénica 2 — Afastamto das=MT naCDCL

A comparacdo dos ajustes das curvas dos ParandetrBficiéncia usando discriminacao
eletronica e afastamento da¥Ts para 0"°®™Ho esta ilustrada na figura 4.3.
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5807 y=73,422x+477,36

R%=0,9978
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C

(NgNy ) /vy - Ny ) kBag

540 -
y=59,362x+480,5

R%=0,9974
520

500 ~

o Discriminacao eletronica a Afastamento das FMTs na CDCL
460 T T T T T T T

0,00 0,20 0,40 0,60 0,80 1,00 1,20 1,40 1,60
(1-e5)/ep

Figura 4.3 — Curvas do Parametro de Eficiéncia pafa™Ho usando
discriminacao eletronica e afastamentofsld snaCDCL

As diferencas percentuais observadas nas padgdeg pelo método de Anti-
Coincidéncia (ver tabelas 4.1 e 4.3), variando@éeicia de detecgdo com o0 novo sistema
deslocando a&MTs no interior da CDCL ou com o sistema anteriormantplantado
discriminando a amplitude dos pulsos de entradar{go dos modulos franceses MTR2,
MI-1,MI-2 e MI-3 da figura 4.1), mostraram que @j@to e construcdo daDCL foram
muito bem sucedidos, uma vez que as divergénciasapadas (de 0,40% com amostras
de **Am e 0,28% com amostras d&™o ) foram menores do que 1% e este limite é

considerado bom pelos laboratérios internacionass ngetrologia de radionuclideos
participantes do ICRM.

4.2 — Comparagdo usando o metodo CIEMAT-NISTcom a CDCL e com o
espectrometroa/3 da LKB-WALLAC.

As mesmas amostras &, °°Co e ®*Ni utilizadas naCDCL também foram calibradas
pelo método CIEMAT-NIST operando com o espectréoetid da LKB-WALLAC,
equipamento comercial utilizado na primeira impgdb do método no

SEMRA/LNMRI/IRD (Loureiro). As tabelas 4.5 e 4.6rapentam os valores calculados
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para a atividade e incerteza na calibracdo dastemsodas amostras d&Co no LKB-
WALLAC e na tabela 4.8 encontra-se o calculo deerteza das mesmas amostras,
correspondente as atividades descritas na talietf a CDCL. Nas tabelas 4.7 e 4.9 séo
apresentadas as comparacdes entre os resultadoalileacdes das amostras preparadas
com as solugdes d€Co — 77 e °*Ni — 02 nos dois sistemas de medicéo, ndo sendo
realizados célculos de incerteza para calibracdesagresentaragfi(%3) maiores que 2,5%.
Também foram incluidos para comparacdo os valoasscdlibracbes que constam no

banco de dados de padrbes radioativos do SEMRA/LNRIB para as mesmas solucoes.

Tabela 4.5 — Padronizacdo das amostras’@e pelo método CIEMAT-NIST
usando o espectromeind da LKB-WALLAC.

ldentificagéo do Quench| cpm Eficiéncia) Atividade(Bg/mg)
coquetel (SQPE) (%) em 02/12/2011
®Co-28CL11 772,28| 70.74530 93,99 30,64
®Co-29CL11 782,37 76.313,08 94,24 30,30
®Co-30CL11 785,90 75.203,27 94,51 30,22
Média 30,38

Tabela 4.6 -Composicéo das incertezas (k=1) na padronizac&oldedc™Co
— 77 com o espectrémetodf3 da LKB-WALLAC.

Componente Incerteza no item Incerteza projetada
(%) Tipo| na eficiéncia (%)
Atividade do’H-01 1,81 B 0,089
Extincdo quimica déH-01 0,10 A 0,098
Contagem déH-01 0,48 A 0,023
Gravimetria doH-01 0,05 B 0,003
Extincdo quimica d&°Co 0,03 A 0,060
Perda de eficEMTs (F.M. °H) B 0,332
Parametros nucleares B 0,300
Assimetria dagMTs B 0,100
Extincdo por ionizacdo dSCo B 0,100
Soma quadratica 0,242
Incerteza na eficiéncia 0,49 B 0,242
Incerteza na contagem o 0,25 A 0,080
Incerteza na gravimetria 4eCo 0,05 B 0,0001
Composi¢éo das incertezas na atividade 0,498
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Tabela 4.7 — Comparacéo de resultados das padtérizala solucdo f8Co — 77 pelo
método CIEMAT-NIST usando@DCL e o0 espectrometi/3 da LKB-WALLAC

i 3 Mét Ativi Incertez re
Caelsl)tc):rsci‘a%do étodo (Bq/crinag(]j}e ie:(z gﬂ)p)a el 4 (%)
Banco de padrdes do SEMRA Cam. loniz. 31,25 0,43 0,00
CDCL ¢/SIS direto CIEMAT-NIST | 31,35 1,06 0,32
CDCL /SIS indireto CIEMAT-NIST | 33,32 - 6,62
LKB-WALLAC CIEMAT-NIST | 31,92 1,00 2,25

1 — a data de referéncia usada nesta compara¢io¥2Dn11.

Tabela 4.8 -Composicao das incertezas (k=1) na padronizac&oldado
de *°Co— 77 com &DCL.

Componente Incerteza no item| Incerteza projetada
(%) Tipo| na eficiéncia ( %)

Atividade do°H-01 1,81 B 0,072
Extinc&o quimica déH-01 0,42 A 0,148
Contagem déH-01 0,16 A 0,028
Gravimetria do’H-01 0,05 B 0,002
Extinc&o quimica d&°Co 0,52 A 0,182
Perda de eficEMTs (F.M. *H) B 0,332
Parametros nucleares B 0,300
Assimetria da$MTs B 0,100
Extingdo por ionizacdo d8Co B 0,100

Soma quadratica 0,2809
Incerteza na eficiéncia 0,53 B 0,2809
Incerteza na contagem 8o 0,09 A 0,0350
Incerteza na gravimetria §8Co 0,05 B 0,0001

Composicao das incertezas na atividade 0,5311

Tabela 4.9 — Comparacéo de resultados das padgérizala solucdo ¢&Ni — 02 pelo
método CIEMAT-NIST usando@DCL e o equipamento comercial LKB-WALLAC

Calibragéo do Métado Atividade Inceiitcizg pal %)
63n1: -
Ni — 02 (Bg/mg) %)
Banco de padrdes do SEMRACIEMAT-NIST 172,69 1,3 0,00
CDCL ¢/SIS indireto CIEMAT-NIST 177,99 - 3,07
LKB-WALLAC CIEMAT-NIST 168,47 - -5,65

1 — a data de referéncia usada nesta comparaddo3¥2n12.
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A diferenca de 0,32% observada na padronizacdoadesstras de°Co, usando
espectros proprios para determinarQoiench (SIS direto), mostrou a viabilidade de
operacdo do método CIEMAT-NIST com @DCL, uma vez que a discrepancia
apresentada foi menor do que 1% (ver tabela &4/MoJXaso das calibracdes que usaram o
espectro de uma fonte externa'thEu para calcular @uench(SIS indireto) os resultados
produziram discrepancias bem acima de 1% (ver dabél7 e 4.9), o que mostra a
necessidade de promover melhorias na implantacdué&iodo CIEMAT-NIST operando
com aCDCL

O comportamento estranho do sistema quan@Qaenchdas amostras foi determinado pelo
SISindireto pode estar relacionado ao uso de amplifices lineares, apds as saidas das
duasFMTs internas da&CDCL, no lugar de amplificadores logaritmos (ndo dispeis no
SEMRA/LNMRI/IRD). Os amplificadores lineares pro@mnz pulsos acima de 10 V para
eventos de maiores energias, que sdo descartddasapalisadores monocanai$SEA e
com isso provocam distorcdes no registro das irdgdes espectrais utilizadas na

determinacédo dQuenchdas amostras.

