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O objetivo deste trabalho é o desenvolvimento, rea ae metrologia de
radionuclideos, de uma técnica de medicdo priméria da grandeza atividade por unidade
de massaom uma abordagem tedrico-experimental do métodcooeidéncia pico-
somaque permita a padronizacdo direta do radionuclideaecaimento complexo
15Fu, no qual a cascata de desexcitacdo do nucleo ocorre simultaneamente com a
cascata de desexcitagdo da camada atdmica. O método de coincidéncia pico-soma, uma
técnica de medicdo absoluta que usa contagem de coincidéncias e espectrometria de
fétons com um Uunico detector de germanio de alta resolucdo, foi aplicado a
padronizacdo da atividade de fontes'f&u. O ramo de decaimento utilizado foi o do
152Sm, uma vez que é quase inteiramente por captura eletronica e exibe raios X com
uma alta probabilidade de coincidéncia com os raios gama de 121,8 keV, como
evidenciado pela técnica da matriz utilizada para esquemas de decaimento complexos,
um metodo para deduzir expressdes teoricas prevendo as taxas de contagem de picos do
espectro energético de fétons, conhecidas como equacdes de taxa de contagem, que
descrevem as somas por coincidéncia de raios gama e X. O resultado foi comparado
com a calibracéo realizada por camaraoézacao rastreavel ao BIPM. @ssultados

apresentaram valores de incerteza de 0,50% (k = 1).
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The objective of this work is the development, in fiedd of radionuclide
metrology, of a primary measurement technique of the quantity activity per mass unit,
by a theoretical-experimental approach of the Sum-Peak Coincidence Method which
allows direct standardization of the complex decay radionutiféei, in which the de-
excitation cascade nucleus occurs simultaneously with the cascade de-excitation of the
atomic layer. The Sum-peak Coincidence Method, an absolute measurement technique
that uses coincidence counting anmeday spectrometry, was applied to activity
standardization of°*Eu sources. The decay branch used was that’sfm, as it is
amost entirely electron capture and exhibits X-rays with a high probability of
coincidence with the 121.8 keV gamma rays, as evidenced by the matrix technique used
for complex decay schemes, a method for deriving counting rate equations describing
coincidence summing of gamma and X-rays. The result was compared with the
calibration performed by ionizatiochamber traceable to BIPM. Thesults presented

uncertainty values of 0.50 % (k = 1).
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1. INTRODUCAO

A metrologia de radionuclideos é uma ciéncia voltada para a medicdo e analise
de parametros nucleares (MAN&t al, 1991) [1]. Dentre estes parametros, um dos que
apresenta maior relevancia e importancia em se tratando do processo de padronizacdo
de uma amostra radioativa é a grandeza atividade, expressdo de sua taxa de
desintegracéao.

O Laboratorio Nacional de Metrologia das Radia¢cdesnizantes
(LNMRI/IRD/CNEN) possui diversificados sistemas e emprega e procura desenvolver
diferentes métodos diretos para a padronizacdo absoluta de solu¢des de radionuclideos,
todas fornecendo rastreabilidade em unidades &uaeau International des Poids et
Mesures(BIPM). Um dos sistemas amplamente utilizados € o da espectrometria gama
com detectores de germanio.

Detectores de germanio por sua alta resolugao, vataginte boa eficiéncia e
uma faixa de sensibilidade de varios keV a varios MeV sdo amplamente utilizados em
espectrometria de raios gama. Entretanto, o efeito soma por coincidéncia deve ser
levado em conta, em particular, a uma pequena distancia fonte-detector. Corre¢des
devido as soma-coincidéncias sdo normalmente necesséarias em medi¢cbes de alta
precisdo em nivel metroldgico, visando a determinacéo da atividade de radionuclideos e
medicdes de intensidade de emissao de fotons.

A soma por coincidéncia ocorre quando dois ou mais fétons em cascata sao
emitidos desde o mesmo nudcleo e detectados dentro do tempo de resolugdo de um
espectrémetro. Os tempos de vida de niveis nucleares para trapss@@gesem regra,
muito mais curtos do que o tempo de coleta de cargas nos detectores de germanio.

Entdo, em uma dada desintegracdo, quando dois fotons, temporalmente
coincidentes, interagem com um detector, cada um depositando toda sua energia, a
resposta do detector € proporcional a energia total depositada. Forma-se um pulso
composto indistinguivel daquele devido a um sé evento. A magnitude deste efeito
depende do esquema de decaimento do radionuclideo, da eficiéncia do detector e da
geometria de medicdo. O fendmeno também conhecido como soma por coincidéncia
verdadeira tfue coincidence summing, na expressao em inglés) ou soma em cascata
(cascade summing) ndo deve ser confundido com empilhamento de illsagp)

devido a altas taxas de contagem. Diferentemente dessas somas aleatérias que



dependem da taxa de contagem, as chamadas coincidéncias verdadeiras estao
intrinsecamente relacionadas a geometria. A incidéncia desses efeitos € maior quando a
fonte esta apoiada sobre ou proxima ao topo do detector.

Em geral, trés tipos de efeitos resultam das soma-coincidéncias verdadeiras. Se
um dado féton deposita toda sua energia no detector e outro féton coincidente deposita
apenas parte de sua energia, teremos uma "perda nopeed'l¢s¥ correspondente a
energia do primeiro foton, geralmente referido como efetontning-out (de soma
para fora do pico). Alternativamente, no caso do efatoniming-in" (de soma para
dentro de um novo pico), se dois raios coincidentes depositarem suas energias
completas no detector (absor¢édo total), um "pico-soma" aparece no espectro. Cada
contagem no pico soma-coincidéncia implica a perda de uma contagem em cada um dos
picos gama contribuintes (MCCALLUM e COOTE, 1975) [2]. O terceiro fendmeno
ocorre quando os fétons coincidentes depositam apenas parte de suas energias no
detector, o que contribui apenas parabackground”, ndo resultando acréscimos nem
nas intensidades de pico nem nas eficiéncias.

Outras radiacdes podem estar em verdadeira coincidéncia (sfamoning-in")
com os raiog. Se a transi¢cdo beta ou gama é acompanhada pekcén de vacancias
nos niveis atdbmicos através de captura de elétrons ou de conversdo interna,
respectivamente, também podem ocorrer efeitos de soma-coincidéncia com 0s raios X
resultantes desses processos. De fato, como na emissdo de elétrons de conversao
interna, o processo de decaimento por captura de elétrons também resulta na emisséo de
guantidades apreciaveis de raios X.

Nesse contexto, é importante fazer um paréntesis para lembrar que a emisséo de
elétrons Auger (monoenergéticos) pode reduzir sensivelmente a abundancia dos raios X
gue normalmente se espera medir nesses processos de decaimento. Tal emissdo compete
com a emissdo de raios X, e pode acompanhar qualquer processo de decaimento de
radionuclideos que resulte na producdo de raios X. Quando vacéancias sédo deixadas em
camadas eletronicas (K, L, M...) elas podem ser preenchidas por elétrons atbmicos a
partir de niveis de energia mais elevados. No processo de queda para uma camada de
energia inferior, para preencher a vacancia, parte da energia do elétron é dissipada como
um foton de radiacdo X. Teremos entdo ou a emissdo do féton para fora do atomo ou
sua colisdo com um elétron atémico, resultando na ejecdo do elétron conhecido como
elétron Auger. Este pode ser considerado como o analogo atdémico do elétron (mono

energético) de conversao interna, cuja emissao (internal-conversion electron emission)



compete com a emissao de radiacdo gama como um modo alternativo de desexcitacéo
nuclear. Os processos de desexcitagdo radiativa e ndo radiativa sGo sempre competitivos
(LANNUNZIATA, 2012) [3].

Os picos devidos a soma por coincidéncia de raios (X + X), YXetfy + V)
podem complicar o espectro obtido pelo sistema de deteccao e alterar significativamente
as taxas de contagem dos fotopicos ou picos de absorcgéo total ou de energfaliplena (
energy pealou FEP, na sigla em inglés).

No entanto, o método de coincidéncia pico-soma, precisamente, aproveita o
efeito soma gumming-in effeft ndo sendo necessario calcular, como normalmente,
qualquer fator de correcdo por coincidéncias, uma conhecida fonte de incerteza nas
medicOes de atividade por espectrometria gama.

O poder de percepcao do idealizador do método permitiu transformar uma fonte
de erros recorrentes em espectrometria, em uma metodologia inovadora de
padronizacdo de radionuclideos emissores de radiacdo eletromagnética (GILMORE,
1995) [4].

Contagens por coincidéncia propriamente dita tém sido usadas como um método
absoluto configurando o sistema de deteccdo com um par de detectores. Eles registram
as radiagdep-vy, y-y, X-(X, y) etc. em coincidéncia, e a desconhecida atividaderde
€ determinada usando as contagens em coincidéncia ou anticoincidéncia entre o0s sinais
dos detectores (NCRP, 1985) [5].

O método pico-soma, uma técnica de medicao absoluta que utiliza contagens por
coincidéncia e espectrometria de fotons X e gama, € baseado no mesmo principio, mas
requer apenas um unico detector e a eletrénica espectroscopica associada, enquanto o
método de coincidéncia requer dois ou mais detectores com moddulos de tempo
(POMME, 2007) [6].

O método permite medicdes de atividade absoluta daqueles radionuclideos que
emitem pelo menos dois fotons coincidentes sem transicdes radiativas diretas para o
estado fundamental do nucleo-filho. O mérito do método pico-soma reside na
simplicidade da técnica de medicéo e do sistema de deteccdo. Este método também tem
uma vantagem quando comparado com o método relativo de medicdo usando
espectroscopia de raios gama, frequentemente usado para determinar a radioatividade de
uma fonte desconhecida. A medicao relativa requer uma calibracéo precisa de eficiéncia

e de energia do sistema de espectroscopia. Por isso, € influenciada pelas condi¢cdes



experimentais da geometria fonte-detector, a energia dosyraoa radioatividade da
fonte.

O método normalmente requer, para a determinacdo da atividade da fonte, o
conhecimento da taxa de contagem total do espectro, bem como das taxas dos picos de
absorcéo total dos dois fétons e da taxa de contagem do pico-soma por coincidéncia
verdadeira (KIMet al, 2003) [7]. Mais comumente, ele é aplicado a fontes puntiformes
medidas em uma geometria de proximidade fonte-detector, o0 que melhora a estatistica
de contagem da area do pico-soma.

O que faz do método pico-soma um dos mais vantajosos em relacdo aos outros
meétodos de padronizacdo absoluta € o fato de poder apresentar facilidade para sua
aplicacdo (dependendo do radionuclideo em questéo), além de possibilitar a obtencao de
baixos valores para os componentes da incerteza tipo A e principalmente as do tipo B
(DE OLIVEIRA et al, 2012) [8]. Em metrologia, uma das maiores preocupacoes
guando se objetiva estimar o valor de uma grandeza € a de obter, ndo apenas uma maior
exatidao sobre o valor nominal, mas, a melhoria na precisdo da medida (incerteza) que
muitas das vezes ird expressar 0 quado consistente € um meétodo de calibracdo
(INMETRO, 2012 [9]; GUM, 2003 [10]).

Neste estudo, o método de coincidéncia pico-soma foi aplicado para a
padronizacdo absoluta da atividade de seis fonteS°Ha, usando um detector de
germanio ultra puro (HPGe). O interesse particular neste radionuclideo é explicado por
seu amplo uso como fonte padrdo multi-gama para uma precisa calibracdo em energia e
eficiéncia de espectrobmetros gama com detectores semicondutores, uma vez que, além
de uma meia-vida relativamente longa, € ampla a faixa de energia dos f6tons emitidos,
variando de 40 a 1769 keV, o que faz deste radionuclideo apropriado para o propdsito
supracitado.

Contudo, devido ao seesquema de decaimento muito complexo, com dois
ramos de decaimento, a determinacdo da atividade#u apresenta muitas
dificuldades. Com uma meia-vida de 13,5 anos, desintegra-s&’®m por captura
eletrénica (72,1 %) ou por emissdo de pésitrons (0,027 %) B8 por emissdo beta
menos (27,9 %). Aigura 1 apresenta apenas um esquema simplificadb’do. Na
verdade, o nucleo filho*>’Sm, tem um total de 19 niveis excitados, enquaritGxd
tem 15. O decaimento direto do nucleo pai para o estado fundamental do nucleo filho
nao existe (VANINet al., 2004) [11].



Figura 1: **°Eu, esquema de decaimento simplificado {1%).

O decaimento de uma fonte do radionuclitféBu resulta em emissées de pelo
menos quatro fétons KX (dois para cada ramo) e 132 raios gama, o que € motivo de
uma grande quantidade de soma-coincidéncias, mais precisairidiftg@icos-soma em
potencial (JORDANOV, 2016) [12]. A hipotese implicita é que os fotonkKKey séo
emitidos desde o mesmo nucleo. Fotons emitidos desde diferentes nucleos podem
produzir s6 somas por coincidéncias aleatorias que podem ser reduzidas escolhendo-se

uma fonte de baixa atividade.
1.1  Motivagéo e escopo do trabalho

A determinacdo da grandeza atividade por espectrometria de germanio € uma
ajuda valiosa amplamente utilizada nas aplicagdes com fontes radioativas. Explorando
essa técnica despectrometria gamae partindo de uma abordagem analitica do
espectro de fétons, ou seja, decompondo-o teoricamente em partes mais simples (partes
gue se tornam mais facilmente explicadas, e que uma vez entendidas tornam possivel o
entendimento do todo) por meio da deducéo tedrica de equacgdes de taxa de contagem de
seus picos, o presente trabalho discute o emprego de um método primario de medicéo
da taxa de desintegracdo, quantificada pela grandeza atividade, para padronizar uma
solucdo de ™FEu, em busca de resultados consistentes e que possam ser



metrologicamente rastreados visando futura partiéipado laboratério em uma
comparacao chave do BIPM.

O objetivo deste trabalho €, portanto, o desenvolvimento, na area de metrologia
de radionuclideos, de uma técnica de medicdo primaria da grandeza atividade por
unidade de massa, com uma abordagem tedrico-experimental do método de
coincidéncia pico-soma, que permite a padronizacdo direta do radionuclideo de
decaimento complexd®Eu, no qual a cascata de desexcitacdo do nucleo ocorre
simultaneamente com a cascata de desexcitacdo da camada atémica.

Correspondendo aos resultados concretos que o festudo alcanga, visando
atingir esse objetivo geral, sdo 0s seguintes seus objetivos especificos em sequéncia de
execucao:

a) Estudar o efeito soma por coincidéncia na espectrometria de raios X e gama

do *?Eu deduzindo expressées tedricas para as taxas de contagem de picos do

espectro de energia deste radionuclideo, por meio da aplicacdo da teoria
desenvolvida por NOVKOMW et al (2007a) [13] baseada no seguimento ou
rastreio de todas as rotas, trajetérias ou caminhos de decaimento de
radiois6topos com esquema de decaimento complexo e suas consequéncias em
um detector, ou seja, as energias susceptiveis de serem depositadas, associadas
as correspondentes probabilidades de deteccéao.

b) Estabelecer uma metodologia de padronizacdo absoluta pelo método pico-

soma para gue a mesma seja, ocasionalmente, incorporada a rotina de calibracao

do LNMRI.

c) Comparar resultados obtidos por diferentes métodos.

A aplicacdo da metodologia desenvolvida por NOVKOWL al (2007a) [13] —
meétodo de multiplicacdo direta de matrizes (direct matrices multiplicabiomMM-
method, na expressdo em inglés) — visando & escolha dos pitd&uda serem aqui
utilizados para a aplicacdo do método de coincidéncia pico-soma, por seu carater
inédito, foi o destaque no trabalho j4 publicado na reAstplied Radiations and
IsotopeFERREIRA FILHO et al 2018a) [14].

1.2 Organizacao do trabalho

Depois da abordagem do problema da pesquisa feita até aqui a titulo de INTRODUCAO,

nosproximos capitulos serdo tratados o0s seguintes assuntos:



No Capitulo 2 serd apresentada uma revisdo de literatura com o0 objetivo de
mencionar o que ja foi pesquisado sobrdema, abordando ofundamentos
tedricos considerados como importantes para melhor compreensédo do texto e que se
relacionam diretamente com a metodologia do sistema de padronizacéo abordado.

O Capitulo 3 visa explicar como o problema pbde ser resolvido, sendo dividido em
duas partes: uma parte basicamente tedrica (item 3.1), referente a escolha do ramo
de decaimento e dos picos desse ramo a ter suas taxas de contagem quantificadas e a
segunda parte (item 3.2), abordando a aplicacdo do método pico-soma propriamente
dito, apresentando os procedimentos utilizados, desde a construg@udde
medicdes até a realizacdo das medicbes e o célculo para a padronizacdo das
amostras radioativas.

No Capitulo 4 serdo apresentados e discutidos os resultados obtidos e as
comparacOes destes com as calibracdes realizadas por outro sistema, com valores

adotados como de referéncia.

No capitulo seguinte serdo apresentadas as conclusdes do trabalho.



2. REVISAO BIBLIOGRAFICA

Para um bom desempenho da metrologia de radionuclideos em geral e das
medicdes de atividade em particular é necessario considerar os atributos mais basicos da
radioatividade, como sua natureza estatistica, a lei do decaimento radioativo, os tipos de
radiacbes emitidas, suas probabilidades de emissdo e outros dados nucleares conforme
descrito por KNOLL (1989) [15].

