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Resumo da Tese apresentada a COPPE/UFRJ como parte dos requisitos necessarios

para a obtencdo do grau de Doutor em Ciéncias (D.Sc.)

PADRONIZACAO ABSOLUTA DE RADIONUCLIDEOS PELO METODO
TDCR DE CINTILACAO LIQUIDA

Paulo Alberto Lima da Cruz
Dezembro/2013

Orientadores: Ricardo Tadeu Lopes
Luiz Tauhata

Programa: Engenharia Nuclear

A implementacdo do método da razdo entre as contagens de coincidéncias
tripla e duplas (TDCR) utilizando a técnica de cintilacdo liquida, no Laboratorio
Nacional de Metrologia das RadiacBes lonizantes/Instituto de Radioprotecdo e
Dosimetria, LNMRI/IRD, foi demonstrada por meio da padronizacdo absoluta de
solucBes de radionuclideos que decaem por emissdo beta, (elétrons e pdsitrons),
captura eletronica e por gama com a emissdo de elétrons de conversdo. Foram
selecionados os radionuclideos *H, **C, “Tc, ®®Ge/®®Ga e *™Tc, pela sua importancia
nos campos da monitoragdo ambiental e medicina nuclear. A padronizagdo de
radiofarmacos faz parte do Programa de Garantia da Qualidade na medicina nuclear
que o LNMRI esta implementando para que os centros produtores do Brasil possam
garantir a rastreabilidade ao laboratério nacional. A rastreabilidade das medicgdes
realizadas pelo método TDCR para *Tc e *™Tc a rede internacional de laboratérios
de metrologia das radiacGes ionizantes, foi garantida por meio das comparagdes-
chaves internacionais promovidas pelo BIPM. A implementacéo do sistema TDCR e
as padronizaces de ®°Ge/®Ga e *™Tc também foram realizadas no ambito da
cooperacédo existente entre 0 LNMRI e o Laboratoire National Henri Becquerel, da
Franca. Os resultados obtidos na padronizacdo dos radionuclideos medidos foram
validados pelos métodos de medicdo absoluta ja implementados e operacionais no
LNMRI: CIEMAT/NIST, Coincidéncia 4np(CP)—y(Nal) e Anticoincidéncia
4nB(CL)—y(Nal).
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Abstract of Thesis presented to COPPE/UFRJ as a partial fulfillment of the
requirements for the degree of Doctor of Science (D.Sc.)

ABSOLUTE RADIONUCLIDE STANDARDIZATION BY LIQUID
SCINTILLATION TDCR METHOD

Paulo Alberto Lima da Cruz
December/2013

Advisors: Ricardo Tadeu Lopes

Luiz Tauhata
Departament: Nuclear Engineering

The implementation of the Triple to Double Coincidence Ratio method
(TDCR) using the liquid scintillation technique at National Laboratory for Metrology of
Ionising Radiation/Institute of Radiation Protection and Dosimetry, was demonstrated by
absolute standardization of radionuclide solutions that decays by beta emission
(electrons and positrons), electron capture and by gamma with the emission of
conversion electrons. The choice of *H, **C, ®“Tc, *™Tc and *®Ge/**Ga was due to the
importance of these radionuclides in the fields of environmental monitoring and
nuclear medicine. The standardization of radiopharmaceuticals is part of the Quality
Assurance in Nuclear Medicine that is being implemented at LNMRI for providing
traceability of Brazilian radionuclide manufacturers to the national laboratory. The
traceability of measurements performed in this work for **Tc and *™Tc by TDCR
method to the international network of metrology laboratories for ionizing radiation
was guaranteed through international key-comparisons promoted by BIPM. The
implementation of the TDCR system and the standardization of ®®Ge/®*Ga and **™T¢
were also carried out in cooperation between the LNMRI and the Laboratoire
National Henri Becquerel, France. The results obtained in the standardization of the
measured radionuclides were validated by absolute methods already implemented
and operational at LNMRI: CIEMAT/NIST, 4=B(PC)—y(Nal) coincidence and 4n
B(LC)—y(Nal) anticoincidence.
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Capitulo 1
INTRODUCAO

O Método TDCR de Cintilacdo Liquida é especialmente aplicado a padronizacao
absoluta da Concentracdo de Atividade de solugdes de radionuclideos emissores beta e
daqueles que decaem por captura eletronica e por conversao interna, de forma direta,
pela dissolugdo da solucdo do radionuclideo em coquetel de substancias cintiladoras.

A implementagdo desse método no LNMRI/IRD em cooperagdo com o0
LNHB/Franca teve como objetivo atender a crescente demanda no pais por
radionuclieos padronizados em sistemas metrologicamente rastreados a rede
internacional de metrologia das radiagdes ionizantes.

Com esse objetivo, 0 método TDCR foi implementado e aplicado a padronizagao
de 3H, *C, **Tc, *®Ge/®Ga e *™Tc, preenchendo um amplo espectro de radionuclideos
que decaem por emissdo de elétrons e positrons, captura eletrdnica e meta-estavel com
emissdo gama e conversdo interna de elétrons. Ao mesmo tempo, contituiu-se uma
contribuicdo importante quanto a padronizacdo de radionuclideos usados na medicina
nuclear, nos casos de *Ge/®®Ga e ®™Tc. A medicina nuclear de radiodiagnético no
Brasil e no mundo utiliza especialmente o radiofarmaco de *™Tc, o que torna essencial
a padronizacdo desse radionuclideo por métodos absolutos.

Nesse sentido, 0 BIPM est4 realizando comparacéo-chave de solucdo de **™Tc,
com a participacdo de laboratérios de radionuclideos de paises dos varios continentes,
de forma a estabelecer a rastreabilidade das medicGes a rede internacional de
metrologia. O LNMRI/IRD/Brasil foi incluido nessa comparacao-chave.

De outra forma, a Tomografia por Emissdo de Positrons (PET) é uma das mais
importantes técnicas de imagem existente, em continua expansdo, que precisa de
padroes de referéncia para calibracdo de equipamentos como ativimetros e gama
camaras. A implementacdo do TDCR teve esse objetivo de atuar na padronizagdo
absoluta de solucBes de ®®Ge/*®Ga, que recentemente, vem sendo usado como fonte
substituta o *°F para a calibragdo dos servicos de medicina nuclear. Atualmente, o ‘®F é
produzido no ambito da CNEN, pelo IPEN em Sdo Paulo, IEN no Rio de Janeiro,
CRCN-NE em Recife e CDTN em Belo Horizonte.

O desenvolvimento de novos radiofarmacos abre perspectivas para a medicina
nuclear no mundo. Nesse sentido, a revista APPLIED RADIATION AND ISOTOPES



(2013) [1] publicou uma edicéo especial dedicada integralmente ao uso do ®Ga como
radiofarmaco, obtido do gerador *Ge/®*Ga, em procedimento similar ao do *™Tc do
gerador ®Mo/*™Tc, 0 que motiva o aperfeicoamento e o desenvolvimento de métodos
de padronizacao desse e de outros radionuclideos correlatos pela rede internacional de

metrologia.



Capitulo 2
REVISAO BIBLIOGRAFICA

2.1 Método TDCR de Cintilacédo Liquida

O método da razdo entre coincidéncias tripla e duplas é um método absoluto em
cintilacdo liquida desenvolvido para a padronizacdo de solugdo de radionuclideos
emissores beta e de captura eletronica em termos da grandeza Atividade.

O método se baseia no modelo estatistico do Parametro Livre da distribuicdo dos
fotons de cintilacdo e suas probabilidades de deteccdo, em sistema de contagem
constituido de trés fotomultiplicadoras. O modelo leva em consideracdo as corre¢des da
perda de linearidade da emissdo de luz, produzida pelo fenbmeno da extingéo
(Quenching) do processo de ionizacdo gerado pela interacdo das particulas com as
moléculas do meio quimico.

Os precursores do modelo do Pardmetro Livre foram V. KOLAROV, Y. LE
GALLIC AND R. VATIN [2] que em 1970 desenvolveram um sistema de cintilagéo
liqguida com duas fotomultiplicadoras trabalhando em soma e coincidéncia. Esses
autores propuseram um método absoluto para a padronizagdo de emissores beta baseado
num modelo simples de eficiéncia. K. POCHWALSKI AND T. RADOSZEWSKI
(1979) [3] apresentaram o desenvolvimento de um modelo para a determinacgdo da taxa
de desintegracdo em cintilacdo liquida usando a relacdo TDCR. Pochwalski construiu
um detector com trés fotomultiplicadoras no Radioisotope Centre, Swierk/Poldnia e no
Laboratorio Nacional Henri Becquerel (LNHB) em Saclay, Franca. Esta cooperacao
entre os dois laboratérios deu impulso ao desenvolvimento definitivo do TDCR.

A integracgdo de calculos tetricos de eficiéncia de contagem baseados na emissdo
de radiacdo de radionuclideos em comparacdo com dados experimentais foi descrita por
R. BRODA AND T. POCHWALSKI (1982) [4]. R. BRODA ET AL, (1988) [5], A. G.
MALONDA AND B. M. COURSEY (1988) [6], Novos aperfeicoamentos do sistema
foram realizados por P. CASSETTE AND R. VATIN (1992) [7], R. BRODA AND K.
POCHWALSKI (1992) [8]. O modelo do Pardmetro Livre, baseado na distribui¢do
estatistica de Poisson para o calculo da eficiéncia de contagem para emissores beta e de
captura eletronica, em sistemas de deteccdo com mualtiplas fotomultiplicadoras, foi
descrito e consagrado por A. G. MALONDA (1995) [9].



O método TDCR passou a ser uma realidade a partir do desenvolvimento dos
cbédigos computacionais por R. BRODA ET AL. (2000) [10] e da unidade eletronica de
processamento de pulsos gerados pelas fotomultiplicadoras e de tempo morto extendido
MACS3 por J. BOUCHARD AND P. CASSETTE (2000) [11].

Na atualidade, o método TDCR estd implementado em laboratérios de
radionuclideos de vérios paises, a partir especialmente da cooperagdo com o
LNHB/Franca: P. CASSETTE AND J. BOUCHARD (2003) [12], B. E.
ZIMMERMAN, R. COLLIE AND J. T. CESSNA (2004) [13], K. B. LEE ET AL
(2004) [14], P. ARENILLAS AND P. CASSETTE (2006) [15], M.J.QUIN AND P.
CASSETTE (2008) [16], O. N'AHLE, K. KOSSERT AND P. CASSETTE (2010) [17],
L. C. JOHANSSON AND J. P. SEPHTON (2010) [18], descrevem o processo de
implementacdo no LNHB/Franca, NIST/EUA, KRISS (Coreia) CNEA (Argentina),
ANSTO (Austrélia), PTB (Alemanha) e NPL (Reino Unido).

Por conta de sua consisténcia nas medicGes e dos niveis minimizados de
incerteza obtidos, 0 método TDCR foi aceito pelo BIPM como método de referéncia
para padronizacdo absoluta dos radionuclideos pela técnica de cintilacdo liquida. O
método TDCR tem sido amplamente utilizado na padronizacdo absoluta de solucdes de

nuclideos como 3H, **C, Ni, *°Fe, 2°Sr/®%Y, **Mn, 12°1, 1¥Ce e 2471,

2.2 Padronizagéo de *H

Z. YAOZI (1992) [19] realizou a padronizago de solucéo de *H, com medicdes
em sistema de cintilacdo liquida constituido de duas fotomultiplicadoras, incluindo
correcBes devido a energia de excitacdo atbmica e da extingdo das amostras. Uma
incerteza total de 1,2% foi estimada para o0 método.

O. N'AHLE, K. KOSSERT AND P. CASSETTE (2010) [17], realizaram a
padronizacéo de uma solucéo de *H de comparacéo-chave internacional promovida pelo
BIPM para a validagdo da implementagdo do sistema TDCR no Physikalisch-
Technische Bundesanstalt (PTB,). A Concentracdo de Atividade obtida foi de 36,69
kBg/g com incerteza de 0,94%, que convergiu ao resultado final da comparagéo-chave
de 36,69 kBq/g, incerteza de 0,69% (k = 2).

C. IVAN, A. M. CRISTINA, WATIJEN, P. CASSETTE, M. SAHAGIA, A.
ANTOHE AND E. L. GRIGORESCU (2010) [20] participaram de uma comparacao-
chave internacional promovida pelo CCRI/|BIPM para a padronizacdo de solugéo de *H

usando um sistema TDCR convencional e um protétipo de um novo sistema de seis
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fotomultiplicadoras, com resultados compativeis dentro de uma dispersdo de 0,4
%.entre os dois sistemas.

W. YONGLE, L. JUNCHENG, L. JIACHENG, X. WENJUN, Y. SHUNHE, G.
XIAOQING, C. XILIN, Y. YUANDI AND Y. DAQING (2012) [21], realizaram
padronizacdo de uma fonte de ®H fornecida pelo NIST. As medicdes realizadas no
sistema TDCR resultaram em atividade de 342,8 + 2,4 kBg/g que concorda com a
Concentracdo de Atividade original da solucdo, em 1,4 % de diferenca.

2.3 Padronizacéo de *C

J. S. LOUREIRO (2000) [22] realizou a padronizacdo de **C a partir de
intercomparacdo com o CIEMAT/Espanha pelo método CIEMAT/NIST de cintilagdo
liquida, com resultados convergentes em 0,56% (k = 2) nos valores da Concentracdo de
Atividade.

A. SZORENYI, A. ZSINKA, J. VAGVOLGYI (1996) [23] realizaram a
padronizacéo de **C e outros radionuclideos beta puro e de captura electrénica por um
sistema de cintilacdo liquida desenvolvido pelo National Office of Measures
(ONH/Hungria) com incerteza de 0,52 % (k = 2) e resultados convergentes com outros
métodos de coincidéncia.

D. SMITH, J. L. MAKEPEACE AND D. H. WOODS (1987) [24], usaram trés
métodos para a padronizacdo de *C em solucéo de &cido tartarico, dos quais, dois
métodos de coincidéncia 47p-y com um tragador de *°Co e com corregdo pelo fator de
forma do espectro beta, e no sistema proporcional a gas interno, em que o **C foi
convertido em didxido de carbono gasoso. Os resultados das Concentracbes de
Atividade determinadas convergiram (176,7 - 1759 - 175,7 kBq/g) dentro das
incertezas de cada método usado (0,25 %, 0,39 % e 0,73 %) (k = 2).

K. B. LEE ET AL (2004) [14] usaram o0 metodo TDCR para a padronizagdo de
¢ variando a eficiéncia de deteccdo por meio de desfocalizacdo do fotocatodo das
fotomultimplicadoras com a aplicacdo de alta tensdo e o uso de agente quimico extintor
de luz, e obtiveram resultados da Concentragdo de Atividade muito convergentes,

comprovando que o modelo independe da técnica de variagdo da eficiéncia.

2.4 Padronizacéo de *°Tc
B. M. COURSEY ET AL, (1984) [25] padronizaram **Tc pela comparacéo da

resposta da altura de pulso de um contador de cintilagdo liquida com aqueles de outros
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padrdes de radionuclideos emissores B: °H, **C e ®Co. Os resultados obtidos
concordaram dentro de 0,32 % de incerteza (k = 2).

L. L. PEREZ ET AL, (2010) [26] investigaram a padronizacdo do *Tc, realizada
pelos métodos absolutos Anticoincidéncia 4 B(LS)-y(Nal) e TDCR, para que o NIST
pudesse certificar as solucdes padrbes deste nuclideo. Os resultados das medicdes e
comparacao desses métodos absolutos, com incertezas da ordem de 0,7 % e 0,3 % (k =
2), respectivamente, confirmaram as medicOes realizadas por espectrometria gama e
cintilagdo liquida.

B. E. ZIMMERMAN ET AL, (2010) [27], organizaram a comparacdo
internacional de solucdo de **Tc, no &mbito do Grupo de Cintilagdo Liquida do ICRM,
para avaliar as incertezas envolvidas na aplicacdo de diferentes metodologias, incluindo
0s cddigos computacionais de célculo de eficiéncia aplicados no método TDCR de
cintilacdo liquida. Os resultados do estudo indicaram que, em geral, os codigos
computacionais que sdo usados para a analise de dados do TDCR sé&o similares e de

acordo com outras técnicas.

2.5 Padronizacdo de ®*Ge/®*Ga

E. SCHONFELD, U. SCHOTZIG, E. GUNTHER AND H. SCHRADER (1994)
[28] usaram os métodos de espectrometria gama, coincidéncia 4nf-y, camara de
ionizacdo e CIEMAT/NIST de cintilacdo liquida para a determinacao dos parametros do
decaimento de ®®Ge/®Ga e da Concentracdo de Atividade. Os resultados obtidos
convergiram ao limite das incertezas dos métodos, assim como os valores dos
parametros do decaimento, comparados com outros métodos da literatura.

E. L. GRIGORESCU ET AL, (2004) [29] padronizaram uma solucéo de *®Ge/**Ga
pelo método 4np-y e chamaram a atencdo para a perda por volatilizacdo do *®Ge na
etapa de preparacdo das fontes sélidas.

B. E. ZIMMERMAN ET AL, em 2008 [30] padronizaram uma solucdo de
%8Ge/*®Ga pelos métodos de Coinciéncia 4nB-y, Anticoincidéncia 4np-y-(LTAC),
TDCR, CIEMAT/NIST. Cémara de lonizacéo e Espectrometria Gama, cujos resultados
apresentaram incertezas coerentes e minimizadas entre os métodos de cintilagdo liquida,
TDCR e CIEMAT/NIST, mas com divergéncias em relacdo aos demais métodos, o que
mostrou a necessidade de novas padronizacfes desses radionuclideos em equilibrio

secular.



B. E. ZIMMERMAN and J. T. CESSNA em 2010 [31] desenvolveram uma
metodologia para usar fontes de °°Ge/*®Ga como padrdes substitutos do '*F na
calibracéo dos ativimetros. Os padrdes de °F e ®Ge/*®*Ga foram feitos em seringa tendo

como base resina de epoxi.

2.6 Padronizacdo de *™Tc

A. G. MALONDA e B. M. COURSEY (1987) [32] realizaram a padronizacéo
do ®™Tc por cintilacio liquida usando *H como tragador para obter a curva de eficiéncia
versus extingdo da amostra, com medicdo em cintilador liquido comercial de duas
fotomultiplicadoras em coincidéncia. A curva tedrica de figura de mérito versus
eficiéncia de deteccdo foi obtida por um cdédigo computacional, a partir dos dados do
decaimento do *™Tc. Os resultados mostraram consisténcia na aplicacdo do cddigo
computacional, mas a incerteza foi apreciavel, na faixa de 3,4 % (k = 2).

J. M. LEE, K. B. LEE, S. H. LEE, T. S. PARK (2012) [33], utilizaram o método
absoluto 4np-y para a padronizacdo **™Tc, por conta da participacdo do laboratorio
KRISS/Republica da Coréia comparagdo promovida pelo BIPM por meio do
instrumento de transferéncia do SIRTI/BIPM. O resultado obtido mostrou-se

consistente com o valor de referencia, com incerteza de 0,14 %. (k = 2).



Capitulo 3
FUNDAMENTOS TEORICOS

3.1 Cintilagdo Liquida

O processo de cintilacdo liquida ocorre quando uma solucdo de radionuclideo é
dissolvida em coquetel de substancias cintiladoras e a energia cinética das particulas é
transferida ao meio, com a consequente emissdo de luz. Uma fracdo da energia cinética
das particulas é efetivamente convertida em luz, sendo que a maior parte é dissipada
pelos processos internos nao radiativos e calor.

Os fotons de luz sdo captados nos fotocatodos de fotomultiplicadoras,
produzindo elétrons, os quais sdo multiplicados nos dinodos. Esse processo gera sinal
eletronico com amplitude suficiente para ser processado na cadeia eletrnica.

G. F. KNOLL (1989) [34] descreve o principal processo de cintilacdo de luz: a
fluorescéncia que surge da transicdo entre os niveis de energia da estrutura da molécula
organica de substancias cintiladoras que possuem anel aromatico com liga¢fes duplas

alternadas ¢ eletrons 7, com a emissao de luz na ordem de nanosegundos.

3.1.1 Coquetéis de Cintilacdo

Na atualidade, os coquetéis de cintilagdo comerciais tém composi¢do quimica
que permite a dissolucdo de solugBes radioativas em A&gua, constituindo-se numa
solucdo homogénea. Os mais comuns, como Hisafe3 e Ultima Gold, sdo compostos de
um solvente DIN (Di-Isopropil-Naftaleno) ou Tolueno com um soluto fluorescente
como o 2,5 Dipheniloxazole e uma substancia tensoativa. A tabela 3.1 apresenta a
densidade e a composi¢do estequiométrica dos componentes dos referidos coquetéis de

cintilacdo fornecidos pela empresa comercial Perkin Elmer.

3.1.2. O processo de cintilagéo

J. B. BIRKS (1965) [35], [36] e (1970) [37], [38], estudou 0 mecanismo de
interacdo das particulas com o meio quimico do cintillador organico. Neste, as
particulas carregadas emitidas no seio de liquido cintilador interagem com as moléculas

do meio, perdem energia cinética e algumas moléculas experimentam transformacdes,



tais como ionizagdo, formacéo de radicais livres, excitacdo ou ruptura em fragmentos

neutros ou ionizados.

Tabela 3.1 Composi¢do estequiométrica dos coquetéis de cintilacdo liquida.

Elemento C H N 0 P S Na  Densidade  Z/A PM
Coguetel (g-"cms)

Hisafe3 1917 2812 002 288 006 000 000 0.99 05458 306,70
Ultima Gold 16,81 2454 004 1,52 0,11 0,02 0,02 0.98 0,5459 25576

Ulima Gold XK. 18,11 2980 0,04 283 011 003 003 0.99 0.5476 29798
Ulima Gold AB 18,67 2849 001 253 001 000 0.00 0.98 0.5485 29347
Ulima Gold LLT 1857 2843 001 256 001 000 000 0.98 0.5486 29268
Insta-Gel Plus 18,53 3093 001 3% 000 000 0.00 0.95 0549 31571

Hionic-Fluor 10,83 1877 008 197 018 004 004 0.95 05449 188.87

As moléculas ionizadas e excitadas, dependendo de sua concentracéo, originardo
diferentes tipos de reacbes de decomposicdo, neutralizacdo e formacdo de radicais
livres, principalmente, ou também ocasionardo certos processos fisicos, tais como
fluorencéncia, emisséo de raios X, migracdo ou transferéncia de energia e de-excitacéo
ndo radiativa. A maior parte da energia cinética das particulas se degradara em energia
térmica e s6 uma fracdo desta gerara fotons.