E importante observar que a implantagéo anteriomdtodo CIEMAT-NIST faz uso do
espectrometra@/p da LKB-WALLAC, que também utiliza uma fonte extarde™%Eu,
determina oQuenchde forma um pouco diferente, calculado-o por nuoSQPE —
Spectral Quench Parameter of the External Standdeste equipamento existe um
analisador multicanal de 1024 canais que é utitizaala procurar o nimero do canal que
representa uma abrangéncia de 95% do espectronenteda fonte externa, exposta antes
de cada medicdo das amostras, sendo entdo adatadowvalor do SQPE o nimero do

canal encontrado @QUREIRQ, p. 177).

Outro aspecto interessante € que a implantacdo éodm CIEMAT-NIST usando
amostras d&°Co e calculando &ISdiretamente produziu discrepancia de somente 0,32%
com o sistema de medi¢do @®CL, ao passo que ao usar o espectronefiala LKB-
WALLAC com as mesmas amostras esta foi de 2,25%télela 4.7). Provavelmente o

melhor desempenho obtido com o novo sistema devea-possibilidade de ajustar
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individualmente cada modulo eletrénico, permitindaturalmente otimizar a resposta
global do sistema, ao passo que a inflexibilidagl@jdste do espectromewmd da LKB-
WALLAC néo permitiu a corre¢do prévia de algumdfiméncia interna apresentada pelo

equipamento.

4.3 — Comparacao usando os métodos de coincidéngix e 43—y

Nesta parte do trabalho foram realizadas padrobezagelo método de coincidéncia
4mB-y usando as amostras preparadas com a solucABBde— 47. Para a solucdo de
®7Zn — 35 foi considerado apenas o valor da padronizapdstente nos registros do
SEMRA/LNMRI/IRD.

A tabela 4.10 mostra a comparacao dos resultadasiosbpelos dois ambientes
experimentais usando as amostrasBa — 47 e na tabela 4.11 encontra-se a mesma
comparagdo no calculo das correspondentes incertegm padronizagdes. A figura 4.4
mostra a curva com os valores das atividades dpareem funcdo dos fatores de

ineficiéncia de deteccd® para as amostras da solucdo'Ba — 47 padronizadas com o

sistema de coincidénciarfd-y.

Tabela 4.10 — Resultados das padronizaces dasrasde™>*Ba pelo
método de coincidéncia eh7/12/2012

. - Atividade |Incerteza par.
Sistema de Medicao (kBq) k=1 (% ;3 A(%)
Registros do SEMRA 501,84 0,25 0
Coincidéncia 4p —y 523,64 0,75 4,34
Coincidénciay — X 504,23 0,34 0,48
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Atividade Aparente de '33Ba nas amostras
usando o sistema de coincidéncia 4B —y

630,0

610,0 -

590,0 -

570,0

Ny N,/ Nom

550,0 -

530,0 4

y =15,9804x+ 523,6430
R#=0,9825

510,0
0,00

1,00 2,00 3,00 4,00 5,00
(1- Nc/Ny)/Nc/Ny

600 7,00 8,00

Figura 4.4 — Curva de ineficiéncia de deteccao g@ptoporcional usando as

amostras da solucao t€Ba— 47 no sistema de coincidéncia4y.

Tabela 4.11 — Calculos das incertezas nas padgiEgalas amostras téBa.

Componentes In_certeza para k=1 n Incgrteza para k=1 no
Sistema 48—y ()| Sistema&X—y(%)
Tempo morto 0,01 @ ey) 1,75x10% (x)
2,34x10% (y)
Tempo de resolucéo 0,03 2,10x107?
Retardo relativay—X ouf3 —y 0,19 1,87x10°
Meia Vida 0,03 8,16x10*
Radiacdo de Fundo 0,36 6,18x10?
Massa 0,05 0,05
Ajuste de Curva (Tipo A) 0,63 0,33
Combinac&o quadratica 0,75 0,34
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A tabela 4.12 mostra a comparacao dos resultadiodosnas padronizacdes das mesmas
amostras dé&°Zn pela camara de lonizacdo (constante nos regigsoSEMRA) e pelo

sistema de coincidénciasy , cujo calculo de incerteza esta detalhado nda&h4,

Tabela 4.12 — Resultados das padronizacdes dasrasnds®Zn pelo

método de coincidéncia em/08/2013

. X Atividade | Incerteza pare .
Sistema de Medigéo (kBa) k=1 (%) A(%)

Registros do SEMRA 639,51 0,80 0
Coincidénciay — x 646,02 0,59 0,72

As diferencas percentuais observadas nas padgoeialas amostras &&n (0,72%)
e 1*Ba (0,48%) mostraram o sucesso da implantacéo denSistle Coincidéncig-x com
os detectoredlal(Tl) e HPGe pois as divergéncias apresentadas (ver tabel@se44.12)
ficaram abaixo de 1%.

E importante observar que a tabela 4.10 ndo mostrobom resultado para as amostras de
133Ba com o Sistema de Coincidénciap4y, ficando bem acima de 1%. Provavelmente
isto ocorreu em funcédo de ter sido feito um ajustpreciso na instrumentacado deste
sistema, o0 que € bem critico para radionuclideos esgquema de decaimento complexo e
guando se utiliza deteccdo de particulas, comoaso do detector proporcionatt4A
imprecisdo no ajuste pode gerar incorrecdes emsldas parametros necessarios para a
determinacdo das atividades aparentes (ver equab&y que apdés o procedimento de
extrapolacdo de seus valores experimentais levar&teterminacdo da atividade das

amostras.