Em medicdes relativag, analise de um espectro e a determinacédo da carva d
eficiéncia podem ser particularmente complicadas (DEBERTIN, 1988) [16]. As somas
por coincidéncias, especialmente em uma geometria de medigdo proxima ao detector,
requerem uma determinacdo precisa dos fatores de correcdo (DEBERTIN e
SCHOTZIG, 1979 [17]; MORElet al, 1983) [18]. No caso de fontes puntiformes de
152E1, essa determinacdo é um tépico importante que foi apresentado em muitos estudos
(RIZZO e TOMARCHIO, 2010 [19]; AGARWALet al, 2011 [20]; DELGADOet al,

2006 [21]; ARNOLD e SIMA, 2004) [22]. Métodos de avaliacdo dos fatores de
correcao para somas por coincidéncia no caso de fontes puntiformes foram verificados
por intercomparacoes feitas pelo Grupo de Trabalho em Espectrometria Gama (GSWG)
do Comité Internacional de Metrologia de Radionuclideos (ICRM), (L&Ra{, 2010)

[23].

Em alguns estudos NOVKOVI et al. (2007a [13], 2007b [24], 2012a [25],
2012b [26]) descreveram o método de multiplicagdo de matrizes diretas (DMM), que foi
verificado experimentalmente com fontes puntiforme¥, **Ba e”°Se. KANISCH
et al. (2009) [27] compararam os fatores de correcdo para as somas por coincidéncia
obtidos por diferentes métodos e confirmaram uma excelente concordancia entre o
método DMM e os fatores obtidos pelo software GESPECOR 4.2 (2011) para fontes
puntiformes dé*Ba e™*Eu.

Uma visdo sucinta sobre os principais métodos de padronizacdo primaria de
solucdes radioativas para a grandeza atividade pode ser obtida em MARINGER (2010)
[28] ou em diversos trabalhos de tese defendidos, sobretudo na COPPE e no IRD, nos
altimos anos, tais como: DA SILVA (2008) [29], DE OLIVEIRA (2012) [30],
LOUREIRO (2013) [31], CORREIA (2016) [32], DA SILVA (2017) [33] e DE
ARAUJO (2018) [34].

Métodos de coincidéncia tém sido usados em medi¢des absolutas, compondo o
sistema de deteccdo com um par de detectores. Se o decaimento é seguido pela emisséo



de particulas diferentes, dois detectores com um circuito de coincidéncia sao
comumente usados para as medi¢c@estividade da fonte é determinada usando as
contagens em coincidéncia ou anticoincidéncia entre os sinais do detector (NCRP,
1985) [5] (POMME, 2007) [6], (BOBIN, 2007) [35].

A contagem de coincidéncias beta-gama, por exemploymé técnica
amplamente utilizada para a padronizacdo de fontes radioativas devido a sua precisao e
independéncia para um grande numero de radionuclideos. O principio basico da
contagem de coincidéncias pode ser descrito partindo do caso ideal de medicdo da
atividade de um radionuclideo com um esquema de decaimento simples consistindo de
uma emissao Beguida imediatamente por um fétotaydesexcitacdo do nuclideo filho.
O sistema de deteccdo e a eletrbnica de contagem associada sdo compostos por dois
canais distintos ey, cada um sensivel a um tipo de radiacdo. O principimétodo
de coincidéncia vem do canal de coincidéncia adicional, que registra um evento de
desintegracdo quando ele é detectado em ambos os canais 3

As contagens apresentadas nos trés canais seréo funcdes das efigieaceas

&, respectivamente (CAMPION, 1964) [36]. Para uma fonte pontual a atividade sera:

Ny =Ny* &, 1)
N, =N,*¢, (2)
N.=No* £,%¢, (3)

Em que:
Ns, Ny N;, séo as contagens registradas nos canais beta, gama, e coincidéncia c;
&, & e &, séo as eficiéncias de detecgéo beta, gama, e de coincidéncia c;
No, é a atividade total;

Multiplicando (1) e (2) e dividindo por (3), temos:

N, = N;*N, /N, 4

A atividade N, é calculada, portanto, utilizando-se uma expressao (4) que
depende apenas das taxas de contagem nos ¢araisNs e N,, respectivamente, e a
taxa de contagem de coincidéncias N

As eficiénciag? e y também podem ser obtidas por meio das taxas de contagem

dosrespectivos canais:

£, = N;/N, (5)



£,=N,/N, ®)

2.1 O método pico-soma

O método pico-soma, uma técnica de medicdo absoluta que usa a contagem de
coincidéncias e a espectrometria gama, é baseado no mesmo principio da contagem de
coincidéncias, mas requer apenas um detector de xaicglém da eletrbnica
espectroscopica (HUTCHINSON et al973) [37].

Para radionuclideos emitindo dois fotons em coincidéncia, pode ser possivel, por
este método, determinar a atividade da fonte e a eficiéncia do detector de fétons a partir
de simples medicdes das taxas de contagem de picos de absorcéo total deysas raios
X, a taxa de contagem total do espectro e uma razdo entre os fotopicos e a taxa de
contagem do pico-soma de ambos os fotons em verdadeira coincid€intiaet(al.,

2003) [7], (ELDRIGE e CROWTHER, 1964)38], (BRINKMAN et al., 1963a, b,
1965) [39], [40], [41], (BRINKMAN e ATEN, 1963, 1965) [42], [43].

Dessa forma a atividade, ou taxa de desintegracdo, do radionuclideo pode ser
determinada diretamente do espectro de raios gama e X, sem 0 uso de padrbes, desde
gue ele decaia com emissado de dois fotons em verdadeira coincidéncia (isto é, fotons de
raios X ou gama) (L'ANNUNZIATA, 2012) [3].

O método pico-soma foi originalmente concehpdoa detectores de Nal) por
BRINKMAN et al (1963a, b,) [39], [40], (1965) [41] e BRINKMAN e ATEN (1963,

1965) [42] [43]. Pela primeira vez eles aproveitaram o0s eventos de verdadeira
coincidéncia no espectro para medir a grandeza atividade utilizando um Gnico detector.
Eles mediram a atividade de fontes @0, *°Sc, *Na e '°F usando um detector de
Nal(Tl) tipo poco.

Deduzindo a equacdo fundamental do método, eles demonstraram que a
atividade de um isétopo emitindo dois raijpem coincidéncia pode ser calculada a
partir das areas de ambos os fotopicos, a area do pico-soma e uma extrapolacao da taxa

de contagem total (7):

7)(
ondeNp é a atividade da fontdl; é a taxa de interacfes em todo o espeéire A, sdo
as taxas de contagem dos fotopicos; £€é a taxa de contagem do pico-soma, resultante

dainteracdo simultanea das duas radiacdes no detector.
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Muitas das limitagdes inicialmente atribuidas ao método se deveram ao fato de
que a época de sua concepgao, os sistemas de deteccdo possuiam limitagcdes intrinsecas
que inviabilizavam a medicdo dos parametros nucleares de maneira fidedigna
(SIEGBAHN, 1965) [44].

No caso de coincidéncias X e gama, como o tempo de vida das vacancias nas
camadas eletrbnicas do atomo é muito menor do que o tempo de vida dos estados
nucleares excitados que determinam a taxa de formacdo daquelas vacancias, se pode
presumir com seguranca que ha apenas uma vacancia de cada vez nas camadas atbmicas
e, portanto, a contribuicdo do decaimento dos estados de duas vacancias pode ser
negligenciada. Desta forma, as desexcita¢cdes do nucleo e das camadas atdmicas podem
ser tratadas como decaimentos néo correlacionados.

Se um elétron de uma camada é capturado pelo nucleo, uma vacancia é deixada
na eletrosfera do atomo, que é rapidamente (dentro de aproximadamenhts) 10
preenchida por elétrons de uma camada mais externa com a emissdo de energia na
forma de uma sucessdo de elétrons Auger e raios X. A soma do rendimento de
fluorescénciaw (a fragdo emitida pela i-ésima camada), e o rendimento de elétrons-
Auger, @ € igual a unidadey + a= 1) (MANN et al, 1991)[1].

O uso de um detector de Ge com 0 método pico-somexfmrimentado por
MARTIN e TAYLOR (1992)[46] para medir®J abordando os problemas de tempo
morto e de empilhamentos de pulsos. Em outro estudo, o0 método pico-soma foi aplicado
para a calibracdo absoluta de fonte$°@® com atividades variando de 25 a 350 kBq
(KIM et al., 2003) [7].

Com a finalidade de se obter melhor estatistica nos picos de coincidéncia
verdadeira ou real, as fontes podem ser colocadas em cima do detector (praticamente
com geometria 2z No entanto, distdncias préximas causam maioress tale
contagem. Portanto, dependendo da atividade da fonte medida, os eventos de
empilhamento podem resultar em picos aleatérios e perdas de picos no espectro
continuo, mesmo com o dispositivo de rejeicdo de empilhamepitesup rejectoy
ligado.

Outro método pico-soma usando Nal(Tl) foi realizado por ZAJIC (1986) [47]. O
sistema de deteccéo foi composto por dois cristais Nal(Tl) e eletrénica de temporizacéo,

e foi operado nos modos soma, coincidéncia e anticoincidéncia. O método pico-soma
usando dois cristais de Nal(Tl) ja havia sido aplicado por HUTCHINSCA (1973)
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[37]. No entanto, ZAJIC (1986) [47] melhorou a préoiscorrigindo os problemas de
tempo morto e de empilhamentos de pulsos e coincidéncias aleatorias.

Desde a época da concepcao original do Método de i@énuta Pico-Soma
feita por BRINKMAN et al (1963), um numeroso volume de publicacdes cientificas
foram e tém sido feitas por diversos laboratorios nacionais de varios paises (DE
ARAUJO et al, 2016) [48], (OGATAet al, 2016) [49], (KIM et al, 2003)[7],
(CAPOGNI et al, 2006) [50], (WANG et aJ 2001) [51], (VIDIMARet al 2008) [52].

A padronizacao de fontes radioativas com esquemaecimento complexos
por meio do método pico-soma € relatada em alguns arNg@gKOVIC et al, 20072)

[13], (BIKIT et al., 2009) [53], (IWAHARAet al, 2009)[54].

O LNMRI tem se mostrado pioneiro na publicacéo dealteos académicos que
fazem uso do método pico-soma para a padronizacdo de diversos radionuclideos
totalizando um valor aproximado de 100 trabalhos publicados desde 1980. A grande
maioria dos resultados obtidos para o valor da grandeza atividade € compativel quando
comparados aqueles obtidos pelos métodos de padronizacdo absoluta comg 0 4nf
coincidéncia, anti-coincidéncia e TDCR (DE ALMEID& al., 2007) [55], (DIAS e
KOSKINAS, 1995) [56], (DA SILVA et al 2006) [57].

O numero de citagcbes nacionais e internacionais contabilizadas pelas
plataformasScopusScielo, entre outras, tem contribuido para a evidencia¢cdo do grupo
de espectrometria gama do LNMRI e o consequente fortalecimento do método que ja
conta com um bom volume de trabalhos publicados em periddicos de destaque
internacional tais comoMetrologia, International Journal Applied Radiation and
Isotopes Nuclear Instruments and Methods in Physics Reseanlre outros (DE
ARAUJOcet al, 2015) [48], (DE ALMEIDAet al., 2007) [55], (DA SILVAet al, 2006)

[57] e (OLIVEIRA et al, 2012) [8].

2.2 Andlise tedrica do espectro

Ao considerar a possibilidade de verdadeiras coincidéncias, as interpretacdes
guantitativas dos espectros podem se tornar muito complicadas, mesmo com esquemas
de decaimento relativamente simples. Autores como NOVKQatlal, (2007a) [13],
SEMKOW et al, (1990) [58] e JUTIERt al,, (2007) [59] apresentam diferentes meios
de tratar analiticamente esquemas complexos de decaimento e 0s eventos possiveis de

verdadeira coincidéncia, adaptados de acordo a diferentes propoésitos.
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Equacbes em forma de matriz para calcular taxas dagsntde picos de um
espectro, na presenca de efeitos soma por coincidéncia, foram escritas pela primeira vez
por Semkowet al [58]. Embora o modelo matematico apresentado fosse flexivel o
suficiente para acomodar alguns efeitos que acompanham as emissdes de raios X, nesta
abordagem a formacdo de picos-soma devido aos raios X nado foi levada em
consideracgdo ou incluida no célculo.

Para incluir essa contribuicio, KORUN e MARTINC(1993) [45] propuseram
uma mudanca no método da matriz de SEMK@Wal (1990) [58] que consiste na
introducd@o de niveis virtuais artificiais no esquema de decaimento para cada transicao
de raios X. Eles aplicaram com sucesso seu modelo ao decaiméfi@edaim nicleo
cujo decaimento é seguido por emisséo de raios X. O niclEdLdeo filho do™**Ce,
tem apenas um nivel excitado, de modo que é o caso mais simples de coincidéncia soma
de raios X e gama.

A teoria também foi aplicada ao decaimento®o, e os resultados tedricos
foram confirmados por experimento. Mas esses dois radionuclideos tém esquemas de
decaimento relativamente simples. Tentativas de aplicar o mesmo formalismo matricial
ao caso em que o nucleo-filho tem mais de um nivel nuclear excitado ndo forneceram
resultados aceitaveis, isto é, ocorreram algumas transicfes espurias, enquanto outras,
que estao fisicamente presentes, ficaram ausentes.

NOVKOVIC et al. (2007a) [13] desenvolveram uma nova abordagem para
resolver o problema, pelo menos no nivel matematico. Visando a medicdo direta da
atividade de radionuclideos através da aplicacdo de equacdes teoricas de taxas de
contagem, pela primeira vez, era apresentado um método geral para avaliacao analitica
do efeito soma por coincidéncia de raios X e gama, aplicavel a qualquer radionuclideo.
Os resultados estavam de acordo com os resultados pat&eo de KORUN e
MARTINCIC (1992) [45].

Essa abordagem € baseada no formalismo matricial apenas na fase inicial, a que
permite a identificacdo de todos os caminhos de decaimento. A analise posterior é
baseada na identificacdo das possiveis consequéncias resultantes desses caminhos no
detector path outcomesna expressdo em inglés), ou seja, as energias passiveis de
serem depositadas e suas respectivas probabilidades.

Usando um formalismo matematico aparentemente complicado, que inclui
produtos diretos e somas diretas de algumas matrizes, cujos elementos ndo sdo sempre

nameros, mas listas de probabilidades de deteccdo (expressas de forma literal) e
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energias adequadamente organizadas, NOVKQ@tl&l (2007a) [13], solucionaram de

forma criativa as dificuldades presentes na abordagem de KORUN e MARTIN

(1992) [45]. Considerando todos os picos que podem surgir devido a coincidéncias
verdadeiras, os autores desenvolveram um meétodo tedrico, posteriormente denominado
método de Multiplicacdo de Matrizes Diretas — DMM (NOVK@\4t al., 2012b) [24],

para a obtencdo de equacdes ou expressodes tedricas para as taxas de contagem de todos
os picos (fotopicos e picos-soma) que aparecem no espectro de qualquer radionuclideo,
bem como para a taxa de contagem total. Uma descricdo completa e minuciosa dos
procedimentos e sua aplicacdo &Ba foi apresentada e discutida no Congresso
Regional IRPA recentemente realizado em Havana (FERREIRA FILHO, 2018b) [60].

O método DMM, baseado no formalismo matricial e na resolucdo numeérica do
sistema de equacfes de taxa de contagem, permite: (1) a identificacdo de todas as
possiveis rotas (ou caminhos) de decaimento, (2) a determinacdo de todos 0s possiveis
desfechos ou consequéncias resultantes dessas rotas no detector, (3) o célculo da
probabilidade de consequéncias especificas no detector e sua correspondente energia
depositada, (4) a determinacao de expressodes tedricas para as taxas de contagem de cada
pico (excluindo picos de escape) e também para a taxa de contagem total, de
importancia crucial para uma medicao direta da atividade.

Se as expressoOes tedricas para as taxas de contagem forem igualadas a valores
experimentais, um sistema de equacdes nao lineares € obtido. Neste sistema, os valores
desconhecidos (incégnitas do sistema) séo as eficiéncias de detecc¢do, de pico e total, e a
atividade da fonte. Os coeficientes nessas incognitas sdo constantes que caracterizam o
radionuclideo medido e podem ser encontrados na literatura (constantes do esquema de
decaimento).

No caso de um radionuclideo com o mais simples esquema de decaimento, como
0 1%Ce, a equacdo explicita para a atividade poderia ser derivada das expressdes de taxa
de contagem. Esta férmula contém apenas taxas de contagem para 0s picos simples e 0s
picos-soma e também para a taxa de contagem total, e permite a medicdo absoluta da
atividade desses radionuclideos.