O processo basico de cintilacdo liquida consiste em converter a energia do
decaimento nuclear em fotons de luz. A intensidade de fétons é diretamente
proporcional a energia original do decaimento nuclear liberada no coquetel de
cintilacdo. Quanto mais elevada a energia, maior a intensidade de luz resultante.

Os componentes presentes na amostra radioativa podem absorver parcela
significativa da energia do decaimento ou dos fdétons produzidos pelas moléculas
excitadas do coquetel de cintilagdo. Isto causa o fenomeno denominado “extin¢ao” que
resulta normalmente da presenca de componentes quimicos no coquetel de cintilacéo,
substancias coloridas da propria amostra e do processo de ionizag&o.

A extingdo quimica € causada por substdncias na amostra que absorvem a
energia do decaimento nuclear no processo de cintilagdo e provoca o decréscimo da
intensidade de luz a ser captada pelas fotomultiplicadoras. Essa extingdo &
especialmente critica quanto se trata de nuclideos emissores beta de baixa energia, como

0 *H e aqueles que decaem por captura eletrdnica e por converséo interna de elétrons.
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3.1.3 O processo de extin¢do de luz por ionizacéao

A extincdo por ionizagdo estd ligada as moléculas excitadas do solvente e se
manifesta naquelas partes do liquido onde a concentracdo local de moléculas excitadas é
elevada. Refere-se a reducdo na intensidade de fotons de luz, como resultado da
ionizacdo causada pela radiacdo na sua trajetoria no solvente.

Como descrito por J. B. BIRKS (1951) [39] e A. G. MALONDA (1995) [9], o
rendimento de fluorescéncia no cintilador liquido é uma fungdo néo linear da energia da
particula e a ndo linearidade aumenta com o poder de frenamento ou poder de ionizacao
da particula. Consequemente, uma particula beta de menor energia causard maior
extin¢do por ionizacdo do que aquela de maior energia.

A fluorescéncia especifica ou nimero de fotons produzidos por uma particula

em sua trajetdria, dL/dx, € definido por:

dE
dL Mo dx

— 3.1
dx 14+ kBE G
dx

Mo € 0 numero de fotons de flurescencia emitidos por unidade energia.

dE/dx é o poder de frenamento do cintilador para uma particula beta de energia E, em
unidade de MeV.cm™ ou MeV.cm®g™.

B(dE/dx) representa 0 numero de centros de extin¢do produzidos por unidade de
distancia.

k = fator de Birks ou o fator de extincdo, em unidade de cm.MeV™* ou g.MeVcm™.

A fluorescéncia especifica, na ausencia de ionizacao:

dL dE

(1 + kBdE/dx)™ é o fator de reducdo devido & ionizacdo e kB é o pardmetro de
ionizacao.

Integrando a equagdo anterior:

E/dE
L= ”Ofo () dx =t (3:3)
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Mo = L/E é o fator de mérito do cintilador quando (dE/dx) tende a zero.
Na versdo de A. G. MALONDA,

E dE
L(E) = 770[ (a) dx = n,EQ(E) (3.4)
1 (€ /dE
0E) = % f (%) ax = n,E (35)
O fator de mérito do cintilador,
L(E)
1(E) = —== 1,Q(E) (3.6)

Esta expressao € de grande importancia, pois permite decompor o fator de mérito
em dois termos: um independente da energia e outro em fungdo da energia, mas
admensional. Nesse caso, Q(E) € a fungdo de ionizacéo.

Os valores de kB que oferecem uma melhor concordancia entre os resultados da
eficiéncia de contagem, foram determinados por A. G. MALONDA AND B. M.
COURSEY (1987) [6} e o valor mais usual é 0,0075 cm.MeV™, mas esse valor depende
de outros fatores, como a energia e as condi¢des esperimentais utilizadas.

A. G. MALONDA and E. G. TORANO (1981) [40} apresentaram as expressoes
matematicas usadas para encontrar o fator de ionizacao Q(E), que sdo obtidas a partir da
integracdo de Q(E) e das tabelas de M. J. BERGER AND STEPHEN M. SELTZER
(1964) [41]:

Para E >10 keV

Q(E) =1 —0,9624E~%5457 (3.7)

Para 0,1 < E <10 keV

Q(E) = 0,1253LnE + 0,4339 (3.8)
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LOS ARCOS ET AL., (1987) [42] introduziram uma nova expresséo:

A+ BlogE + Clog*E
Q(E) = >
1+ DlogE + log“E

(3.9)

A=0,357478, B = 0,459577, C = 0,159905, D = 0,0977557, F = 0,21882

3.2. O modelo de calculo do Parametro Livre ou Figura de Mérito

A. G. MALONDA (1995) [9] descreveu o0 modelo do Parametro Livre para a
padronizacdo de solucdes de radionuclideos. O modelo do Parametro Livre € resultante
da cooperacdo dos centros de pesquisas de radionuclideos do CIEMAT/Espanha e
NIST/EUA, que desenvolveram um modelo aplicado a padronizagdo de radionuclideos
com o objetivo de reduzir as incertezas de medicéo e converter o procedimento em um
método de referéncia em cintilacdo liquida: o método semi-empirico CIEMAT/NIST,
baseado no modelo do Parametro Livre.

A eficiéncia de contagem na cintilacdo liquida é em geral inferior a 100 %,
fundamentalmente devido a probabilidade de ndo deteccdo das fotomultiplicadoras e a
existéncia de extingdo na amostra.

A probabilidade de ndo deteccdo se deve a baixa eficiéncia na transformacéo
luminosa da energia cinética da particula que excita o cintilador e ao reduzido
rendimento quéantico da fotomultiplicadora e, traduz-se no fato de que as particulas com
baixa energia podem ser incapazes de produzir um fotoelétron no fotocatodo, portanto,
ndo sendo contadas, principalmente em sistema com duas ou mais fotomultplicadoras
trabalhando em coincidéncia, uma vez que a luz produzida por um evento se reparte
igualmente entre as diferentes fotomultiplicadoras e a condigéo de coincidéncia requer
que cada uma delas produza pelo menos um fotoelétron.

Por outro lado, a extin¢do da amostra produz uma diminui¢do do namero de
fotons que chegam ao fotocatodo das fotomultiplicadoras.

A essas condigdes € que se aplica 0 modelo do Pardmetro Livre, que se refere a
quantidade de energia efetiva necessaria para criar um fotoelétron no fotocatodo das
fotomultiplicadoras.

O termo energia efetiva refere-se a energia depositada pela particula corrigida

pela extin¢do devido & ionizacdo. O Parametro Livre € um conceito que independe da
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energia da particula que interage com o liquido cintilador e engloba todas as perdas de
energia que tem lugar no processo de deteccéo.

De acordo com M. F. L’ANNUNZIATA (2003) [43], a distribuicdo de Poisson
descreve um processo randdmico, em que probabilidade de um determinado evento é
constante e pequena. No caso do decaimento radioativo, quatro aspectos sdo
preenchidos: 1) todos os nucleos radioativos tem a mesma probabilidade para um dado
periodo de tempo; 2) o processo de decaimento de um ndcleo ndo é afetado pelo
decaimento de outros nucleos; 3) o nimero total de ndcleos e os intervalos de tempo de
medic¢des sdo suficientemente elevados, assim como, a meia-vida dos nucleos é longa
comparada com o pulso de deteccdo. Consequentemente, 0 evento de decaimento ocorre
num periodo continuo de tempo t.

Segundo G. F. KNOLL (1989) [34] a distribuicdo de Poisson €é assimétrica e a
sua forma depende do parametro u, que € um valor real maior do que zero, mas é
centrada exatamente no valor médio.

Para A. G. MALONDA (1995) [9], que introduziu o termo Parametro Livre, 0
modelo pressupde que a resposta do fotocatodo segue a lei estatistica de Poisson.
Assim, se um elétron com energia E € absorvido pelo cintilador, pela distribuicdo de
Poisson, fotons sdo emitidos com um valor médio m, que é funcdo de E, e a

probabilidade de emissdo dos fétons para este valor médio m(E) sera:

X ,—m

m
P(x/m) =

(3.10)
x!

No sistema de deteccdo de cintilacdo liquida, os fotons sdo distribuidos
randomicamente dentro da cdmara 6tica do contador e pode criar fotoelétrons nos tubos
fotomultiplicadores com uma probabilidade total de v.

A resultante estatistica do nimero de fotoelétrons criados é também uma
distribuicdo de Poisson com valor médio vm e a probabilidade de emissdo de y

fotoelétrons para um valor medio m(E) sera:

P(y/vm) = M (3.11)
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Nesse caso, a probabilidade de deteccdo € o complemento da probabilidade da
ndo deteccdo. Como a probabilidade de ndo deteccdo corresponde & probabilidade de
geracdo de zero fotoelétron quando um valor médio m é esperado, entdo a eficiéncia de

deteccdo sera:

0,—-vm
g=1—P(0)=1—%=1_e—vm (3.12)

Portanto, a eficiéncia de deteccdo é uma funcdo do Pardmetro Livre vm,
expresso pelo numero médio de fotoelétrons produzidos depois da absor¢do da energia
E.

A expressdo acima permite calcular a eficiéncia de contagem para amostras
monoenergéticas de energia E, quando o Parametro Livre é v e o sistema de deteccéo €
composto apenas por uma fotomultiplicadora.

No sistema TDCR que trabalha com trés fotomultiplicadoras em coincidéncia, a

eficiéncia de contagem para as coincidéncias duplas seré:

2

e=(1- e-?) (3.13)

A eficiéncia de contagem tripla para as trés fotomultiplicadoras trabalhando em

coincidéncia sera:

e=(1- e-?) (3.14)

Ressalve-se, que nesse caso, 0s radionuclideos ndo produzem elétrons
monoenergéticos e as evidéncias experimentais mostram: 1) que o nimero de fétons
emitidos ndo é proporcional a energia liberada no coquetel de cintilacdo liquida; 2) que
para uma dada energia, 0 numero de fotons emitidos por particulas alfa é menor do que
o emitido por particulas beta; 3) que a emisséo de luz ¢ uma funcédo inversa do poder de

frenamento da particula incidente.
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3.3 Decaimento radioativo

3.3.1 Decaimento por emissdo de particulas beta

O decaimento por particulas beta se processa tanto para elétrons () quanto para
positrons (B*). A energia total que é liberada no decaimento beta é distribuida entre a
particula beta e o neutrino, mas somente a energia do beta pode ser detectavel no
processo de cintilagdo.

No processo de decaimento por emissdo de f~ um neutron € convertido em
préton com a emissdo de um elétron e o anti-neutrino, particula de carga zero e massa
aproximada de zero.

No decaimento por emissdo de pdsitron, um préton se converte em neutron com
a emissdo de particula p* acompanhada do neutrino. O positron é a anti-particula do
elétron, possui carga oposta, spin na direcdo oposta aquela do elétron e libera a sua
energia cinética na matéria via processo de ionizagdo. O positron, na sua trajetoria,
quando esta préximo de parar interage com um elétron, sua anti-particula, e no processo
de aniquilacédo produz dois fotons de raios gama de 0,511 MeV de energia equivalente a
duas massas dos elétrons aniquilados.

A eficiéncia de contagem para particulas beta é dependente da energia original
do decaimento e do grau de extin¢do na amostra.

3.3.2 Decaimento por captura eletrénica

No decaimento por captura eletrdnica, 0 nlcleo excitado captura um elétron da
camada eletronica, com a emisséo de eletrons Auger ou raios X emitidos pelo rearranjo
das camadas eletrdnicas que, em geral, apresentam energias inferiores a 20 keV.

Os modelos de decaimento da captura eletrbnica com as suas diversas
possibilidades de rearranjo nas camadas eletronicas K, L, M e N foram apresentados por
A. G. MALONDA (1995) [9].

3.3.3 Decaimento por emissdo gama com conversao interna

No decaimento beta acompanhado por emissdo gama ou conversdo interna, a
energia é da ordem de 50 a 1500 keV e o processo de interacdo nas amostras liquidas do
coquetel de cintilagdo produz elétrons Compton, embora essas interacfes sejam de

menor magnitude nos liquidos fluorescentes. Em geral, a radiacdo eletromagnética
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apresenta uma contribuicdo menor para a excitacdo no liquido fluorescente do que as
particulas carregadas.

Na interacdo Compton uma parte da energia do foton incidente é cedida a um
elétron mais fracamente ligado do 4&tomo e o féton gama resultante, de energia menor,
pode interagir com o liquido cintilador ou escapar do mesmo. A energia do foton

espalhado é dada por:

E,
E, =
¥ E,
1+—L(1— cosb) (3.15)
mgocC

mo € a massa do elétron em repouso.
c é a velocidade da luz no vacuo.
0 é o angulo entre o foton dispersado e o incidente.

O valor de 6 pode variar de zero, quando o foton espalhado sai na mesma
direcdo e sentido que o féton incidente, a 180°, quando o sentido do foton espalhado é
oposto ao do incidente. Da mesma forma, a energia pode variar entre E, e
E,/(1+2E,/moc®) e, como a energia do elétron espalhado é Ey = Ey, + E’y, também a
energia podera tomar quaisquer valores entre O e 2Ey2/(moc2 + 2Ey).

Em outros termos, a emissdo monoenergética de fétons gama de uma interagdo
Compton, seguida do escape do foton espalhado, produz um espectro continuo que se
estende de zero a uma energia maxima.

A eficiéncia de deteccdo de fétons gama depende da energia e da natureza e
volume do cintilador. O procedimento seguido para obter a eficiéncia de contagem,
baseia-se no método de Monte Carlo. A. G.MALONDA AND E. G. TORANO (1989)
[44] publicaram tabelas que ddo a probabilidade de interacdo de raios gama em
cintiladores para varios didmetros de frasco de vidro e volumes de cintilador, no
intervalo de 1 a 1000 keV.

3.4. Eficiéncia de deteccéo

3.4.1 Eficiéncia de deteccdo de nuclideos que decaem por emissdo de particulas
beta
Segundo R. BRODA, P. CASSETTE and K, KOSSERT (2007) [45], a eficiéncia

de contagem de um sistema de cintilacéo liquida é funcdo do Pardmetro Livre e depende
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da natureza da desintegracdo do radionuclideo. Calculos da eficiéncia de contagem
requerem a computacdo do espectro de energia S(E) normalizado para o liquido
cintilador:

0

Para nuclideos que decaem por transicdes B* e B, a probabilidade para a emisséo
de um elétron com energia total W = (1 + E/mqc?) no intervalo (W, W + dW) é dada

por:

2 1
NW)dW = (%)(WZ — )W (W, — W)2F(Z, W) (148 (W, Z))C(W)dW | (3.17)

g é a constante de acoplamento para interacdes fracas.
W ¢ a energia da particula beta

W, é a energia maxima da particula beta

F(Z,W) ¢ a funcdo de Fermi.

6r(W, Z) é uma funcdo que permite correcdes radiativas.
Z é 0 nimero atémico do nucleo filho.

C(W) ¢é o fator de forma.

Esse célculo tem sido integrado nos codigos computacionais EFFY de E. G.
TORANO AND A. G. MALONDA (1985) [46], e SPEBETA de P. CASSETTE (1992)
[47].

O fator de forma C(W) depende do tipo de transi¢cdo beta. A classificacdo é
baseada na diferenca L = J; - J; entre 0 momento angular do estado inicial e final, e a
paridade, isto é, se a paridade muda (mjms = -1) ou ndo (mms = +1)).

No geral, as transi¢des permitidas implicam em uma mudanga de spin zero ou
um e nenhuma mudanga na paridade. No caso das transi¢Ges proibidas, as mudangas no
spin sdo maiores que um e ocorre mudanca na paridade. A tabela 3.2 mostra as regras de
selecdo das transigoes f.

Para transi¢cOes permitidas o fator de forma é geralmente C(W) = 1, que €

também chamado de forma estatistica. No entanto, os espectros de elétrons observados
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para um ndmero de radionuclideos ndo se ajustam com a distribuicdo particular de
energia do correspondente tipo de transicdo, e deste modo, fatores de forma individuais
séo requeridos. A tabela 3.3 mostra as expressoes gerais para o fator de forma.

Tabela 3.2 Regras de selecdo de transicoes .

L=1J-1 by Tipo de transicdo
0.1 1 Permitida
0.1 -1 Primeira proibida nio unica
=1 (- 1)1' L proibidas ndo unica
=1 (- 1)1"1 L proibidas unica

Tabela 3.3 Expressdes gerais dos fatores de forma de transi¢des .

Tipo da Transicio Fator de Forma Fator de Forma alternativo
Permitida 1 1+aW+ bW+ cW’
1*. Proibida ndo vinica 1 1 +aW + bW+ cW’ + d(g” +.p”)
12. Protbida unica g +ip’ 1+aW
2% Proibida ndo tnica Bq +ip’ A(W)g" + B(W)iyp'
2% Proibidatinica q* + 10/37.p°q2 + ip ¢ +p

3% Proibida ndoinica  q* + ag2p® + bp'

32. Proibida vinica q4 + 10-‘3;}1 qJ N p4
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A tabela 3.4 apresenta os valores do fator de forma e as energias dos radionuclideos

emissores beta padronizados nesse trabalho: °H, C, **Tc e ®*Ga.

Tabela 3.4 Fatores de forma dos radionuclideos padronizados.

Radionuclideo Fator de Forma Enérgia p maxima (keV)
g 1 18,591
14 1 156,476
i, | 1899.1
%0 D._54p1 a ql 29318

Genericamente, no caso de nuclideos emissores beta puro, a eficiéncia de
deteccdo de um elétron, injetado num cintilador liquido, com uma densidade de

distribuicdo de energia S(E), obtida da aplicacdo da Teoria de Fermi é dada por:

E
€= j S(E)(1 — e ")dE (3.18)
0
jE dE
m=« | ——— (3.19)

3.4.2 Eficiéncia de deteccdo de nuclideos que decaem por captura eletrénica

O processo de captura eletrénica gera vacancia na camada do atomo filho e um
subsequente rearranjo pode levar a emissao de elétrons Auger, 0s quais contribuem para
a eficiéncia de contagem. Os raios X ou gama podem também interagir com os atomos
da amostra e produzir elétrons adicionais. A interacdo de raios X ou fotons de transi¢des
gama é usualmente calculada com a ajuda de procedimentos de Monte Carlo.

No caso de nuclideos de captura eletrbnica, o espectro continuo de emissores

beta tem de ser recolocado com as contribui¢des dos elétrons Auger, bem como, dos
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elétrons secundarios das interacBes dos fotons. R. BRODA, P. CASSETTE and K.
KOSSERT (2007) [45] apresentam os diagramas e probabilidades para as diversas
possibilidades do modelo KLM de rearranjo atdmico do decaimento por captura

eletronica.

3.4.3 Interac0es de fotons

Segundo R. BRODA, P. CASSETTE and K. KOSSERT (2007) [45], os raios-X
de baixa energia sdo completamente absorvidos dentro da amostra. Contudo, devido a
ndo linearidade da resposta do cintilador, € importante determinar a distribuicdo de
energia. A probabilidade de interacdo, assim como o espectro do elétron gerado por
fétons com energia E, podem ser computados com a ajuda de procedimento de Monte
Carlo, o que requer informacdes sobre a geometria da amostra e da totalidade do
sistema de medicéo.

O primeiro passo do procedimento de Monte Carlo cobre a determinagdo da
posicdo e da direcdo do foton. A energia é entdo usada para calcular os coeficientes de
atenuacdo (ou secdo de choque) que dependem da densidade e da composi¢cdo atdmica
da amostra. Os coeficientes de atenuacdo permitem determinar a posicao da interacéo.
Se a interacdo ocorre na amostra, a espécie do processo de interacdo tem de ser
determinada.

Nos eventos de espalhamento Compton, uma parte da energia é transferida para
o elétron e a simulacdo deve continuar com o foton espalhado numa nova direcdo e com
energia reduzida. Como descrito acima, a interagdo via efeito fotoelétrico é usualmente
simplificada, uma vez que toda a energia é transferida para o fotoelétron e o rearranjo
posterior a emissdo de cada elétron é ignorado. Se o féton tem energia maior do que
1,022 MeV pode levar a producéo de pares.

A energia E de transices gama também pode ser usada para a emissao de
elétrons de conversdo com a energia E — E;,, sendo Ey a energia de ligacdo. A emissao
dos elétrons cria vacancias na camada atdmica e os elétrons e raios X ejetados devido

aos processos de rearranjo podem também contribuir para a eficiéncia de contagem.
3.5 Meétodos de Cintilacéo Liquida do modelo do Parametro Livre

Na atualidade existem dois métodos consagrados na metrologia que séo

aplicados na padronizacdo absoluta de radionuclideos: CIEMAT/NIST e TDCR.
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3.5.1 O método CIEMAT/NIST

O método CIEMAT/NIST wusa um cintilador comercial com duas
fotomultiplicadoras em coincidéncia, a 180° uma da outra.

Uma curva de eficiéncia versus extin¢do é obtida a partir de um conjunto de
amostras de um padrdo de *H como tracador, de forma a caracterizar a condicdo
experimental. Essa curva experimental é confrontada com a curva teorica de Parametro
Livre versus eficiéncia do *H. Assim, uma nova curva de Parametro Livre versus
extincao é obtida.

As medicgdes das amostras do radionuclideo a ser padronizado séo realizadas no
equipamento comercial e os valores de extin¢do obtidos séo interpolados na curva de
Parametro Livre versus extingdo do padrdo *H. O valor do Pardmetro Livre obtido é
interpolado na curva tedrica de Parametro Livre versus eficiéncia do radionuclideo para
encontrar a sua Atividade. A figura 3.1 mostra a representacdo desse processo de

padronizacao semi-empirico.