Outro aspecto interessante € que ao ser usado stemai de Coincidéncigx com um

radionuclideo que apresenta esquema de decaimanfmexo ndo existe a necessidade da
introducdo de corre¢des no calculo das atividadeeapes, pois ndo existem particulas e
também, quando se trabalha sé com os foto-picosegiles de energias ndo sobrepostas,

ndo existem corre¢cdes devido as coincidéncias rataide Por isso a equacgdo 2.55 usada no
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procedimento de extrapolacdo pode ser substitidlda pquacdo 2.51 e o procedimento de
padronizacao deste tipo de amostras ser bastampéfiado com a disponibilidade de um

Sistema de Coincidéncyax.
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Capitulo 5

CONCLUSOES

A execucao deste trabalho apresentou bons ressiltadtm no que se refere a melhoria
introduzida na infraestrutura para experimentos edigbes, por meio do projeto e
construcdo da CDCL, quanto no aspecto estratégico de possibilitar ao
SEMRA/LNMRI/IRD dispor de alternativa para estudietalhadamente o funcionamento
operacional do método CIEMAT-NIST sem depender usxe¢hmente de equipamentos
comerciais, que a despeito da facilidade que ami@®ena aquisicdo automatica de dados e
troca de amostras, ndo possibilitam nenhum tiperefiiciado de experimento além
daqueles abrangidos nos seus projetos de consteutginbém criam necessidade de troca

sempre que alguns componentes se tornam obsoletos.

Outra melhoria importante obtida foi criar a po#giade de observacédo simultdnea de um
mesmo evento por diferentes métodos com caradatessespecificas de deteccdo e
padronizacdo. Com isso podera ser melhorada aidagaade analise nas padronizagdes de
solucdes radioativas que decaem por captura elegrdiend6meno que ainda apresenta para
radionuclideos mais problematicos discrepanciasmacide 1% nas comparacoes
internacionais de resultados.

Os resultados das padronizaces das amostfd3Adee *°*®"Ho pelo método de anti-
coincidéncia com £DCL e sua instrumentacdo propream relagdo aos valores obtidos
pelo sistema de anti-coincidéncia ja implantadoSEMRA/LNMRI/IRD, apresentaram
diferencas percentuais de apenas 0,40%, parAm e 0,28% para 8*™Ho , significando
gue 0 novo sistema apresentou resposta muito bqaigalente ao desempenho do sistema
anteriormente implantado, pois ficou dentro do témde 1% de dispersdo aceito
internacionalmente. A importancia da concordanc@s mesultados obtidos validou
experimentalmente o projeto e a construgcdcC@¥CL, que representava sem duvida o

maior desafio quanto ao aspecto da tecnologiaaafaioa execucéo do projeto.
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Outro aspecto bastante importante do desenvolvamenvalidacdo operacional da
CDCL foi tornar possivel a introducdo de uma nova tecma utilizagdo do método de
anti-coincidéncia, permitindo construir a curva fior de ineficiéncia por meio do
afastamento ddsMTsno interior daCDCL e com isto ndo perder a informacgéo contida nos
pulsos de baixa energia detectados pelo sistemgyeoocorre quando a variagdo da

eficiéncia de deteccdo é feita por meio de disnagéo na altura dos pulsos de entrada.

Em relagdo a implantagcdo do método CIEMAT-NIST pst@ neste trabalho, sua
execucdo mostrou resultados bastante promissames, gdde ser observado pela diferenca
de apenas 0,32% encontrada no valor da calibragdsoliicdo dé°Co - 77 usando os
indices deQuenchobtidos dos espectros das proprias amostras, emaracdo com o
valor constante no banco de radionuclideos do SEMRMRI/IRD. Porém é importante
observar que a referida implantacdo precisa deamalina sua instrumentacdo, conforme
observado pelas discrepancias acima de 1% encastred comparacdes com as amostras
de ®°Co e ®Ni usando os indices d@uenchobtidos do espectro Compton de uma fonte
externa dé>*Eu. Para sanar estas deficiéncias e introduzir mieoserdo necessarias as

seguintes providéncias:

» substituir os amplificadores lineares por ampldiaees logaritmos, para que nao
ocorram perdas de informacéo na saidaMG#sdevido as saturacdes nos pulsos
com amplitudes acima de 10 Volts;

» substituir as antigadsMTspor outras mais modernas;

» trocar o mecanismo de deslocamentofed3 s no interior daCDCL por outro com

mais facilidade operacional e boa precisdo pastafentos muito pequenos.

Em relacdo ao sistema de Coincidéngi® usando os detectorééal e HPGe com
janela fina de berilio, foi aberta a possibilidatte SEMRA/LNMRI/IRD dispor de um
sistema com melhores condi¢cdes para padronizarteasaom emissao de fétons abaixo
de 100 keV. Os resultados das padronizacdes dastraside>*Ba e ®°Zn com este sistema
mostraram-se muito bons, pois em relacdo aos walegistrados no banco de dados de
radionuclideos apresentaram diferencas de some#®t0para as amostras &Ba e
0,72% para para as amostras te.
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A importancia dos resultados do sistema de Coincid§—x concordarem dentro do limite
de 1% foi proporcionar ao SEMRA/LNMRI/IRD uma mameimais simples de
padronizacdo com radionuclideos que apresentanmuata complexo, bastando para isso
apenas selecionar dois eventos correlacionadosx(enumy) e padronizar as amostras

com precisdo e exatidao equivalentes as do sisternaincidéncia#3—y tradicional.
Outro aspecto bastante relevante € que a concoaddos resultados na padronizacédo das

amostras d&Zn, com raio na faixa de somente 8 keV, mostrou que a técniptaittada

foi capaz de obter bons resultados mesmo com fatemsixa energia.
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ANEXO A

Multipolos Elétricos

1 — O momento do Multipolo Elétrico classico — q(n)

Considerando uma carga pontualfixa no ponto p(x,y,z) no referencial da figural A.
o potencial eletrostatiap no ponto (0,0,d) bem distante da origem, sobrigm£ pode ser
e_e r r’ -y
calculado porg =— =—(1-2—cosd+—;) "2, Al
porg 3 d ( g OI2) (A.1)
emquer =(xX*+y*+ zz)%, cosd=2z/r e pelalei dos cossends= (d*-2rd cosf+r? . )
Expandindo 5.1 em termdgd" obtém-se

e er er’ 3 1, e 5 3
=—+—Ccof+——(=coSh->-)+——(=cos B-=cosl) +... A2
. 2 er" . A
ou, genericamentep = ZWPH(COSH) , em que Rcod) é o polindbmio de Legendre (ver
n=0
guadro a seguir), n € a ordem do multipolo elétrico
sobre o eixo Z e os coeficientesl 540 as ordens de
polaridade, representadas coma fara o monopolo,
correspondendo ao potencial produzido por uma rarga
‘send
A 1/d’para o dipolo, produzido por duas cargas com
P(x.y,2) ou p(9.¢) o P .
! sinais contrarios; #f para o quadrupolo, produzido
y » - . .
| x=rsem COS;Y por quatro cargas combinadas duas a duas com sinais
/ , contrarios; 1d* para o octupolo, produzido por oito
x y=rsens seng r=xX+y+2

Figura A.1- Referencial para cargas combinadas duas a duas com sinais confrarios
potencialg no ponto(0,0,d). e assim por diante. Observa-se que mesmo com uma
s6 carga fora da origem do referencial usado,igdasiultipolos elétricos a uma distancia

d >>r que podem ser calculador por A.2; 0 mesmo acortex®n um unico proton nao
centralizado em relacdo a um referencial com origemcentro de massa do nucleo,
ocorrendo multipolos elétricos a uma distarttia> r com potenciais correspondentes aos
momentos do monopolo (coeficientad 3/ do dipolo (coeficiente @/%), do quadrupolo
(coeficiente 1d 3), do octopolo (coeficiente d/*), ilustrados na figura A.2, e outros de

maior ordem.
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1/d 1d? _ _
Figura A.2 — Representacao de alguns multipolcssidas.