Nos espectros dCo e do***Ba obtidos experimentalmente, o nimero de picos
€ maior que o numero de incognitas. Um sistema de equacdes pode ser usado para
determinar as eficiéncias de deteccéo (total e de pico) e também para o calculo da

atividade da fonte.
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Métodos analiticos e de Monte Carlo para a avalidedocerteza no céalculo da
atividade no caso de registro de apenas um espectro sdo dados em det&iNOddD
e SIMA (2006)[61]. Em outro trabalho, foi apresentado o procedimela analise da
incerteza para uma sequéncia de espectros registrados sucessivamente, permitindo a
determinacao dos coeficientes de correlacdo entre certas taxas de contagem de pico. Os
dados nucleares e atdbmicos sdo tomados da literatura e a influéncia de suas incertezas so
pode ser determinada usando simulacédo de Monte Carlo.

Por outro lado, se o detector ja estiver calibrado, as eficiéncias de deteccéo
poden ser consideradas como grandezas conhecidas. Assim, as taxas de contagem de
fotopicos e picos-soma podem ser calculadas, usando formulas tedricas, e comparadas
com valores experimentais. Os calculos realizados com a aplicacdo do método DMM
sdo validos apenas no caso de fontes puntiformes (ou quase) e se os efeitos de
correlacdo angular forem despreziveis.

O método DMM foi aplicado com sucesso'a®a (NOVKOVIC et al, 2007b e
2009) [24] [62], e ad°Se (NOVKOVK et al, 2012a) [25], além dd*Ce e do®'Co
(NOVKOVIC et al, 2007a) [13]. BIKITet al (2009) [53] estenderam essa abordagem
corrigindo-a para contribuicdo de empilhamento e perdas de picos. Introduzindo um
procedimento para avaliagdo da incerteza total, o método DMM foi atualizado para
aplicacdo na medicdo direta da atividade’@p (NOVKOVIC et al, 2012b)[26]. O
mé&odo DMM foi comparado com outros métodos pPFNISCH et al. (2009) [27]
para fontes d&*Ba, 1*Cs e'®*u, indicando uma muito boa concordancia.

ARNOLD e SIMA, 2006 [61] também consideraram efegoma para §*Ba
usando simulacbes de Monte Carlo. Com software GESPECOR Germanium
Spectroscopy Correction Factgrsles calcularam o fator de correcdo para soma por
coincidéncia para todos os picos esperados no espectro (ARNOLD e SIMA, 2004) [22].

Estudos de viabilidade do método DMM para uso de rotina em laboratérios
mostram que o método € apropriado para medi¢des diretas de alguns radionuclideos,
juntamente com métodos ja consagrados (RATEL e MICHOTTE, 2003 [63]; R&TEL
al., 2005 [64]; MICHOTTE et a) 2009 [65]).

NADDERD et al [66] apresentaram uma variagdo do método anterior para obter
estas equacOes de taxa de contagem. Este enfoque também gera expressdes tedricas para
todas as taxas de contagem de picos de absorcéo total ou completa (fotopicos e picos-
soma) no espectro, assim como para a taxa de contagem total. Permite também, de

maneira simples, estimar a contribuicdo dos efeitos soma por coincidéncia para
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radionuclideos de esquemas complexos de decaimento, tal como G’Edo
(JORDANOQV et al, 2016) [12].

Analisando o complexo esquema de decaimentt®@wy (FERREIRA FILHO
et al., 2018c) [67] identificaram todos os caminhos ou trajetorias de decaimento e suas
probabilidades. Foram 74 caminhos para o estado fundameritaBdee 285 para o do
152Sm, totalizando 359 cascatas. A probabilidade de seguir cada caminho, vista como

um produto de probabilidades de transicao, foi calculada por uma planilha Excel.
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3. METODOLOGIA

Visando explicar como o problema pdde ser resolvido, o presente capitulo é
subdividido em duas partes: a primeira, (item 3.1) uma parte basicamente tedrica
referente a escolha do ramo de decaimento e dos picos desse ramo a ter suas taxas de
contagem quantificadas e a segunda parte (item 3.2), abordando a aplicacdo do método
pico-soma propriamente dito.

3.1 Escolha do ramo de decaimento e dos picos

As caracteristicas principais do complexo esquema de decaimenhttcdcse
mostram naFigura 2 (JORDANOV et al, 2016) [12] com os 19 niveis excitados do
1525m e os 15 d&%Gd. Nesta figura, por conveniéncia da abordagem matricial que vai
ser empregada, o estado fundamental do nucleo pai, rotulado com a letran, €
apresentado como se fosse mais um nivel excitado de um dos nudcleos filhos (sendo
n=20 para o ramo db’Sm e n=16 para o ramo d¥Gd). O estado fundamental dos
nadeos filhos é rotulado nivel 0. Entre estes dois estados fundamentais, haiveis

excitados dos dois nucleos filhos.

Figura 2: Esquema de decaimento modificado d6%u.

Para o emprego do método pico-soma, o ramo de decaimehttSdoé o que,
ao cabo, sera o escolhido neste estudo, pois se da quase inteiramente por captura de
elétrons e exibe raios X caracteristicos, ¢U Kg), com uma alta probabilidade de
coincidéncia com um raio-gama em toda a faixa de energia do decaimérf®ndo

17



De fato, 0'?Eu transita por inimeras capturas de elétrombdlR 1)* aos
niveis excitados d&°°Sm (VANIN et al., 2004) [11]. A transic&o por captura eletrdnica
direta ao estado fundamental H6Sm n&o existe. Entre os estados fundamentais do
15Eu e do'™?Sm ha 19 niveis excitado§igura 3), razdo pela qual ha um grande
namero de picos de coincidéncia no espectro. Os valores para as energias gama, 0S
coeficientes de conversdo interna para a camada,Ke total,a, se enumeram na
Tabela 2. Ademais dos 73 fétons gama, o decaimentSo para 0°°Sm é seguido
por emissdes de raios X (especialmente dois fétonsTkela 3), como consequéncia
dos processos de captura de elétrons e de conversao interna. No estudo visando apenas a
escolha do ramo de decaimento e dos picos para aplicacdo do método pico-soma se
tomam em conta os raios X,k Kz, enquanto que outros raios X e radiagdo de

Bremsstrahlung se desprezam.

Tabela 1: Dados nucleares d&Eu para captura eletrénica

Probabilidade de Probabilidade de captura

Transicao captura eletrénica  de elétrons da camada K
Eu— Sm
yn—i(X 100) PK

€20-1¢ 0,068 (5) 0,6586 (33)
€20-,18 0,041 (3) 0,6903 (28)
€20-17 0,0422 (12) 0,7339 (23)
€ 2016 0,889 (14) 0,7859 (19)
€ 20515 0,0208 (14) 0,7966 (18)
€ 20514 2,068 (12) 0,8036 (17)
€20-13 24,72 (11) 0,8109 (17)
€20-12 0,869 (24) 0,8236 (16)
€20-11 0,644 (10) 0,8271 (16)
€20-1C 17,16 (8) 0,8291 (16)
€209 21,35 (11) 0,8327 (15)
€208 0,086 (7) 0,8335 (15)
€207 0,238 (5) 0,8338 (15)
€2055 1,28 (3) 0,8366 (15)
€202 0,77 (5) 0,8398 (15)
€201 1,7 (10) 0,8408 (15)

> =71,946 12,7768

1 ~ A . . . .
De acordo com a recomendagdo do Comité Internacional de Metrologia de Radionudlfdedatérnational
Committee for Radionuclide Metrology — ICRMitilizamos os dados de decaimento atémico e nuclear fornecido®DEB

(Decay Data Evaluation ProjectCEA/LNE-LNHB, http://www.nucleide.org/DDEP_WG/Nuclides/Eu-152_tables.pdf
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Tabela 2:

Dados nucleares para transicbes gama

Transicdo Probabilidade Probabilidade Coeficiente Coeficiente
para 0 *%Sm Energia (keV) IC+y Normalizada 8 total

niveli | x 100 Yid Oliciy 0
Y10 121,7818 (3) 61,5 (10) 1 0,676 (20) 1,165 (35)
Yo 244.6976 (8) 837 (5) 10,0809 (24) 0.1080 (32)
Yoo 562,93 (2) 0,038 (13) 1 0,00780 (23) 0,00950 (28)
Yo 340,40 (14) 0,033 (3) 1 0,0304 (9) 0,0385 (12)
Yo 810,453 (5) 0,318 (3) 0,2041 0,0033 (1) 0,00400 (12)
Yo 688,672 (5) 0,877 (6) 05620  0,0359 (13) 0,0434 (13)
Yoz 443,966 (3) 0,325 (18) 02086  0,01450 (44) 0,0178 (5)
Yo 125,69 (13) 0,038 (13) 0.0244 0,616 (18) 1,042 (31)
Yo 963,393 (12) 0,1342 (20) 04515  0,00100 (3) 0,001100 (33)
Yo 841,576 (5) 0,163 (2) 05485  0,001200 (36) 0,001500 (45)
Tra 901,184 (11) 0,084 (3) 03206  0,00260 (8) 0,00310 (9)
Y12 656,490 (5) 0,1519 (19) 05798  0,0497 (16) 0,0568 (20)
T 316.2 (2) 0,0032 (10) 00122  0,0376 (11) 0,0481 (14)
Yros 212,568 (15) 0,0229 (8) 00874  0,1244 (37) 0,171 (5)
Yo 919,340 (4) 0,430 (4) 07167  0,00100 (3) 0,001200 (36)
Yoz 674,677 (3) 0,170 (4) 02833  0,00190 (6) 0,00230 (7)
Yo 1085,841 (10) 10,15 (6) 04061  0,00180 (5) 0,00210 (6)
Yoo 964,082 (18) 14,54 (7) 05817  0,00230 (7) 0,00270 (8)
Yo 719,351 (4) 0,270 (13) 00108  0,00440 (13) 0,00520 (16)
Yos 275,449 (15) 0,0357 (19) 0,0014  0,0887 (27) 0,1044 (31)
Yica 1112,080 (3) 13,44 (6) 07569  0,00170 (5) 0,00200 (6)
Yioo2 867,383 (3) 4,258 (23) 02398  0,00290 (9) 0,0035 (1)
Yo 423.45 (4) 0,0033 (5) 0,0002 0,0226 (7) 0,0271 (8)
100 148,010 (17) 0,055 (8) 0,0031 0,430 (13) 0,578 (17)
Yo 1292,784 (19) 0,104 (3) 0,1603  0,001300 (39) 0,001500 (45)
Tiia 117093 (11) 0,0366 (13) 00564  0,00200 (6) 0,00230 (7)
Y1z 926,320 (15) 0,274 (4) 04223  0,00250 (8) 0,00290 (9)
T 482,31 (3) 0,0285 (16) 00439  0,01610 (48) 0,0192 (6)
Yiie 329,425 (21) 0,131 (6) 0,2019 0,0100 (3) 0,01170 (35)
i1 269,86 (6) 0,006 (3) 00092  0,0602 (18) 0,0789 (24)
Vg 251,633 (7) 0,0687 (15) 0,1059 0,0198 (6) 0,0233 (7)
Yiza 1249,944 (13) 0,187 (3) 02120  0,001400 (42) 0,001600 (48)
Y12 1005.276 (17) 0,667 (23) 0,7563  0,00220 (7) 0,00260 (8)
i2a 664,78 (5) 0,010 (3) 00113  0,00520 (16) 0,00630 (19)
Yios 561,2 (5) 0,00109 (21) 0,0012  0,00790 (24) 0,00960 (29)
Y128 330,54 (10) 0,0061 (17) 0,0069 0,0099 (3) 0,01160 (35)
Y120 285,98 (3) 0,0107 (7) 00121  0,0506 (15) 0,0657 (20)
Vi 1408,013 (3) 20,86 (9) 0,8431  0,000500 (15) 0,000600 (18)
Tizo1c 295,9390 (17) 0,449 (3) 00181  0,01310 (39) 0,01530 (46)
Yrs 719,351 (4) 0,059 (7) 0,0024  0,00170 (5) 0,00200 (6)
Yo 566,442 (5) 0,133 (4) 00054  0,01170 (35) 0,01380 (41)
Yrg 488,680 (2) 0,4197 (24) 00170  0,01150 (34) 0,01400 (42)
1o 443,966 (3) 2,821 (22) 01140  0,00520 (16) 0,00600 (18)
Yo 1457,651 (11) 0,498 (4) 0,2515  0,000500 (15) 0,000500 (15)
Y41z 207,6 (3) 0,0062 (4) 00031  0,0327 (10) 0,0385 (12)
Yra 1212,953 (11) 1,417 (9) 0,7155  0,000600 (18) 0,000700 (21)
Y1 616,05 (3) 0,0092 (6) 00046  0,00630 (19) 0,00760 (23)
Yo 556,56 (3) 0,0178 (11) 0,0090  0,00290 (9) 0,0034 (1)
Tiaos 538,29 (6) 0,0042 (6) 00021  0,01220 (37) 0,01450 (44)
Y1 493,508 (20) 0,028 (3) 00141  0,00380 (11) 0,00450 (14)
Y15 906,01 (6) 0,016 (1) 0,7692
15 571,83 (8) 0,0048 (8) 0.2308
Yoo 1528,111 (18) 0,281 (5) 03161  0,000400 (12) 0,000500 (15)
Tieo1c 416,049 (8) 0,1097 (17) 01234  0,00570 (17) 0,0067 (2)
Yieou1 357,26 (5) 0,0041 (5) 0,0046  0,00820 (25) 0,00960 (29)
16 839,36 (4) 00161 (8) 0,0181  0,001200 (36) 0,001500 (45)
Yrooe 686,61 (5) 0,0201 (17) 0,0226 0,0067 (2) 0,00790 (24)
16 563,991 (7) 0,458 (14) 05152 0,00280 (8) 0,003 (1)
Vi 1608,36 (8) 0,0053 (3) 0,1256  0,000400 (12) 0,000400 (12)
Y11 496,39 (3) 0,0049 (8) 01161  0,00380 (11) 0,00440 (13)
Y12 1363,77 (5) 0,0257 (8) 0,6090 0,00170 (5) 0,00200 (6)
Y7 644,37 (5) 0,0063 (6) 0.1493 0,00210 (6) 0,00250 (8)
Tien 1635,2 (5) 0,00015 (5) 0,0036 0,00100 (3) 0,00100 (3)
Yig1c 523,13 (5) 0,0114 (21) 02770  0,01310 (39) 0,01560 (47)
Yieo1z 385,69 (20) 0,0052 (7) 0,1264 0,0290 (9) 0,0348 (10)
o2 1390,36 (16) 0,0048 (6) 01166  0,001400 (42) 0,001600 (48)
150 671,157 (17) 0,0196 (13) 04763 0,00900 (27) 0,01050 (32)
Yromo 1769,00 (5) 0,0002 (3) 0,1357  0,000700 (21) 0,000700 (21)
1o 164741 (14) 00064 (4) 0,0944  0,000800 (24) 0,000800 (24)
Yiooe 239,42 (17) 0,008 (3) 0,1180 0,0225 (7) 0,0265 (8)
1o 958,63 (5) 0,0211 (19) 03112 0,00310 (9) 0,00360 (11)
Yrome 805,70 (7) 0,0125 (8) 0,1844  0,001400 (42) 0,001600 (48)
1o 727,99 (14) 0,0106 (13) 0.1563 0,00166 (5) 0,00193 (6)
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Tabela 3: Dados atémicos do Europio

Radiacio X Energia média Probabilidade Probabilidade Rendimento de
1ac ponderada relativa normalizada, g fluorescéncia,w,

Ka1 40,1186 100 0,5140

Kaz 39,5229 55,25 0,2840 0,926(4)

Kps 45,289

Kp1 44,413 31,23 0,1605

Kps: 45,731

Kpz 46,575

Ky 46.705 8,06 0,0414

Figura 3: Visdo geral do ramo d6°Sm no esquema de decaimentc Hgu.

Como no espectro energético FeEu se observa um grande nimero de picos-
soma, era necessario encontrar uma metodologia para determinar quais os fotons, dentre
os indicados n&igura 4 2, poderiam ser considerados para a aplicacdo do método pico-
soma, uma vez que tentativas com alguns deles ndo apresentavam bons resultados.
Depois de muita pesquisa chegou-se a técnica que descreveremos em detalhe mais
adiante, nunca antes utilizada para esta finalidade.

Foi, precisamente, por indicacdo fornecida pela técnica da matriz, um método
utilizado para derivar equacdes de taxa de contagem descrevendo as soma-coincidéncias
de raios gama e X (NOVKOVYI et al, 2007a) [13], que foram utilizadas as
coincidéncias justamente no ramo do Samario entre 0s raios X caracterist{809K
KeV) ou K; (45,9 KeV) e a radiagdo gama de 121 ke\ (*°°Sm), sem o efeito de

2 Department of Physics, University of Cyprus, Nuclear and Heavy-lon Physics Website:
http://www-np.ucy.ac.cy/radio_isotopes/wwwen/gammaigg_setup.htmiAcesso em 20/11/2018.
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correlacdo angular que normalmente aparece apenas entre fotons emitidos em cascatas
de raios gama. De fato, as desexcitacfes do nucleo e das camadas eletrbnicas do atomo
podem ser tratadas como decaimentos ndo correlacionados e como tal possuindo
correlagdes angulares isotropicas entre as radiagdes emitidas. Isso significa que nenhum
efeito de correlacdo angular precisa ser levado em consideracao nas correcdes por efeito

soma devido a raios X.