Extincéo ()

E

&

%,

£ (Q.°H) -r*':----l N £ (Q. Radionuclideo)

[

+ 8 PRadionuclideo

JCEOXI
:

ETeérica (Q.°H) ETsérica (Q, Radionuclideo)

v

Parametro Livre
ou

Figura de Merito

Figura 3.1 Modelo CIEMAT/NIST: Diagrama de Padronizacao

O método CIEMAT/NIST, apesar de sua dependéncia ao padrdo de *H para a

caracterizacédo da condigdo experimental, tem excelente aplicacdo para padronizacéo de
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emissores beta, com grande exatiddo e incerteza minimizada. Contudo, a sua aplicagédo
para a padronizacdo de radionuclideos que decaem por captura eletrbnica e por
conversdo interna é de elevada complexidade, uma vez que nesses casos a curva teorica
de Parametro Livre versus eficiéncia oferece mais de uma possibilidade de valores de

eficiéncia.

3.5.2 O Método TDCR

O meétodo da razéo entre as Coincidéncias Tripla e Duplas é essencialmente um
método absoluto que utiliza trés fotomultiplicadoras, a 120° uma das outras, resultando
em trés coincidéncias duplas e uma tripla, como pode ser visto na figura 3.2, que
apresenta um modelo basico de um sistema TDCR implementado pelo LNHB/Franca.

A figura 3.3 mostra o sistema de deteccdo que € composto pelas
fotomultiplicadoras, célula de acrilico e o frasco de vidro com o coquetel de cintilacao,

acoplados a instrumentacdo de processamentos e registro dos pulsos.

TDCR
p—

> B Coincidéncia
i Tempo Moto

>—- Estendido

,> F MAC3

Fototubo  —

Pre- .
Amplificadores aBCa | T + F

BC DO F

Contadores

Base de Tempo

Figura 3.2. Modelo do sistema TDCR
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Figura 3.3. Sistema de detecc¢éo do TDCR.

O método aplica 0 modelo do Pardmetro Livre na sua formulagdo teérica,

descrito anteriormente, de forma que a Concentracdo de Atividade das solucBes de

radionuclideos emissores beta pode ser obtida das expressbes das eficiéncias teoricas

confrontadas aos dados experimentais das coincidéncias duplas e tripla. Nesse sentido,

partindo-se da eficiéncia de duas e trés fotomultiplicadoras similares, a soma légica das

eficiéncias duplas € obtida:

2

£ = fOEmaXS(E) (3 (1-e5) -2(1- e_zm)s) dE

A razdo entre as coincidéncias tripla e duplas sera obtida por:

—vm~y 3

- [7me* S(E) (1—e 3 ) dE

€p fOEmaxS(E) <3 (1 _ e?f _9 (1 = e%f) dE
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Para um elevado nimero de eventos registrados, a taxa de frequéncias converge

para a taxa de probabilidade:

T ¢r
—=—=TDCR (3.22)
D ¢p

Se as fotomultiplicadoras sdo diferentes:

e JamS(E) (1 —e i ) (1 —e s ) (1 —e s )dE
— S s (3.23)
€ap [ S(E) (1 —e T3 ) (1 —e T3 )dE
fr o, i (3.24)
€gc  €ac

A solucdo minimizada fornece a eficiéncia de deteccéo e a figura de mérito para

cada fotomultimplicadora:

T £\ 2 T £\ 2 T £\ 2
<_ _ _T) + <_ _ _T) + (_ — _T) (3.25)
AB SAB BC SBC AC SAC

3.5.2.1  Frascos usados na cintilacdo liquida

O frasco da solucdo cintiladora deve ser adequado para suportar a solugédo
radioativa e ter excelentes qualidades de transferéncia da luz de cintilagdo para as
fotomultiplicadoras. Os mais usados sdo frascos de vidro de borosilicato com baixo teor
de Potassio, o qual contribui com a elevacdo da radiacdo de fundo. Os frascos de
plastico tém melhor eficiéncia, mas tém o inconveniente da alta absorcdo de luz e de

serem permeaveis a solventes organicos.

3.5.2.2  Fotomultiplicadoras
A implementacdo de sistema TDCR exige fotomultiplicadoras especiais, de alta

sensibilidade e ganho. Como o0 modelo TDCR assume que a probabilidade de detec¢éo
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de um foton ndo é zero, os niveis discriminadores dessas fotomultiplicadoras devem ser
fixados abaixo da resposta do fotoelétron Unico, conforme a figura 3.4, o que implica o
uso de fotomultiplicadoras de alto ganho com uma boa relagdo pico-vale do pico do

fotoelétron gerado.

AM

N /]|
.
:

CF R

—
w

Figura 3.4. Ajuste da discriminacdo do ruido no vale do pico do

fotoelétron da fotomultiplicadora.

3.5.2.3  Unidade MAC3 de tempo morto estendido

O processamento eletronico do sinal gerado pelo cintilador deve fazer face as
propriedades da luz emitida pelo cintilador. A duracdo do pulso de luz de cintilagédo é
tipicamente de poucos nanosegundos, de forma que a eletronica deve ser capaz de
processar pulsos rapidos. Como as fotomultiplicadoras sdo sensiveis as emissdes
térmicas é necessario remover os ruidos usando contagem em coincidéncia.

E necessario adicionar unidade de tempo morto depois de cada evento para
evitar coincidéncias falsas e de emisséo de luz retardada. O uso de uma unidade do tipo
tempo morto estendido é uma boa forma de garantir que todo evento detectado seja
precedido de um periodo livre de eventos.

J. BOUCHARD and P. CASSETTE (2000) [11] desenvolveram a unidade
eletronica de tempo morto extendido, MAC3 (Mddulo de Aquisi¢do de Coincidéncias
Triplas), para o processamento de pulsos gerados por trés fotomultiplicadoras usadas na
implementacdo do método TDCR. Devido a natureza e duragdo do tempo morto, em

geral, na ordem de 50 nanosegundos, nao é possivel a contagem de fontes radioativas de
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alta Atividade, mas isso ndo é um grande problema, desde que as fontes sejam contadas
na méxima possibilidade da unidade MACS.

Uma relagdo légica entre os diversos pulsos das fotomultiplicadoras individuais
e em coincidéncia permite o calculo de equacdes de balan¢o usadas para verificar a

operacdo correta do sistema TDCR:

A+B+C=T+D+S
AB+BC+CA=2T+D

(3.26)

Para calcular essas equacGes é necessario obter as contagens dos sinais nao
coincidentes (A, B e C), da soma ldgica dos sinais ndo coincidentes (S), das trés
coincidéncias duplas (AB, BC e CA), da soma ldgica das contagens dos sinais das

coincidéncias dupla (D) e as contagens dos sinais da coincidéncia tripla (T).

3.5.2.4 A variagéo da eficiéncia de detecgéo

No sentido de analisar a qualidade do modelo de calculo da eficiéncia de
deteccdo e o ajuste do parametro de extincdo kB, é usual a modificacdo das condicdes
de operacdo do contador porque, se 0 modelo e os pardmetros sdo corretamente
avaliados, a mesma Concentracdo de Atividade deve ser encontrada em torno dessas
diferentes condicdes de contagem.

Os métodos mais usados sdo: a) adicdo de agentes quimicos que produzem
extingédo; b) ndo destrutivos: a desfocalizagdo pelo uso de alta tenséo e o uso de filtros
cinza de densidade Gtica crescente.

No método da desfocalizacdo, alguns tipos de fotomultiplicadoras possuem um
eletrodo de focalizacdo extra para otimizar a transmissao do fotoelétron do fotocatodo
para o primeiro dinodo. A variacdo da voltagem o6tima de focalizacdo causa uma
reducdo da probabilidade de transferéncia do fotoelétron para o primeiro dinodo
reduzindo a eficiéncia de contagem. Contudo, a aplicacdo desse método €é limitada a
uma pequena variacdo da eficiéncia de contagem.

O método da utilizacdo de filtros cinza, além de ser simples, ndo é destrutivo, e
permite uma variacdo adequada a avaliacdo da correcdo dos parametros e modelo de
calculo usado. Neste caso, os filtros cinza séo colocados na superficie externa do frasco

de cintilagdo.
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3.5.25  Codigo Computacional aplicado ao calculo da eficiéncia de deteccédo no
modelo do Parametro Livre

O cddigo TDCRO7c desenvolvido por P. CASSETTE (2007) [48], escrito em

Fortran permite o célculo da eficiéncia tedrica em funcdo do Parametro Livre, curva a

ser confrontada aos resultados experimentais obtidos na medi¢do do nuclideo em foco.

Inicialmente, os parametros atdmicos e nucleares do decaimento sdo inseridos no

cédigo. Um detalhamento simplificado das suas diversas etapas é apresentado na etapa

seguinte.

3.6 Célculo de eficiéncia de deteccéo

3.6.1 O célculo da eficiéncia de deteccao para os nuclideos que decaem por emissao
de particulas beta

A aplicacdo do codigo pode ser resumida nas seguintes etapas ou sub-rotinas: 1)
resolucdo da equacgdo de J. B. BIRKS, que relaciona a energia das particulas com o
numero de fétons; 2) resolucdo do espectro de Fermi para a energia beta; e, 3) o calculo
da eficiéncia de deteccdo do modelo de Poisson.

Na resolucdo da formulagéo de J. B. BIRKS, os valores de Transferencia Linear
de Energia ou Poder de Frenamento para elétrons e positrons séo obtidos pelas formulas
2.16, 2.17 e 2.18 do ICRU REPORT 37 (1984) [49]. O célculo é realizado para valores
do parametro de extincao kB entre 0,007 a 0,020 cm.MeV™.

A formulacdo de Fermi é resolvida por meio da integral variando de 0 a 1000
pontos do espectro de energia beta, com a definigéo do fator de forma.

Por ultimo, o calculo da eficiéncia de deteccdo do modelo de Poisson é realizado
em funcdo dos dados atdbmicos e nucleares do decaimento, assim como, do tipo de
coquetel usado. A caracterizacdo de cada coquetel é realizada pelo codigo de Monte
Carlo, PENELOPE (2008) [50] a partir de sua composi¢do estequiométrica e densidade.

O resultado da execucdo do codigo é dado em termos do Parametro Livre,

eficiéncia de contagem e TDCR para os diversos valores do pard@metro de extingdo kB.

3.6.2 O calculo da eficiéncia de deteccédo para nuclideos que decaem por captura
eletronica
Nesse caso, foram levados em consideracdo o calculo da formulacdo de Birks

descrita anteriormente, a aplicagdo do modelo simplificado KLM do rearranjo atémico
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resultante da captura eletrémica e a caracterizacao do sistema de deteccdo pelo codigo
PENELOPE (Material.f/Gview/Pendbase/Pencylsl) para se obter as probabilidades de
absorcédo das energias Ka e Kp de raios X do decaimento. O resultado da execucdo do
codigo é dado em termos do Parametro Livre, eficiéncia de contagem e TDCR para 0s

diversos valores do parametro de extingcéo kB.

3.6.3. Calculo da eficiéncia de deteccdo para nuclideos que decaem por emissdo
gama
Nesse sentido, o espectro Compton € obtido pela aplicagdo do codigo
PENELOPE (Material.f/Gview/Pendbase/Pencylsl), também a partir da caracterizacdo
do sistema TDCR para a energia gama. Essse espectro € o arquivo de entrada na
execucdo do codigo TDCRO7c para o coquetel de cintilacdo especificado. O resultado €
dado em termos de Parametro Livre, eficiéncia de contagem e TDCR para os diversos

valores do parametro de extingéo kB.
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Capitulo 4
PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

O procedimento experimental utilizado para a determinacdo do valor da
Concentracédo de Atividade de um radionuclideo na amostra consistiu na interpolacéo do
valor experimental da razdo das coincidéncias duplas e tripla (TDCR) na curva teorica
de eficiéncia de deteccdo versus TDCR, obtida pela execucdo de um codigo
computacional elaborado a partir do modelo estatistico do Parametro Livre.

O valor experimental de TDCR foi obtido do arranjo experimental, no qual um
frasco contendo a amostra do radionuclideo dissolvido numa solugdo cintiladora foi
acoplado simetricamente em relacdo a trés fotomultiplicadoras que, simultaneamente,
registraram a contagem de um mesmo evento no tempo de resolucédo de coincidéncia de
50 ns. A partir das contagens das trés coincidéncias duplas, de sua soma ldgica e da
coincidéncia tripla, obteve-se o valor do TDCR.

Os valores teoricos da eficiéncia de deteccdo e do TDCR foram obtidos pela
aplicacdo do cddigo computacional TDCRO7c, que € fundamentado no modelo
estatistico do Pardmetro Livre. O codigo se baseia na distribuicdo de Poisson e foi
aplicado ao processo de cintilacdo liquida a partir da correcao da extin¢do por ionizagdo
desenvolvida por Birks, da teoria de Fermi para o espectro beta e dos dados atdmicos e
nucleares do radionuclideo.

No modelo do Parametro Livre, 0 método de Monte Carlo foi aplicado em varias
etapas para a caracterizacao das interacdes de fotons, elétrons e positrons nos materiais
envolvidos, seja das espécies do liquido cintilador, seja do sistema de deteccdo, para a

obtencg&o das probabilidades e espectros de absorcao da energia.

4.1 Procedimento experimental

O procedimento experimental consistiu na caracterizacdo de cada radionuclideo
padronizado, em termos das propriedades atbmicas e nucleares, e dos esquemas de
decaimento para a aplicacdo nos codigos computacionais ao calculo da eficiéncia.

O cddigo TDCRO7c foi modificado para atender as especificidades relativas aos

parametros de decaimento de *®Ge/®Ga e *™Tc, necessarios ao célculo da eficiéncia.
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A fase subsequente foi a implementacgéo do sistema TDCR, com a realizagdo dos
ajustes e da otimizacdo da operagéo, a partir das medigdes preliminares com a utilizagéo
de padrdes de *H e *C.

Por altimo, foram realizadas as simulacdes de Monte Carlo para a caracterizacao
do sistema de deteccdo do TDCR implementado, dos materiais e coqueteis de cintilagdo
usados, para a obtencéo das probabilidades de absorgao, Pk, € Pkp, dos raios X emitidos
no decaimento por captura eletronica e do espectro Compton do decaimento por

emissao gama.

4.2 Esquemas de decaimento dos radionuclideos.
Os dados atdmicos e nucleares do decaimento foram obtidos das tabelas de
radionuclideos elaboradas pelo LNHB, M-M. BE, 2011 [51] adotada pelo BIPM.

4.2.1°%H

O *H tem uma meia-vida de 12,312 anos e decai com probabilidade de 100 %
por transicdo B~ diretamente para o estado fundamental do 3He, com energia de 18,591
keV. A transicdo é do tipo superpermitida, que pelas regras de transi¢do tem variacdo do

momento angular igual a zero, sem mudanca na paridade.

4.2.2%C

O 'C tem uma meia-vida 5700 anos e decai com probabilidade de 100 % por
transicdo B para o estado fundalmental do **N estavel, com energia de 156,476 keV. A
transicdo € do tipo permitida, que pelas regras de transicdo tem variagdo do momento

angular igual a 0 ou 1 sem mudanca na paridade.

423 *Tc

O *Tc tem uma meia-vida de 211,5 10% anos e decai com probabilidade de
99,99855 % por transicdo B~ para o estado fundamental do *°Ru.

A transicdo principal é do estado 9/2* do *Tc para o estado 5/2* do **Ru, que é
uma transicdo proibida de segunda ordem ndo Unica, a qual pelas regras de transi¢do

tem variacdo do momento angular igual a 2, sem mudanca na paridade.
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424 %Gel®Ga

Os dois radionuclideos estdo em equilibrio secular. Portanto, os parametros
atdbmicos e nucleares dos decaimentos de ambos foram considerados para a
determinacédo da Concentracdo de Atividade da solucao.

O ®®Ga tem uma meia-vida de 67,83 minutos e decai por emissdo de pésitron
com probabilidade de 88,88 % e por captura eletronica com probabilidade 11,11 %, para
0 %Zn. Existe uma variedade de emissdes gama de baixas probalibilidades, mas apenas
a emissdo com probabilidade de 2,236 % foi considerada significativa no calculo. O
%8Ge tem uma meia-vida de 270,95 dias e decai com probabilidade de 100 % por captura

eletrénica para o estado fundamental do ®*Ga.

425 %"
O *™T¢ tem uma meia-vida de 6,0067 horas e decai para o estado fundamental do

%Tc, com a emissdo de radiagdo gama com converséo interna de elétrons.

4.3 Codigo computacional para o calculo da eficiéncia de deteccéo.

O cddigo TDCRCO7c¢ foi usado na sua forma original para o célculo da eficiéncia
de deteccao dos emissores beta.

Nos casos de °®Ge/®®Ga e *™Tc, algumas modificacdes foram realizadas para

atender as especificidades dos respectivos decaimentos.

4.3.1 Caracterizacdo do sistema de deteccdo do TDCR pelo método de Monte

Carlo

O cb6digo PENELOPE/Pendbase foi usado para a caracterizacdo dos materiais
constituintes do sistema TDCR e dos coquetéis de cintilacdo liquida. A composicédo
atbmica e a densidade dos seguintes materiais foram computadas: aluminio, vidro,
plastico (acrilico), ar e dos coquetéis de cintilagdo Hisafe3 e Ultima Gold. As dimensdes
e tipos de materiais do sistema foram transpostas para o arquivo de entrada, que inclui o
tipo de emissdo (foton, elétron ou pdsitron) com as respectivas energias para o célculo
das probabilidades e espectro de absorcédo de energia.

O arquivo de entrada foi executado no cédigo PENELOPE/Geview para a
simulacdo do sistema de deteccdo do TDCR apresentada na figura 4.1.
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Figura 4.1 Simulacdo de Monte Carlo para

0 sistema de detec¢do do TDCR.

4.3.2 Caélculo das probabilidades de absorcéo para ®Ge/®*Ga

O arquivo de entrada foi executado pelo codigo PENELOPE/Pencylsl para o
célculo das probabilidades de absorcao das energias Py, e Pxp do **Ge/*®Ga no sistema
de deteccdo do TDCR, assim como, da emisséo gama de 1077 keV do ®Ga.

Esses valores das probabilidades de absor¢cdo foram transpostos para o codigo
TDCRO7c para o calculo do eficiéncia de detecgdo do ®*Ge/**Ga.

4.3.3 Obtencdo do espectro Compton para a emissdo gama do *™Tc

Da mesma forma, o arquivo de entrada foi executado no cédigo PENELOPE
(Pencylsl) para a obtencédo do espectro de absor¢do do Compton da emisséo de 140 keV
do *™T¢ no sistema de deteccdo. O arquivo gerado do espectro Compton foi transposto

ao codigo TDCRO7c para o célculo da eficiéncia de deteccdo do *™Tc.

4.4 Implementacéo do sistema TDCR

O prototipo implementado do sistema TDCR é constituido de uma camara de
aluminio, vedada a luz ambiente, com trés fotomultiplicadoras simetricamente
acopladas numa célula de acrilico, a 120° entre si. A parte superior da camara de
aluminio e da célula de acrilico tem uma tampa do mesmo material, as quais permitem a
colocacédo do frasco da amostra radioativa, que é centrada dentro da célula de acrilico e

equidistante em relagdo as fotomultiplicadoras.
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As fotomultiplicadoras sdo conectadas aos divisores de tensdo, 0s quais sdo
alimentados por trés fontes de alta tensdo e possuem duas saidas dos sinais: uma linear
para espectroscopia e outra para a unidade MAC3 de processamento de pulsos e tempo
morto extendido.

A unidade MAC3 possui trés entradas para 0s sinais provenientes das
fotomultiplicadoras, com os respectivos amplificadores e discriminadores de ruidos, e
uma entrada para base de tempo e respectivo ajuste. As saidas sdo correspondentes a
cada fotomultiplicadora (A, B e C), as trés coincidéncias duplas (AB, BC e CA), a soma
I6gica dos sinais individuais (S), a soma ldégica das coincidéncias duplas (D), a
coincidéncia tripla (ABC) e a base de tempo.

Todas as saidas da unidade MAC3 sdo conectadas aos contadores que registram
as contagens individuais, duplas, soma ldgica das contagens individuais, soma logica
das contagens duplas, contagem tripla e o tempo real das contagens em segundo,

conforme mostra a figura 3.2.

4.4.1 Materiais e equipamentos

e Contador de Cintilagdo Liquida, 1414 Wallac, PerkinElmer.

e Cémara de lonizacao Centronics 1G-11-3

e 02 NIM-BIN Ortec 4001A e 401B.

e 01 fotomultiplicadora Enterprises Ltda modelo 9929A e 02 Thorn EMI modelo
9899A.

e 03 divisores de alta tensdo confeccionados no LNMRI/IRD.

e 01 fontes de alta tensdo Ortec modelo 478, 0 — 2 kV e 02 Ortec modelo 556, 0 — 3
kV.

e 01 osciloscopio Tektronix TDS 220.

e 01 amplificador Ortec 572.

e 01 pré-amplificador sensivel a carga confeccionado no LNMRI/IRD.

e 01 unidade MAC3 confeccionada no BNM/CEA/LNHB/Franca.

e 02 contadores Ortec 974 e 01 Ortec 974A.

e 01 gerador de atraso e gatilho Tennelec 410A.

e 01 multimetro Fluke 87.

e 01 computador de laboratério.
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4.4.2 Frascos e coqueteis de cintilagdo liquida
e Frascos de vidro borosilicato, com baixo teor de potassio (PerkinElmer)
e Hisafe3 e Ultima Gold (PerkinElmer)

e Nitrometano

4.4.3 Fontes radioativas usadas para os ajustes preliminares
e 3H, padrdo Wallac, em n-hadecane-1-14C, Atividade 195000 dpm em 01/01/1997.
e C, padréo Wallac, em n-hexadecane, Atividade 100700 dpm em 01/01/97.