-+
jm] +@
S = S

4

O polinbmio de Legend

A aplicacdo da equacédo de Laplace a uma fuMg@&presentando a energia potencial de uma fonte
pontual (por exemplo uma carga ou massa) por neeit’d= 0 pode ser expressa em coordenadas
retangulares pela equag&)e()- +ayi\2/ +‘2—\2’ =00u em coordenadas esféricas usando as variavgis zx
em funcéo de, e ¢, de acordo com a figura anterior, por meio daego

ii[rza_v]+ L i[senﬁa—vj+ L "—V_o Sabendo-se qu%L sz

2 or o ) r2seng 06 08) r2serf @ 99>

1

(X2+y2+zz)/yz

em relacéo a podem ser calculadas com%¥ SoWn Loz rcosd_ coss.
z

0z |'2 0z r3 r3 |'2 !

considerando uma energia potencial do Up&: , as trés derivacdes sucessivayde
r

oV _322-r* _¥ZP/r*)-1_3cosH-1. av3 __1523’—92r2 :_15(23/r3)—9(z/r) :_15c052 6-9cosf Se estas

2 = 5 3 3 ’
0z r r r 9z3 7 r4 r4

derivacgdes continuarem é possivel perceber qutoodxa podera sera descrito por um polind

n+l

=4

cujosn termos serao expressos em funga(ncd;e/r , 0 que levara ao polinébmio de Legendre (
matematico francés Adrien-Marie Legendre — 175838} ou aos seus polinémios associados, s¢ as
derivacgdes forem relacionadag au y. Para represente(x,y,z-h) de uma fonte pontual que sofrey
uma translacab em relagdo ao eixs, uma formula que combina todas as derivadasaareiatenc
a equacdo de Laplace pode ser expressa por

V(X y,z=h)=V(xYy,2) - h—(x Y, z)+h2—a—(x V,2)+...+ (x y,z)+...Neste caso considera-se
! 922

= 1 = 1
\/x2 + y2 +(z—h)2 \/r2 - 2rhcosf +h?
Legendre de gram e representa a expansao multipolar do potencidid@o deslocamento de uma
fonte pontual em relacdo ao potencial que apresamaso estivesse na origem do referencial.

< thn(cosH) . Coa
=V = ZT parajn<r, que define o polinbmio de

Observa-se das duas equacdes anteriore&ég?g—) - 1|) o (lﬁr) Os valores da representam o0s
r n ooz
1

(Xz ry2+ Zz)yz

para o dipolon=2 para o quadrupolo=3 para o octupolo e assim por diante. ( www.
Serc.iisc.ernet.in/~amohanty/SE288/I.pdf ).

multipolos, sendm = 0 para o potencial = do monopolo com a fonte na origens, 1

No caso do nucleo atdmico sé interessa na praticketarminacdo do momento do

guadrupolo, pois a sua presenca significa que egaanucleares nao se distribuem
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esfericamente, conforme prevé o modelo da gotadAg{TAUHATA, L. & ALMEIDA, E. S.,

p. 65). As demais polaridades n&o trazem informa@®truturais relevantes; como por
exemplo na observagédo experimental do momento pldadcom auxilio de forte campo
magnético externo, que apenas desloca o nucleaia@asicdo original sem alterar sua
forma, e nas observacdes a partir do momento dpalct por ndo apresentarem valores
significativos (TAUHATA, L. & ALMEIDA, E. S., p. 88).

Ao considerar na equacéo A.2 apenas o termo comdspte ao momento do quadrupolo

( 1Yd*=1d**=q® ) e o valor dmsd=2z/r , extraido da relagéo trigonométrica no
triangulo formado pelo moédulo do vetor-posiga¢hipotenusa) e sua projecdo no eixo Z
(cateto adjacente), obtém-se

No caso especial de um préton tangente a uma $tipenficlear esférica com ralgy o
momento de quadrupolo sobre o eixo Z, no pontqRY,0serd q® = € (BR*-R?*) =eFR

Se este mesmo préton estiver sobre 0s eixos Xqontm R,0,0), ou Y,2no ponto (&},0), o
momento do quadrupolo seg&’ =§[3(02)—R2] =_e7 . Por exemplo, o momento do
guadrupolo produzido por 6 protons distribuidosesimamente aos pares em relagdo a
origem, sobre os eixos X, Y e Z, sera

@Dy = (=) o+ (S ) 4(eR +eR), o= -eR —eR + 2R =0

sendo encontrado o mesmo valor zero para a dig@Eibsimétrica de qualquer niumero de
protons em relagdo ao centro de um nucleo esféRootanto, em qualquer atomo a
observacdo experimental de g@)0 € um indicativo de que seu nucleo apresenta-se

desviado da forma esférica.
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2 — O Momento do Quadrupolo Nuclear — Q

Na abordagem classica 0 momento de quadrupolo spomee a um vetor |’
passando pelo centro de massa do conjunto formelde pargas analisadas, sendo colinear

ao eixo de referéncia usado. Na abordagem quéanticamento do quadrupolo néo
consideral * diretamente o valor maximo de sua projegiosobre um eixo que aponta na

direcdo de um campo magnético externeafis, p. 166 - 168). Comd =m € uma

I max

grandeza quantica seu valor s6 pode variar disceste ( = 0,1,2,3,...) e entdo

*

" =/1(l +1) s6 pode apontar para determinadas direcdes.

»
>

N
N

A r=[1(1+1)]"

Abordagem Modelo vetorial
classica Abordagem paral”,lem
quantica

Figura A.3 — Representacadsima paral* =./I (1 +1).