Figura 4: Visdo geral de um espectro éEu

Adiantando o assunto, ao se observar as equacdes de taxa de contagem que serao
deduzidas mais adiante, algumas apresentadas também por JORDANDY2016)
[12], onde a, b, y e g (com seus respectivos indices) sdo as correspondentes
probabilidades de deteccéo ou de ndo deteccao de fotons emitidos nas transi¢cdes de um
nivel maior para um menor, é possivel entender por que o0s picos de energias X e
acima mencionados foram escolhidos para a aplicacdo do método pico-soma, uma vez
gue sua formacao néo sofre influéncia significativa de outros.

De fato, como logo comprovaremos, para o pico correspondente a energia do
raio-X Ky do**’Sm (39,9 keV) a taxa de contagem depende apenas das probabilidades
(an-i € &) de detectar fotons Ke das probabilidades); e gj) deles ndo serem

detectados. O mesmo para o pico correspondente ao raip-do K%Sm (45,9 keV),
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cuja taxa de contagem depende apenas das probabilibadesi{) de detectar fotons

Kg e das probabilidadesy(; e ¢.;) de ndo detecgéo. Para o pico gama de 121,8 keV, a
taxa de contagem depende apenas da probabilidadde detectar o gama e das
probabilidadesdj) de ndo detecgdo. Para os picos-soma de 161,7128\8(+ 39,9
167,7keV (121,8 + 45,9)a taxa de contagem depende apenas das probalslidasie
fétons relacionados e das probabilidades de ndo detectar nenhum foton.

3.1.1 Deducgdo das equacOes de taxa de contagem de pico descrevendo as

coincidéncias-soma de gama e raios X

Visando determinar a transicdo gama mais adequada@licacdo do método
pico-soma pela abordagem aqui proposta, utilizou-se inicialmente uma técnica matricial
para deduziequacdes de taxa de contagem de picos do espeéincitequacdes que
descrevem as somas por coincidéncia de raios X e gama de radionuclideos, como o
152Eu, no qual a cascata de desexcitacdo do nucleo tem lugar simultaneamente com a
desexcitacdo em cascata da camada eletrbnica do atomo. Por meio da analise detalhada
do espectro, a partir dos 628092 resultados teoricos obtidos das 285 diferentes rotas de
decaimento, este método permite determinar, dentre os 160 picos (picos de absorcao
total) possiveis (fotopicos e picos-soma), a influéncia dos e&itoming-in (efeitos de
soma em cascata) nos cerca de 50 picos normalmente registrados, por exemplo, em um
espectrometro HPGe com uma eficiéncia relativa de 50%.

A aplicacdo de enfoques analiticos para calculatosfsoma por coincidéncia
permite prever todos 0s picos soma que se produzem em um espectro. Sado enfoques que
permitem escrever equacdes de taxa de contagem para picos de absorcdo total
(fotopicos), para os picos soma por coincidéncia e para a taxa de contagem total.
Determinando-se, por programas matematicos comerciais, as raizes do sistema destas
equacles, poder-se-ia até determinar as eficiéncias de pico e total, assim como a
atividade das fontes radioativas, que sao incognitas nestas equacdes. O metodo DMM
(multiplicacdo direta de matrizes) gera expressdes tedricas das taxas de contagem para
cada pico de absorcao total de um espectro (fotopicos e picos-soma, excluindo os picos
de escape), assim como para a taxa de contagem total. Utilizando este método, pode-se
identificar todas as possiveis rotas de decaimento e calcular suas consequéncias em um

detector (energias depositadas e as respectivas probabilidades de deposicéo), para os
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casos em que se desconhecem as eficiéncias de pico e total do mesmo e a atividade da
fonte medida.

3.1.2 Expondo as trajetorias e suas probabilidades

Uma rota ou trajetoria de decaimento seguida no cdisoprocesso de
desintegracdo se define pelas transicbes em cascata desde o estado fundamental do
nicleo pai até o estado fundamental do filho. A transicdo™#u ao estado
fundamental d6®’Sm pode ocorrer através de 285 rotas alternativas em 2, 3, 4,5, 6, 7 e
8 passos, conformEiguras 5, 6, 7, 8, 9, 10 e 11, respectivamente. Na parte inferior de
cada linha, que representa as transicbes em cascata por rota, destaca-se em vermelho a
probabilidade normalizada correspondente a cada transicdo. Representando uma mesma
planilha Excel, com um filtro aplicado na primeira coluna (relativa ao nimero de passos
para completar o trajeto), as figuras também mostram (ao final de cada linha com as
probabilidades de transicdo passo a passo) a probabilidade final de cada rota (Ultima
coluna correspondente ao produto das probabilidades normalizadas de transi¢céo). De
fato, como cada rota se vé como uma série temporal, a probabilidade de segui-la,
calculada aqui mediante uma planilha Excel e revisada mais adiante mediante um
formalismo matricial, simplesmente pode ser vista como um produto de probabilidades

de transicdo normalizadas.

aed Niveln  Nivel1ld  Nivel18  Nivel17  Nivel1s  Nivells  Nivel14  Nivel13  Nivel12  Nivelll  Nivel10  Nivel9 Nivel 8 Nivel 7 Nivel 6 Nivel 5 Niveld  Nivel3  Nivel2 Nivell Nivel0
Prob de Prob. da
Captura Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob, Prob Prob Prob Prob___ Prob Cascata

2 [end v1,0

0,01 i 0017000
2 |ens V5.0 |

0,01 0,204107831} 0,002613}
2 [en9 vo.0 |

0213 0,406069844] 0,086696|
2 |énl viLo | >

0, 0,160295931) 0,001032
2 |€n19 [y19,0

0,00068] 0,13569321: 0,000092]

0,719460

Figura 5: Trajetdrias de decaimento para a transicat @ (nivel n = 20) ao estado
fundamental d&°’Sm (nivel 0) em 2 passos.
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Nivel n Nivel 19 Nivel 18 Nivel 17 Nivel 16 Nivel 15 Nivel 14 Nivel 13 Nivel 12 Nivel 11 Nivel 10 Nivel 9 Nivel 8 Nivel 7 Nivel 6 Nivel 5 Nivel 4 Nivel 3 Nivel 2 Nivel 1 Nivel 0
Prob de Prob. da
Captura Prob. Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob Prob. Cascata
en2 v2.1  |y1,0
0,00 1 1 0,007700)
€n,5 v1,0
0,0128] 1" o,007205|
€n,7 ¥7.,5
mmmr 0,08610964 [ 0,000
en7 |
0,00238 0,000752]
en8 |
0,00086| 0,000616|
€n,9
0,2135] 0,000062]
&n,9 I
0,213 0,124193
€n,10 |
0,1716] 0,000216}
&n,10 I
0,171¢ 0,000007|
€n,10 | vi0.1 |
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€n,12 v12,9 v9.0 |
0, 0,012133032] 0,406069844] 0,000043
en,12 V125 | v5.0
0,00869] 0,001235982] 0,204107831] 0,000002]
€n,12 vi2l | ¥1,0
0, 0,212044586] 1 0,001843]
en,13 v13,9 V.0 |
0,247: 0,114018034] 0,406069844] 0,011445
€n,13 I ¥13,6
0,2472] 0,005375¢ 0,000600)
€n,13 ¥135 |
0,247: 0,002384638| 0,000120|
€n,13 vi31 | v1,0
0,247 0, sasnmza 1) 0,208417]
€n,14 v14,9 v9.0 |
0,0: 0,01353049; 0,406069844] 0,000114|
en,14 V46 | >
ﬂ,ﬂﬁ 0,00444573: 0,000042]
€n,14 y14,5
), 0,04300763: 0,000182]
vid1l | v1,0
0,24064946 1 0,004977|
y16,11 v11,0 |
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v16,9 | v9.0 |
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v16,6
0,022609674 0,000091]
en,16 | v16,5
0,00889| 0,01811023¢ 0,000033}
€n,16 | vi6,1 | >v1.o
0,00889] 0,316085489) 1 0,002810|
€n,17 ¥17,10 V9.0 | v2,1  |y1,0
0,00042: 0,1492891] 0,406069844] 1 1) 0,000026}
en 17 | vzl | 1.0
0,000422| 0,12559241; 1 0,000053}
€n,18 v18,9 > 9.0 |
0,00041] 0,4763( 0,406069844] 0,000079)
€n,18 v18,1
0,00041| 0,0036452| 0,000001
€n,19 |y19,6 [
0,00068{ 0,184365782| 0,000057]
€nd9 |y195 |
0,00068 0,31120944| 0,000043]
€n,19 |y19,1
0,00068| 0,09439528 0,000064|
0,719460

Figura 6: Trajetérias de decaimento para a transicdo do estado fundamehitaido
(nivel n = 20) ao estado fundamental"&®m (nivel 0) em 3 passos.
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Figura 7: Trajetdrias de decaimento para a transicdo do estado fundamehtalo
(nivel n = 20) ao estado fundamental&$m (nivel 0) em 4 passos.
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Figura 8: Trajetdrias de decaimento para a transicdo do estado fundamehfado
(nivel n = 20) ao estado fundamental&$m (nivel 0) em 5 passos.
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Figura 9: Trajetdrias de decaimento para a transic&o do estado fundamehtado
(nivel n = 20) ao estado fundamental&$m (nivel 0) em 6 passos.
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0,00068|  0,1179941 0,0181475 |4 10,003097492] 0,01080185¢ B! 1 4,872E-11

7 [end9 [va9.13 V13,10 V105 | V5.3 V3.1 jvl.o
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Figura 10: Trajetérias de decaimento para a transicéo do estado fundamehitaiudo
(nivel n = 20) ao estado fundamental'&k$m (nivel 0) em 7 passos.
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Figura 11: Trajetérias de decaimento para a transicdo do estado fundamehtaiudo
(nivel n = 20) ao estado fundamental'tfm (nivel 0) em 8 passos.

A Tabela 4resumeo ntimero de rotas ou trajetérias de decaimentt’&o ao
152Sm e as respectivas probabilidadesdesintegracédo direta do nucleo pai ao estado
fundamental do filho (rota de desintegracdo em 1 passo) nao existe.

Tabela 4: Numero de rotas de decaimento e respectivas probabilidades para a
transicdo dd°*Eu ao estado fundamental #éSm em diferentes passos

NUmero de

passog**sm) 1

2 3 4 5 6 7 8 Total

NUmero de
rotas

Probabilidades

0 5 36 74 85 62 21 2 285

0 0,107433 0,504594 0,102952 0,004453 0,000027 2,73282F 1,50085E“ 0,72219
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3.1.3 Enfoque teérico analitico para a soma-coincidéncia de fétons dG%Eu

usando um formalismo matricial

Um possivel enfoque para verificar a identificacdo tddas as rotas de
decaimento e suas probabilidades e obter as equacbes de taxa de contagem (que
descrevem as somas por coincidéncia que se produz em espectroscopia gama) se baseia
em um formalismo matricial desenvolvido por NOVK@Veét al (2007a) [13] e por
NADDERD, & al. (2012) [66] para esquemas de decaimento complexos.

O método de NOVKOMW et al (2007a) [13], aqui utilizado, foi mais tarde
denominado Método de Multiplicaco Diretas de Matrizes (DMM) (NOVKO¥t al,
2012b) [26]. Usando um formalismo matematico (que inclui o produto direto e as somas
diretas de algumas matrizes, cujos elementos ndo sdo numeros, sendo listas de
probabilidades de deteccédo e energias adequadamente arranjadas), todos os possiveis
caminhos ou rotas de desintegracdo podem ser identificados, as probabilidades de cada
trajetoria podem ser calculadas e, finalmente, podem ser determinadas as consequéncias
resultantes dath outcom@sem um detector, ou seja, a probabilidade de deteccao de
fotons e a correspondente energia depositada. O método permite determinar expressées
tedricas para as taxas de contagem para cada pico (excluindo picos de escape), assim
como a taxa de contagem total. O método de NOVKO{2007a) [13] representou a
extensdo do meétodo da matriz, introduzido por SEMK@Wal (1990) [58] e
modificado por KORUN e MARTINGC (1993) [45] que introduziu niveis virtuais no
esquema de desintegracdo para cada transi¢cao que resultasse raios X. O método anterior
se aplicava apenas a nucleos com um esquema de desintegracdo relativamente simples,
ainda que seguido por emissao de raios X. O enfoque atual deste problema se baseou no
formalismo matricial somente na fase inicial. A andalise posterior se baseia na

identificacdo de todas as vias de desintegracao e seus multiplos resultados.
3.1.4 Matriz das Trajetdrias de Decaimento

Com a finalidade de determinar as trajetérias deinegdo (rotas ou caminhos
de desintegracdo) se introduz uma matriz triangular estritamente ingéricthy( lower-
triangular matri®), como X, expressao (8), com os elementos de interesse colocados sob
a diagonal principal (alguns deles podendo até ser nulos). Em algebra linear, uma matriz
triangular estritamente inferior € um tipo especial de matriz quadrada, cujos valores da

diagonal principal e acima dela sé@o todos iguais a zero, ougejd) para i <j.
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Comecaremos imaginando um esquema de desintegracdao geral que representa
um nucleo que se desintegra potapturas de elétrons em um nucleo filho querteln
niveis excitados, recordando que o estado fundamental do nucleo pai se apresenta como
um nivel excitado do nucleo filho, rotulado pore o estado fundamental do nucleo
filho € marcado por O.

A matriz X correspondente a este esquema assim modificado (8) € uma matriz
quadradar{ + 1) x o + 1),

(8)

em que, ¥ representa transigcbes désimo nivel ag-ésimo { <i < n) (X, na dltima
linha, representa transi¢des por captura eletrdnica domacehivel).

O nucleo filho do'*’Eu, o0'°°Sm, tem 19 (ou n — 1) niveis excitados, e as
matrizes descrevendo as trajetérias de decaimento tém 21 linhas e 21 colunas, incluidos
os estados fundamentais H&Eu e do™’Sm. A transicéo, desde o estado fundamental
do ndcleo pai até o estado fundamental do nucleo filho, pode ocorrer através de rotas
alternativas em k passos ou etapas (k=1, 2, ..., 8).

Todas estas possiveis rotas de desintegracdo se identificam calculando os
elementos matriciais [fe00 (k = 1, 2, 3, 4, 5, 6, 7 e 8), ou seja, 454 [X¥20-0, [X*20-0,

[XY20-0 [X7]20:0 [X%20-0 [X 200 € [X%]20.0 Cada um é o elemento da primeira coluna

(ou coluna niamero 0 em nossa notacao) e vigésima primeira linha (linha numero 20) das
oito matrizes, da primeira até a oitava poténcia de X. Devido a extensdo de seus

elementos, é possivel ilustrar apenas trés das oito matrizes citadas, as da primeira,
segunda e oitava poténcia da matriz X (figuras 12 - 14), transcrevendo, entretanto,

atraves das equacdes (9), (10), (11), (12), (13), (14) e (15), o elemento de interesse de

todas elas.
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Figura 12: Matriz quadrada X (21 x 21) ilustrando as possibilidades de transicéo entre
niveis no esquema de decaimento por captura eletrénic&dopara d°>°Sm.

Para k = 1, ndigura 12, como ndo ha transicéo direta (por captura eletrénica)
do estado fundamental d%Eu (nivel 20) para o estado fundamentatdsm (nivel 0),

o0 demento de interesse € nulo, §X§= 0.