4.4.4 Fontes radioativas usadas nas padronizacbes pelos métodos TDCR e
CIEMATI/INIST

e 3H CCRI(I)-K2.H-3), em &gua, Atividade 36,690 kBg/g em 31/05/2009, 12 h,
Incerteza igual a 0,69 % (k = 2);

e °H (IPL 958-62-4), em &gua, Atividade 81,363 KBg/g, em 01/07/2003, 12 h,
Incerteza igual a 1,52 % (k = 2);

e YC (LMRI), em glicose e agua, Atividade 925,370 kBq/g em 01/01/1980.

e %Tc- NPL/UK DA-11337, 01/03/2012, em NH,OH 0,1 M.

o %Ge/®®Ga (Eckert & Ziegler Analytics), em HCI 0,1N, Atividade 6.624,249 kBq/g
em 01/01/2011.

4.4.5 Ajuste do sistema TDCR

As fotomultiplicadoras tiveram a alta tensdo ajustada em valores acima dos
recomendados pelos fabricantes, em funcéo da eficiéncia. A discriminacdo dos ruidos
de cada fotomultiplicadora foi realizada pela unidade MAC3, com o corte no vale do
pico do fotoelétron Gnico gerado.

Com as fotomultiplicadoras ajustadas na alta tensdo e na discriminagéo do ruido,
medicdes das fontes padrdes de *H e **C foram realizadas para a avaliacéo das respostas

de cada fotomultiplicadora.

4.4.6 Determinagéo da Concentracéo de Atividade das solucdes de *H, **C e ®Tc no
sistema TDCR
A Concentracdo de Atividade das solucdes dos radionuclideos emissores beta foi

determinada de acordo com o seguinte procedimento:
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Os valores de TDCR obtidos experimentalmente, por meio da razdo entre as
contagens de coincidéncia tripla e as respectivas contagens de coincidéncias duplas
(T/AB, T/BC e T/CA), foram inseridos no cédigo TDCRO7c¢ com a especifica¢do do
tipo de coquetel de cintilacdo utilizado. Os resultados da execucdo do codigo
TDCRO7c foram apresentados em termos da eficiéncia para cada valor especifico de
kB (fator de extincao de Birks);

A Concentracédo de Atividade foi determinada pela razéo entre as contagens da soma
I6gica das coincidéncias duplas e a eficiéncia dupla obtida pela execuc¢édo do codigo
para os respectivos valores do parametro de extin¢do kB;

O ajuste do parametro de extincdo kB foi determinado a partir da variacdo da
eficiéncia de deteccdo de uma fonte do radionuclideo, realizada por meio do uso de
filtros cinza de densidade Otica crescente colocados sobre a superficie externa do
frasco de vidro com a solucéo cintiladora.

O valor do parédmetro de extincdo kB para o qual a Concentracdo de Atividade foi
determinada, correspondeu aquele em que o ajuste linear do grafico de TDCR
versus Concentracdo de Atividade apresentou a menor inclinagdo, ou seja, a menor

variacdo na eficiéncia de deteccao

4.4.7 Determinacéo da Concentracdo de Atividade ®*Ge/®*Ga e *™Tc

A Concentracdo de Atividade das solu¢des dos radionuclideos emissores beta

com captura eletrbnica e emisdores gama com conversdo interna foi determinada de

acordo com o seguinte procedimento:

Os valores experimentais de TDCR foram interpolados nas curvas de eficiéncia
tedrica desses radionuclideos, obtidas pela execu¢do do cdédigo TDCRO7c;

A Concentracdo de Atividade foi determinada pela relacdo entre o valor
experimental da soma ldgica das contagens de coincidéncias duplas e a eficiéncia
total obtida pela execucdo do cédigo TDCRO7c;

O ajuste do parametro de extincdo kB e a determinacdo da Concentracdo de

Atividade, seguiram o procedimento j& descrito anteriormente.
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4.5 Padronizacdo de solugdes dos radionuclideos

As padronizacGes foram realizadas pelo método TDCR e outros sistemas
absolutos de medicdo do LNMRI/IRD, conforme o radionuclideo: CIEMAT/NIST,
Coincidéncia 4np(CP)—y(Nal) e Anticoincidéncia 4x B(CL)—y(Nal).

A rastreabilidade ao sistema internacional de metrologia foi garantida por meio
das comparacdes-chave das solucdes de *°Tc e ®™Tc promovidas pelo BIPM. Além
disso, foi feita uma comparacdo de solucdo de **Ge/*®Ga entre 0 LNMRI e o
LNHB/Franca.

Parte significativa da padronizacdo de *™Tc, relativas as modificacdes do codigo
TDCRO7c e aos experimentos preliminares foram realizadas no LNHB/Franca, no
ambito do programa de cooperacao existente entre essa instituicdo e o LNMRI/Brasil.

Na cintilacdo liquida, o procedimento experimental usado para a padronizacdo
das solucBes dos radionuclideos pelos métodos TDCR e CIEMAT/NIST, consistiu na
preparacdo de fontes radioativas por meio da pesagem de aliquotas dessas solucdes e
dissolucdo em frascos de vidros com 10 mL de coquetéis comerciais, Hisafe3 e/ou
Ultima Gold.

Nas padronizacfes pelo método CIEMAT/NIST foi utilizado o codigo CN2003
E. GUNTER (2003) [52] para o calculo da eficiéncia tedrica dos radionuclideos.

45.1 Padronizacdo de solucdo de *H

A padronizacdo da solucdo de *H (IPL 958-62-4), pelos métodos TDCR e
CIEMAT/NIST de cintilacdo liquida, foi realizada por meio da medicdo de um total de
8 fontes de cada coquetel de cintilacdo, Hisafe3 e Ultima Gold. As fontes foram
preparadas a partir da dissolucdo de aliquotas da solucdo do radionuclideo em frascos de
vidro com 10 mL de coquetel.

A figura 4.2 mostra o grafico dos valores tedricos de TDCR versus eficiéncia de
3H, obtidos pela execucdo do codigo computacional TDCRO7c para o pardmetro de

extingdo kB igual a 0,007 cm.MeV™.
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Figura 4.2. Eficiéncia tedrica de °H.

No Método TDCR, outras duas fontes de *H (IPL 958-62-4) de maior Atividade
foram preparadas, uma em Hisafe3 e outra em Ultima Gold, para a medigdes com 0 uso
de filtros cinza colocados na superficie externa dos frascos de vidro para o ajuste do
parametro de extin¢do kB.

Na padronizacdo pelo Método CIEMAT/NIST, foram preparadas 8 fontes do
tracador *H CCRI(I1)-K2.H-3, em Hisafe3 e Ultima Gold, com praticamente a mesma
massa cada. Aliquotas de Nitrometano, um agente quimico que produz a extingdo das
amostras, foram adicionadas aos frascos na ordem crescente de volume de 0, 5, 10, 15,
20, 25, 30 e 35 uL para a obtencdo da curva de extingdo que caracteriza as condig¢oes
experimentais do cintilador liquido. Essas fontes foram usadas na padronizacdo dos
demais radionuclideos (**C e *™Tc) pelo método CIEMAT/NIST.

45.2 Padronizacdo de solucdo de **C

A padronizacdo da solucdo de **C-LMRI, pelos métodos TDCR e
CIEMAT/NIST de cintilacdo liquida, foi realizada por meio da medicdo de um total de
8 fontes de cada coquetel de cintilacdo, Hisafe3 e Ultima Gold. As fontes foram
preparadas a partir da dissolucéo de aliquotas da solucdo do radionuclideo em frascos de
vidro com 10 mL de coquetel.

A fonte **C-06 foi usada para o0 ajuste do parametro de extincdo kB, no método
TDCR. A obtencdo da curva de extingdo do método CIEMAT/NIST foi realizada
segundo o precedimento experimental utilizado para o *H.

37



A figura 4.3 mostra o grafico dos valores tedricos de TDCR versus eficiéncia de
14C, obtidos pela execucdo do cédigo computacional TDCRO7c para 0 pardmetro de

extingdo kB igual a 0,007 cm.MeV™.
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Figura 4.3. Eficiéncia teérica de *C.

453 Padronizacdo de solucdo de *Tc de comparacdo-chave internacional
promovida pelo BIPM

A padronizagdo da solucdo **Tc — NPL/UK DA-11337, pelo método TDCR de
cintilagdo liquida, foi realizada por meio da medi¢do de um total de 9 fontes em
coquetel de cintilacdo Hisafe3. As fontes foram preparadas a partir da dissolucdo de
aliquotas da solucdo do radionuclideo em frascos de vidro com 10 mL de coquetel.

A fonte **Tc-01 foi medida com o uso de filtros cinza, colocados sobre a
superficie externa do frasco de vidro, para o ajuste do pardmetro de extin¢do kB, no
método TDCR.

A figura 4.4 mostra o grafico dos valores tedricos de TDCR versus eficiéncia de
%Tc, obtidos pela execucdo do codigo computacional TDCRO7c.para 0 pardmetro de
extingdo kB igual a 0,007 cm.MeV™.

A solugéo %Tc — NPL/UK DA-11337 também foi padronizada pelos métodos de
Coincidéncia 4n B(CP)-y(Nal) e Anticoincidéncia 4x B(CL)—y(Nal).
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Figura 4.4. Eficiéncia tedrica de *Tc.

45.4 Padronizacdo de solucdo de ®Ge/®*Ga em cooperacdo com o LNHB/Franca

A padronizacéo de solucio *®Ge/®®Ga (Eckert & Ziegler Analytics), realizada no
ambito da cooperacdo existente entre LNMRI/Brasil e LNHB/Franca, foi precedida pela
visita cientifica ao LNMRI do Dr. Philippe Cassette, do LNHB, para a implementacéo
do método TDCR. Dentre as contribui¢des fundamentais para a implementacdo do
método, o LNHB forneceu a unidade MAC3 de processamento de pulsos e de tempo
morto extendido, de fabricacdo exclusiva do LNHB e distribuida aos demais
laboratdrios da rede internacional de metrologia do BIPM.

A padronizacdo de solucdo de *®Ge/®Ga (Eckert & Ziegler Analytics) foi
submetida a medicdes nos sistemas TDCR dos dois laboratérios para a comparacao de
resultados e avaliacdo do processo de implementacdo do método no LNMRI.

A solucdo de trabalho foi obtida pela diluicdo de aliquotas de solucdo de
%8Ge/®Ga (Eckert & Ziegler). Essa solugdo de trabalho foi padronizada no LNMRI pelo
sistema absoluto Anticoincidéncia 4n B(CL)—y(Nal) e TDCR. Parte da solugdo de
trabalho foi enviada ao LNHB/Franca para padronizacao no sistema TDCR.

Um total de 8 fontes foram preparadas para a padronizacdo pelo método TDCR
no LNMRI, a partir da dissoluco de aliquotas das solucéo de trabalho de °®Ge/®*Ga em
frascos de vidro com 10 mL de coquetel Hisafe3. A fonte *Ge/*®Ga-03 foi usada para
as medicdes com o uso de filtros cinza no ajuste do valor do pardmetro de extin¢éo kB.

A figura 4.5 apresenta o grafico dos valores tedricos de TDCR versus eficiéncia
total de *®Ge/®®Ga, resultante das contribuicdes do decaimento de °®Ge e ®*Ga, para o
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parametro de extincdo kB igual a 0,007 cm.MeV™, obtida por meio da execucéo do
cédigo TDCROT7c.
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Figura 4.5. Eficiéncia teérica de ®*Ge/*®Ga.

455 Padronizacdo de solucdo *™Tc da comparagdo-chave internacional
promovida pelo BIPM, em cooperacédo com o LNHB/Franca.

A padronizacdo foi realizada no ambito da comparacfo-chave de *™Tc
promovida pelo BIPM, com a finalidade da estabelecer a rastreabilidade para os
sistemas de medicBes dos laboratorios nacionais integrantes da rede internacional de
metrologia de radionuclideos.

Em 2013, a comparacdo das medicdes da Atividade de *™Tc foi realizada por meio
do Instrumento de Transferéncia do Sistema Internacional de Referéncia (SIRTI) no
Laboratorio Nacional de Metrologia das RadiacGes lonizantes do Instituto de
Radioprotecdo e Dosimetria (LNMRI/IRD).

4.5.5.1 Procedimento experimental do BIPM na padronizago de solucéo de ®"Tc

As medicGes foram realizadas pelo BIPM no LNMRI. Ampolas contendo cerca de
66 kBq de solucéo de ¥mTe preparadas pelo LNMRI foram medidas no SIRTI por mais de
duas meias-vida. O arranjo experimental do Instrumento de Transferéncia (SIRTI)
constituiu-se de um cristal de Nal(Tl), tipo poco, calibrado contra o SIR.

A estabilidade do sistema foi monitorada por meio de uma fonte de referéncia de
%Nb (T4, = 20.300 anos) do IRMM (Institute for Reference Materials and Measurements),

gue também contém o is6topo *™Nb.
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A taxa de contagem do *™Tc acima da discriminacdo de baixa energia, definida
pelo pico de 16,6 keV dos raios X do **™Nb, foi medida relativamente & taxa de contagem
de *Nb acima do mesmo nivel de discriminacdo. Com o nivel de discriminagéo fixado, um
filtro de cobre foi colocado no interior para suprimir a contribuicdo do *™Nb as medicdes
de estabilidade de **Nb. As incertezas associadas ao decaimento de **Nb foram desprezadas.
A ampola de ®™Tc (SIR) foi colocada no detector com o filtro de cobre para suprimir a
contribuicdo das contagens referentes ao pico dos raios X do *™Tc, Nenhuma extrapolago
foi realizada, assim como todas as medigOes foram feitas com o mesmo arranjo da
discriminacéo.

Similarmente ao que € realizado no SIR, uma Atividade Equivalente do SIRTI foi
deduzida dos resultados das contagens de *Nb e *™Tc obtidas no LNMRI. A Atividade
Equivalente corresponde ao inverso do fator de calibracdo, isto é, a taxa de contagem do
%mTc no SIRTI dividida pela Atividade da fonte medida pelo LNMRI.

A comparacdo foi identificada como BIPM.RI(11)-K4.Tc-99m. A comparagdo esta
relacionada a comparagdo-chave BIPM.RI(I1)-K1.Tc-99m e o grau de equivaléncia com o
valor da comparacao-chave de referéncia e entre os resultados obtidos no LNMRI e outros

participantes da K4 e os seis participantes na comparagdo Kl foram avaliados.

4.5.5.2 Procedimento experimental do LNMRI na padronizacéo de solugdo de *™Tc

O procedimento do BIPM foi precedido por comparacdes entre os sistemas de
medicdo do LNMRI para a determinacdo absoluta da Concentragcdo de Atividade de
solucdes de ®™Tc e a determinacéo do Fator de Calibragdo da Camara de lonizag&o. Os
sistemas de medicdo usados foram: TDCR e CIEMAT/NIST de cintilacdo liquida;
Anticoincidéncia 4n B(CL)—y(Nal); e Cémara de lonizagdo 1G11-3. A presenca de
impurezas nas solucdes de *™Tc, especialmente de Mo, foram verificadas por
espectrometria gama.

No LNMRI foram realizadas um total de 5 comparacfes entre os sistemas de
medicBes, a partir de solucées de **™Tc obtidas do Hospital Barra D’OR (Barra da
Tijuca /RJ). A quinta comparaco foi a realizada com a mesma solucdo de **™Tc medida
no SIRTI pelo BIPM.

O procedimento experimental constou de medigdes das fontes de *™Tc para a
determinacdo das ConcentracOes de Atividade das solugdes do radionuclideo, as quais
foram relacionadas as Correntes obtidas na Camara 1G11-3. O Fator de Calibracdo da

Cémara 1G11-3 foi obtido pela relacdo entre a Corrente e a Atividade de cada
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comparacdo, o que permitiu a normalizacdo dos resultados das ConcentracGes de
Atividade obtidas pelos sistemas de medigé&o.

A mesma solucio de ®™Tc preparada para as medicées do BIPM no Instrumento
de Transferéncia (SIRTI) foi medida pela Cémara de lonizacdo 1G11-3, com a
utilizacdo do Fator de Calibracdo determinado por meio das comparacOes realizadas
pelo LNMRI. A Concentrago de Atividade da solucéo de *™Tc foi entdo determinada,
dividindo-se a Corrente da Camara pelo Fator de Calibracdo e a massa da solugéo do
radionuclideo utilizada.

A Atividade Equivalente foi determinada pela relacdo entre a Atividade obtida
pelo LNMRI e a taxa de contagens do SIRTI, de forma a estabelecer a comparacdo do
resultado do LNMRI com aqueles obtidos pelos demais laboratérios nacionais
participantes da comparacdo-chave do BIPM.

A padronizagdo das solucdes de **™Tc pelo métodos de cintilagio liquida, TDCR
e CIEMAT/NIST, foram realizadas a partir das medicdes das mesmas fontes,
preparadas em coquetel de cintilagdo Hisafe3.

A parte preliminar da padronizacdo pelo método TDCR foi realizada no
LNHB/Franca, com a modificacdo do codigo computacional TDCR do célculo da
eficiéncia, para adequa-lo as especificidades do esquema de decaimento do *™Tc. Uma
solucdo de *™Tc, obtida da medicina nuclear, foi padronizada pelos sistemas de
medicdo do LNHB: Camara de lonizacgdo, Espectrometria gama e TDCR.

O codigo TDCRO7c e o procedimento experimental adotados no LNHB, foram
utilizados nas medicOes realizadas no TDCR do LNMRI. O ajuste do valor do
parametro de extingdo kB foi realizado por meio da medicdo de fonte de uma solucao de
%mTc preparada em coquetel Hisafe3, com o uso de filtros cinza de densidade 6tica
crescente.

A figura 4.6 apresenta o gréafico dos valores tedricos de TDCR versus eficiéncia
total de ®°™Tc, resultante das contribuicBes da emissdo gama e da converséo interna,
para 0 parametro de extincdo kB igual a 0,007 cm.MeV™, obtido por meio da execucéo
do cdédigo TDCRO7c.

A primeira comparacgéo entre os sistemas de medi¢des do LNMRI foi realizada a

partir de fontes de duas soluges de *™

Tc preparadas no Hospital Barra D’OR em agua
e acido cloridrico de concentracdo 0,1 N, respectivamente. Nos sistemas de cintilacéo

liquida, TDCR e CIEMAT/NIST, foram realizadas medic6es de um total de 10 fontes
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preparadas em Hisafe3. As demais comparagdes foram realizadas a partir de solucdes de

99mT¢ em 4cido cloridrico de concentracéo 0,01 N.

0,40

0,35

0,30

0,25

Eficiéncia total

0,20

0,15

06 0,65 0,7 0,75 08 0,85
TDCR

Figura 4.6. Eficiéncia tedrica de *™Tc.

4.5.6 Avaliacdo das incertezas nas padronizacdes

A avaliacdo de incertezas nas padronizacGes das solucbes dos radionuclideos
pelos métodos TDCR e CIEMAT/NIST de cintilagdo liquida, foi realizada segundo o
procedimento do Guia de Incertezas de Metrologia JCGM (2008) [53], adotado pelo
BIPM.

No método TDCR, os parametros atdmicos e nucleares dos radionuclideos foram
acrescidos de suas incertezas associadas com a execuc¢do dos codigos computacionais de
calculo da eficiéncia de deteccdo, de forma a determinar suas contribuicbes nas
Concentragdes de Atividade das solucdes dos radionuclideos.

Nas comparac@es dos resultados obtidos pelos sistemas de medicdo, utilizou-se a
incerteza expandida da média, com a aplicacdo da distribuicdo de Student, no nivel de
confianca de 95 %.
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Capitulo 5
RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1 Padronizacdo de solucéo de *H

A padronizacdo de *H foi realizada pelos métodos TDCR e CIEMAT/NIST, com
utilizacdo de dois tipos de coquetéis de cintilacdo liquida, Hisafe3 e Ultima Gold.
Filtros cinza com densidade ética crescente e nitrometano foram usados com o objetivo
de produzir a extin¢do de luz das fontes medidas: as curvas de eficiéncia.

Os parametros experimentais observados, foram referentes a obtencdo de
contagens das fontes, da extin¢do do sinal luminoso gerado pela interagdo das particulas
beta nos cintiladores e da eficiéncia de detecgdo do sistema TDCR implementado.

Os resultados das medicdes das 16 fontes da solucdo °H (IPL 958-62-4),
realizadas no sistema TDCR, sdo apresentados nas tabelas 5.1 e 5.2 para Hisafe3 e
Ultima Gold, em funcdo dos valores de TDCR e Concentragdo de Atividade,
correspondentes aos respectivos valores do parametro de extingdo kB, no intervalo de
0,007 20,015 cm.MeV™.

As tabelas 5.3 e 5.4 apresentam os resultados das medic@es realizadas com o uso
de filtros cinza para os dois tipos de coquetéis, com a finalidade do ajuste do valor do
parametro de extin¢do kB, pela variacdo da eficiéncia. O ajuste linear foi realizado para
os valores de Concentracdo de Atividade de cada valor do pardmetro de extingédo kB.

Os resultados das medicdes das 16 fontes da solucdo >H-IPL 958-62-4, no total
de 8 fontes de cada tipo de coquetel, realizadas pelo método CIEMAT/NIST, sdo
apresentados nas tabelas 5.5 e 5.6, em termos da Concentracdo de Atividade. Essas
tabelas também apresentam os dados da solucéo padréo de *H CCRI(I1)-K2.H-3, que foi
utilizada para caracterizar as condi¢fes experimentais e a determinacdo da extin¢do de

luz na solugdo >H-IPL 958-62-4 por meio da curva de extincdo do tragador *H padréo.
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Tabela 5.1 Concentracéo de Atividade das fontes da solugdo *H-IPL 958-62-4, obtida
pelo método TDCR, em Hisafe3.

kB (cm MeV '1} { Atividade (kBqg/g)
Fonte TDCE

0,007 0008 0009 001 0011 0012 0013 0014 0015

‘H-01 02864 47256 47,713 48164 483592 48965 49344 49,697 50022 50,334
SH-02 02858 46436 46900 47344 47751 48134 48492 48,839 49175 49467
*H-03 02854 45145 45611 46,044 46426 46814 47162 47,501 47813 48113
‘H-04 02846 47525 48018 48460 48879 49273 49,641 49,999 30,328 50,645
*H-05 02843 47269 47,759 48199 48615 49008 49358 49,730 50,074 50373
‘H-06 02831 47075 47,551 48,006 48408 48816 49167 49,524 49852 50,168
SH-07 02836 47411 47.895 48343 48767 49,167 49,524 49,887 50,221 50,542

*H-08 0,2832 47477 47957 48416 48820 49216 49602 49944 50275 50593

Tabela 5.2 Concentracdo de Atividade das fontes da solucdo *H-IPL 958-62-4, obtida
pelo método TDCR, em Ultima Gold.