Sendo|z//|2a probabilidade de se encontrar o proton em qualmpsEcao X,y,2), entdo sua
distribuicdo de carga pode ser considerada condraexr representada por uma densidade
médiap(x,y,2). Para expressay® na equacdo A.3 s6 na dimensad cfave ser inserido

um fator (1€) e , apés eliminar o fator (2) , 0 momento do qupolo nuclea pode ser

definido como uma média temporal

Q sljp@zz —r?)dr =3j,or2[3(z/r)2 —(r/r)?]dr =5jpr2(3cos2 6-Ddr, (A4
€ € €

tomada sobren = | enquanto o vetdr realiza um movimento de precessdo em tornig de
gue normalmente esta direcionado por um campo rtiagreéxternoH e que neste caso

coincide com o eixo Z. Frequenteme@eé considerado na forma da equacéo

Q :%[pr ?(3c089-1)], . =Z((3Z -r?). (A.5)

médio
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Para um nucleo com prétons distribuidos uniformemente na forma eligelp tendo seu
semi-eixo maiorlf) paralelo ao eixo de referéncia e perpendicu&sta o semi-eixo menor
(a), a sua densidade de carga pode ser expressa como

_Ze _ 3Ze

~[dr 4md
e que apos ser substituida em A.4 chegar-se alupaodo nuclear, que representa a forma

do nucleo, em funcdo do raiase b da elipse com@ =2Z(b* —a®). Considerando-se um

nucleo ligeiramente elipsoidal, com ra@eb bem proximos, pode-se definiR=3(b+a)
como seu raio médio e o grau de aproximacao daafetiptica por
= E =2 b-a ,
R b+a 4
obtendo-se o valor do quadrupolo em fungdo détdtiesos parametros confQ =§/72R2,

em que o valor dgZ representa uma aproximacao do niumero de préespsmsavel pela

existéncia do momento de quadrupolo. Da mesma foanassimetria na distribuicdo da
carga no nucleo pode ser determinada 1%1+/7. Examinando o modelo vetorial da
a

figura acima, observa-se que:osﬁ:ﬁ e comoQ em A.4 é efetivamente
+
proporcional a3cos B —1(EVANS, p. 167) enta®(m) esta relacionado@(m =I) por

[Bm*/1 (1 +D] -1 _3m’~1(I +1) A6
[3|2/|(|+1)]—1Q 121 -1) Q- (A9)

_3cos B, -1

Qm) = 3cos 5 -1

Q:

3(1/2)? - 1/2(3/2)

Paral =1/2 tem-seQ(m) = 1/2(-1)

Q=0 e paral = 0 tem-sem = 0 e

_30°-00)

Qm) =>4

Q =0, portanto para ser possivel a medica@)(ta) € necessario que

0 nacleo possua momento angularl.

Medicdes precisas da estrutura hiperfina posshiliivaliar o momento do quadrupolo
nuclearQ para o nivel fundamental de varios nuclideos stram que variam entre 10a
102* cnf e tém origem na distribuicdo ndo esférica de unmais prétons no espaco do
ndcleo. A figura A.4 mostra uma andlise sistemdtizdos valore€/(ZR) por niicleon

impar para varios elementos com madsaZ prétons, em que o raio nuclear € calculado
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por R=1,5 x 10" A Na curva os circulos correspondem aos momentaguddrupolo
para nuclidios conZ impar eN par e tambénz impar eN impar. Os momento® dos
nuclidios comZ par eN impar foram marcados com triangulos. As linhastiooas
representam regibes com Q bem estabelecidos am ppss as linhas pontilhadas
representam o contrario. As setas indicam a octeéte nucleos bastante estaveis, com
excentricidade préxima de zero e sem ndcleon dalipana dltima camada, que se
apresentam fechadas para alguns numeros “magieasiiaeons (2, 8, 20, 28, 40, 50, 82),
de acordo com o modelo nuclear de camadasHATA, L. & ALMEIDA, E. S., p. 118 -
123)

0.16
I [ T T T T T I | l I _]

0.12

0.08

—0.04

0 20 40 60 80 100 120 140
Numero de nucleons img

Figura A.4 — Relacéo experimen@i(ZR) por niicleon

impar (Evans, p. 172).
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ANEXO B

Harmonicos Esféricos

Harmonicos esféricos sdo fungbes harmonicd$ — R que satisfazem com solugbes
n&o triviais em toddJ, um subconjunto aberto & , a equacdo de Laplace (o matematico,
astronomo e fisico francés Pierre Simon Laplaté49 a 1827)

_ 9%t o%f 0°f _
= + +...+ =
o 0% 0x;

Expressando em coordenadas esféricas a variacaoiasge um conjunto ortogonal de

0% f

0. (B.1)

solucgdes, fazendo as transformagdesr serd,y =r serdseryp e z=r cod (ver figura
abaixo), obtém-se entdoH{#AT & ALBRIGHT, p. 234)

10 of 1 0 of 1 9%f
02 == —{r*— |+ —|sed— |+ ——-——=0. (B.2)
réor\_ or) rsendod 08) r’sert@o¢g
2
z=reofop fse”e Duas fungbes sdo ditas ortogonais se o produt@ emix
TNl delas com o conjugado complexo da outra é iguatra
/’ P(xy.2) ou p(9.¢) Matematicamente pode ser expressa no espaco trisioma
g *
% >Y como lewz(r)(r)d3r =0 ou , por exemplo, I
0 \\ ! H X =T Sem cos¢ todoespago
______________ Ny o,
X/ y=rsens seno Poaye? dimensao como.[_mlﬂl(x)z/JZ(x)dXZO.

Adotando-se solucdes especificas do tipdr,6¢) = R(r) Y(6¢), denominamos de

harménico esférico a parte dependente s6 das canfemangulares e que satisfazem a

equacao 1 d dy(6,¢) 1 d?Y(6,9) _
@@(serﬁ 40 j+serf9 i +(1+DY(6,9) =0, (B.3)

cuja solucdo por separacdo de variaveis, em temeoguncdes trigonométricas dos

polinbmios associados de Legendre (ver quadro nexcanA) e expressas por

Y™(8,4) = Né™R™(cosd), admite solugdes periddicas efn e ¢ dependentes de dois

inteiros| e m. Nesta equacad,™é uma fun¢do harménica esférica de drauordemm,
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P™cosf é o polindmio de Legendr®] € uma constante de normalizac&o? o angulo

azimutal (a colatitude), ¢ é o angulo longitudinal.

1 — Uma abordagem alternativa mais detalhada

No desenvolvimento da teoria de Bohr o Unico pralonnucleo de hidrogénio foi
considerando fixo no centro do sistema de refea€anguanto o elétron circulava a sua
volta, porém como o campo atrativo do elétron tambgfluencia o préton € mais
apropriado analisar o movimento em relacdo ao e@esdr massa das duas particulas (o0
préton de massM e o elétron massan), ambas girando em com a mesma velocidade

angular em torno deste centro. Com isso € posgivgtionar a origem dos eixos de

referéncia XYZ no centro de massa e usar coordsrexféricas para analisar 0 movimento

da massa reduzida/:Mm—J:/lm do sistema de particulase(\T & ALBRIGHT, p. 229)

localizada no pont®(r,8,¢), obtendo-se entdo a equacédo de Schrodingerido &astriaco
Erwin Rudolf Josef Alexander Schrodinger — 188B&1) como

, 2
0%y :h—'g(f—V)z//. (B.4)

Usar coordenadas esféricas para analisar um ¢orgen particulas (de massas,nmp,m,
..M, apresenta a vantagem de se poder equacionar moname com somente as trés

derivadas parciais do laplaceardr( d0 e dp) e com a massa reduzida ao centro de
mm,m,...m,