Figura 13: Representacéo parcial da matriz 21x24(dadrado de X calculado pelo
programaWolfram Mathematica), permitindo a visualizagéo do elemerfpdXque
expressa a transicéo d%Eu para o estado fundamental'd&m em dois passos.
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Na figura 13 acima, as cinco parcelas do elementbd¥indicam serem cinco
as possibilidades de transicdo tt&Eu para o estado fundamental T&m em dois

passos. Vide equacao (9):

2
[X20-0= X1-0X20-1 t X5-0X20-5 + X9—0X20—9 + X11-0X20-11 T X19-0X20-19

9)

S&o trinta e seis as possibilidades de transicdo™#u para o estado
fundamental dd°’Sm em trés passos, conforme indica o nimero de parcelas (de trés

fatores) do elemento f}o.0 da matriz X ao cubo - equagao (10):

[X?]200 =
X1-0X2-1X20-2 T X1-0X5-1X20-5 + X1-0X7-1X20-7 + X5-0X7-5X20-7 +
X1-0Xg-1X20-8 T X1-0X9-1X20-9 + X5-0X9-5X20-9 + X1-0X10-1X20-10 T
X5-0X10-5%X20-10 T X9-0X10-9X20-10 t X1-0X11-1X20-11 + X5-0X11-5X20-11 T
X6-0X11-6X20-11 T X1-0X12-1X20-12 T X5-0X12-5%X20-12 + X9-0X12-9X20-12 T
X1-0X13-1X20-13 T X5-0X13-5X20-13 T X6-0X13-6X20-13 T X9-0X13-9X20-13 T
X1-0X14-1X20-14 T X5-0X14-5X20-14 T X6-0X14-6%X20-14 T X9-0X14-9X20-14 T
X1-0X16-1X20-16 T X5-0X16-5X20-16 T X6-0X16-6%X20-16 T X9-0X16-9X20-16 T
X11-0X16-11%X20-16 T X1-0X17-1X20-17 T X9-0X17-9X20-17 T X1-0X18-1X20-18 T

X9-0X18-9%X20-18 T X1-0X19-1X20-19 T X5-0X19-5X20-19 T X6-0X19-6X20-19

(10)

Conforme a equacdo (11), as setenta e quatro parcelas do elem8gie [X
indicam serem setenta e quatro as possibilidades de transi¢&&u@ara o estado

fundamental d°’Sm em quatro passos (quatro fatores por parcela):

[X4]20-0 = X1-0X2-1X5-2X20-5 + X1-0X3-1X5-3X20-5 + X1-0X2-1X7-2X20-7 t
X1-0X5-1X7-5X20-7 + X1-0X2-1Xg—2X20-8 T X1-0X2-1X9-2X20-9 T
X1-0X5-1X9-5X20-9 T X1-0X2-1X10-2X20-10 T X1-0X5-1X10-5X20-10 T
X1-0X9-1X10-9X20-10 T X5-0X9-5X10-9X20-10 + X1-0X2-1X11-2X20-11 +
X1-0X5-1X11-5X20-11 T X1-0X6-1X11-6X20-11 T X1-0X7-1X11-7X20-11 T

X5-0X7-5X11-7X20-11 T X1-0Xg-1X11-8%X20-11 T X1-0X2-1X12-2%X20-12 T+
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X1-0X5-1X12-5X20-12 T X1-0Xg-1X12-8X20-12 T X1-0X9-1X12-9%X20-12 +
X5-0X9-5X12-9X20-12 T X1-0X5-1X13-5X20-13 T X1-0X6-1X13-6X20-13 T
X1-0Xg-1X13-8X20-13 T X1-0X9-1X13-9X20-13 T X5-0X9-5X13-9X20-13 +
X1-0X10-1X13-10X20-13 T X5-0X10-5X13-10X20-13 t X9-0X10-9X13-10%X20-13 T
X1-0X2-1X14-2X20-14 T X1-0X5-1X14-5X20-14 + X1-0Xe-1X14-6X20-14 T+
X1-0X7-1X14-7X20-14 t X5-0X7-5X14-7X20-14 T X1-0Xg-1X14-8%X20-14 T
X1-0X9-1X14-9X20-14 T X5-0X9-5X14-9X20-14 T X1-0X12-1X14-12X20-14 +
X5-0X12-5X14-12X20-14 T X9—0X12-9X14-12X20-14 t X1-0Xg-1X15-8X20-15 t
X1-0X5-1X16-5%X20-16 T X1-0X6-1X16-6X20-16 + X1-0X9-1X16-9%X20-16 T
X5-0X9-5X16-9X20-16 T X1-0X10-1X16-10X20-16 T X5-0X10-5X16-10%X20-16 T
X9-0X10-9X16-10X20-16 T X1-0X11-1X16-11X20-16 T X5-0X11-5X16-11X20-16 T
Xe6-0X11-6X16-11%X20-16 T X1-0X2-1X17-2%X20-17 T X1-0X9-1X17-9X20-17 +
X5-0X9-5X17-9X20-17 T X1-0X10-1X17-10X20-17 T X5-0X10-5X17-10X20-17 +
X9-0X10-9X17-10X20-17 T X1-0X2-1X18-2X20-18 T X1-0X9-1X18-9X20-18 +
X5-0X9-5X18-9X20-18 T X1-0X10-1X18-10X20-18 T X5-0X10-5X18-10X20-18 +
X9-0X10-9X18-10X20-18 T X1-0X12-1X18-12X20-18 T X5-0X12-5X18-12X20-18 T
X9-0X12-9X18-12X20-18 T X1-0X5-1X19-5X20-19 T X1-0X6-1X19-6X20-19 T
X1-0Xg-1X19-8X20-19 T X1-0X13-1X19-13X20-19 T X5-0X13-5X19-13X20-19 +

X6-0%X13-6X19-13%X20-19 T X9—-0X13-9X19-13X20-19

(11)

A quantidade de parcelas (oitenta e cinco) do elemerigo[}(12) indica o
numero de possibilidades de transicao™®f&u para o estado fundamental'd@®m em

5 passos:

[X ) 20-0
= X1-0X2-1X4-2X7-4X20-7 + X1-0X2-1X5-2X7-5X20-7 + X1-0X3-1X5-3X7-5X20-7 +
X1-0X2-1X5-2X9-5X20-9 T X1-0X3-1X5-3X9-5X20-9 + X1-0X2-1X5-2X10-5X20-10 +
X1-0X3-1X5-3X10-5X20-10 T X1-0X2-1X9-2X10-9%X20-10 t X1-0X5-1X9-5X10-9X20-10 T
X1-0X2-1X5-2X11-5X20-11 T X1-0X3-1X5-3X11-5X20-11 T X1-0X2-1X7-2X11-7X20-11 +
X1-0X5-1X7-5X11-7X20-11 T X1-0X2-1Xg—2X11-8X20-11 T X1-0X2-1X4-2X12-4X20-12 T
X1-0X2-1X5-2X12-5X20-12 T X1-0X3-1X5-3X12-5X20-12 T X1-0X2-1Xg-2X12-8X20-12 T

X1-0X2-1X9-2X12-9X20-12 T X1-0X5-1X9-5X12-9X20-12 T X1-0X2-1X5-2X13-5X20-13 T+
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X1-0X3-1X5-3X13-5X20-13 T X1-0X2-1Xg—2X13-8X20-13 T X1-0X2-1X9-2X13-9X20-13 T

X1-0X5-1X9-5X13-9X20-13 T X1-0X2-1X10-2X13-10X20-13 T
X1-0X5-1X10-5X13-10X20-13 T X1-0X9-1X10-9X13-10X20-13 T

X5-0X9-5X10-9X13-10X20-13 T X1-0X2-1X5-2X14-5X20-14 T

X1-0%X3-1X5-3X14-5X20-14 T X1-0X2-1X7-2X14—-7X20-14 + X1-0X5-1X7-5X14-7X20-14 T+

X1-0X2-1X8—2X14-8X20-14 T X1-0X2-1X9-2X14-9%X20-14 T X1-0X5-1X9_5X14-9X20-14 T+

X1-0X2-1X12-2X14-12X20-14 + X1-0X5-1X12-5X14-12X20-14 T
X1-0X8-1X12-8X14-12X20-14 T X1-0X9-1X12-9X14-12%X20-14 T

X5-0X9-5X12-9X14-12X20-14 T X1-0X2-1X4-2X15-4X20-15 T+

X1-0X2-1X8—2X15-8X20-15 T X1-0X2-1X5-2X16-5X20-16 T X1-0X3-1X5-3X16-5X20-16 T

X1-0X2-1X9-2X16-9%X20-16 T X1-0X5-1X9-5X16-9X20-16 T
X1-0X2-1X10-2X16-10X20-16 T X1-0X5-1X10-5X16-10X20-16 T
X1-0X9-1X10-9X16-10X20-16 T X5-0X9-5X10-9X16-10X20-16 T
X1-0X2-1X11-2X16-11X20-16 T X1-0X5-1X11-5X16-11X20-16 T
X1-0X6-1X11-6X16-11X20-16 T X1-0X7-1X11-7X16-11X20-16 T
X5-0X7-5X11-7X16-11X20-16 T X1-0X8-1X11-8X16-11X20-16 T
X1-0X2-1X9-2X17-9X20-17 T X1-0X5-1X9-5X17-9X20-17 T
X1-0X2-1X10-2X17-10X20-17 + X1-0X5-1X10-5X17-10X20-17 T
X1-0X9-1X10-9X17-10%X20-17 T X5-0X9-5X10-9X17-10X20-17 +
X1-0X2-1X9-2X18-9X20-18 + X1-0X5-1X9-5X18-9X20-18 +
X1-0X2-1X10-2X18-10X20-18 + X1-0X5-1X10-5X18-10X20-18 T
X1-0X9-1X10-9X18-10X20-18 T X5-0X9-5X10-9X18-10X20-18 +
X1-0X2-1X12-2X18-12X20-18 + X1-0X5-1X12-5X18-12X20-18 T
X1-0Xg-1X12-8X18-12%X20-18 T X1-0X9-1X12-9X18-12X20-18 T
X5-0X9-5X12-9X18-12X20-18 T X1-0X2-1X5-2X19-5X20-19 T
X1-0X3-1X5-3X19-5X20-19 T X1-0X2-1Xg-2X19-8X20-19 T
X1-0X5-1X13-5X19-13X20-19 T X1-0X6-1X13-6X19-13X20-19 T

X1-0X8-1%X13-8%X19-13X20-19 T X1-0X9-1X13-9X19-13X20-19 T

X5-0X9-5%X13-9X19-13%X20-19 T X1-0X10-1X13-10X19-13X20-19 T

X5-0X10-5X13-10%X19-13%20-19 T X9-0X10-9X13-10X19-13X20-19

(12)
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As sessenta e duas parcelas do elemerfigo[¥indicam serem sessenta e duas
as possibilidades de transicdo H6Eu para o estado fundamental &6m em seis

passos, conforme a equacgao seguinte (13):

[XG]ZO—O = X1-0X2-1X5-2X9-5X10-9X20-10 T X1-0X3-1X5-3X9-5X10-9X20-10 T
X1-0X2-1X4-2X7-4X11-7X20-11 T X1-0X2-1X5-2X7-5X11-7X20-11 T
X1-0X3-1X5-3X7-5X11-7X20-11 T X1-0X2-1X5-2X9-5X12-9X20-12 +
X1-0X3-1X5-3X9-5X12-9X20-12 T X1-0X2-1X5-2X9-5X13-9X20-13 T
X1-0X3-1X5-3X9-5X13-9X20-13 T X1-0X2-1X5-2X10-5X13-10X20-13 T
X1-0X3-1X5-3X10-5X13-10X20-13 T X1-0X2-1X9-2X10-9X13-10X20-13 T
X1-0X5-1X9-5X10-9X13-10X20-13 + X1-0X2-1X4-2X7-4X14-7X20-14 T
X1-0X2-1X5-2X7-5X14-7X20-14 + X1-0X3-1X5-3X7-5X14-7X20-14 T
X1-0X2-1X5-2X9-5X14-9X20-14 T X1-0X3-1X5-3X9-5X14-9X20-14 T
X1-0X2-1X4-2X12-4X14-12X20-14 T X1-0X2-1X5-2X12-5X14-12X20-14 T
X1-0X3-1X5-3X12-5X14-12X20-14 T X1-0X2-1Xg—2X12-8X14-12X20-14 T
X1-0X2-1X9-2X12-9X14-12X20-14 T X1-0X5-1X9-5X12-9X14-12X20-14 T
X1-0X2-1X5-2X9-5X16-9%X20-16 T X1-0X3-1X5-3X9-5X16-9X20-16 T
X1-0X2-1X5-2X10-5X16-10X20-16 T X1-0X3-1X5-3X10-5X16-10%X20-16 T
X1-0X2-1X9-2X10-9X16-10X20-16 T X1-0X5-1X9-5X10-9X16-10X20-16 T
X1-0X2-1X5-2X11-5X16-11X20-16 T X1-0X3-1X5-3X11-5X16-11%X20-16 T
X1-0X2-1X7-2X11-7X16-11%X20-16 T X1-0X5-1X7-5X11-7X16-11%X20-16 T
X1-0X2-1Xg-2X11-8X16-11%X20-16 T X1-0X2-1X5-2X9-5X17-9X20-17 T
X1-0X3-1X5-3X9-5X17-9X20-17 T X1-0X2-1X5-2X10-5X17-10X20-17 T
X1-0X3-1X5-3X10-5X17-10%X20-17 T X1-0X2-1X9-2X10-9X17-10X20-17 +
X1-0X5-1X9-5X10-9X17-10X20-17 T X1-0X2-1X5-2X9-5X18-9X20-18 +
X1-0X3-1X5-3X9-5X18-9X20-18 T X1-0X2-1X5-2X10-5X18-10X20-18 T
X1-0X3-1X5-3X10-5X18-10X20-18 T X1-0X2-1X9-2X10-9X18-10X20-18 +
X1-0X5-1X9-5X10-9X18-10X20-18 T X1-0X2-1X4-2X12-4X18-12X20-18 T
X1-0X2-1X5-2X12-5X18-12X20-18 T X1-0X3-1X5-3X12-5X18-12X20-18 T
X1-0X2-1Xg—2X12-8X18-12X20-18 T X1-0X2-1X9-2X12-9X18-12X20-18 T
X1-0X5-1X9-5X12-9X18-12X20-18 T X1-0X2-1X5-2X13-5X19-13X20-19 T
X1-0X3-1X5-3X13-5X19-13X20-19 T X1-0X2-1Xg—2X13-8X19-13X20-19 T

X1-0X2-1%X9-2X13-9X19-13X20-19 T X1-0X5-1X9_5X13-9X19-13X20-19 T
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X1-0%X2-1%X10-2X13-10X19-13%X20-19 T X1-0X5-1X10-5X13-10X19-13X20-19 T

X1-0%X9-1X10-9%X13-10%X19-13X20-19 T X5-0X9-5X10-9%X13-10X19-13%X20-19

(13)

S&0 vinte e uma as possibilidades de transicdo™d@eu para o estado
fundamental dd>°Sm em sete passos conforme indicam as vinte e uma parcelas do

elemento [¥]20.0 com sete fatores cada uma. Vide equacao (14):

[X20-0 =
X1-0X2-1X5-2X9-5X10-9X13-10X20-13 T X1-0X3-1X5-3X9-5X10-9X13-10X20-13 T
X1-0X2-1X5-2X9-5X12-9X14-12X20-14 T X1-0X3-1X5-3X9_5X12-9X14-12X20-14 T
X1-0X2-1X5-2X9-5X10-9X16-10X20-16 T X1-0X3-1X5-3X9-5X10-9X16-10X20-16 T
X1-0X2-1X4-2X7-4X11-7X16-11X20-16 T X1-0X2-1X5-2X7-5X11-7X16-11X20-16 T
X1-0X3-1X5-3X7-5X11-7X16-11X20-16 T X1-0X2-1X5-2X9-5X10-9X17-10X20-17 T
X1-0X3-1X5-3X9-5X10-9X17-10X20-17 T X1-0X2-1X5-2X9_5X10-9X18-10X20-18 T
X1-0X3-1X5-3X9-5X10-9X18-10X20-18 T X1-0X2-1X5-2X9_5X12-9X18-12X20-18 T
X1-0X3-1X5-3X9-5X12-9X18-12X20-18 T X1-0X2-1X5-2X9-5X13-9X19-13X20-19 +
X1-0X3-1X5-3X9-5X13-9X19-13X20-19 + X1-0X2-1X5-2X10-5X13-10X19-13X20-19 T
X1-0X3-1X5-3X10-5X13-10X19-13X20-19 T X1-0X2-1X9-2X10-9X13-10X19-13X20-19 +

X1-0X5-1X9-5X10-9X13-10X19-13X20-19

(14)

Figura 14: Representacdo da matriz 21x2% (ditava poténcia de X), permitindo a
visualizacéo do elemento {Po.o que expressa a transicao’dEu para o estado
fundamental d&°°Sm em oito passos.
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NaFigura 14, a oitava poténcia da matriz contém somente um elemento distinto
de zero (15). Suas duas parcelas, de oito fatores cada uma, indicam serem duas as
possibilidades de transicéo do estado fundament&l“Ha para o estado fundamental

do ***Sm em oito passos.

8 _
[X™]20-0= X1-0X2-1X5_2X9_5X10-9X13-10X19-13X20-19 T

X1-0X3-1X5-3X9_5X10-9X13-10X19-13X20-19

(15)

A transicéo desde o estado fundamental®du até o estado fundamental do

152Sm pode, como resultado, ocorrer, portanto, por:

* cinco rotas de desintegracdo em duas etapas (para k=2), estando o elemento
matricial [X%].0.0 representando as transicdes em cascatd 20 20,5.,0, 20,9.,0;
20.,11.,0 € 20,19.,0.

* trinta e seis rotas de decaimento em trés etapas (k=3), estando o elemento

matricial [X%].0.0 denotando as transicbes em cascata,220.,0, 20.5.1.0,
20.,7,1,0, 20,7.5.0, 20,8,1,0, 20,9,1.,0; 20,9.5,0; 20,10.1.0;
20.10.5.,0; 20.,10.9.0; 20.,11.1.0; 20,11.5.0; 20.11.6.0; 20,12.1.0;
20,12 .,5.,0; 20,12.,9.,0; 20,13.,1.0; 20,13.5.,0; 20,13.6.0; 20,13.9.0;
20,14.,1,0; 20,14.,5.,0; 20,14.,6.0; 20,14.9.0; 20,16.,1.0; 20,16.5.0;
20.16.6.,0; 20,16.9.0; 20,16.,11.,0; 20,17.1.0; 20,17.9.0; 20.,18.1.0;
20.,18.,9.,0; 20,19,1.,0; 20,19.,5.,0 e 20,19.,6_,0.