KB (emMeV™) / Atividade (kBg/g)

Fonte TDCE
0007 0008 0009 0010 0011 0012 0013 0014 0015

*H-00 03074 47545 48010 48442 48853 49227 49593 49934 50,265 50.569
*H-10 03095 47.167 47625 48064 48470 48853 49,199 49550 49,861 50.161
SH-11 03082 47450 47913 48357 48752 49139 49504 49829 50,158 50461
*H-12 03104 47452 47912 48338 48744 49,114 49475 49812 50,153 50454
SH-13 03078 45964 46412 46,843 47226 47616 47955 48285 483590 48884
*H-14 03066 47002 47463 47892 48299 48671 49034 49372 49671 49988
SH-15 03085 46,005 46453 46,869 47265 47626 47993 48321 48626 48934

*H-16 0,3098 46,946 47397 47.829 48241 48618 48959 49304 49,610 49920
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Tabela 5.3 Concentraco de Atividade de fonte *H-17, obtida pelo método TDCR, com

uso de filtros, em Hisafe3.

kB (cm MeV™) / Atividade (kBq/g)

Fitro TDCE

0,007 0008 0009 0010 0011 0012 0013 0014 0,015
SF 02718 46452 46,929 47369 47.768 48.175 48538 48890 49213 49540
F1 02586 45,703 46.161 46,611 47.020 47404 47.776 48,120 48451 48,769
FI 02346 46,359 46,854 47303 47.760 48,168 48,543 48904 49249 49579
F3 02083 45986 46,494 46947 47410 47814 48225 48573 48925 407283
F4 0,1814 46,233 46,748 47221 47.704 48,142 48,532 48927 49301 49,621
F5 01790 46,004 46,526 47.006 47469 47886 48309 48,711 49061 49416
F6 01670 45935 46,452 46980 47399 47856 48260 48639 40024 40382
F7 0,1563 45,653 46,180 46,655 47.140 47568 48,005 48380 48,762 49,114

Tabela 5.4 Concentracéo de Atividade de *H-18, obtida pelo método TDCR, com uso

de filtros, em Ultima Gold.

kB (cm MeV™) / Atividade (kKBg/s)

Fitro TDCE

0,007 0,008 0,009 0010 0011 0012 0013 0014 0,015
SF 02976 46492 46950 47388 47702 48157 48520 48861 49181 49507
F1 02833 46.140 46.604 47032 47438 47836 48177 48524 48843 49151
F2 02578 46,172 46.658 47.121 47542 47936 48302 48655 48995 407304
F3 02300 45879 46382 46839 47266 47660 48061 48408 48759 49073
F4 02006 46277 46.794 47254 47722 48127 48515 48909 40260 49615
F5  0.1997 46,191 46.711 47.196 47644 480521 48467 48839 40191 49549
F6 0.1847 46.034 46.562 47.049 47494 47803 48300 48,685 40077 49418
F7 01745 45780 46285 46,773 47244 47668 48041 48420 48806 49.167
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Figura 5.1 Concentrago de Atividade da fonte *H-17, obtida pelo método TDCR, com

o uso de filtros, em Hisafe3.
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Figura 5.2 Concentracdo de Atividade da fonte *H-18, obtida pelo método TDCR,
com uso de filtros, em Ultima. Gold.
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Os resultados das medicdes das 16 fontes da solucdo *H-IPL 958-62-4,
realizadas pelo método CIEMAT/NIST séo apresentados nas tabelas 6.5 e 6.6.

Tabela 5.5 Concentracdo de Atividade das fontes de *H-IPL 958-62-4, obtida pelo
método CIEMAT/NIST, em Hisafe3.

Nuclideo  Solugdo Fonte Massa CPM SQPE  Atvidade

(2) (kBq/'g)
3q.01 0.051202 32070 7869
SH.02  0.057558 30408 763.0

SH.03  0.052493 20450  725.8

Padrio  “H-04 0,056998 17503  697.2
. 29.058
HP SH.05  0.060261 14684 6763
SH.06  0.052473 11996 6740
.07  0.057178 10930 6503

‘H-08  0,056658 9596 658.7

H-17  0,060352 64297 793.6 50,171
‘H-18  0,056366 58816 7939 49,108
H-19  0,057774 58946 793.9 47,987
*H-20 0052908 56272 793.7 49 867
*H-21  0,059551 62764 7938 49,540
*H-22 0058816 61887 792.5 49,396
*H-23  0,058411 59342 793.3 47,873

‘H-24  0,063447 67315 793.9 49 869
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Tabela 5.6 Concentracio de Atividade das fontes de *H-IPL 958-62-4, obtida pelo
método CIEMAT/NIST, em Ultima Gold.

Nuclideo  Solcio Fonte Massa CPM SQPE  Atividade

(2) (kBq'g)

‘H-00  0.050441 34712 795.6

‘Ho10 0.054766 32453 7767

3411 0044335 19070 7384

Padio  CH-12 0047949 16363 7083

A 20 058
HP 34.13  0.050782 13421 6814
.14 0053564 13679 676.5
3415 0049510 10073 6577

‘H-16 0052924 8360 6303

'H-25  0.057920 68244 793.6 50,529
‘H-26 0060161 70629 793.9 50,230
'H-27  0.060100 70419 7939 50,131
‘H-28  0.058799 69221 793.7 50,447
‘H-20  0.058977 67186 7938 48,778
'H-30  0.059077 68135 792.5 49,886
*H-31 0.060920 69069 7933 48,735

"H-32 0.062332 73260 793.9 50,286
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5.1.1 Aplicacéo do teste estatistico de Grubbs (Outlier) as medicdes das fontes de
*H

Os valores de Concentracdo de Atividade das fontes obtidas pelos dois métodos
de padronizacdo foram submetidos ao teste estatistico de GRUBBS, (1972) [53], no
nivel de confianca de 95 %, para a verificacdo da consisténcia dos resultados e a tomada
de decisdo quanto a possivel exclusdo de dados inconsistentes.

No método TDCR, as medices obtidas em Hisafe3 apresentaram
inconsisténcias em duas fontes, *H-02 e ®H-03, as quais foram excluidas do calculo da
média da Concentracdo da Atividade da solugdo de *H.

No metodo CIEMAT/NIST, as medicdes obtidas em ambos 0s coquetéis
apresentaram coeréncia frente a aplicagdo do teste estatistico e todas foram consideradas

no calculo do valor médio da Concentracdo de Atividade da solucdo de °H.

5.1.2 Determinacéo da Concentragéo de Atividade da solucéo de *H

O procedimento de ajuste do valor do pardmetro de extin¢do kB foi realizado a
partir das medicdes obtidas com o uso dos filtros cinza, de densidade ética crescente,
colocados na superficie externa dos frascos de duas fontes da mesma solucéo de °H: as
fontes *H-17 em Hisafe3 e *H-18 em Ultima Gold. Os graficos apresentados nas figuras
5.1 e 5.2 para Hisafe3 e Ultima Gold, obtidos a partir das tabelas 5.3 e 5.4, mostram que
em ambos os coquetéis o melhor ajuste ou a menor variacdo da Concentracdo de
Atividade, foi obtido para o parametro de extincéo kB igual 0,013 cm.MeV™,

A Concentragdo de Atividade da solucdo de *H, obtida pelo método TDCR, foi
determinada pela média dos valores relacionados do parametro de extin¢do kB igual a
0,013 cm.MeV!, para os coquetéis Hisafe3 e Ultima Gold, das tabelas 5.1 e 5.2,
consideradas as exclusdes realizadas pela aplicacdo do teste estatistico de Grubbs.

No método CIEMAT/NIST, a Concentracdo de Atividade foi obtida pela média
dos valores das medicdes de todas as fontes, em Hisafe3 e Ultima Gold, das tabelas 5.5
e 5.6.

5.1.3 Avaliacdo das incertezas da padronizacéo da solucéo de *H
A avaliacdo de incertezas para a padronizacdo da solugdo *H-IPL 958-62-4,
realizada para as medicgdes das fontes obtidas pelos métodos TDCR e CIEMAT/NIST,

sdo apresentadas nas tabelas 5.7 e 5.8 e, 5.9 e 5.10, respectivamente.
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Tabela 5.7. Incertezas da padronizacdo da solucdo *H-IPL 958-62-4
pelo método TDCR, em Hisafe3.

Componente de Incerteza Tipo %o
Massa (g) B 0,05
Contagens A 0.57
Atividade das fontes A 0,36
Atividade (detenminacio de kB pelo uso de filtros) A 0,28
Dados atomicos e nuclearres B < 0,01
Incerteza total (k= 1) 0.73

Tabela 5.8. Incertezas da padronizacdo da solugdo *H-IPL 958-62-4
pelo método TDCR, em Ultima Gold.

Componente de Incerteza Tipo Yo
Massa (g) B 0.05
Contagens A 0,58
Atrvidade das fontes A 0.66
Atividade (determinacio de kB pelo uso de filtros) A 0.2
Dados atdmicos e nuclearres B < 0,01
Incerteza total (k = 1) 0,90
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Tabela 5.9 Incerteza da padronizacdo da solucdo *H-IPL 958-62-4, pelo

método CIEMAT/NIST, em Hisafe3.

Componente de Incerteza Tipo *a

Atividade do padrio “H B 0.35
Massa do padrio “H B 0.05
Extingido do padrio *H (SQPE)» A 0.44
Contagens do padrﬁosH A 033
Parametros atomicos e macleares B Q.07
Assimetria das fotomultiplicadoras B Q.25
Parametro de extingdio (KB B 0.23
Massa das fontes de ~H B 0.05
Extingdo das fontes de “H (SQPE) A 0.30
Contagens das fontes de *H A 023
Atividade das fontes de "H A 1,75
Incerteza total (Jc = 1) 1.94

Tabela 5.10 Incerteza da padronizacdo da solucdo *H-IPL 958-62-4,

método CIEMAT/NIST, em U. Gold.

pelo

Componente de Incerteza Tipo '

Atividade do padrio “H B 0.35
Massa do padrio “H B 0.05
Extingdo do padrdo "H (SQPE) A 0,44
Contagens do pad:rﬁcsH A 0.33
Parametros atomicos e mucleares B 0.07
Assimetria das fotomultiplicadoras B 025
Parametro de extincdo (kB) B 0.23
Massa das fontes de “H B 0.05
Extingdo das fontes de “H (SQPE) A 0,30
Contagens das fontes de *H A 032
Atividade das fontes de "H A 1,44
Incerteza total (k= 1) 1.68
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5.1.4 Resultados da padronizacdo da solucéo de *H

Os resultados da padronizacdo da solucdo °H-IPL 958-62-4, obtidos pelos
métodos TDCR e CIEMAT/NIST, para os dois tipos de coquetéis de cintilacdo, sdo
apresentados na tabela 5.11. O respectivo grafico da figura 6.3, mostra que os resultados
obtidos pelos dois métodos e coquetéis, sdo consistentes entre si, dentro de uma

incerteza padrdo (k = 1).

Tabela 5.11 Resultados da padronizacdo da solucdo *H-IPL 958-62-4,
pelos métodos TDCR e CIEMAT/NIST, em Hisafe3 e Ultima Gold.

Nuclideo Metodo Coquetel Attvidade Incerteza (k=1)
(kBq'g) (*0)
Hisafe3 49797 0.73
TDCR.
Ultima Gold 49301 0.90
‘H
Hisafe3 49226 1.94
CIEMAT
Ultima Gold 49,878 1.68
51,500 -
) ¢ B TDCR A @ CIEMAT/NIST
51.000 -
g 50.500
2 50,000 - IR o
2 R . r
£ 49,500 - i
z | - A
£ 49000 mFm=========-= f=======fF======= === =
48.500 1
48.000 -
47.500 - . . .
Hisafel TUltima Gold Hisafel TUltima Gold
Meéetodo

Figura 5.3 Resultados da padronizagdo da solugéo *H-1PL 958-62-4, pelos métodos
TDCR e CIEMAT/NIST, em Hisafe3 e Ultima Gold, (k = 1).
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5.2 Padronizacdo de *C

A padronizacdo da solugdo **C-LMRI foi realizada em coquetel Hisafe3 pelos
dois métodos de cintilacdo liquida. Os resultados das medicées das 8 fontes de *C,
realizadas no sistema TDCR, sdo apresentados nas tabelas 5.12 e 5.13 para Hisafe3 e

Ultima Gold, respectivamente.

Tabela 5.12 Concentracio de Atividade das fontes da solucdo **C-LMRI, obtida pelo
método TDCR, em Hisafe3.

kB (cm MeV™) / Atividade (Bq/g)

Fonte TDCR
0,007 0.008 0,009 0.010 0,011 0.012 0,013 0,014 0.015

“c_p1 08723 910,715 912,033 913,457 914,680 915908 916,933 918,166 919,093 919,918
“e ooz 08726 911282 912703 914027 915252 916480 917,507 918638 919566 920,702
“Cc .03 08732 914920 916448 917,673 919,005 920,032 921,267 922,299 923,334 924370
“c_p4 08731 910301 911821 913041 914366 915387 916514 917643 918672 919497

“c .05 08733 910371 911688 913,008 914231 915559 916,685 917609 918535 919669

Yo _os  0.8727 911,954 913376 914,598 915925 917.052 918284 919313 920241 921.275
“e 07 08718 910912 912434 913554 914982 915903 917237 918368 919296 920,122
“Cc_0g 08716 913430 914,753 916,080 917,308 918,540 919,671 920,806 921,840 922,772

Tabela 5.13 Concentragéo de Atividade das fontes da solugdo **C-LMRI, obtida pelo
método TDCR, em Ultima Gold.

kB (cm MeV '1) ! Atividade (KBg/g)
Fonte TDCR

0,007 0.008 0.009 0.010 0,011 0.012 0,013 0014 0015

“c_p9 08876 911237 912438 913,743 914951 915960 916,971 917,883 918,797 919,713
“c .10 08811 910958 912267 913479 914694 915913 917,032 917,848 918768 919,792
He11 08857 907924 909124 910428 911635 912542 913654 914565 915580 916393
“c 12 08863 913,639 914,947 916,158 917372 918386 919,606 920,421 921442 922,260
“Cc .13 08852 912058 913264 914474 915686 916800 917,816 918833 919751 920,670
“o14 08842 908873 910277 911484 912693 913805 914615 915834 916647 917565
“c .15 088357 910,591 911,895 913,102 914313 915425 916,439 917454 918371 919,186

“c .16 08870 914882 916,191 917403 918618 919,633 920548 921,567 922486 923,305
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Tabela 5.14 Concentracio de Atividade de fonte **C-06, obtida pelo método TDCR, com

uso de filtros, em Hisafe3.

kB (cmMeV'™) / Atividade (kBg's)
Filtro TDCR

0,007 0,008 0008 0010 0011 0012 0013 0014 0,015

SF 08734 911,771 913,193 914,415 915,742 916,868 918,100 919,129 920,057 921,090
F1 0.8662 910,797 912.243 913,797 915,253 916.504 917,549 918.912 920,068 921.227
F2 0.8487 910,979 912,425 913,980 915436 916.688 917,733 919.096 920,252 921412
F3 0,8272 910,911 912 489 914 283 915872 917,254 918,426 919923 921,209 922284
F4 0,7991 910,867 912,807 914,539 916,169 917,804 919,446 920,763 921,304 923,630
F5 0,7952 911,445 913,503 915,243 916,989 918,632 920,172 921,716 923,044 924375
Fe 0,7808 911,255 913,338 915,101 916,870 218,757 920,205 921,770 923,340 924 802

F7 0.7638 910,402 912,397 914,290 916,191 917.987 919,678 921.148 922,850 924 444

930,000
¢ kB 0,007
025,000 m kB 0,008
A kB 0,009
@ 920'000 >K_ . X kB 0,010
O
g i 9 % 2 93 X kB 0,011
T 915000 +—; A4 X XX kB 0,012
° =- 1x + 915,19
8 . o Y kB 0,013
= 910,000 —* * * ¢ o kB 0,014
< kB 0,015
905,000 ' ' _— Linear (kB 0,008)
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Figura 5.4 Concentragdo de Atividade de fonte **C-06, obtida pelo método TDCR, com
uso de filtros, em Hisafe3.
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A tabela 5.14 e a figura 5.4 apresentam os resultados das medicdes realizadas
com o uso de filtros cinza para Hisafe3, com a finalidade do ajuste do valor do
parametro de extin¢do kB, pela variagéo da eficiéncia.

Os resultados das medicdes das fontes de **C-LMRI, realizadas pelo método
CIEMAT/NIST, sao apresentados nas tabelas 5.15 e 5.16, em Hisafe3 e Ultima Gold,

respectivamente.

Tabela 5.15 Concentragdo de Atividade da solucdo '*C-LMRI, obtida pelo
método CIEMAT/NIST, em Hisafe3.

Nuclideo  Solugio Fonte Massa CPM SQPE  Atividade

() (kBq'g)
‘.01 0.05120

[ )

31517 786,9

Ly

:

Ly

5

=]

‘q.02 0.0 20883  763.0
34.03 0.052493 20099 7258

Padtio  H-04 0036998 17280  697.2

; 28.755
HP ‘.05 0060261 14607 6763
‘.06 0052473 11789 674.0
‘o7 0057178 10742 6503
‘H.ng 0.056658 9422 658.7
14-[:
4o_p1 0005436 273290 7863 912259
Bep2 0006947 347559 7862 911,224
Bo_p3 0003560 269540 7863 916541
o p4 0008088 405416 7860 913.070
HT:X

“oops 0005035 252421 785.5 913,472
“c.p6 0007818 391917 7858 913,256
Yoop7  0,005326 266578 785.5 911,995

“oopg 0007086 354255 785.0 911,200
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Tabela 5.16 Concentracdo de Atividade da solucdo **C-LMRI, obtida pelo
método CIEMAT/NIST, em Ultima Gold.

Nuclideo  Solcio Fonte Massa CPM SQPE  Atividade

(2) (kBq'g)

.09 0.050441 34424 7956

‘H.10 0054766 32184 7767
3411 0.044335 18912 7384

Padrio  H-12  0.047949 16229 7083

; 28.755
HP 113 0.050782 14607 6814
‘Ho14 0053564 11789 6765
‘go15 0049510 10742 657.7
‘H.16 0052924 9422 630.3
14[:
14c_0o 0008839 448226 7944 915217
4010 0008969 453318 7948 911980
14011 0004895 246525 7947 908,784
14012 0003604 182790 7945 915317

%c_13 0.004315 218400 7952 913,051
4c_14 0005436 274459 7953 910,742

Yo 15 0.005055

| ]
Ly
Ly
e
—
2
==
WD
e
Lid

912,100

¥co16 0004395 223119 7957 915,521
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5.2.1 Aplicacdo do teste estatistico de Grubbs as medicdes das fontes de **C

Os valores de Concentracdo de Atividade das fontes obtidas pelos dois métodos
de padronizacdo foram submetidos ao teste estatistico de Grubbs (Outlier), no nivel de
confianca de 95 %, para a verificacdo da consisténcia dos resultados e a tomada de
decisdo quanto a exclusdo de dados inconsistentes.

No método TDCR, trés fontes apresentaram inconsisténcias nas medicoes
obtidas em Hisafe3, *C-03, **C-06 e **C-08, as quais foram excluidas do calculo da
média da Concentracdo da Atividade da soluco de **C.

No método CIEMAT/NIST, a fonte **C-03 apresentou inconsisténcia na
medicao e foi excluida do calculo da média da Concentragdo da Atividade da solugdo de
14C.

5.2.2 Determinagéo da Concentracdo de Atividade da solugdo de **C

O procedimento de ajuste do valor do pardmetro de extingdo kB foi realizado a
partir das medicOes obtidas com o uso dos filtros cinza, de densidade Otica crescente,
colocados na superficie externa dos frascos da fonte '*C-06 em Hisafe3. O grafico
apresentado nas figura 5.4 para Hisafe3, obtido a partir da tabela 5.14, mostra que o
melhor ajuste linear ou menor variagdo da Concentracdo de Atividade foi obtido para o
parametro de extincéo kB igual a 0,008 cm.MeV™*.,

A Concentragdo de Atividade da solugdo *C-LMRI obtida pelo método TDCR
foi determinada pela média dos valores relacionados do parametro de extincdo kB igual
a 0,008 cm.MeV? para Hisafe3 e Ultima Gold, das tabelaa 5.12 e 5.13,
respectivamente, consideradas as exclusdes realizadas pela aplicacdo do teste estatistico
de Grubbs.

No método CIEMAT/NIST, a Concentracdo de Atividade foi obtida pela média
dos valores determinados para as fontes em Hisafe3 e Ultima Gold das tabelas 5.15 e
5.16, respectivamente, considerada a exclusio da fonte **C-03, conforme o teste

estatistico de Grubbs.

5.2.3 Avaliacdo das incertezas da padronizacéo da solucéo de *C

A avaliacao de incertezas com o uso do método TDCR de cintilagéo liquida para
a padronizacdo da solugdo **C-LMRI, levou em consideragdo os componentes de
incertezas provenientes dos parametros atébmicos e nucleares e 0s resultantes do

procedimento experimental. As tabelas 5.17, 5.18 e 5.19, 5.20, apresentam a avaliacdo
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das incertezas da padronizacdo da solucéo da solugdo **C-LMRI pelos métodos TDCR e
CIEMAT/NIST, respectivamente.