+m,+m+.+m, _ _ _
usadas coordenadas cartesianas seria necess&idecanum conjunto de trés derivadas

gravidade u = do sistema de particulas, ao passo que se fossem

parciais §x, dy e 0z) para cada particula, o que complicaria bast@amtguacao diferencial

da funcéo de onda.
Como em B.4 a energia potencial varia s6 em fuded, sendo calculada para o atomo

de hidrogénio poV = —? , € 0 operador 0* depende dg fe ¢, € possivel

substituir a funcéo de onda pela equag@@,d,9) = R(r) ©(6) P@) e apds elimina-la na
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equacao de Schrodinger expressar o laplaceano Ekﬁmeil—’g (¢ V) ou explicitamente

em funcéo de, 8 e$ como ($MAT & ALBRIGHT, p. 235)

2
110(r23+1 L 0 o dy 1 10 _2_;21(5_\/). ©5)
Rr?dr dr° Or?serddd 66 (Dr r’serf80¢> h

Ao multiplicar os dois lados par’serf 8 a equagio anterior ndo se altera, obtendo-se

2
senzﬁi(rz_) sen@i( ) 10 Z'Urzsenze(s V)
R oar  or © 06 66’ q>a¢ h®
2
U sert§ 0 —(r? a) Lenei( ne—) —r >serf 6(e - V)-—la—z- (B.6)
R or © 00 h? (OXG])

Para satisfazer B.6 é necessario que seus doss dgdesentem um mesmo valor constante

e portanto arbitrando-os conmy’ é possivel seu desmembramento em duas partes; send

primeira dependente sO ¢geee a segunda dependenterded, de acordo as equacdes

(]1);;2:_”]2 e (B.7)
serfé d 20y, sen@i N 2 B.S
o (g 5 (se ) = serf 6(e -V) =ny. (B.8)

Separando as variaveis de B.8, colocando de unoltermos dependentesrde do outro

0s que dependem dkobtém-se entdo

1d,,dR 2;1 m 1 d do B.9
Rdr( dr ( V)= ser?d @serede( nH ) ( )

Para satisfazer B.9 é necessario que seus doss dgdesentem um mesmo valor constante
e portanto arbitrando-os agora como Iifl«1) é possivel seu desmembramento também em

duas partes; sendo a primeira dependenteedesegunda d&, de acordo as equacoes

dRr 2 ,
EE( 2 ”( £-V)=b (B.10.

2
m 1 dg ng_) b (B.11
ser? 9 Oserf dd
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Desta forma o conjunto composto pelas equacdesBBlD, e B.11 é a representacdo da
funcédo ¢(r,6,9) = R(r)©(6) d(¢) e as solucdes das equacdes especificas para cada
variavel ¢, 8 e ¢) resultam em valores constantes que permitem, ap@s escolha
adequada, introduzir dois numeros quanticos; unocasdo a funcadod(¢) e o outro

associado as funcodr(r) e 6(6).

2 — O namero quantico introduzido pela funcaad(¢).

d2 , 1 d°

dg? = T o dg?

(imi#)

Da equagéoql; +m=0 =>¢=e . Como é necessario que

Y(r,6,¢) seja continua, a funcab(¢) tem que ser periddica, sem alterar o padrao de

oscilacdo a cada precessaa @en torno do eixo z, ou seja com periodo iguak &2

portanto®(@) = (g + 271 )= e™? = ™M@ e comoe’M? £ 0¢ possivel utiliza-lo

como fator de normalizacéo, de modo que

e(im|¢) _ e[im| (p+2m)] e(im|¢)e(im| 2m)

. = - = 1=———[0e
A (M KLY

(iml 2m) _

1.

. im, 2
Aplicando eme'™?”

=1 a relacdo de Euler (0 matematico e fisico suiganhard Paul
Euler — 1707 a 1783) descrita pdr= cos(x) +i senf obtém-secos@rm) +isen@nm) =1,

em que a componente real e imaginaria sdo iguadgde devem ser consideradas
separadamente, obtendo-se a componente real (@musignificado fisico) pela equagéo

cos@nm) =1 e chegando-se aos possiveis valores para o niguanico introduzido pela

equacaodP(¢ )comom =0+£1+2,+3,...

O numero quantican define as posi¢cdes no plaxy que o anguloP(¢ faz com a

projecdo der =rsend e que por sua vez determina as longitudes peasitghra a
ocupacdo da particula ou da massa reduzidea borda do cone que o movimento de
precessdo do vetor-posicaalescreve em torno do eixo z. E importante remsglie ao
desmembrar a equacdo detsadinger em trés funcdes especificagafis, p. 860 - 870)

por meio dey(r,0,¢) = R(r) ©(6) ®(p), a determinacdo dos valores possiveis para a
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funcéo ®(¢) introduz naturalmente o numero quanticpsem necessidade de formular

nenhuma hipétese, como fez Bohr ao propor o seuelmodsando os conceitos da

mecanica classica.

3 — O numero quantico introduzido pelas funcdeR(r) e 6(6)

Considerando a equacdo B.11, é possivel reorghnipara assumir a forma da
equacéao diferencial de Legendre dada 1(%[(1— xz)%(Pn(x)}+n(n +DP,(x) =0 e que

produz infinitas solugdes cujos valores tornampd@itos para a maioria delas quando a

colatitude (azimute ou angulo polar) assume osreatb= 0 e 0 = 11 porém quando se

escolhe a constante=I(I + ,Bmquel =0 el >|m|, se obtém sempre solucgdes finitas.

Por outro lado ao considerar a equacédo B.10 obsengue também existirdo infinitas

solu¢cbes quando — o ; porém quando se utiliza o raio da teoria de Boalculado por

242
r= KZE em quen € um namero inteiro representando cada orbitattopgipermitido, o
. 7 G a-ut . . -
valor da energia seré= T e todas as solucdes apresentardo valores finitos.
n

Uma caracteristica marcante da solucao da equagaBSchrddinger por separacdo de
variaveisr, 6, e ¢ aplicada a teoria de Bohr é o surgimento natioalnimeros quanticos
n, | em ( Semat & Albright, p. 299), de forma que obtémaseeguinte associacdo de
variavel com namero quantico:

r-n=1,23,4,...

6>1=0,1,2,3,...n(-1)

$>m=0,1£1,+2 +3, ...t
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ANEXO C

(Artigo publicado na revista Applied Radiation dadtopes — volume 70, pp. 2056 — 2059)
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The National Laboratory for Metrology of lonizing Radiation (LNMRI)/Brazil acquired '®*™Ho and
243Am/?3° Np solutions from commercial suppliers in order to realize primary standardization and
therefore reducing the associated uncertainties. The method used in the standardization was the live-
timed 4nB(LS)-y(Nal(Tl)) anticoincidence counting. The live-timed anticoincidence system is operated
since 2006 in LNMRI and is composed of two MTR2 modules donated by Laboratoire National Henri
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Excel file for calculus. These systems have been used for primary standardization at LNMRI for many
radionuclides and recently took part in the '?4Sb and '”’Lu International Key Comparisons with good

performance.