» setenta e quatro rotas de decaimento em quatro etapas (k=4), estando o
elemento matricial [¥200 representando as seguintes transicdes em cascata:
2005,2,1.0, 20,5.,3.1.0, 20,7.,2.1.0, 20,7.5.1.0, 20.8.2.1.0,
20.9.,2.,1.,0, 20,9.5,1.0, 20,10.,2.,1.0, 20,10.5,1.,0, 20,10.9.1.0,
20.,10,9.5.0, 20,11,2,1,0, 20,11.,5,1.,0, 20,11.,6.,1.,0, 20,11.,7.1.0,
20.,11,7.,5.,0, 20,11.,8,1.,0, 20,12,2,1,0, 20,12,5,1.,0, 20,12.8,1.0,
20.,12.,9.,1.,0, 20,12,9.5,0, 20,13.,5,1.,0, 20,13.6.,1.0, 20,13.8.1.,0,
20.,13.9.,1.,0, 20,13.,9.,5.,0, 20,13,10.,1.,0, 20,13.,10.,5.,0, 20,13.,10.9.,0,
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20,14.,2.,1 .0, 20,14.,5,1.,0, 20,14.6.1,0, 20,14,7.,1.0, 20,14.7.5.0,
20,14.8.,1.,0, 20,14.,9.,1.,0, 20,14.,9.,5.,0, 20,14,12,1.,0, 20,14.,12.,5.,0,
20,14.,12 9,0, 20,15.,8,1.,0, 20,16,5.,1.0, 20,16.,6.,1.0, 20,16.9.,1.0,
20.,16.9.5.0, 20,16.,10,1.,0, 20,16.,10.,5.,0, 20,16.,10.,9.,0, 20,16.,11,1.,0,
20,16.,11.,5.,0, 20,16,11.,6.,0, 20,17,2.,1,0, 20,17.,9,1.,0, 20,17.,9.,5.,0,
20,17.,10.,1.0, 20,17,10.5.,0, 20,17,10.,9.,0, 20,18,2.,1,0, 20,18.,9.,1.,0,
20.,18.,9.,5.,0, 20,18.,10.,1.,0, 20,18.,10.,5,0, 20,18.,10.,9.,0, 20.,18.,12.,1.,0,
20,18.,12.,5.,0, 20,18,12.,9.,0, 20,19.5,1.,0, 20,19.,6.,1.,0, 20,19.,8.,1.,0,
20.,19,13.1.0, 20,19.,13.,5.,0, 20,19.,13.,6.,0 € 20,19.,13.,9_,0.

* oitenta e cinco rotas de decaimento em cinco etapas (k=5): estando o elemento
matricial [X°]20.0 representando as seguintes transicdes em cascata:
20.,7.4.2.,1 .0, 20,7.,5.,2.,1,0, 20,7.5.,3.,1.,0, 20,9.,5.,2.,1.,0,
20.9.,5.,3.,1.,0, 20,10.,5,2.,1.,0, 20,10.,5,3.,1.,0, 20,10.9.,2.,1 .0,
20,10.9.5,1.0, 20,115.,2,2.0, 20,21,5,3,1.,0, 20,11,7.5.,1.0,
20,11.8,2,1.,0, 20,12,5,2,1,0, 20,12,5,3,1.,0, 20,12.,8.,2.,1.,0,
20,12.9.,2,1,0, 20,12,9,5,1,0, 20,13,5,2,1.,0, 20,13.,5.,3,1.0,
20,13.8,2,1.,0, 20,13,9.,2.,1.0, 20,13.9.5,1.0, 20,13.,10.2.1.0,
20.,13.,10.5,1.,0, 20,13,10.9.,1.,0, 20,13,10.9.5.0, 20,14.5.2.1.0,
20,14.5.,3.,1.,0, 20,14,7.5,1.0, 20,14.8,2,1.,0, 20,14.,9.2.,1.0,
20.,14.,9.5.,1,0, 20,14,12,2,1.,0, 20,14,12,5,1.,0, 20,14,12.8,1.0,
20.,14.,12.9.,1.,0, 20.,14,12.9.5.0, 20,154.2.,1.0, 20,15.,8.2.,1.0,
20.,16.5.,22.,1 .0, 20,16.,5.3,1.,0, 20,16.9.2.,1.,0, 20,16.9.5.1.0,
20.,16.,10,2.,1.,0, 20,16.,10.5.,1.,0, 20,16.,10.9.1.,0, 20,16.,10.9.5.0,
20.,16.,11,2,1 .0, 20,16.,11.,5.1.0, 20,16.,11.6.,1.0, 20,16.,11.,7.1.0,
20.,16.,11.,7.5.0, 20,16.,11.8.,1.0, 20,17.9.2.1.0, 20,17.9.5.1.0,
20,17,10,2,1.,0, 20,17,10.5,1.,0, 20,17,10.9,1.,0, 20,17.,10.9.5.0,
20,18.9,2.,1.,0, 20,18,9.5,1.,0, 20,18,10,2,1.,0, 20,18.,10.5.,1.0,
20,18,10.,9.,1.,0, 20,18,10.,9.,5.,0, 20,18,12,2.,1.,0, 20,18,12.,5,1,0,
20.,18,12.,8,1,0, 20,18,12,9,1,0, 20,18,12.,9.5,0, 20,19.5.,2,1.,0,
20,19,5,3,1,0, 20,19.8.,2,1,0, 20,19,13,5,1.,0, 20,19,13.,6.,1.,0,
20.,19,13.,8.,1.,0, 20,19,13,9.,1.,0, 20,19,13.,9.5.,0, 20,19,13,10,1.0,
20.,19,13,10.,5.,0 € 20,19,13.,10.,9.,0.

38



» sessenta e duas rotas de decaimento em seis etapas (k=6) estando o elemento
matricial [X°],0.0 representando as seguintes transicdes em cascata:

20.,10.9.5.,2.,1.,0, 20,10.,9.,5.,3.,1.,0, 20,11.,7.,4.,2 .10,
20,11,7.,5.,2.,1.,0, 20,11,7.,5.,3,1.,0, 20.,12.,9.,5.,2.,1.,0,
20.,12.9.,5.3.,1..0, 20.,13.,9.5..2.,1 .0, 20.,13.,9.,5.,3.,1..0,
20.,13,10.,5,2.,1,0, 20.,13.,10.,5.,3.,1..0, 20.,13,10.,9.,2.,1.,0,
20,13.,10.,9.,5.,1.,0, 20,14.,7.,4.,2.,1 .0, 20.,14.,7.,5.,2.,1.,0,
20,14.,7.,5.,3.,1.,0, 20,14.,9.,5.,2.,1 .0, 20.,14.,9.,5.,3.,1.,0,
20,14.,12 .4 .2 ,1 .0, 20.,14.,12 .,5,2 ,1 .0, 20,14.12 .5.3.1..0,
20,14.,12.,8.,2.,1 .0, 20.,14.,12.,9,2 ,1 ,0, 20,14.12.9.5.1 .0,
20,16.,9.,5.,2.,1.,0, 20,16.,9.,5.,3.,1.,0, 20.,16.,10.5.,2.,1.,0,
20,16.,10.5.,3.,1.,0, 20,16,10.,9.,2.,1.,0, 20.,16.,10.9.,5.,1..0,
20,16,11.,5.,2.,1 .0, 20.,16,11.,5.,3.,1.,0, 20.,16,11,7.,2.,1.,0,
20.16.,11.,7.5.,1..0, 20.16.,11.8.,2.,1..0, 20,17.,9.,5.,2.,1.,0,
20,17.,9.,5.,3.,1.,0, 20,17.,10.,5,2.,1..,0, 20.,17.,10.5.3.,1.,0,
20,17.,10.9.,2.,1..,0, 20,17.,10.9.,5.,1.,0, 20.,18.,9.,5.,2.,1.,0,
20.,18.,9.,5.,3.,1..0, 20.,18.,10.5.,2.,1.,0, 20.,18,10.,5.,3.,1.,0,
20.,18.,10.9.,2.,1..,0, 20.,18.,10.9.,5.,1..0, 20.,18.,12.,4.,2.,1 .0,
20,18.,12.,5.,2,1.,0, 20,18.,12.,5.,3.,1.,0, 20.,18.,12.8 .2 .1 .0,
20,18.,12.,9.,2,1 .0, 20,18,12.,9.,5.,1.,0, 20.,19.,13.,5.,2.,1.,0,
20.,19,13.5.,3.1..0, 20.,19.,13.8.,2.,1..0, 20.,19.,13.9.,2.,1 .0,
20.,19.,13.9.,5.,1..,0, 20.,19.,13.,10.,2.,1..0, 20.,19.,13.,10.5.,1..0,

20,19,13,10.9,1..,0 e 2019,13.,10,9.5.0.

 vinte e uma rotas de decaimento em sete etapas (k=7), estando o elemento

matricial [X"]z0.0denotando as transicdes em cascata que seguem:

20.,13,10.,9,5.,2,1.,0, 20.,13,10.,9,5.,3,1.,0,
20.14.,12 .,9.,5.,2.,1 .0, 20.14.,12 ,9.,5.,3.,1.,0,
20.,16.10.,9.,5.,2.,1..,0, 20.,16.10.,9.,5.,3.,1.,0,
20,16.,11,7.,4.,2,1 .0, 20,16.,11,7.,5,2.,1 .0,
20.,16,11.,7.,5.,3.,1..0, 20,17.,10.,9.,5.,2,1.,0,
20,17.,10.,9.,5.,3.1.,0, 20.,18.,10.,9.,5.,2.,1.,0,
20.,18.,10.,9.,5.,3.,1.,0, 20.,18.,12.,9.,5.,2.,1..,0,
20.,18.,12.,9.,5.,3.,1..0, 20.,19,13.9.,5.,2.,1 .0,
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20.,19,13.,9,5.,3,1.,0, 20.,19,13,10.,5,2.,1.,0,
20.,19,13,10.,5.,3.,1.,0, 20.,19,13,10.,9.,2.,1.,0,
20.,19.,13.,10.,9.,5.,1.,0.

 duas rotas de decaimento em oito etapas (k=8), estando o elemento matricial
[X®]20.0 denotando as seguintes transicdes em cascatd9203,10.9.5.,2.,1.0 e
20.,19,13,10.,9.,5.,3,1.,0.

Estas rotas ou trajetorias de desintegracao tém diferentes probabiliCizukda (
4) que se podem determinar por meio de uma matriz de probabilidades de transi¢ao

conforme se indica a segquir.
3.1.5 Matriz de probabilidades de transicéo

Para a formacgéo das equacdes de taxa de contagerssealevestruir também,
de maneira similar a matriz de probabilidades de transicdo desteup substituindo
os elementos x (diferentes de zero) da matriz 21x21 anterior pelos dados de
desintegracdo nuclear, deduzidos facilmente dos esquemas de decaimento padrdes,
disponiveis na literatura (Vanin et,@2004) [11]. S&o os valores dg § ¥ das Tabelas
1 (coluna 2)e 2 (coluna 4) designando, respectivamente, a probabilidade de captura
com a transicdo do nivel (n = 20) a um nivel e a probabilidade normalizada de
transicdo entre dois niveis, do nivedo nivelj (j <i < 20). Os elementos da matriz
satisfazem as seguintes relagdes (16) (17) (ou seja, a soma dos componentes de uma
linha, diferentes de zero, deve ser igual a unidade):
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j=0
(16)
n-1
Z Yni =1
i=0
(17)

O significado fisico destas relacdes é qir&simo nivel excitado d5’Sm deve
decair a um dos mais baixos, aplicando-se esta regra também ao estado fundamental do
152Eu, niveln =i = 20. De fato, os elementosoy, Y202, Y205 Y207 Y208 Y20-0 Y20-10
Y20-11, Y20-12 Y20-13 Y20-14 Y20-15 Y20-16 Y20-17 Y20-18 € Ypo-19 da Ultima linha da matriz Y,
representam as probabilidades das transicdes por captura de eléfrSBs dos niveis
1752,5;1507,8; 1063,9; 851,3; 833,2; 788,5; 640,4; 581,5; 502,6; 344,5; 294,9; 261,4;
224.,4: 144,1; 117,1 e 105,2 keV BéSm, respectivamente.

O elemento matricial da matriZ*tonfigurado na enésima linha (tltima linha) e
primeira coluna, [Y]n.o, representa a probabilidade de transicéo do nicleo pai ao estado
fundamental do nucleo filho em k passos. Estes elementos da matriz devem cumprir a

seguinte condicao (18):

k =
;[Y ] =1 a9

Quer dizer, o nucleo pai tem 100% de probabilidade de transitar ao estado
fundamental do nucleo filho, em até k passos. Por conseguinte, as probabilidades de
transicdo dd*Eu ao estado fundamental #6Sm em 1, 2, 3, 4, 5, 6, 7 e 8 passos estdo
dados pelos elementos matriciais §¥3, [Y¥20-0 [Y 200 [Y*200 [YT20-0 [Y®200
[Y (200, € [Y?]20.0, respectivamente (19), (20), (21), (22), (23), (24), (25) e (26).
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Partimos da matriz Y abaixo (19):

Elevando a matriz acima ao quadrado, tenf¢g0y:

Ao cubo, Y(21):

A quarta poténcia, ¥(22):

(19)

(20)

(21)

(22)
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A quinta poténcia, Y(23):

(23)
A sexta poténcia,¥(24):

(24)
A sétima poténcia, ¥(25):

(25)
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A oitava poténcia ¥(contendo apenas um elemento distinto de zero), conforme

expressao (26):

(26)

As probabilidades de transicdo desd&®%&u ao estado fundamental §8Sm

estdo resumidas na Ultima linha da Tabela 4 e na terceira coluna da Tabela 5.

Tabela 5: Numero de rotas de decaimento com certo nimero de passos, suas
probabilidades e nimero de resultantes em termos de detecc¢ao.

Numero de .
Rotas Numero de ! i
Elemento k - resultantes Numero (,je .P'COS
g Probabilidades de resultantes possiveis
matricial Passos : por rota o
Decaimento 3 x 41 (paresp; -€) (energias distintas)

Y00 2 0,107433 5 12 60
Y500 3 0,504594 36 48 1.728
Y00 4 0,102952 74 192 14.208
Y®500 5 0,00445358 85 768 65.280
Y00 6  0,0000272227 62 3.072 190.464
Y200 7 2,73282F° 21 12.288 258.048
Y800 8 1,50085E" 2 49.152 98.304
0,72219197 X =285 ¥ = 628.092 1.414

3.1.6 Consequéncias no detector resultantes das rotas de decaimento

A deteccdo de uma desintegracdo de um nucleo seter&ra por um par de

fenbmenos: aoma das energias que se depositam no detectonutiplicacdo das
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probabilidades de detec¢do (ou ndo deteccdo) de toda energia dos fotons emitidos na
transicdo do nivel superior ao inferior. Por tanto, depois da determinacdo de todas as
rotas de decaimento, é necessario encontrar este correspondente par, estritamente
correlacionado, de consequéncias resultantes no detector. Cada par representando
produto de probabilidades de detec¢do (ou de ndo detecgcao) de certa combinacao de
fotons de energias determinadas (combinacdo a estabelecer a partir das rotas ja
identificadas) e a correspondersema de energias passiveis de ser completamente
depositadas no detector.

Conforme o diagrama de arvore Eiguras 15 e 16, cada transi¢cdo de um nivel
a outro € um ponto de bifurcacdo, porque as consequéncias no detector, resultantes de
uma transicdo podem ser diferentes. Como consequéncia das transi¢cdes por captura de
elétrons (do niveh ao nivelj)), quanto a deteccao de fétons, séo possiveis 0s seguintes
trés casos alternativos: a deteccdo (com certa probabilidade e energia) de um,foton K
de um Kg (emitidos em cada captura eletronica) ou a auséncia de detecgdo. Como o
€escopo N0 momento é apenas a escolha do ramo de decaimento e dos picos para
aplicacdo do método pico-soma, somente raios, X IKg sdo considerados, enquanto
queoutros raios X caracteristicos e radiagdes de Bremsstrahlung séo negligenciados.

A cada detecc¢do estd associada uma probabilidade e uma energia depositada.
Cada rota de decaimento em k passos tem*3 pates de consequéncias resultantes no
detector (Tabela 5). O namero total de resultantes das 285 rotas de decaimento desde o
estado fundamental d&’Eu ao estado fundamental téSm é 628092.

Representamos as probabilidades de deteccao e absorgcéo completa da energia de
fotons K, e K, que resultam de capturas de elétrons com transi¢cdessana nivel do
152Sm, poran. e b, respectivamente, e as probabilidades de auséncia de deteccdo
destes fotons por Q.

Observe-se gque, no esquema modificad&idara 2, n € igual a 20 no ramo do
152Sm e 16 no d&™Gd. A estas trés probabilidades estéo estritamente correlacionadas as
energias k,, Exg e 0, correspondentemente B B Sdo as energias dos fotongeK
K, respectivamente, e 0 corresponde a ndo detecgao.