Tabela 5.17 Incertezas da padronizacéo da solucdo **C-LMRI pelo
método TDCR, em Hisafe3.

Componente de Incerteza Tipo %o
Massa B 0.05
Contagens A 0,15
Atividade das fontes A 0,05
Atividade (determinacdo de kB pelo uso de filtros) A 0.05
Dados atomicos e nucleares B = (.01
Incerteza total (k= 1) 0,17

Tabela 5.18 Incertezas da padronizacéo da solucdo **C-LMRI pelo
método TDCR, em Ultima Gold.

Componente de Incerteza Tipo %o
Massa B 0,05
Contagens A 0,16
Atividade das fontes A 025
Atividade (determinacdo de kB pelo uso de filtros) A 0,05
Dados atdmicos e nucleares B = 0.,01
Incerteza total (k= 1) 0.31
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Tabela 5.19 Incertezas da padronizacdo da solucdo **C-
LMRI pelo método CIEMAT/NIST, em Hisafe3.

Componente de Incerteza Tipo %

Atividade do padrio “H B 0.03
Massa do padrio “H B < 0.01
Extincdo do padrio *H (SQPE) A 0.03
Contagens do padrﬁosH A 0,03
Parametros atdmicos e nucleares B 0.07
Assimetria das fotomultiplicadoras B 0.25
Parametro de extingdo (kB) B 0,23
Massa das fontes de 4 B 0.06
Extingdo das fontes de *C (SQPE) A 0.04
Contagens das fontes de 14[: 0,07
Atividade das fontes de **C 0.10
Incerteza total (k= 1) 0.38

Tabela 5.20 Incertezas da padronizacdo da solucdo **C-
LMRI pelo método CIEMAT/NIST, em Ultima Gold.

Componente de Incerteza Tipo %o
Atividade do padrdo “H B 0.03
Massa do padrio “H B = 0,01
Extincdo do padrdo *H (SQPE) A, 0.04
Contagens do padrﬁosH A 0.03
Parametros atomicos e mucleares B 0.07
Assimetria das fotomultiplicadoras B 025
Parametro de extingio (kB B 023
Massa das fontes de **C B 0.05
Extingdio das fontes de "C (SQPE) A 0.03
Contagens das fontes de **C A 0,08
Atividade das fontes de **C A 0.27
Incerteza total (k= 1) 045
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5.2.4 Resultados da padronizacéo da solucdo de **C
Os resultados da padronizagdo da solucdo **C-LMRI em Hisafe3, obtidos pelos
métodos TDCR e CIEMAT/NIST, apresentados na tabela 6.21 e pelo respectivo grafico

da figura 6.5, s@o consistentes entre si, dentro de uma incerteza padrao (k = 1).

Tabela 5.21 Resultados da padronizacéo da solugdo **C-LMRI, pelos
métodos TDCR e CIEMAT/NIST, em Hisafe3 e Ultima Gold.

Metodo Coquetel Attvidade [ncerteza (k=1)
(kBq/g) (%)
Hisafe3 012,136 0.17
TDCR
Ultima Gold 912,551 0.31
Hisafe3 012,203 0,38
CIEMAT/NIST
Ultima Gold 912.839 0.45
930,000 -
| ¢ @ TDCR A @ CIEMAT/NIST
925,000 -
. 920,000 -
o ;
=3 :
2 915,000 - T T |
% ;::::}:::::::+::::::*::::::+::::
S 910,000 L 1 |
= :
< 905,000 -
900,000 - . . .
Hisafe3 Ultima Gold Hisafed Ultima Gold
Coquetel

Figura 5.5 Resultado da padronizacdo de **C, pelos métodos TDCR e CIEMAT/NIST, em
Hisafe3 e Ultima Gold, (k = 1).
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5.3 Padronizacdo de *Tc

A padronizacdo da solucéo de **Tc-IPL/UK, proveniente de comparagdo-chave
promovida pelo BIPM, em 2012, foi realizada em coquetel Hisafe3 pelo método TDCR,
coincidéncia 4np(CP)—y(Nal) e anticoincidéncia 4n B(CL)—y(Nal). As medigdes nos
sistemas de coincidéncia e anticoincidéncia foram realizadas usando ®°°Co como
tracador.

Os resultados das medicdes das 9 fontes de Tc realizadas no sistema TDCR s&o
apresentados na tabela 5.22 para Hisafe3, em termos dos valores de TDCR e
Concentracdo de Atividade, correspondentes aos respectivos valores do parametro de
extingdo kB, no intervalo de 0,007 a 0,015 cm.MeV™.

A tabela 5.23 apresenta os resultados das medigdes realizadas com o uso de
filtros cinza para Hisafe3, com a finalidade do ajuste do valor do parametro de extin¢ao

kB pela variacdo da eficiéncia.

Tabela 5.22 Concentracio de Atividade das fontes da solucdo **Tc-IPL/UK obtida pelo
método TDCR, em Hisafe3.

kB (cmMeV™) / Atividade (kBq/g)

Fonte TDCR
0,007 0008 0009 0010 0011 0012 0013 0014 0015

#Tc-01 009344 56295 56360 56402 36456 56492 56,541 56,577 56,613 56,655
Tc-02 09339 56295 56349 56391 56451 56487 56,541 56.565 56,613 56,637
“Tc-03 09321 56306 56360 56413 56462 56,504 56,552 56582 56,624 56,667
Tc-04 009333 356340 56399 56447 56489 56538 56,580 56.628 56,658 56,689
Tc-05 09330 356,368 56434 56476 56,524 356561 56,609 56.645 56,693 56,724
#Tc-06 09324 56322 56364 56418 36466 56,514 56,556 56,593 56,629 56,6359
#Tc-07 09326 56316 56376 56430 36472 56508 56,556 56,593 56,629 56,665
Tc-08 09320 56,364 56406 56466 56508 56563 56,587 56.635 56,672 56,708

*Tc-09 009328 56,373 56421 56475 56,523 56.560 56,608 56.644 56,686 56,717
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Tabela 5.23 Concentragdo de Atividade da solucdo **Tc-IPL/UK, obtida pelo método

TDCR, com uso de filtros, em Hisafe3.

kB (cmMeV™) / Atividade (kBg/s)

Fonte TDCE
0,007 0008 0009 0010 0011 0012 0013 0014 0,015

o

SF 09344 56332 56,380 56,434 56476 56,5121 56,554 56.602 56.644 56.669
F1 09220 56,238 56408 56347 56401 56456 36505 56,554 56,584 56.617
F1 09096 56,186 56347 56408 56476 56,515 56.568 56,611 56.673 56.710
F3 09043 56,379 56440 56514 56,570 56,632 56.675 56,731 56,775 56,814
F4 0.8980 56,277 56,338 56406 56468 56,531 56.574 56,643 56,693 56.737
F5 0.8882 56,334 56402 56465 56,534 56,603 56.660 56,717 56,774 56.818

F6 0.8795 56,324 56,399 56468 56,538 56,608 56.665 56,735 56,786 56.843

57.000
e kB 0,007
B kB 0,008
56.800 A KB 0009
i
=z % KB 0,010
=
| ¢ KB 0.011
2 56.600 — :
= bt ® kB0012
B X > S I
= A A Xy 001379x +56.513 >j kB 0013
56,400 —I__l_i__‘ & o - kB 0014
+ * u - = * kB 0,015
*» *
s Linear (kB 0,008)
56200 T T T
08750 0_89s50 0.9150 09350
TDCR

Figura 5.6 Concentracdo de Atividade de fonte %Tc-01, obtida pelo método TDCR, com

uso de filtros, em Hisafe3.
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5.3.1 Aplicacdo do teste estatistico de Grubbs as medi¢des das fontes de *Tc

Os valores de Concentragdo de Atividade das fontes obtidos pelo método TDCR,
foram submetidos ao teste estatistico de Grubbs (Outlier), no nivel de confianca de 95
%, para a verificacdo da consisténcia dos resultados e a tomada de decisdo quanto a

possivel exclusdo de dados inconsistentes.

5.3.2 Determinacdo da Concentragéo de Atividade da solucdo de *Tc

O procedimento de ajuste do valor do parametro de extin¢do kB, foi realizado a
partir das medigdes obtidas com o uso dos filtros cinza, de densidade ética crescente,
colocados sobre a superficie externa dos frascos da fonte *Tc em Hisafe3. O grafico
apresentado nas figura 5.6 para Hisafe3, obtido a partir da tabela 5.23 relativa ao uso de
filtros cinza, mostra que o melhor ajuste linear ou menor variacdo da Concentracdo de
Atividade foi obtida no valor do parametro de extincéo kB igual a 0,008 cm.MeV™.

No método TDCR, a Concentracdo de Atividade da solucdo de *Tc-IPL/UK foi
determinada pela média dos valores relacionados ao pardmetro de extincdo kB igual
0,008 cm.MeV™ da tabela 5.22, para Hisafe3.

5.3.3 Avaliacdo das incertezas da padronizacéo da solucdo de *Tc

A avaliacdo de incertezas com o uso do método TDCR de cintilagdo liquida para
a padronizacdo da solucdo de **Tc-IPL/UK, apresentada na tabela 5.24, levou em
consideracdo 0s componentes de incertezas provenientes dos parametros atdmicos e

nucleares e os resultantes do procedimento experimental.

5.3.4 Resultados da padronizagdo da solugdo de **Tc

Os resultados da padronizacdo da solugdo de **Tc-IPL/UK, da comparagéo-
chave internacional promovida pelo BIPM, obtidos pelos métodos TDCR, Coincidéncia
41 B(CP)—y(Nal) e Anticoincidéncia 4r B(CL)—y(Nal), apresentados na tabela 5.25 e
pelo respectivo grafico da figura 5.7, sdo consistentes entre si, dentro de uma incerteza
padrdo (k = 1).

64



Tabela 5.24 Incerteza da padronizagdo da solucdo **Tc-IPL/UK, pelos métodos
TDCR, Coincidéncia 4n B(CP)—y(Nal) e Anticoincidéncia 4np(CL)—y(Nal), em

Hisafe3.
Componente de Incerteza Tipo Meétodo / (%a)

TDCR Coincidéncia  Anticoincidéncia
Contagens A 021  Incluidano ajuste Incluida no ajuste
Ajuste da curva de extrapolacio A 0.53 0.38
Massa B 0,05 0,05 0,05
Radiacio de fundo A 0.2 0,29
Tecnica de tempo vivo B 0,01 0.01
Meia vida do > Te B < 0,001 < 0,001 < 0,001
Tempo morto B 0,04
Tempo de resolugio B 0.04
Efeito Gandy B 0,08
Atividade do *'Co B 0.22 0.22
Atividade de *Tc (ajuste de kB) A 0.05
Atividade das fontes de > Tc A 0.08
Fator de forma do > Tc B 0.21
Incerteza (k= 1) 0,32 0.62 0.53
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Tabela 5.25 Resultados da padronizacdo da solugdo **Tc-IPL/UK, pelos métodos
TDCR, Coincidéncia 4n B(CP)—y(Nal) e Anticoincidéncia 4xp(CL)—y(Nal), em
Hisafe3.

Nuclideo Meétodo Atrvidade Incerteza (k=1)
(kBq'g) (o)
TDCR 56,385 0,32
e Coincidéncia 47 B(CP)—y(Nal) 56.750 0.62
Anticoincidéncia 47 B(CL}—y(Nal)  56.500 0.53
60,000 -
| ® TDCR A Coinc. 47 B(CP)—y(NaI) @ Anticoinc. 47 B(CL)—y(Nal)
59,000
] :
2 58000
) _
3 -
S 57000 b I
z ; A
< j o
6000 — — o 00—
55,000 1
54,000 -
Método

Figura 5.7 Resultados da padronizacdo da solucdo **Tc-IPL/UK, pelos métodos TDCR,
Coincidéncia 4nf3(CP)—y(Nal) e Anticoincidéncia 4r B(CL)—y(Nal), em Hisafe3, (k = 1).
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5.4 Padronizacdo do *®Ge/*®Ga

O cddigo TDCRO7c foi modificado para se adequar ao modelo KLM do
esquema de decaimento do *®Ge/®*Ga, o qual se constitui num esquema simplificado
para as diversas possibilidades de decaimento desses radionuclideos, apresentado na
figura 5.8.

No ®Ge, o calculo do modelo KLM levou em consideracdo as probabilidades da
captura eletronica nas trés camadas e as respectivas probabilidades e energias dos raios
X emitidos nos rearranjos atdbmicos. As probabilidades de absorcdo dos raios X no
arranjo experimental e no coquetel de cintilacdo, que constituem o sistema de detec¢édo
do TDCR usado, foram calculadas pelo método de Monte Carlo, com o uso dos cddigos
PENELOPE-2008/Pendbase/material.f/Gview/Pencylsl.

No %®Ga, o modelo KLM levou em consideragdo as probabilidades da emissdes
gama e de positrons, assim como as energias de aniquilacdo dos pdsitrons. As
probabilidades de absorcdo da emissdo gama, dos pdésitrons e da emissdo resultante da
aniquilacdo dos pdsitrons, para o sistema de deteccdo do TDCR, foram obtidas pela
execucdo dos codigos do PENELOPE-2008.

O conjunto desses dados atdmicos e nucleares e os obtidos pelos codigos de
Monte Carlo, foram aplicados ao codigo TDCRO7c para o célculo da eficiéncia de
%Ge/®®Ga.

A figura 5.9 e as tabelas 5.26, e 5.27 apresentam o esquema do modelo KLM de
decaimento e os respectivos dados atomicos e nucleares do *®Ge e do ®®Ga, os quais

foram inseridos no cddigo computacional para o calculo da eficiéncia de deteccao.

*3Ge (270,95 d)
100 % CE

21N 04 +
b2) 120%4P 63Ga (67,83 min)
8.94 % % CE g Sl
87.68 % B~
(b1)
(b3) 1077 keV 1.80 % CE
e

587n (Estavel)

Figura 5.8 Esquema simplificado do decaimento de *®Ge/®*Ga.
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Evento Probabilidade
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Kcoptura XK cabs L/Auger Pr » Wy * o

* Pnbsﬁ’.x * XK@:“&S
ey

X
Xﬁuesmpe LXAugg:r' P » Wg +(1— Pabslf.;.;)

h
Xk abs P = Wy * EP;:, * Povsi g * Xitg abs
Xxﬁ abs P = Wy = (1- Pnasﬁﬁ)
P
Auger KLL Py *(1—wg)xffih
Auger
P
Auger KLX Py *(1—14{,{)*%
Auger
P
Auger KXY Pe * (1 — W) » —2KeL
Pﬂugir
X
Lﬂ'npn.rru L{/Augmf' Pf.
Mt'apmm PM

Figura 5.9 Esquema KLM simplificado do decaimento de ®®Ge/**Ga.
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Tabela 5.26 Dados atémicos e nucleares do %8Ge.

Transicdo da Captura Eletrénica (0,0)

E (keV) 106
Pee 1,00
Pk 0,8639
P 0,1151
Pu 0,0196

Fluorescéncia

Wik 0,517
WL 0,0123
Radiagdes X
Exa (keV) 9,24
Ekp (keV) 10,29
EL (keV) 1,13
Pka 0,8697
Pka 0,1303
Pabsorcao(ka) 0,8352
Pabsorczo (kp) 0,781

Elétrons Auger

Exw (keV) 7,89
Exix (keV) 9,07
Exxy (keV 10,2
EL (keV) 0,93
PriL 0,7621
Pkix 0,2218
Prxy 0,0161
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Tabela 5.27 Dados atdmicos e nucleares do *®Ga.

Transicoes B* (0,0) (0,1)

Transicdo (0,0 0,1)
E (keV) 821,7 1899,1
Pg-+ 0,0120 0,8794
Transicao da Captura Eletronica (0,0) (0,1)
(0,0) (0.1)
E (keV) 29211 18437
Pee 0,0894 0,0180
Pk 0,8847 0,8844
PL 0,0980 0,0983
Pm 0,0162 0,0162
Pce (sem gama) 0,1074
Pce (com gama) 0,0012
Transicdo Gama
E (kev) 1077
Py 0,0322
Pabosrczo () 0,0664
Fluorescéncia
Wk 0,486
W, 0,0108
Radiagbes X
Exa (keV) 8,63
Exp (keV) 9,6
Ev (keV) 0,99
Pka 0,8759
Pkp 0,1241
Pabsorcéo(Ka) 0,8636
Pabsorcéo (KB) 0,8174
Elétrons Auger
ExL (keV) 7,38
ExLx (keV) 8,37
Exxy (keV) 9,54
EL (keV) 0,87
PkLL 0,7674
PkLx 0,2172
Pkxy 0,0154
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A mesma versdo do codigo TDCRO7c, especificamente desenvolvida para
%8Ge/®Ga pelo LNHB, foi usada pelo LNMRI na intercomparacdo realizada entre os
laboratérios, para o calculo tedrico da eficiéncia de deteccdo. Os resultados das
medicdes realizadas no sistema TDCR do LNMRI sdo apresentados na tabela 5.28. Os
resultados da variacdo da eficiéncia realizada pelo uso de filtros cinza sdo apresentados
na tabela 5.29 e figura 5. 10.

Tabela 5.28 Concentracdo de Atividade das fontes da solucdo ®*Ge/**Ga-Eckert&
Ziegler, obtida pelo método TDCR, em Hisafe3.

kB (cm MeV™) / Atividade (Bg/g)

Fonte TDCR
0,007 0008 0009 0010 0011 0012 0013 0014 0,015

53Ge%3Ga-01 0.7448 80,706 80.635 80,585 80.539 80,460 80429 80414 80,387 80374
53Ge®5Ga-02 0.7445 81,290 81226 81,178 81,130 81,049 81,015 80980 80,963 80,928
58Ge/%%Ga03 0.7461 80,984 80920 80,890 80.862 80,803 80,790 80.761 80,724 80,683
58Ge®%Ga04 0.7441 80,887 80.846 80,774 80.751 80,638 80.632 80.570 80,548 80,517
58Ge®2Ga 05 0.7469 81,228 81,176 81,163 81,126 81,100 81,080 81,029 81,010 81,000
53Ge%2Ga06 0.7480 80,652 80.587 80,583 80.553 80,514 80,516 80470 80.437 80441
53Ge®3Ga-07 0.7486 81,268 81224 81,199 81.174 81,150 81,145 81.109 81,075 81,078
53Ge®5Ga-08  0.7471 81,003 80949 80,947 80.901 80,873 80,887 80.808 80,806 80,797
58Ge/%%Ga09 0.7488 80,748 80.709 80,680 80.657 80,631 80.631 80.599 80,564 80,560

08 a®Ga-10 0.7460 81251 81.189 81.159 81.128 81.069 81.057 81.027 80,991 80948

Tabela 5.29 Concentragdo de Atividade da fonte *®Ge/*®Ga-03, obtida pelo método

TDCR, com uso de filtros, em Hisafe3.

kB (cmMeV™) / Atividade (kBq/g)
Fitro TDCR

0.007 0,008 0009 0,010 0011 0012 0013 0014 0015

S/F 07461 80,984 80920 80,890 80,862 80803 80,790 80,761 80,724 80,683
F1 07587 80825 80,788 80781 80,759 80.747 80,738 B80.726 80,705 80.700
FI 07740 80.868 80,867 B80.854 80,848 B0.841 80,837 B80.823 80,826 80.806

F3 0.7859 B80.847 80,855 B0.839 80,841 B0.817 80,816 B0.804 80,803 B80.801
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Figura 5.10 Concentracdo de Atividade da fonte ®®Ge/®*Ga-03, obtida pelo método TDCR,

com uso de filtros, em Hisafe3.

81.200
+ kB 0,007
B kB 0,008
81.000 r . KB 0,009
T [ v=0,2732x + 80,618 kB 0,010
=z s ' B n ) '
2 kB 0,012
é 80,600 kB 0.013
- B kB 0,014
kB 0,015
80,400 : : : : Linear (kB 0.010)
0.74 0.75 0.76 0.77 0.78 0.79
TDCR

5.4.1 Aplicacdo do teste estatistico de Grubbs as medices das fontes de ®*Ge/**Ga
Os valores de Concentracdo de Atividade das fontes de *®Ge/*®Ga obtidos pelo

método TDCR, foram submetidos ao teste estatistico de Grubbs (Outlier), no nivel de

confianca de 95 %, para a verificacdo da coeréncia dos valores e a tomada de decisdo

quanto a possivel exclusdo de dados inconsistentes.

5.4.2 Determinagéo da Concentracéo de Atividade da solucdo de ®Ge/*®Ga.

O procedimento de ajuste do valor do pardmetro de extin¢do kB, foi realizado a
partir das medicGes obtidas com o uso dos filtros cinza de densidade ética crescente,
colocados sobre a superficie externa dos frascos da fonte *®Ge/*®Ga, em Hisafe3.

O grafico apresentado na figura 5.10 para Hisafe3, obtido a partir da tabela 5.29,

relativa ao uso de filtros cinza, mostra que o melhor ajuste linear ou menor variagéo da
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Concentracdo de Atividade foi obtida para o parametro de extingdo kB igual a 0,010
cm.MeV™,

A Concentracdo de Atividade da solucdo de °®Ge/**Ga-Eckert & Ziegler, foi
determinada pela meédia dos valores relacionados ao parametro de extincdo kB igual
0,010 cm.MeV™, em Hisafe3, da Tabela 5.28.

5.4.3 Avaliacdo das incertezas da padronizacéo da solucdo de ®Ge/*®*Ga.

A avaliacdo de incertezas com o uso do método TDCR de cintilagéo liquida para
a padronizacéo da solucdo *®Ge/®®Ga-Eckert & Ziegler, apresentada na tabela 5.30 levou
em consideragdo os componentes de incertezas provenientes dos parametros atomicos e

nucleares e os resultantes do procedimento experimental.

Tabela 5.30 Incertezas da padronizacéo de ®*Ge/*®Ga-Eckert &
Ziegler, obtida pelo método TDCR.