© 2012 Elsevier Ltd. All rights reserved.

1. Introduction

This work has been realized in order to test the performance of
an anticoincidence system in the standardization of radionuclides
with complex decay schemes and also compares the extrapolation
efficiency curves obtained by electronic discrimination and geo-
metry-efficiency variation. The present paper mainly focuses on
reporting the various experimental results such as they are, with
no additional theoretical interpretation which is out of its scope.

166mHg has a relatively long half-life and undergoes B~ decay
to excited states of '®SEr, with the emission of a number of
intense and well separated y-rays over a wide energy range. For
this reason, several authors have suggested the use of '®™Ho as a
multi-photon calibration standard for germanium detectors
(Morel et al., 1996; Bernardes et al., 2002; Moreira et al., 2009).

243pm is a very important nuclide as a chemical yield tracer
for the radiochemical determination of >4'Am in environmental,
food and other samples. Both 24'Am and 23’Np are released in the
environment in varying amounts by the nuclear industry making
the monitoring on the basis of their long half-lives and of the
presence of radioactive daughter nuclides. A solution containing
243Am in equilibrium with its daughter 23°Np was standardized
using the anticoincidence system. This radionuclide could also be
used in the future as a standard for germanium detectors, but

* Corresponding author. Tel./fax: +55 21 21732874.
E-mail address: Carlos@ird.gov.br (C.J. da Silva).
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more measurements of its gamma ray emission intensities will be
necessary.

In order to guarantee the quality of these standards and of
their applications, their primary standardization was performed
with a live-timed anticoincidence system.

2. The 4na,p(LS)-y anti-coincidence measurement system

The LNMRI have two 4mo,B(LS)-y set-ups used for anti-coin-
cidence counting. The first one has two photomultipliers in the beta
channel and a 3in.x 3 in. Nal(Tl) incorporated in the gamma
channel. With this system, the efficiency was changed by electronic
discrimination. The second one has two photomultipliers in the beta
channel and a 2in.x 2in. Nal(Tl) incorporated in the gamma
channel and in this setup the efficiency was changed by geometry
variation. Fig. 1 illustrates this method of efficiency variation.

All the counting cells are made of polyethylene painted inside
with TiOs in order to reflect light. Live-time measurements with
an extending dead time device in the anti-coincidence system
were used to make corrections for dead-times (Baerg et al., 1976;
Bouchard, 2000; Da Silva et al., 2008). The minimal dead-time is
50 ps for beta and gamma channels.

3. Source preparation

For both master solutions of '*™Ho and 24*Am/?*°Np, a LNMRI
ampoule filled with 2.6 g of solution was prepared for measurement


www.elsevier.com/locate/apradiso
www.elsevier.com/locate/apradiso
dx.doi.org/10.1016/j.apradiso.2012.02.059
mailto:Carlos@ird.gov.br
dx.doi.org/10.1016/j.apradiso.2012.02.059

CJ. da Silva et al. / Applied Radiation and Isotopes 70 (2012) 2056-2059 2057

< Nal(Tl)

)

PVC tube 7J:Ej Chamber access cover
Internal chamber — %y “ PVC cell
«—> T | ‘ ‘ | >
! re x z
Steel blade T l;LS vial
Photomultiplier Voltage divider

Fig. 1. llustration of 4no,B(LS)-y setup used for anti-coincidence counting with
efficiency change by varying the distance of photomultipliers to scintillator
solution.
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Fig. 2. Simplified decay scheme of '™Ho (Schonfeld and Dersch, 1999). All
energies are in keV.

with a well-type ionization chamber and a Ge gamma-spectrometry
system.

For the anti-coincidence counting method, drops of the radio-
active solution were deposited into a commercial vial filled with
15 ml of HiSafe® without carrier for '6™Ho. For this radionuclide
six sources were prepared. In the case of 2#*Am/?3*°Np, at first two
sources were prepared with HiSafe® that had stayed in stock for
4 years, then 2 more sources were prepared with HiSafe® and two
others with Ultima Gold™.

4. Standardization of '°*™Ho

The partial decay scheme for '°®™Ho is shown in Fig. 2.
It decays by B~ emission followed by the emission of over 40
y-rays in the range of 80-1450keV with a very long half-life
of 1200 years (Yuan et al., 2002; Bernardes et al., 2002). Therefore
it can be a good standard source for calibration in energy and
also efficiency for HPGe systems or a good constancy check solid
point source for ionization chamber systems (Hino et al., 2000).
In the standardization of this radionuclide, the measurement was

performed selecting a gamma-window around the 184 keV full
energy peak, due its high emission probability. The ( efficiency
was varied by changing the efficiency by electronic discrimina-
tion. Each source was measured for 3 cycles and the blank sources
for 2 cycles. Each counting cycle consisted of 16 measurements at
10 different threshold levels. The activity concentration was
determined by extrapolation and the extrapolation curve was
adjusted using a least-squares fitting method. Fig. 3 illustrates
one of the extrapolation curves obtained for a '®*™Ho sample.
Each experimental point of the extrapolation curve represents the
mean of 5 measurements for time intervals between 120 and
1800 s.

In another set-up of detectors using the same data acquisition
system and the same sources, the distance of phototubes to
sources were changed from 0.1 cm to 5 cm with steps of 0.5 cm.
Each of the six sources was measured for 1 cycle and the blank
sources for 2 cycles. Fig. 3 illustrates one of the extrapolation
curves obtained for a '°™Ho sample.

A LNMRI ampoule with 2.6 g of ™Ho solution was also
measured in the ionization chamber system.

5. Standardization of 2**Am/**°Np

The partial decay scheme for 24*Am/?**Np is shown in Fig. 4.
In the standardization of 2*Am, two gamma energy windows
have been used independently:

a- The window was set up on the gate of the 75-keV y-ray
following the 5.276-MeV a-decay from 2**Am. This gate also
detected a small contribution from Compton events of the
106-keV y-ray from the 2**Np decay (Woods et al., 1996) that
needed to be corrected for. In order to make this correction,
first the fraction (a) of 106 keV vy-rays that is detected in the
gate of 75 keV was determined. This evaluation was made
with a >’Co source measured in the same conditions using its
122 kev and 136 keV y-rays. Then the correction was calcu-
lated with the equation below:

1

Fc=——
14 (a&y106/8y75)

In the LS counter the B-decay from 23*Np was also detected,
consequently the extrapolation gave the activity of 2N,
with Ny the activity of **Am. The activity concentration
was determined by extrapolation with a procedure similar
to that of '°®™Ho standardization, however in this case
electronic discrimination was done for beta and alpha pulses
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Fig. 3. Extrapolation functions obtained in the calibration of '¢™Ho.
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simultaneously. The extrapolation curve was adjusted using a
least-squares fitting method. Fig. 5 illustrates an example of
the extrapolation curve obtained for a 2**Am sample by
electronic discrimination. Due the shape of experimental data,
the best choice of adjustment was by a second-degree
polynomial.

b- The window was set up on the gate of the 228-keV and
278-keV photopeaks, which follow the 2*°Np B~ decay
(Woods et al., 1996). Each source was measured for 3 cycles
and the blank sources for 2 cycles when varying the efficiency
by electronic discrimination, and it was measured for 1 cycle
when varying the efficiency by changing the source-to-photo-
tubes distance. Fig. 6 illustrates the extrapolation curves
obtained for a 24*Am sample, by electronic discrimination
and geometry efficiency variation.