De maneira similar, quando tem lugar as transicées do nucl&6Sio de um
nivel superiori a um inferiorj, temos as seguintes quatro possibilidades: a deteccao de
um foton K, ou um K (que se originam a partir de uma conversao interna), a deteccao
do féton gama ou a auséncia de deteccdo de qualquer féton. As probabilidades

correspondentes sao representadasappbij, vij € gj. A estas quatro probabilidades
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estdo estritamente correlacionadas as energiasks, Ey.; e 0, respectivamente. &
aenergia do féton gama na transicao j.—

Ou seja, para determinar todos os pares resultantes por rota de decaimento, cada
elemento matriciak.; € substituido por vetores-linha de 3 ou 4 elementos cada. Cada
um esta associado com os elementos matricigidezuna matriz Z, cujos elementos

contém as energias depositadas no detector correspondentes as probabilidades de

deteccaa; by, v 0.
Para captura eletronica € 20):

X26= [@n-i;bn-i; Oni] (27)

ou seja:
X20-1 =[820-1; 020,57 o 1]
X20-2 =[820-2 20-2; o4
X205 =[ @205, D20-5, Cpo-g]
X20-7 =[@20-7, D20.7, Cpo-7]
X20-8 =[@20-8 D20-8 Cpo-g]

X20-9 =[@20-9; D20-9 Cpo-d

2o~ [Exa; Exp; 0] (28)

Zy0-1= [39,9; 45,9; 0]
Z0-2=[39,9; 45,9; 0]
Z20-5=[39,9; 45,9; 0]
Z20-7=[39,9; 45,9; 0]
Zy0-8 = [39,9; 45,9; 0]
Z20-0 = [39,9; 45,9; 0]

X20-10 =[@20-16 B20-16 Gpo-1d) Z20-10=[39,9; 45,9; 0]
X20-11 =[820-15 P20-17 Cpo-11] Z20-11 =[39,9; 45,9; 0]
X20-12 =[@0-12 D20-12 Cpo-17] Z20-12[39,9; 45,9; O]
X20-13 =[@20-13 D20-13 Cpo-13 Z20-13[39,9; 45,9; O]
X20-14 =[@20-14 B20-14 Gpo-14) Z20-14=[39,9; 45,9; 0]
X20-15 =[ @20-15 B20-15 Gpo-19 Z20-15=[39,9; 45,9; 0]
X20-16 =[@20-16 D20-16 Cpo-1q Z20-16=[39,9; 45,9; O]
X20-17 =[@20-17, D20-17 Co-17] Z2017[39,9; 45,9; 0]
X20-18 =[@20-16 D20-18 Gpo-1g) Z20-18=[39,9; 45,9; 0]
X20-19 =[@20-19 B20-16 Gpo-19) Z20-19=[39,9; 45,9; 0]

Nas transicdes gama:
Xij = [ai_,- : bi_j - Yi-i ;qi_,-] (29) = [EKa; EKB; Eyi—j; O] (30)
ondea, b e y representam as probabilidades de detecgéo dos fotons X Kz ey,

respectivamente, e q € a probabilidade de ndo deteccéo.
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Figura 15: Consequéncias resultantes (no detector) de uma rota de decaimento:
probabilidades de deteccao (energias depositadas no defBansjcdes n —podem
s@ seguidas por um de trés eventos: por detec¢aq,d;ldu sem qualquer detecgao.
TransicOes de+ | (j<i) podem ser seguidas por quatro eventos: a deteccao dos fotons
Ko Kg, YOu péa auséncia de detecgdo. Estas possibilidades sdo combinadas criando,
neste caso de uma rota de dois passos, 3 x 4 = 12 resultantes ou desfechos. As
probabilidades correspondentes devem ser multiplicadas, e as energias relacionadas
devem ser somadas, usando os operadores M e S, respectivamente.

Figura 16: Os produtos das probabilidades de detecgdda e G.i pelas

probabilidades de deteccaq,dj, vij € g para i > jeorrespondem distintas energias

depositadas no detector, comp(Ex.), Ks (Exs), EY-o (Eyij) € 0, ou somas delas.
Note-se que a mesma energia depositada no detector pode ser consequéncia resultante

de diferentes combinac@es de probabilidades de deposicdo. Neste exemplo, com
transi¢cbes ao estado fundamental por uma rota (., 0) de dois passos (resultando 12
probabilidades de deteccéo), em trés casos, combinacdes distintas correspondem a uma
mesma energia, resultando ao cabo somente 9 energias distintas.
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3.1.7 Expressdes teoricas de taxa de contagem

Umaequacédo de taxa de contageontém as probabilidades de deteccao (ou de
nao deteccdo) de fétons que resultem em dada energia. Como estas probabilidades
contém, ademais de parametros atdmicos e nucleares conhecidos (Tabelas 1-3), valores
inicialmente desconhecidos (as eficiéncias de deteccéo, total e de pico), as expressdes
de taxa de contagem contém as probabilidades, em geral, em forma literal ou né&o
explicita &, b, 71y, G4, por exemplo). Apéndice Aapresenta as defini¢des fisicas
dessas probabilidades de detec¢éo e ndo deteccéo.

A resultante de uma rota de decaimento caracteriza-se por uma lista de
probabilidades de detec¢do (ou ndo detecgéo) dos fétons envolvidos (com deposicdo de
todas as respectivas energias) e por uma correspondente lista de valores das energias
depositadas no detector. A energia depositada e a probabilidade desse evento tém a
mesma posicdo nas listas correspondentes. Todos os resultados possiveis ao longo da
trajetéria devem ter-se em contaultiplicando suas listas de probabilidades e
somando suas listas de energia. Cada energia final resudfaoterespondendo a certo
produtop;, de probabilidades de deteccédo, corresponde a um possivel pico no espectro,
dando lugar a uma equacao de taxa de contagem onde 0 numero de contagens do pico
(de energiag) sera igual ao produto da atividade da fonte (incognita) pela soma das
pacelas com os produtos, gue representam as probabilidades de deposicdo da energia
e no detector. O nimero de paps & €, como ja exposto, 84, onde k é o nimero
depassos para a transicéo do estado fundamentaioao do>’Sm.

A substituicdo de todos os elementos matriciais que compdem as diversas rotas
de decaimentoa( primeira colunada Tabela 5) pelos vetores-linh&T e 29) e sua
multiplicacdo mediante a aplicagcdo de um operador M ddo como resultado novas listas

de probabilidades. Estas listas podem entao reunir-se na lista unifit&8ih), |
P = {p]_, P, ..oy p;ggog}
(31)

onde p(i =1, 2, ..., 628092) representa a probabilidade total do i-ésimo resultado.
Um operador S deve aplicar-se na mesma ordem as lis(a8 e 30) e as listas

obtidas se agruparao na lista unificads, (832):
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IE ={e, &, ..., &2s003,
(32)

ondeg representa a energia depositada no detector no i-ésimo resultado.

Estas quantidades tém a mesma posicdo nas listas correspondentes e 0
agrupamento de elementos HPpode-se realizar de acordo com as mesmas deposicdes
de energia. Entretanto a mesma energia depositada no detector pode ser consequéncia
resultante de diferentes combinagbes de probabilidades de depdsmda (16) e
também de diferentes rotas de decaimento. Se reduzirmos dElistgrupando as
mesmas energias, obtém-se uma nova lista de 160 (desde 0 até 1.809,09 keV) elementos

diferentes, i, apresentada na Tabela 6.

Tabela 6: A probabilidade de deteccao (ou de ndo deteccéo) dos fétons indicados
determina uma lista de 160 energias resultantes (em keV).

0; 40; 46; 80; 86; 92; 121,78; 148,01; 161,78; 165,69; 167,78; 201,78; 207,6; 207,78;
212,57; 244,7; 251,63; 275,45; 284,7; 285,98; 290,7; 291,63; 295,94; 316,2; 324,7,
329,42; 330,7; 335,94, 336,7; 340,4; 341,94, 366,48; 406,48; 412,48; 416,05; 417,72;
443,97; 456,05; 457,72; 483,97, 488,68; 489,97; 493,51; 562,93; 563,99; 565,75;
566,44; 603,99; 604,09; 605,75; 606,44; 609,99; 610,46; 656,49; 674,68; 685,77,
686,61, 688,67; 714,68; 719,35; 728,67; 733,38; 734,67; 759,35; 764,9; 765,35;
768,67; 768,95; 808,95; 810,45; 839,36; 841,13; 841,58; 850,45; 867,38; 881,13;
881,58; 901,18; 907,38; 913,38; 919,34; 926,32; 941,18; 947,18; 947,38; 953,38;
958,63; 959,34; 963,39; 964,08; 989,16; 1004,08; 1005,28; 1010,08; 1022,96; 1029,16;
1035,16; 1041,16; 1044,08; 1045,28; 1048,1; 1050,08; 1051,28; 1084; 1085,84;
1112,08; 1125,84; 1127,06; 1131,84; 1152,08; 1158,08; 1170,93; 1192,08; 1198,08;
1212,95; 1233,86; 1249,94; 1252,95; 1258,95; 1273,86; 1279,86; 1289,94; 1292,78;
1295,94; 1332,78; 1334,73; 1363,77; 1371,72; 1374,73; 1380,73; 1408,01; 1448,01,
1454,01; 1457,65; 1488,01; 1494,01; 1497,65; 1503,65; 1528,11; 1529,79; 1537,65;
1543,65; 1568,11; 1569,79; 1574,11; 1575,79; 1579,43; 1608,11; 1608,36; 1619,43;
1625,43; 1635,2; 1647,41; 1649,89; 1687,41; 1689,89; 1695,89; 1756,98; 1769,09;
1809,009.
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As energias na listie, determinam todas as possiveis posi¢cdes dos picos em um
espectro a analisar. As equagfes de taxa de contagem (de picos de dada energia) se
determinam somando todos os elementos dalRstam a mesma energia depositada e
multiplicando pela atividade da fonte, R. O numero total de equacbes de taxa de
contagem para &°?Eu chegaria a 1.440, porém muitos dos 1.439 picos tém taxas de
contagem insignificantes. As incégnitas nestas equacdes sdo as eficiéncias, total e de
pico, para as energias dadas nas Tabelas 2 e 3, e a atividade da fonte medida.

O numero de picos registrados cuja area liquida poderia ser determinada no
espectro medido de fontes @& u foi 160. Um total de 18 picos de energia de absorgéo
total (FEP), bem definidos e com pequenas incertezas na determinacdo das &reas
liquidas, poderiam ser escolhidos para processamento posterior, sendo formada a
seguinte lista de energias: 40,0; 46,0; 121,78; 244,7; 344,28; 411,12; 443,96; 563,99;
688,32; 778,9; 867,38; 964,08; 1085,84; 1089,74; 1112,08; 1212,95; 1299,12; 1408,01.

3.1.8 Recapitulagdo do método DMM

O procedimento para se obter as expressoes teorisapas de contagem de
picos consiste dos seguintes pasg&esormar a matriz simbolica X, aplicando-a para a
identificacdo de todos os caminhos de desintegra@doformar a matriz de
probabilidade Y, usando dados conhecidos do esquema de desintegisgastjtuir o
elemento matricial }por um vetor-linha que contém 4 (ou 3) elementos (probabilidades
de detectar fotons K Kg ey, e de ndo detectar fotongl; formar o vetor-linhaz que
contém as energias correspondentes depositadas no det&etoproceder a
multiplicacdo direta de matrizes; 0 longo de todas as rotas de decaime®to;
proceder a soma direta de matrizgsao longo de todas as rotas de decaimente e
agrupar e somar as probabilidades de deteccdo para a mesma energia (formando as
equac0es tedricas de taxa de contagem de pico).

Uma orientacdo para a construcdo de uma planilha de calculo Excel
representando a arvore de consequéncias resultantes no detector no-t8soctmsta
no trabalho jA mencionado, apresentado no Congresso Regional IRPA em Havana,
(FERREIRA FILHO, 2018b) [60]. Alternativamente, pode-se usar um programa em
FORTRAN disponivel mediante solicitacéo.
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3.1.9 Escolha dos picos para a aplicacdo do método pico-soma

Conforme mencionado, chegou a 160 o numero de pmga, area liquida
poderia ser eventualmente determinada na medicdo de um espectro de fotfs, de
com um grande namero de picos-soma. No entanto, podemos reproduzir as expressdes
(33), (34), (35), (36) e (37), algumas obtidas também por JORDABICA, (2016)
[12] e por NOVKOVL et al, (2016) [68] para 0s picos que mais nos interessam no
presente estudo, marcados como pico 1, 3, 8 e Figasas 17 e 18(adaptadas de
JORDANOV (2016) [12]), sendo 1, 3 e 8 picos de energia de absorcdo total, bem

definidos e com pequenas incertezas na determinacdo da area liquida.

Figura 17: Primeira parte do espectro de energia>éeu
observado com um detector de HPGe
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Figura 18: Espectro de energia d8Eu de 120 a 340 keV

Além da atividade R, as equacfes de taxa de contagem contém as probabilidades
a, b e yde deteccéo de fotois, Kg e gama, respectivamente, ou de néo detecgéo, q.

Para o fotopico (marcado como 1Figura 17) de 39,9 keV de energieios X
K, do Sm), aequacdo de taxa de contagem (33) é formada basicarapenas de

probabilidades, a, de detectar fétonsekde probabilidades, g, de ndo deteccéao:

N(z9,9 = (820-19913-1011-0 + @20-10010-101-0 + @20-90f0-0 + @20-90f0-1001-0 + Oo-1013-181-0 +
020-10910-181-0  O20-909-181-0 + A20-10010-202-101-0 + A20-101-0 + 820-1813-9 Jo-0
*+ a20-113-0o-101-0 + Q20-10010-202-181-0 + @20-14014-202-101-0 + Q20-181-0 T
a20-05-101-0 + A20-202-101-0 + 820-14014-101-0 + Q20-113-Co-181-0 + 820-12
O12-202-101-0 * (20-14014-202-181-0 + 820-505-0 + (20-505-181-0 T 820-16 J16-101-0 T
O20-202-181-0 + O20-10710-282-101-0 + @20-1813-110-101-0 + A20-1413-808-101-0 +
Opo-1414-1@1-0 + A20-16016-99-0 T A20-16d16-C9-101-0 + A20-11011-202-101-0 +
a20-1012-101-0 + A20-805-202-101-0 + 20-1012-202-181-0 + @20-90o-202-101-0 +
az0-11011-0 + Cpo-1ddi6-1@1-0 + Coo-1F13-1010-181-0 + Azo-M7-202-101-0 +
O20-14014-282-101-0 + O20-1813-808-181-0 + J20-16d16-900-181-0 + 820-707-101-0 +
Opo-11011-202-181-0 + O0-1012-181-0 + Opo-505-2 Op-181-0 + @20-1F13-606-0 T
a20-g0s-101-0 + A20-1Fh13-808-202-101-0 + 20-9o-2 C-181-0 + Co-282-10h1-0 +
a20-11011-606-0 T A20-16d16-10010-101-0 T A20-13 U13-606-1001-0 + A20-113-1d10-2
O2-1011-0 + @20-110011-606-101-0 + O20-12012-282-101-0) R (33)
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A equacao de taxa de contagem (34) para o fotopico (marcado confragBiraa
17) de 45,9 keV de energia(raios X K do Sm)é formada basicamente apenas de

probabilidades, b, de detectar fétonsekie probabilidades, q, de n&o detecgéo:

N(ss,9 = (D20-19913-101-0 + Bro-10010-101-0 + Dp0-o00-0 + B0-909-101-0 + Cpo-1913-101.0 +
O20-10h0-101-0 + Cpo-ge-1010 + Dooaddio--101-0 + D20-101-0 + D20-13
Q13-d0-0 + D2o-19013-909-101-0 + Q20-1d010-20p-101-0 + Doo-140h4-02-1 Ch-o0 +
020-101-0 + B20-505-101-0 + D20-202-101-0 + D20-14014-101-0 + O20-13013-900-101-0
+ Doo-1fh2-20p-1010 + O20-14014-0p-1010 + D20505.0 + Gpo-s Os.101.0 +
B20-16016-101-0 + Oo-20p-1010 + Cpo-1dh0-2-101-0 + D20-13013-10010-101-0
+ Dpo-19013-808-101-0 + Cpo-14014-101-0 + Dpo-16016-000-0 + 1p0-16016-000-101-0 +
B20-11011-202-101-0 + D20-1012-101-0 + D20-505-200-101-0 + C20-1012-20-101-0
+ Doo.dffo-20-101-0 + B20-11011-0 + O20-16d16-101-0 + Cpo-1dhi3-10h0-1010 +
B20-707-202-101-0 + O20-140h4-202.101-0 + Opo-19013-8 Os-101-0 + Qo169
Qo-1b10 + DoorO71010 + Opo-11011-20p-101.0 + Oo-10h2-1010 + Opos
Os202-1010 + Doo1fi3ede-0 + D20.6081010 + D20-19013-808-200-101-0 +
O20-00-20p-101.0 + Cpo-d2.101-0 + D2o-11011-606-0 + DPoo-16016-1000-101-0 +
Poo-1d13-606-101-0  +  Doo1dhzadho-p-10io  +  D2o11011-606-1010 +
O20-12012-202-101-0) R (34)

A equacao de taxa de contagem (35) para o fotopico (marcado contadiira
18) del21,8 keVde energiay;.o (Sm)e formada basicamente apenas da probabilidade,

v1-0, de detectar fotons ganuessa transicé®de probabilidades, g, de ndo deteccao:

N(121,9 =  (Q2o-1803-1 + Opo-10010-1 + Opo-glo-1 + O20-10010-20-1 + O20-1 + O20-19h13-o0o-1
+ Qoo-1414-202-1 + COpo-s05-1 + Qo-202-1 + (o-14014-1 T Opo-1012-202-1 +
O2o-116-1 + Q20-113-10010-1 + O20-1013-808-1 + O20-16d16-900-1 + Oo-11011-2
O2-1F Opo-1012-1 + Q2o-505-202-1 + COo-oo-202-1 + Qo-77-202-1 + COo-707-1
+ (po-1ddie-1ddio-1 + Quo-1F13-g0s-202-1 + Q20-g0s-1 + Cpo-1013-606-1 +
Oo-19013-10%10-202-1 + Cpo-11011-606-1) Y1-0R (35)

A equacdo de taxa de contagem (36) para o pico-soma (marcado como 9 na
Figura 18) com energia d&61,7 keV = 121,8 ¢y do Sm) + 39,9 (raios X Kdo Sm)é
formada basicamente apenas da probabilidadg, de detectar fotons gamaessa
transicdo,de probabilidadesa, de detectar fotons,Ke de probabilidades, de ndo

deteccéo:
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N(61,7) = (820-190131 + @20-10010-1 + A20-09-1 + A20-100- -1 + @201 + 20-18013-9
Oo-1 + @0-14014-202-1 + 820-505-1 + A20-202-1 + A20-14014-1 + A20-1012-202-1 +
a0-116-1 t Qo-1dd10-282-1 T A20-1h13-1d010-1 + A20-1013-808-1 + @20-16
Oie-ofo-1 + a20-11011-202-1 + @z0-1012-1 + @20-505-202-1 + A20-fo-202-1 +
a20-707-202-1 + Qo-14014-282-1 + Ax0-7(7-1 + A20-80s-1 T A20-1013-80s-202-1 +
O20-222-1 + Azo1ddi6-110-1 + Az0-1F13-606-1 T A20-18013-10010-202-1 +
a20-11011-606-1 + Cpo-12012-282-1) V1-0R (36)

A equacgao de taxa de contagem (37) para o pico-soma (marcado como 10 na
Figura 18) com energia d&67,7 keV = 121,8 y do Sm) + 45,9 (raios Xz do Sm)é
formada basicamente apenas da probabilidadg, de detectar fotons gamaessa
transicéo,de probabilidades), de detectar fétonsgke de probabilidades}, de néo

deteccéo:

N(67,) = (D201 + D2o-o9-1 + Dooadlio-20p-1 + Opo-1d010-202-1 + Qro-1d010-2002-1 + oo
14014-202-1 + Dpo-140h4-20p-1 + Cpo-14014-22-1) Y1-0R (37)

R representa a atividade da fonteag b, y e q sdo as probabilidades
correspondentes de deteccdo (ou ndo deteccdo) de um nivel mais alto para um nivel
mais baixo.