Componente de Incerteza Type LNMEI LNHEBE
Massa B 0,05 0,05
Contagens A 0,26 0,11
Attvidades das fontes A 0,31 0,11
Ajuste do parametro de extingio kB A 0.06 0,06
Parametros atomicos e nucleares B 028 028
Incerteza (k= 1) 0.50 0,33

5.4.4 Resultados da padronizacdo da solugdo de *®Ge/*®Ga

Os resultados da padronizacdo da solucdo de ®Ge/*®Ga-Eckert & Ziegler,
obtidos pelo método TDCR no LNMRI e LNHB, apresentados na tabela 5.31 e pelo
respectivo grafico da figura 5.11, sdo consistentes entre si e com 0s das medigdes
obtidas por espectrometria gama realizada pela empresa fornecedora da solugdo do
radionuclideo (Eckert & Ziegler) e Anticoincidéncia 4 B(CL)—y(Nal), dentro de uma

incerteza padrdo (k = 1).
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Tabela 5.31 Resultados da padronizacéo da solucédo de ®®*Ge/*®Ga-Eckert & Ziegler, em
Hisafe3.

Metodo Atividade Incerteza
(kBq'g k=1)
Eckert & Ziegler Espectrometria gama 81.107 1.40
LNMRI Anticoincidéncia 47 B(CL)—y(Nal) 81,981 0,19
LNMRI TDCR £0.882 0.50
LNHE TDCE. 21,004 0,33
83,500 -
2 82500
i) Z IR | S
f; 81,500 - { 5
N S S T
S 80500 - }
> |
< ?9,500§
78,500 -
1 % m
g 3 g z
S e = 2
= ) & v
@ Q o 3
H : :
© =
-3 S
i <

Figura 5.11 Resultados da padronizacdo de solucio *®Ge/®®Ga-Eckert & Ziegler,
pelos metodos de Espectrometria gama, Anticoincidéncia 4n B(CL)—y(Nal) e
TDCR, (k = 1).

74



5.5. Padronizagdo do *™Tc

O esquema de decaimento do **Tc apresenta probabilidade significativa para a
emissdo gama de 140,511 keV que ocorre praticamente sem conversdo interna,
enquanto que a emissdo gama de 142,675 keV apresenta probabilidade significativa

para a conversao interna. A figura 5.12 apresenta o esquema de decaimento.

12 0 27479 (6)d

Mo B~

Intensidade de emissdo 7
por 100 desintegragdes

82.1 o0

N

W | 7/2% ; 140.51
e 1905198 0.221ns

0 : > - > 99m
a 12 142, 6832
- - 7
6,0067 h Te
3 56

92* ;0

2115 (11)x10~3 a

o 99

TC

43 56
Q" = 1357,2 keV
% g~ = 100

5.12 Esquema simplificado de decaimento do **Mo/*™Tc.

As modificagdes no cddigo TDCRO7c foram realizadas para computar essas
caracteristicas do decaimento. Assim, o codigo computacional prevé a aquisicdo de
dados do espectro Compton resultante da interacdo gama com o liquido cintilador e
demais componentes do sistema de deteccdo do sistema TDCR e dos dados atdmicos e
nucleares do esquema de decaimento, inclusive da conversdo interna com de elétrons de
baixa energia, que sdo totalmente absorvidos no coquetel de cintilagdo. A tabela 5.32
apresenta a sintese dos dados.

O cddigo Penelope/Pencylsl foi executado para a determinacdo do espectro de
absorcdo Compton da emissdo gama de 140,511 keV no sistema de deteccdo do TDCR.

75



O resultado, em termos da energia absorvida e probabilidade de absorcao é apresentado

na Figura 5.13.

Tabela 5.32 Dados atdmicos e nucleares de *°™Tc.

Transicées gama e Coeficientes de Conversdo Interna

Transicio (1,0 2.0
E (keV) 140,511 142,675
Py 0.99 0.01

aT 0,119 409

Emissdo de elétrons

Transicdo Energia (keV)  Elétrons/100 desintegracdes
ec (2,1)M 0,885
1.9
ec(2.1) N 0.115
8,00E-04
7.00E-04 s
&,00E-04
5,00E-04

4,00E-04
2,00E-04
2,00E-04
1,00E-04

0,00E+00 .
JO0E-03 5,00E+01 1,00E+02 1,50E+02

Probabilildade

Energa depositada (keV)

Figura 5.13 Espectro Compton de emiss&o gama do **™Tc.
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No LNHB/Franca, medicdes preliminares foram realizadas em diferentes
sistemas com o objetivo de verificar a aplicabilidade do método TDCR, em termos dos
resultados obtidos para a eficiéncia de detec¢do, bem como, a adequagdo do codigo
computacional elaborado a partir de modificacdes no coédigo TDCRO7c¢ para o *™Tc.

Uma solucdo de *™Tc, em soro fisiolégico, obtida da medicina nuclear, foi
preparada e medida por diferentes métodos: TDCR, cémara de ionizagdo,
espectrometria gama.

No sistema TDCR, foram medidas 5 fontes, preparadas a partir da dissolucéo de
aliquotas da solucdo de *™Tc em frasco de vidro com 10 mL de coquetel de cintilacdo
Ultima Gold. A Concentragdo de Atividade foi determinada para o valor do parametro
de extingdo kB igual a 0,010 cm.MeV™. A tabela 5.33 mostra os resultados obtidos para

a padronizacéo da solucdo de ®™Tc, no LNHB.

Tabela 5.33 Resultados da padronizacdo de solugdo de **™Tc, pelos métodos

TDCR, Espectrometria gama e Camara de lonizagéo, realizada no LNHB.

Meétodo Concentracdo de Atividade Incerteza (k=1)
(kBq/g) (*o)
TDCR 62,830 0.35
Espectrometria gama 61,500 1.5
Camara de lonizacdo 652,840 4.6

No LNMRI foi adotado o mesmo procedimento experimental e codigo
computacional do LNHB para a padronizacdo pelo método TDCR O procedimento
experimental constou da realizacdo de 5 comparacdes entre os diversos métodos de
medicdo existentes no LNMRI, com o objetivo de prover resultados para a comparagao-
chave BIPM.RI(I1)-K4.Tc-99m.

Os resultados obtidos pelo método TDCR sdo apresentados nas tabelas 5.34,
5.35, 5,36, 5,37 e 5.38, sendo essa ultima medida no SIRTI/BIPM. A tabela 5.39 e a
figura 5.14, apresentam os resultados obtidos pelo TDCR para o ajuste do parametro de
extincdo kB, em cujo valor a Concentragdo de Atividade da solucdo de **"Tc foi

determinada em todas as comparagoes.
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Tabela 5.34 Comparacéo 1: Concentragdo de Atividade de fontes de solugdo de *™Tc,
obtida pelo método TDCR, em Hisafe3.

kB (emMeV™) / Atividade (kBq/g)

Fonte TDCR
0,007 0,008 0.009 0,010 0.011 0,012 0013 0014 0,015

FmTe 01 07520 649,608 645,270 641,885 639,023 636438 634,277 632,176 630,459 629,006
*mr._02 07521 640905 636,622 633,284 630461 627.909 625776 623,702 622,009 620,572
#mr. 03 07525 636,536 632,232 628,935 626,137 623561 621,451 619373 617,715 616,246
*mT._ 04 07525 646,183 641,816 638,468 635628 633.013 630,872 628,763 627,079 625,588
#mr. 05 07518 642347 638,084 634,728 631,895 629346 627,219 625151 623 441 622,026
*mr. 06 0.7520 641,453 637,176 633,832 631,005 628454 626322 624,249 622,551 621,121
#mr. 07 07537 641,759 637,447 634,028 631,206 628505 616,587 624293 622,640 621,044
#mr._0g 07518 641,564 637,306 633,954 631,125 628579 626,454 624,388 622,680 621,267

Fmr. 09 07501 645252 641,165 637,734 634,854 632358 630,288 628253 626,589 62

Lk

128

#PmT._10 07508 646,091 641,922 638,504 635640 633.116 631,016 628977 627,256 6

| o]
Ly

8

[

9

Tabela 5.35 Comparacéo 2: Concentragdo de Atividade de fontes de solugdo de *™Tc,
obtida pelo método TDCR, em Hisafe3.

kB (cmMeV™) / Atividade (kBq/g)

Fonte TDCR
0.007 0.008 0,009 0,010 0,011 0.012 0.013 0,014 0,015

$mpe.01 0,7517 14575057 14478564 14402335 14338,020 14280275 14232,090 14185246 14146328 14114 444
Pm. 02 0,7521 14451657 14354852 14279670 14216.041 14158251 14110255 14063.403 14025338 13992753
Pore03 0,7516 14521,812 14425939 14349,893 14285780 14228,334 14180415 14133.838 14094,939 14063.401
Fore.04 07517 14491634 14395618 14319.852 14255915 14198 476 14150541 14103.938 14065278 14033 511
Fore.05 0.7522 14492684 14395438 14320102 14256312 14198230 14150.116 14103.072 14064.975 14032156
#7006 0,7520 14412322 14316220 14241086 14177,575 14120284 14072370 14025804 13987638 13955520
Pm1. 7 0,7516 14424674 14329392 14253 873 14190.195 14133,116 14085501 14039218 14000,602 13969.232
Pmre08 0,7525 14431,025 14333.721 14258741 14195308 14136,949 14089,113 14042.028 14004.405 13971,145
Fore.09 0.7512 14568591 14473465 14396799 14332347 14275.063 14227347 14180998 14141485 14110099

$oe.10 0,7523 14451966 14354471 14279716 14216135 14158,032 14110079 14063.082 14025202 13992271
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Tabela 5.36. Comparacdo 3: Concentracdo de Atividade de fontes de solucdo de *™Tc,
obtida pelo método TDCR, em Hisafe3.

kB (cm.MeV™) / Atividade (kBq/g)

Fonte TDCR
0.007 0.008 0,009 0.010 0.011 0.012 0.013 0.014 0.015

Smro01  0.7532 1886442 1873.750 1863,768 1855505 1847692 1841,377 1835220 1830417 1825.864
¥mr. 02 07537 1869.667 1857,105 1847.145 1838,923 1831,056 1824,743 1818,783 1813,968 1809320
$¥mr. 03 07533 1870,285 1857,704 1847.783 1839.602 1831,839 1825570 1819486 1814.716 1810.184

Pmr..p4 07512 1900608 1888186 1878189 1869,782 1862,305 1856,076

—

8

Ly

0.025 1844.875 1840690

S4om.

Te-05  0.7522 1873836 1861.192 1851.520 1843.273 1835760 1829539 1

oo
2
-
Y
Ln

5 1818.531 1814.284

Fmro_ 06 07525 1873.042 1860414 1850,673 1842442 1834858 1828665

—
]
[
[
Ln

536 1817.658 1813.331

Smre 07 07529 1872214 1859604 1849784 1841570 1833,903 1827.675

—
]
[
—
Ln

558 1816.734 1812.314

¥mp. 08 0.7527 1872,925 1860.305 1850.519 1842,295 1834,665 1828.451 18

[
[

(]

28 1817478 1813.099

$¥mr. 09 07523 1877.150 1864487 1854.776 1846,518 1838,969 1832,785 1826,636 1821,717 1817.438

Fmr.10 07519 1887221 1874656 1864.811 1856492 1849,005 1842,728 1836,638 1831631 1827442

Tabela 5.37 Comparacéo 4: Concentracio de Atividade de fontes de solucdo de *™Tc,
obtida pelo método TDCR, em Hisafe3.

kB (cm.MeV '1) ! Atividade (kBg/g)
Fonte TDCR

0.007 0.008 0.009 0.010 0.011 0.012 0.013 0.014 0.015

#mTe 01 0.7485 2430,789 2398824 2390,107 2374,853 2365,769 2358.284 2350.701 2345.012 2339,185

#mre 02 07471 2435716 2404338 2391367 2380,031 2371,124 2363,825 2356,247 2350,965 2344,842

$9mr. 03 0.7475 2430395 2398898 2385970 2374,727 2365784 2358443 2350,875 2345484 2339457
$mr. 04 07472 2413315 2382.203 2369354 2358,130 2349299 2342,060 2334,551 2329303 2323246
SmT. 05 07461 2451300 2419,185 2407,133 2395545 2386,730 2379,537 2371,925 2366,445 2463348
FmTo 06 0,7520 2419,562 2403219 2392,081 2380,169 2370,577 2362666 2354,724 2348301 2342,937
$9mr. 07 0.7518 2411.011 2394,716 2383.871 2371,804 2362316 2354463 2346541 2340,099 2334,832
#mr._ 08 0.7517 2405746 2389866 2378.773 2366.646 2357,208 2349,386 2341.478 2335.032 2329.810
FmTo 09 0,7519 2411163 2394,874 2383,872 2371,926 2362,393 2354521 2346,604 2340,187 2334,872

$9mro 10 0.7527 2424719 2408377 2414.995 2385,082 2375230 2367.197 2359,062 2352.972 2347332
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Tabela 5.38 Comparacdo 5: Concentracdo de Atividade de fontes de solugdo de *™Tc,
obtida pelo método TDCR, em Hisafe3.

kB (cm MeV '1) ! Atividade (kBq/g)
Fonte TDCR

0.007 0.008 0.008 0,010 0,011 0.012 0.013 0.014 0.015

PmTe. 01 07535 2593.429 2575996 2562,203 2550,822 2539,967 2531,235 2522,902 2516.248 2509,864

$mT. 02 0.7540 2587.214

[ ]

569,852 2556013 2544 556 1533,556 2524.760 2516,672 1509948 2503.374
$mr. 03 07541 2583.200 2565,867 2552,043 2540,576 2529.600 2520,812 2512,753 2506,033 2499.463
Fmro 04 07540 2573.027 2555.760 2541997 2530604 2519.663 2510916 2502.872 2496.185 2489648
Fmr. 05 0,7546 2562315 2545150 2531359 2519,622 2508.812 2500,025 2492254 2485503 2478.895
¥mr._ 06 0,7546 2561753 2544589 2530.809 2519,108 2508281 2499515 2491724 2484983 2478385
PmT. 07 0.7550 2564.427 2547.270 2533.408 2521.379 2510717 2501773 2494.167 2487.345 2480.661
$mr. 0g 0.7545 2565973 2548,779 2534982 2523291 2512.430 2503.665 2495,844 2489098 2482 496
%m

Te-09 0.7543 2548 867 2531.774 2518.106 2506.664 2495780 2487.165 2479292 2472631 2466.116

Fmr. 10 07542 2574.805 2557.536 2543.735 2532201 2521.193 2512503 2504.534 2497.812 2491237

Tabela 5.39. Concentracdo de Atividade de fonte de solugdo de **™Tc, obtida pelo
método TDCR, com o uso de filtros, em Hisafe3.

kB (cmMeV™) / Atividade (kBq/g)
Fitro TDCR

0.007 0008 0009 0010 0011 0012 0013 0014 0,015

SFE 07550 67,169 64,215 65,873 64560 64478 64270 64517 63,868 64.214
F1 0.8106 67.763 66,204 65207 64482 63,914 63457 61,741 61,748 62495
F2Z 08102 67.844 66,331 65338 64.624 64,059 63601 61889 621,899 62,595
F3 028100 67897 66422 65432 64728 64,166 63,708 61998 63012 62664

F4 08018 66823 65061 64881 64569 64,105 63,722 63380 63,038 62,850
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Figura 5.14 Concentracéo de Atividade de fonte de solucéo de **™Tc, obtida pelo método

TDCR, com o uso de filtros, em Hisafe3.
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Os resultados obtidos pelo método CIEMAT/NIST sao apresentados nas tabelas
5.40,5.41,5.42,5.41,5.43 e 5.44.

Tabela 5.40 Comparacdo 1. Concentracdo de Atividade de fontes de
solucdo de *™Tc, obtida pelo método CIEMAT/NIST, em Hisafe3.

MNuclideo Soligio Fonte Massa CPM SQPE Atividade

(=) (kBa'g)
.01 0,051202 32330  786.9
3H.02 0.057558 30672  763.0

‘H-03  0.052493 20630 7258
Padrio  H-04 0056998 17737 6972
HP 3505 0060261 14993 6763
‘H-06 0,052473 12101  674.0
3H.07 0.057178 11027  650.3

*H-08 0.056658 9672 658.7

*fmT. 01 0025346 226684 7869 629367

g
T

Fmr. 02 0026767 239456  T87.0 629413
F¥mr . 03 0024945 220604 7881 620986
¥emr. 04 0032043 286065 7872 627.898
Fmr. 05 0.028849 257606 T87.1 628.146
Som, -
Tc X
F#mr . g 0020210 260155 787.8 625731
¥emr. 07 0039660 353395 7873 626.594
F¥mr. ng 0.033154 291248 7865 618634
¥emr. ng 0030941 271377 7873 616.762

Fmo. 10 0.034225 305219 7874  627.001
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Tabela 5.41 Comparacdo 2: Concentracdo de Atividade de fontes de
solucdo de ®™Tc, obtida pelo método CIEMAT/NIST, em Hisafe3.

Nuclideo 5Solugdo  Fonte Massa CPM SQPE  Atividade

(g) (kBa/g)
*H-01 0.05120

[ ]

32190 7869

L

-

L

*H-02 005755

=]
Lad
]
L
[ o]
-y
o |
[
Lid
]

*H-03 0,052493 20528 7258

Padrio H-04 0036998 17649  697.2

A 29,310

HP  3y0s5 0060261 14919 6763

31106 0.052473 12041  674.0

31107 0.057178 10972 6503

1108 0.056658 9624  658.7
. 8mT. 01 0,044785 8996781 7867 14139333
e 9mT. 02 0,058449 11702386 7857 14117.532
8mT. 03 0,049420 9902688 786.8 14101,026
9mT. 04 0.049781 9974354 7862 14115261
9mT. 05 0.049851 9974354 7859 14042.113

#mTe X

mre_06 0,048689 9675568 7861 14002064
#Fmr._07 0051462 10297477 7846 14137286
#Pmr._pg 0050962 10123043 786,0 13998 767
#Pmr. 09 0052633 10605875 7863 14193104

#Pmr. 10 0039760 7866188  786,1 13940053
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Tabela 5.42 Comparacdo 3: Concentracdo de Atividade de fontes de
solucdo de ®™Tc, obtida pelo método CIEMAT/NIST, em Hisafe3.

MNuclideo Solugdo Fonte Massa CPM SQPE Atbidade

(=) (kBa'z)
*H-01 0,051202 32110  786.9
‘H-02 0.057558 30446  763.0

*H-03 0.052493 20477 725.8

Padrio H-04 0056998 17605  697.2

X 20247
HP 3H.05 0060261 14882  676.3
3Ho06 0052473 12011  674.0
*H.07 0057178 10944 6503
*H.08 0056658 9608 658.7
semr . 01 0012853 334860 7884 1828272
S0m.
Tc
semr. 02 0012863 334854 7884 1826818
semT. 03 0011332 295193 7881 1829013
sémT._04 0007628 199008 7879 1832458
semr . 05 0012082 314265 7878 1827.300
S0m. N
Tc X

#Pmr. 06 0013774 356684 787.7 1819511

$9mr. 07 0,013334 344836 7877 1817.119
$9mt. 08 0,014575 377396 7876 1819.694
semr._no 0013534 350103 7877 1817.610

SPmr . 1 0,013934 362227 787.7 1826569
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Tabela 5.43 Comparacdo 4. Concentracdo de Atividade de fontes de
solucdo de *™Tc, obtida pelo método CIEMAT/NIST, em Hisafe3.

Nuclideo Solucio Fonte Massa CPM SQPE Atividade

(2) (kBq'g)
0

‘.01 0,051

]

=
Lid
o
=
3
=
-
o0
by
(fa)

LA

2

L

‘H-02 005755

o
Lad
o
E
o
&
-1
o

ot
o

3103 0.052493 20452  725.8
Padrio  “H-04 0056998 17583 6972
HP  5y0s 0060261 14864 6763
3406 0.052473 11996 6740
3407 0.057178 10930  650.3

‘H-08 0,056658 9596 658.7

#fmr. 01 0010801 361585 7874 2353503

g
Te

#Pmr._02 0.009840 332083 787.0 2374266

#Pmr. 03 0011362 383062 787.0 2371.877

PPmr. 04 0011382 380464 787.5 2349551
PPmr. 05 0011442 391527 786.8 2408.264

G ngC._X

#Pmr. 06 0.047889 1606386 7856 2365909

PPmT. 07 0047678 1595350 7857 2359626

#PmT. 08 0044295 1477552 7858 2351876

PPmT. 09 0043955 1472115 7856 2362204

#fmr. 10 0050051 1678126 7858 2363.950

85



Tabela 5.44 Comparacdo 5: Concentracdo de Atividade de fontes de
solucdo de *™Tc, obtida pelo método CIEMAT/NIST, em Hisafe3.

MNuclideo Solugdo Fonte Massa CPM SQPE Atividade

(2) (,kBq'g)
*H-01 0.051202 32070  786.9
*H-02 0.057558 30408  763.0

SH.03 0.052493 20452 7258
Padrio  H-04 0056998 17583  697.2
HP  syos 0060261 14864 6763
*H-06 0.052473 11996 6740
SH-07 0.057178 10930 6503

‘H-08 0.056658 9596 658.7

88mr. 01 0.011989 425765 7872 2497540

oo
“Te

S¥mr. 2 0,011704 415508 7871 2497175
#mr. 3 0011314 402384 7869 2502566
#emr. 4 0.010355 366923 7869 2493365
emr. s 0010816 384665  786.6 2503877

S8m. -

Te X
#9mrT. 06 0.015586 553386  786.9 2498357
%9mr. 07 0.031983 1134960 786.3 2499 737
%mr._n0g 0.020936 743830 786.5 2501817
$5mr. o 0.021775 771804 7867 2494981

$mr._1p 0.021805 776270 7863 2507.781

86



5.5.1 Aplicacdo do teste estatistico de Grubbs as medicdes das fontes de *™Tc

Os valores de Concentragdo de Atividade das fontes obtidos pelo método TDCR,
foram submetidos ao teste estatistico de Grubbs (Outlier), no nivel de confianga de 95
%, para a verificacdo da consisténcia dos resultados e a tomada de decisdo quanto a
possivel exclusdo de dados inconsistentes. Nas medicdes realizadas pelos métodos
TDCR e CIEMAT/NIST, foram promovidas as exclusdes das fontes *™Tc-04 da
Comparagdo 3 e *™Tc-5 da Comparagdo 4, respectivamente.