7367y
S~ 243
o osAm
_ 9/2° 173.02
7/2° 117.84
5/2° 74.66
Yy v y 7/2* 31.13
2.356d v 512 0
239
93Np B
7/2* 511.81
7/2° 391.586
v \ 4 7/2* 330.125
v v 5/2* 285.46
y y v _7/2* 75.706
A 4 y A 4 5/2* 57.276
\ 4 3/2* 7.861
24100 y "
> 239py B
o 04

Fig. 4. Simplified decay scheme of 24*Am/2**Np (Bé et al., 2004). All energies are
in keV.
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Fig. 5. Extrapolation function obtained for one measured source in the calibration

of 23Am/?**Np with efficiency variation by electronic discrimination with the
gamma gate set on 75 keV.
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Fig. 6. Extrapolation functions obtained in the calibration of 24*Am/?*°Np with the
gate set on the 228-keV and 278-keV photopeaks.

6. Ge measurement and impurities

No impurities were found in the 243Am solution in the measure-
ment made with a high-purity Ge detector.

243Am is produced by means of the neutron bombardment in
the nuclei of 233U and 23°Pu.

2381 in its decay emits two y-rays with energies of 49.55
and 113.5keV and low emission probabilities of, respectively
0.0697% and 0.0174%. But one of its daughters, 2>™Pa which was
in equilibrium, emits a 1001.6 keV gamma radiation, with good
probability of emission and without interfering, so that was used
in the identification and possible determination of the impurity.

On the other hand, 23°Pu is a pure alpha emitter, which decays
to 235U. It was necessary to quantify the impurity through the
v-rays of 23°U. In the decay process, 2>°U emits y-rays with
different emission intensities; the 185.7 keV y-ray was the more
proper to quantify the impurity. (Bé et al., 2004).

For 235U, the detection limit was 6.0 Bq/g, whereas for 238U the
value of 463.2 Bq/g was found. All values found were below the
detection limit, indicating the absence of radionuclides gamma
emitter impurities (Gilmore and Hemingway, 1995).

The activity value obtained is showed in Table 3.

7. Results and discussion

The determination of the activity concentration of the solution
of 1%6MHo showed a reduced uncertainty as a consequence of the
very good linearity of extrapolation curves and also counting.
The value of the activity concentration is shown in Table 1. The
reference date adopted was March 28, 2008 at 0h UTC.
The agreement of 0.28% between both methods adopted for the
efficiency variation guarantees the reliability of the results.
This can also be confirmed by comparison with ionization-
chamber measurement results with an agreement of 0.07% and
with traceability to the key comparison APMP.RI(I1)-K2.Ho-166m
(Michotte et al., 2009). Table 2 summarizes '*™Ho measurement
uncertainties obtained following the Guide to the Expression of
Uncertainty in Measurement (ISO GUM, 1995) when the anti-
coincidence counting is applied.

The standardization of 2>*Am was carried out by measuring six
sources with a gate set around the 75-keV region. Another gate
was set on the 228 keV and 278 keV photopeaks. The results are
shown in Table 3. For both gates, the determined activity is equal
to the sum of 2**Np activity and 2*3Am activities, which is
equal to 2Ny, due the radioactive equilibrium of the solution.
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Table 1
166mHg results.

Table 4
243Am Uncertainty components (% of activity concentration).

Measurement Activity concentration  Standard A (%)
method (kBqg™1) uncertainty (%)
Anti-coincidence 480.460 0.24 0.00
counting?

Anti-coincidence 481.801 0.26 0.28
counting®

Ionization chamber 480.044 0.34 0.09

2 Electronic discrimination.
" Geometry-efficiency variation.

Table 2
166mH 4 Uncertainty components (% of activity concentration).
Component due to 166mpyga 166mpygb
Live time 0.01 0.01
Background 0.03 0.03
Mass 0.05 0.05
Extrapolation 0.12 0.12
Counting statistics 0.20 0.22
Half-life <0.01 <0.01
Combined uncertainty™ 0.24 0.26
2 Electronic discrimination.
b Geometry-efficiency variation.
* Components added in quadrature.
Table 3
243Am results.
Measurement Activity concentration Standard A (%)
method (MBqg™ 1) Uncertainty (%)
Anti-coincidence 2.006 0.53 0.25
counting®
Anti-coincidence 2.011 0.35 0.00
counting®
Anti-coincidence 2.003 0.37 0.40
counting®
Gamma 2.021 1.2 0.50
spectrometry

@ Electronic discrimination - gate 75 keV.
b Electronic discrimination — gate 220 to 278 keV.
¢ Geometry-efficiency variation - gate 220 to 278 keV.

Although the beta energy of 23°Np and alpha energy of 24>Am are
very different, the results show that there is consistency between
the measurements, which means no significant systematic errors,
and are valid for the two different and independent methods for
efficiency variation. The final result for the anti-coincidence
counting is the mean of the results obtained for the six sources;
similar results for all cocktails are found, even for the sources that
stayed in stock. The agreement between results obtained by both
methods adopted for the efficiency variation was about 0.40%.
The reference time is September 1, 2006, 0 h. UTC. Table 4 sum-
marizes all 2*Am measurement uncertainties.

Component due to 243pm? 243AmP 243Am°
Live time 0.01 0.01 0.01
Background 0.02 0.05 0.05
Mass 0.05 0.05 0.05
Extrapolation 0.29 0.16 0.14
Counting statistics 0.39 0.30 0.33
Half-life <0.01 <0.01 <0.01
Compton correction 0.20 - -
Combined uncertainty™ 0.53 0.35 0.37

2 Electronic discrimination - gate 75 keV.

b Electronic discrimination - gate 220 to 278 keV.

¢ Geometry-efficiency variation - gate 220 to 278 keV.
* Components added in quadrature.

8. Conclusions

With the primary standardization of 2*3Am, the first steps in
order to transform it in a standard were done. Efforts should be
made in order to guarantee that in a near future we can also apply
it to gamma spectrometry. The small uncertainties obtained in
the standardization of both '®*™Ho and 2%*Am stimulates the
application of the anticoincidence method for radionuclides with
more difficulties in its standardizations. The system for geometry-
efficiency variation needs some improvement in order to make it
easier the change in distance from source to the phototubes.
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