5.5.2 Determinacéo das Concentracdes de Atividade das solucdes de *™Tc

O procedimento de ajuste do valor do parametro de extin¢do kB, foi realizado a
partir das mediges obtidas com o uso dos filtros cinza de densidade Otica crescente,
colocados sobre a superficie externa dos frascos da fonte *™Tc, em Hisafe3. O grafico
apresentado na figura 5.14 para Hisafe3, obtido a partir da tabela 5.39, mostra que o
melhor ajuste linear ou menor variagdo da Concentracdo de Atividade foi obtido para o
parametro de extincéo kB igual a 0,010 cm.MeV™,

No método TDCR, as Concentracdes de Atividade das solugdes de **™Tc das 5
comparagOes foram determinada pela média dos resultados relacionados ao parametro
de extingdo kB igual 0,010 cm.MeV™?, em Hisafe3, obtidos a partir das tabelas 5.34,
5.35, 5.36, 5,37 e 5,38, considerada a exclusdo da fonte **™Tc-04, resultante da
aplicacdo do teste estatistico de Grubbs.

No método CIEMAT/NIST, as Concentracfes de Atividade foram obtidas pela
média dos resultados determinados para as fontes de **™Tc em Hisafe3 das tabelas 5.40,
541, 5.42, 543 e 5.44, considerada a exclusio da fonte **™Tc-05, resultante da

aplicacdo do teste estatistico de Grubbs.

5.5.3 Avaliacdo das incertezas das padronizacdes da solucdes de *™Tc

A avaliacdo de incertezas com o uso do método TDCR de cintilagdo liquida para
as padronizacdes das solugdes de **™Tc, levou em consideracdo os componentes de
incertezas provenientes dos parametros atémicos e nucleares e 0s resultantes do
procedimento experimental. As tabelas 5.45 e 5.46, apresentam a avaliacdo das
incertezas da padronizacéo da solucdo *™Tc da comparacdo 5, obtida pelos métodos
TDCR e CIEMAT/NIST, respectivamente, que foi medida pelo BIPM.
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Tabela 5.45 Incertezas da padronizacdo de *™Tc, obtida pelo método TDCR:
Comparacdo BIPM.

Componente de Incerteza Tipo %o
Massa B 0,05
Contagens A 0.36
Atividade das fontes A 0,53
Atividade (ajuste do parametro de extingéo kB, com filiros) A 0.14
Dados atomicos e nucleares B = 0,01
Incerteza (k =1) 0.66

Tabela 5.46 Incertezas da padronizagdo de **™Tc, obtida pelo método
CIEMAT/ NIST: Comparacédo BIPM.

Componente de Incerteza Tipo Yo

Atividade do padrio “H B 0,11
Massa do padrio “H B 0.02
Extingdo do padrio H (SQPE) A 0,12
Contagens do pad:rﬁnsH A 0.09
Parametros atdmicos e nucleares B 0.21
Assimetria das fotomultiplicadoras B 0,25
Parametro de extingdo (kB) B 0,23
Massa das fontes de *™Tec A 0.04
Extingio das fontes de ° ™Tc (SQPE) A 0.10
Contagens das fontes de P Te A 0,02
Atividade das fontes de > ™Tc A 0,17
Incerteza (k = 1) 0.49
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5.5.4 Resultados das padronizagdes das solucdes de *™Tc¢

Os resultados das ComparacOes realizadas para a determinacdo do Fator de
Calibracéio da Camara de lonizagéo 1G11-3 para **™Tc, obtidos pelos métodos TDCR e
CIEMAT/NIST, séo apresentados na tabela 5.47. O calculo do Fator de Calibracéo foi
determinado pela média dos valores das Comparacdes.

Os resultados da padronizacdo da solugdo de *™Tc, que foi medida no Sistema
de Transferéncia, SIRTI/BIPM, séo apresentados na tabela 5.48, em termos da
Atividade. O grafico da figura 5.15 mostra que os resultados obtidos pelos métodos de
Anticoincidéncia, TDCR e CIEMAT/NIST s&o consistentes entre si, dentro de uma

incerteza padrdo (k = 1).

Tabela 5.47 Fatores de Calibragdo da Camara de lonizagdo 1G11-3 para *™Tc,
obtidos pelos métodos TDCR e CIEMAT/NIST.

Metodo Comparacdo Concentracdo de Atividade Fator de Calibragéc
(MBg/g) (pAMBgq)
la 0.633 88245
la 14,246 8.8608
TDCR 3a 1,845 8.8306
4a. 2376 8.8353
Sa 2,529 8.8180
la 0.625 8.9375
la 14,079 8.9650
CIEMAT/NIST 3a 1.824 89814
4a. 2361 89339
Sa. 2.500 8.9203

89



Tabela 5.48 Resultados da padronizacio da solucdo de *™Tc da

comparagdo-chave do BIPM.

Meétodo Atividade Incerteza (k= 1)
(kBq) (%0)
Anticoinc 47 B(CL)—y(Nal) 65,790 0.72
TDCR 65,849 043
CIEMAT/NIST 64,961 032

70,000 -
| @ Anticoincidéncia 4mB(CL)}-y®Na) A TDCR @ CIEMAT/NIST

68.000 -
) ]
= 66.000 - A
& :
3 e e e ____.
£ 64.000 -
= 1
= ]

62.000 -

60,000 -

Meétodo

Figura 5.15 Resultados da padronizacdo da solucéo de **™Tc da comparagdo-chave do

BIPM, pelos métodos de Anticoincidéncia 4n B(CL)—y(Nal), TDCR e CIEMAT/NIST,
(k=1).

3
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5.5.5 Resultados da comparacgédo-chave do BIPM

O valor de referéncia adotado pelo LNMRI e enviado ao BIPM, foi o resultado
obtido pelo método de Anticoincidéncia 4n 3(CL)—y(Nal), da padronizacdo da solugédo
de *™Tc. O gréafico da figura 5.16 constante do relatério do BIPM (2013) [55],
apresenta 0 resultado do LNMRI, comparativamente aos obtidos pelos demais
laboratdrios internacionais participantes da comparacao internacional, em andamento.

Segundo o relatério do BIPM, o valor de referéncia do LNMRI, transformado
em Atividade Equivalente, por meio das medi¢Oes do SIRTI realizadas pelo BIPM no
LNMRI, resultou em 154,700 MBq, com uma diferenca de 1,5 MBq em relacdo valor
de referéncia de 153,240 MBq ou 0,95 % de desvio da comparacdo-chave,
KCRV/BIPM.

O relatério do BIPM expressa que a padronizacdo realizada pelo LNMRI foi
consistente e concorda com o valor de referéncia KCRV/BIPM dentro de uma incerteza
padréo (k = 1), para a comparacdo-chave de solucéo de **™Tc. Com esse resultado, o
LNMRI estabeleceu a rastreabilidade a rede internacional de metrologia para a

padronizacéo de solugdo de *™Tc.

14
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10 -
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2 6 - ¢
Z 4
Z 2
g lT
= l
g0 T
4
-f
T B T B B8 g = 2 5 F £ g
= E 8 £ 2 Z 2 2 2 E B E
= = =g = S
z 2

Figura 5.16 — Grau de equivaléncia do resultado obtido pelo LNMRI com 0 KCRV/BIPM

para *"Tc.

91



Capitulo 6
CONCLUSOES

A implementacdo do método TDCR de cintilacdo liquida foi concluida com
medicdes de um amplo espectro de radionuclideos de diferentes tipos de decaimento,
desde emissores de elétrons e positrons de baixa, média e alta energia, aqueles que
decaem por captura eletrénica e meta-estavel com emissdo gama e conversao interna de
elétrons. Os resultados foram validados por outros métodos absolutos ja consolidados
no LNMRI, observado o nivel de incerteza padrdo recomendada pela rede internacional
de metrologia.

A padronizacéo das solugdes de **Tc e ®™Tc, submetidas as comparacdes-chave
internacionais promovidas pelo Bureau International des Poids et Mesures, estabeleceu
a garantia da rastreabilidade das medicGes realizadas pelo método TDCR para esses
radionuclideos. Esse processo, além de comprovar a exceléncia dos resultados, traz uma
contribuicdo muito importante para a aplicacdo desses radionuclideos na monitoracéo
ambiental e no uso seguro dos radiofarmacos.

Com os resultados obtidos da comparacdo-chave do *Tc, os servicos de
monitoracdo ambiental podem rastreados aos LNMRI. Da mesma forma, os centros
produtores de *™Tc e os servicos de medicina nuclear do Brasil poderdo estabelecer
rastreabilidade metrolégica ao LNMRI em atendimento as exigéncias da ANVISA
guanto ao uso desse radiofarmaco na forma de medicamentos.

O resultado obtido pelo método TDCR na padronizacdo de solucdo ®Ge/®®Ga,
constituiu-se em importante contribuicio quanto & utilizacdo de ®®Ga nos procedimentos
de radiodiagnéstico PET da medicina nuclear no Brasil. O LNMRI esta capacitado para
participar das compara¢fes-chave promovidas pelo BIPM e prover a rastreabilidade das
medic¢des deste radionuclideo, por métodos absolutos, aos centros produtores e servicos
de medicina nuclear do pais.

Outro aspecto importante, foi a participagdo do LNHB no processo de
implementacdo do método TDCR e na padronizacdo dos radionuclideos, o que fortalece

a cooperacdo existente entre Brasil e Franca na area de metrologia de radionuclideos.
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HIGHLIGHTS

e A TDCR liquid scintillation counting system has been implemented at LNMRI.
e Standardization of a solution of °*Tc in the framework of a CCRI(Il) key-comparison.
e Consistency of activity obtained checked by coincidence and anticoincidence methods.

e Assessed uncertainty fairly smaller than that of the other two methods.

ARTICLE INFO ABSTRACT

The activity concentration of a solution of %*Tc was absolutely determined by liquid scintillation

Keywords:

measurements based on the triple-to double-coincidence ratio method (TDCR) and compared with the

TDCR results given by 4zp(LS)-y(Nal) live-timed anticoincidence (with extending dead-time) and classical

Live-timed anticoincidence
Classical coincidence

475(PC)-y(Nal) coincidence counting systems based on using ®°Co as the efficiency-tracing radionuclide.
The results of anticoincidence and coincidence counting are, respectively, 0.18% and 0.66% higher than

#Tc the result from TDCR measurements, but they are consistent within uncertainties.

© 2013 Elsevier Ltd. All rights reserved.

1. Introduction

This paper describes briefly the procedure used in LNMRI for
primary activity standardization of °°Tc by the TDCR method
and compared with anticoincidence and coincidence methods.
99Tc occurs naturally only in very small amounts, but is one of the
most significant components of nuclear waste making it a major
concern when considering long-term disposal of high-level radio-
active waste. It decays with a half-life of 211.5 x 10> years to “*Ru
ground state emitting soft beta rays of 293.8 keV maximum energy
and gamma rays with a small emission probability of 89.52 keV
(Bé et al., 2011). A solution of *Tc was provided by NPL/UK in
the frame of an international key-comparison organized by CCRI
(I1)/BIPM and piloted by NPL, in 2012.

The standardization of the ®Tc solution was performed by liquid
scintillation measurements based on the triple-to-double coincidence

* Corresponding author. Tel.: +55 21 2173 2879; fax: +55 21 21732875.
E-mail address: iwahara@ird.gov.br (A. Iwahara).

0969-8043/$ - see front matter © 2013 Elsevier Ltd. All rights reserved.
http://dx.doi.org/10.1016/j.apradiso.2013.11.138

ratio (TDCR) method (Broda et al., 2007). The activity result was
compared with those given by 4z5(LS)-y(Nal) live-timed anticoinci-
dence (with extended dead-time) and classical 478(PC)-y(Nal) coin-
cidence techniques using °°Co as the efficiency-tracing radionuclide
(Steyn, 1973; Lowenthal, 1973). Liquid scintillation samples containing
a mixture of °°Co and ®*Tc were prepared and counted in the 4z5(LS)-
y(Nal) live-timed anticoincidence system. The classical 4z3(PC)-y(Nal)
coincidence method (Campion, 1959) was carried out using solid
sources prepared by depositing aliquots of the mixed solution of ®°Co
and *°Tc on gold coated VYNS films.

2. Methodology
2.1. TDCR method

The basis of the TDCR method is widely described in the
literature (Broda et al., 1988; Grau Malonda and Coursey, 1988;
Broda and Pochwalski, 1992; Cassette et al., 2000). The detection
system assembled at LNMRI is composed of two 9899 A Thorn EMI
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Electronics (serial 118 and 126) and one 9829 A ET Enterprises
photomultiplier tubes (PMTs) arranged symmetrically at an angle
of 120° each other. Coincidences between PMTs are processed by
the MAC3 unit (Bouchard and Cassette, 2000) which is based on
the live time technique and extendable dead times. Especially
designed for liquid scintillation counting, the MAC3 module was
developed to avoid excess of counting due to spurious pulses in
the counter, i.e. delayed pulses generated by the scintillator or
the presence of residual gas in the phototubes. For the activity
determination the TDCR data were analyzed by the TDCRO7c code
(Cassette, 2010). This computational code used to calculate the
efficiency of each photomultiplier tube takes into account possible
counting asymmetries between PMTs. The beta spectra calculation
program used was SPEBETA code (Cassette, 1992). The shape factor
for 9/2* —5/2" ®9Tc p-transition (a second forbidden non-unique
transition) was ((W)=0.54p?+¢q? as found in Behrens and Szybisz
(1976). The value of 0.54 refers to shape parameter 4,. Ten samples
with masses ranging from 40 mg to 90 mg of °°Tc solution and
one blank sample were prepared in 10 mL Hisafe3 scintillation
cocktail contained in commercial Perkin Elmer glass vials. Five
measurements of five minutes were carried out for each source.
In addition, one of these sources was measured using six gray
filters for detection efficiency variation in order to optimize the kB
value. The best kB factor is determined when a zero-slope is
obtained for the function relating activity and TDCR value.

2.2. 4zp(LS)-y(Nal) live-timed anticoincidence with extended dead
time

The 4zp(LS)-y(Nal) live-timed anticoincidence with extended
dead times (Baerg et al.,, 1976) installed in the LNMRI (da Silva
et al., 2008) is based on specialized modules (MTR2, MI1, MI2
and MI3) developed to implement 4z5-y coincidence counting
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Fig. 1. Activity concentration of source 01 as a function of different quenching
conditions using grey filters.

Table 1
Measurement results of nine °°Tc samples with the TDCR method.

without the use of a resolving time (Bouchard, 2000; 2002; Bobin
et al.,, 2007). Two MTR2 modules are installed in both p-and
y-channels to process counting, extendable dead time and the live-
time technique. The MI1 and MI2 modules implement the delayed
y-counting in order to record non-correlated y-events. For that
purpose, the extendable dead time generated in the p-channel is
used as a gate to prevent the counting of correlated y-events. The
coincidence rate is obtained indirectly by subtracting the non-
correlated y-rate from the total y-rate. The function of MI3 module
is to operate as y-energy discriminator and, in case of LNMRI
system, a clock of 1 x 108 Hz was put inside to implement the live-
time technique. The radionuclide ®°Co, with activity concentration
of (113.12 + 0.25) kBq/g at the reference date 03/01/2012 12h00
UTC, was used as efficiency tracer and six sources (three sources of
Hisafe3 and three sources of Ultima Gold) containing mixed ®Tc
and %°Co were prepared for counting. Each source had 15 mL
cocktail volume and the masses ranged from 56 to 85 mg.

2.3. Classical 4z5(PC)-y(Nal) coincidence method

The coincidence system consists of a gas flow 4z proportional
counter (PC) coupled to a 10.2 cm x 10.2 cm crystal of Nal(Tl) and
the counting gas is a mixture of 90% argon and 10% methane
operating at 0.1 MPa pressure. Beta particles originating from °°Tc
and %°Co radionuclide tracer are counted in the PC channel and the
gamma rays of 1173.2 keV and 1332.5 keV of °°Co are counted in
the gamma channel. Mixed sources were prepared by dropping
known masses of °°Tc and %°Co onto VYNS film previously gold
coated on both sides. The solution masses of the mixed sources
ranged from 20 mg to 35 mg.

3. Results and discussion

The activity concentration of source number 01 versus the
TDCR values under different quenching conditions using grey
filters in order to optimize the kB value is plotted in Fig. 1. From
this figure the best kB value, where the activity of the source was
constant over the TDCR range analyzed (0.8795 to 0.9344), is
around 0.008 cm/MeV. The measured activities of nine sources
(numbered 02 to 10) as a function of TDCR for different kB values
are presented in Table 1. The TDCR value is in the 0.9320 to 0.9344
range. The lowest dispersion (0.05%) in the activities of the sources
was observed and confirmed at kB=0.008 cm/MeV (Hisafe3 scin-
tillation cocktail) and this value was chosen for the determination
of the activity of °*Tc. For the maximum TDCR value, 0.9344, the
detection efficiency obtained was 0.9415. The final activity con-
centration was evaluated as the average of the nine sources at
kB=0.008 cm/MeV and the relative combined standard uncer-
tainty on the activity concentration was 0.32%. The contribution
of the effect of the shape factor C(W)=0.54p>+q* on the efficiency

Source TDCR kB (cm/MeV)/Activity concentration (kBq/g)
0.007 0.008 0.009 0.010 0.011 0.012 0.013 0.014 0.015

02 0.9344 112.589 112.721 112.805 112.913 112.985 113.081 113.154 113.226 113.311
03 0.9339 112.590 112.697 112.781 112.901 112.973 113.081 113.130 113.226 113.274
04 0.9321 112.611 112.719 112.827 112.923 113.007 113.104 113.164 113.249 113.334
05 0.9333 112.679 112.799 112.895 112.979 113.075 113.160 113.256 113.317 113.377
06 0.9330 112.737 112.869 112.953 113.049 113.121 113.218 113.290 113.387 113.447
07 0.9324 112.644 112.728 112.836 112.932 113.029 113.113 113.185 113.258 113.319
08 0.9326 112.632 112.752 112.860 112.944 113.016 113.113 113.185 113.258 113.330
09 0.9320 112.729 112.813 112.933 113.017 113.125 113.174 113.270 113.343 113.416
10 0.9328 112.747 112.843 112.951 113.047 113.119 113.216 113.288 113.373 113433
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calculation was done by changing the value of the shape para-
meter A, from 0.54 to 1 and calculating the corresponding
activities. The difference between these activities calculated was
0.21% and this value was adopted as the uncertainty due to the
shape factor.

In the 4zp-y anticoincidence method the experimental data of
each liquid scintillation mixed source was linearly fit in an
efficiency range of approximately 0.79 to 0.90 and the %°Co activity
was subtracted from the extrapolated value of the mixed source.
A typical extrapolation curve for one source is shown in Fig. 2.
No visible trend in the residuals was observed. The average of six
sources was adopted as the activity concentration value with
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Fig. 2. Linear fit of the 4zp-y anticoincidence data of one typical mixed source of
99Tc and °Co. The value of the ®°Co activity which is already subtracted from the
intercept provides the activity of “°Tc.
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Fig. 3. Quadratic fit of the 4z3p-y coincidence data of the set of five mixed sources
of 2°Tc and ®°Co. The value of the ¢°Co activity which is already subtracted from the
intercept provides the activity of °° Tc.

Table 2

relative combined standard uncertainty of 0.53%. The linear fitting
procedure for obtaining the extrapolation of efficiency curve
provides the dominant uncertainty in the result.

In the classical coincidence method all the 4z4-y coincidence
data from five mixed solid sources were set in the same graph and
a quadratic fit was used over an efficiency range from 0.66 to 0.86
to obtain the intercept of the efficiency curve and then, the activity
of the 9Tc after subtracting the activity of °Co. The difference
between the linear and the quadratic fit was 0.66% but the chi-
square test and the correlation coefficient were slightly better for
the quadratic fit. Again no visible trend in the residuals was
observed from either fit and the fitting procedure provides the
dominant uncertainty in the result. Fig. 3 shows the extrapolation
curve obtained from the set of five beta-gamma experimental
data counting and the relative combined standard uncertainty
was 0.62%.

The uncertainty budgets for the three counting methods are
shown in Table 2. In Fig. 4 the results of the three methods are
displayed. They are consistent within a combined uncertainty of
k=1. The values of the activity are multiplied by an arbitrary
factor.

4. Summary

The TDCR system based on liquid scintillation implemented at
LNMRI was first used to measure the activity concentration of a
solution of ®*Tc within a BIPM CCRI(II) key comparison piloted by
NPL/UK, in 2012. The TDCR value was in agreement with the
coincidence and anticoincidence methods within -0.18% and -0.66%,
respectively. The application of this method in the standardization of
radionuclides that decay by electron-capture, especially those used in
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Fig. 4. Plot of the activity concentration obtained by the three measurement
methods. The uncertainty bars correspond to coverage factor k=1.

Standard uncertainty components, in percent, evaluated for activity determination of ®*Tc by three methods.

Component Method

TDCR Anticoincidence Coincidence
Counting statistics 0.21 Included in fitting Included in fitting
Fitting of extrapolation curve 0.38 0.53
Weighing 0.05 0.05 0.05
Background Negligible 0.29 0.20
Live time technique 0.01 0.01
Decay (half-life) < 0.001 <0.001 <0.001
Dead time 0.04
Resolving time 0.04
Gandy effect 0.08
50Co activity 0.22 0.22
kB value 0.05
Shape factor 0.21
Efficiency variation grey filters 0.08
Relative combined standard uncertainty 0.32 0.53 0.62
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nuclear medicine, is being planned. In this work the evaluated
uncertainty for TDCR method was fairly lower in comparison with
the anticoincidence and coincidence methods.
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