Essas probabilidades s&o definidas por parametros atdomicos e nucleares
conhecidos e pelas eficiéncias de fotopico e total. Como os parametros nucleares e
atdbmicos sdo conhecidos e tabelados, os Unicos valores desconhecidos nas expressoes
de ay.i, bn.i € i Ou &, bij, vij € g (NOVOKOVIC et al., 2007a) [13]; (NADHERD et
al., 2012) [66], além da atividade, sdo os das respectivas eficiéncias, total e de pico, que
até terminam sendo canceladas na deducdo da expressédo utilizada pelo método pico-
soma.

Observando as equacgfes acima, € possivel entenderqoépdos picos
mencionadost{, , K; ey1.0 do**’Sm)terem sido escolhidos para a aplicagdo do método
pico-soma, uma vez que sua formacgéo néo sofre influéncia significativa de outros.

De fato, como ja mencionado, para o pico correspondente a energia do rgio-X K
do *°Sm (39,9 keV), a taxa de contagem depende apenas das probabilijattes,
detectar fotons I e das probabilidades), de ndo detectar. O mesmo para 0 pico
comespondente ao raio-X gkdo °*Sm (45,9 keV), cuja taxa de contagem depende

apenas das probabilidadds, de detectar fotons ke das probabilidades), de néo
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deteccdo. Para o pico gama de 121,8 keV, a taxa de contagem depende apenas da
probabilidadey;.o de detectar o gama e das probabilidadede ndo detecgdo. Para os
picos-soma, a taxa de contagem depende apenas das probabilidades dos fétons
relacionados e das probabilidades, g, de ndo detectar nenhum desses fotons.

No Apéndice B (Tabela 4) do trabalho publicado Amplied Radiation and
Isotopes(FERREIRA FILHOet al, 2018a) [14] se apresentou, a titulo ilustrativo, 0s
picos de energia que podem ser formados com a participacéo das engrifige/Bu
v1.0 do *’Sm, quando completamente depositadas no detector (NOMK@VIal,

2016) [68].

3.2 Detalhes experimentais

A solucdo dé*’Eu foi obtida diluindo-se uma solucéo padronizada pela camara
de ionizacdo previamente calibrada para®®€u com uma solucdo rastreavel a
comparacao-chave do BIPM, CCRI(ll)-k2.Eu-152, que ocorreu em 1999.

Na metrologia de radionuclideos, as fontes sdo preparadas para medicOes de
atividade aplicando-se um procedimento de pesagem diferencial para a amostragem de
uma solugcdo-mée. Em consequéncia, a concentracdao de atividade, dada em Bq por
unidade de massa, depende diretamente de grandezas fisicas, métodos e praticas
envolvidas na determinacdo da massa.

Seis fontes foram preparadas em geometria pontual com atividades variando de
1 a 5 kBg. As fontes foram preparadas com o auxilio de um picnémetro (dispositivo
conta-gotas), depositando-se gotas de solucdo do radionuclideo em um filme de
poliestireno, com espessura de 0,05 mm, fixado em um anel de acrilico. O anel possui
diametro externo de 25 mm, diametro interno de 4 mm e 1 mm de espessura. Depois de
secas, as fontes foram cobertas com o mesmo filme de poliestirBiguraA 19 ilustra
0 esquema de montagem das fontes. As massas das fontes foram determinadas por
gravimetria, seguindo o método de pesagem diferencial utilizando uma balanca analitica
METTLER TOLEDO modelo AX205 ou MT-5 Fgura 20) no laboratério de
preparacao de fontes em condicBes ambientais de temperatura entre 19,0 ° C e 21,0 ° C,
umidade relativa do ar entre 49% e 51% e pressédo entre 1010 e 1020 hPa. A partir
dessas condi¢cdes ambientais, a corre¢do do empuggancy correction) foi calculada
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segundo LOURENCO e BOBIN (2015) [70]. O valor obtido para a corre¢cdo do empuxo

foi de 1,001048, aplicado para a massa de cada fonte.

As seis fontes puntiformes d&Eu foram preparadas com baixa atividade para
evitar o efeito empilhament@ile-up) que pode introduzir erro no resultado final. As
fontes foram medidas em aproximadamente vinte e quatro horas cada. A radiacédo de

fundo foi medida durante um periodo de quarenta e oito horas.

Figura 19: Esquema explicativo do processo de confecgéo de fontes puntiformes
(adaptado de DE OLIVEIRA, 2012 [30])

Figura 20: Balanca utilizada na confeccao de fontes (Mettler e Toledo)
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A Figura 21 apresenta exemplos genéricos de fontes puntiformes confeccionadas

para a finalidade de calibracao.

<«—— Cddigo da fonte

<«— Radionuclideo

Figura 21: Fontes puntiformes para padronizacéo absoluta

Os espectros das fontes puntiformes'd&u foram registrados em geometria
proxima com um espectrdmetro de germéanio, que consiste de um detector HPGe
Canberra X-Planar e um analisador multicak&ra 22). Este tipo de detector possui
uma ampla faixa de energia e uma eficiéncia relativa de 20%, o0 que permite a deteccao

de fotons Koee KB com alta eficiéncia.

Figura 22: Detector de HPGe tipo planar.

A eletrbnica especifica associada € dada por:

« Pré-amplificador sensivel & carga CANBERRBERIE 30-T65A;
«  Amplificador ORTEC MODELO 572;

«  Um analisador multicanal (MCA) ORTEQWODELO 927;

* NIN BIM ORTEC modelo 4001;

+  Fonte HV ORTEC modelo 459;

* Sistema de aquisicdo de dados MAESTRO;

e Blindagem correspondente de acordo cdrgara 23.
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A blindagem utilizada é composta por blocos de chumbo juntamente com folhas
de Cadmio e Cobre formando um volume livre interno de 1 m3, isolando o sistema
fonte-detector, a fim de garantir a menor interferéncia possiajelges externague
possam alterar as medicdes. As blindagens utilizadas foram projetadas e fabricadas pelo

setor de mecanica do Instituto de Radioprotecédo e Dosimetria (IRD).

Figura 23: Blindagem associada aos sistemas de deteccéo.

Os detectores semicondutores de HPGe fazem uso de pré-amplificadores

sensiveis a carga conforme Figura 24.

Figura 24: Pré-amplificador sensivel a carga.

Este detector é ajustado de fabrica para operar na faixa de 3 a 300 keV. Entéo,
uma radiacdo que deposita 300 keV de energia fornece um sinal proximo a 1 V. Com o
objetivo de ampliar a faixa de trabalho do detector atenuando o sinal de saida do pré-
amplificador, utilizou-se um dispositivo inserido entre o pré-amplificador e o

amplificador para dividir o sinal, como descrito por OLIVEIRAal, 2012 [69]. O
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dispositivo, desenvolvido pelo laboratorio, € mostradoFigaura25. Escolhendo os
valores adequados dos resistores 2 e 3, este dispositivo aumenta a faixa maxima de

trabalho que permite observar todo o espectro-e.

Figura 25: Dispositivo Divisor de Tensao acoplado.

Os espectros foram analisados usando o software MAESTRO, determinando as
areas de cada regido do multipleto, ou seja, as areas de cada grupo de linhas espectrais
relacionadas. As areas dos picos de energia foram comparadas com as ajustadas pelo
programa de deconvolu¢cdo COLEGRAM (LEPY, 2004) [71] desenvolvido pelo LNHB,
apenas para melhorar a visdo dos picos em questdo, confirmando que nao sofrem
maiores interferéncias de outros picos. Especialmente no caso dos piekue,
com energias tdo proximas (39,5 keV e 40,1 keV, respectivamente), aparecem como um
anico pico (39,9 keV), o uso do Codigo Colegram néo foi estritamente necessario. Nao
era 0 caso de separar linhas de um espectro complexo, uma vez que as areas adjacentes

seriam somadas, a fim de se obter as taxas de contagem de interesse.
3.3 Equacéo do Método

A seguinte equacéo (38), obtida por BRINKMANal. (1977) [72], onde hé a
atividade da fonte, foi aplicada aqui para a padronizacad®®u. Esta equacdo
fundamental também foi minuciosamente deduzida por CARLES e MALONDA, (2011)
[73], resultando novas expressoes (39), (40) e (41). Entad\\Ne Ny indicam os
picos de absorcédo total dos raios X, os relativos as coincidéngias & picos das
coincidéncias X-X, respectivamente, sendods contagens sob os picog KKg. Ny,
as contagens nos picos (Kay) + (KB + ). Como os eventos de captura eletrbnica e
convesao interna sdo seguidos pela emissao de raios,Xepresenta as contagens
abaixo dos picos (2 § + (K, + Kp) + (2 Kp). T € a contagem sob o espectro total,e N

as contagens sob o pigo
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No=T+—~ !
0 Ny NZ,
(38)
N,= Ng+ Ng
(39)
== Naa+ N“ﬁ‘}‘ Nﬁﬁ
(40)
N,y =Ng, + Ng,
(41)

Pode-se observar que a Eq. (38), aplicada também para a padroniz&tga do
por DA SILVA (2017) [33] né&o possui parametros nucleares, nem eficiéncia de
deteccdo, o que confirma o carater absoluto do método pico-soma. Como nenhum
parametro nuclear estd envolvido na referida equagéo, a principal causa que afeta a

incerteza de Né a determinacgéo das areas liquidas de picos do espectro.
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4. RESULTADOS E DISCUSSOES

Para a padronizacédo da solugéo foi utilizada a coincidéncig.de Kgi>com o
gama de 121,8 keW{ o). A area total do espectro também foi determinad&idsras
26, 27 e 28 mostram o0s espectros obtidos pelo codigo Colegram com as areas dos picos

separadas basicamente para fins ilustrativos.

Figura 26: Espectro no COLEGRAM mostrando, a titulo de ilustragéo, os picos
correspondentes aos raios X, &Kg (como um zoom dos picos 1 e 3 da Figural7).

Figura 27: Espectro no COLEGRAM detalhando os picos-soma dos raiog &XKK
(como um zoom dos picos 5, 6 e 7 da Figura 17).
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Figura 28: Espectro no COLEGRAM mostrando o pico dos raids 21,8 keV e os
picos-soma dos fétons X ggomo um zoom dos picos 8, 9 e 10 Figura 18).

A atividade obtida pelo método pico-soma de contagens em coincidéncias foi
dada pela média de atividades das seis fonteRabg&la 7 mostra os resultados. As
incertezas associadas dependem principalmente da determinacdo das areas dos picos,
gue podem ser examinadas da mesma forma que na analise de espectrometria
tradicional.

Da eq. (38) podemos deduzir a equacdo fundamental (42) para propagar as
incertezas relacionadas as taxas de contagem.

2 2 212 2 2
N Ny  2NyNyx N NZNyy NyN
T+(—y) Nx+(——y—> Ny+<——”) Nxx+(2y—— y) nyl

2 2 3 2
Nyy Nyy NZ, NZ, N3, NZ,

2 _
‘U.NO—

(42)

Em geral, as principais fontes de incerteza na espectrometria gama convencional
sdo: atividade da fonte, amostragem, aliquotas da fonte (massa), medi¢do das areas dos
picos, variacOes das areas de pico provocadas pelo background, variacbes por atenuacao
na amostra, geometria fonte-detector, correcdo do tempo morto (tempo vivo/tempo
real), empilhamento de pulsos ou somas aleatérias, somas por coincidéncias,
decaimento radioativo, probabilidade de emissao de fotons, eficiéncias para os picos de
absorcdo total, e deconvolucao de multipletos.

A incerteza relativa padrdo combinada associada a qualquer resultado obtido por
espectrometria gama depende n&o apenas das incertezas dos principais parametros de
entrada, mas também de diferentes fatores de corregido (RERLY 2015) [74]. As

fontes de incertezas na determinacéo da atividade podem ser divididas em dois grupos.
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Como a precisdo da atividade &éEu, obtida pelo método pico-soma, é independente
detransferéncias de eficiéncia e das corre¢cdes para somas por coincidéncia, as fontes de
incerteza do primeiro grupo séao devidas as taxas de contagem dos picos e a contagem
bruta do espectro. Portanto, essas incertezas sdo determinadas principalmente pela
gualidade do espectrometro utilizado. As fontes de incerteza do segundo grupo séo
oriundas das incertezas relacionadas aos dados nucleares e atomicos retirados da
literatura. ATabela 8 mostra os componentes das incertezas com alguns valores obtidos
de testes preliminares.

A avaliacdo das incertezas foi feita de acordo cemee@omendacdes da norma
ISO GUM [10]. Foi possivel propagar as incertezas para o método pico-soma utilizando
a distribuicdo de Poisson, e com isso conseguiu-se obter melhorias no valor das
incertezas medidas pelo método de propagacéo mais abtipdHIRA, 2012) [69].

A area do pico obtida pelo MAESTRO (&rea liquida apenas com a subtracdo do
fundo) foi comparada com a obtida ap6s o ajuste dos picos pelo COLEGRAM para
verificar a influéncia da incerteza nos ajustes de picos (peak fitting uncertaiosy
componentes da estatistica de contagem (as estatisticas de contagem geradas na
determinacdo da area do pico). Segundo Delgadd, 2002 [75], a incerteza de cada
area de pico é determinada em funcdo da incerteza total da éarea, combinada
quadraticamente com o desvio padrédo de cada uma das areas obtidas separadamente.

As perdas devidas as somas aleatérias, isto €, empilhamento de pulsos, séo
efeitos dependentes da taxa de contagem. Combinando-se com as perdas por tempo
morto, o fendbmeno é chamado de “efeito de tempo morto e empilhamento de pulsos” e
geralmente tratado simultaneamente. Mas o efeito tem pouca importancia nas baixas
taxas de contagem. Para mantgquile-up reduzido, foi escolhida uma atividade menor
que 500 kBg. E o tempo morto, obtido pelo sistema de aquisicdo (ADC MAESTRO) a
partir do tempo vivo e do tempo real, foi mantido em torno de 5%. Verifica-se que até
cerca de 10% de tempo morto, ndo ha distor¢do na taxa de contagem (usando um pico
de referéncia e, em seguida, aumentando a taxa de contagem com outra fonte com
atividade maior).

A Tabela 9 ilustra os resultados obtidos pelo método de contagem pico-soma
comparados agqueles obtidos por contagens de anticoincidéncia e por camara de

ionizacao rastreavel ao BIPM. Os resultados estdo de acordo dentro da incerteza padréo.
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Tabela 7: Resultados de atividades
obtidas pelo método pico-soma parg-&u.

Fonte Atividade
(kBa/g)
32516 155,306
33516 153,475
34S16 154,009
35516 154,871
36S16 153,681
37S16 154,168
Média 154,252
Desvio padrao (%) 0,46

Tabela 8: Componentes de incerteza'dftu
no método de coincidéncia pico-soma
Incerteza padréo

Componentes Tipo relativa(%)
Tempo vivo B 0,05
Empilhamento A 0,07
Parametros de decaimento B 0,12
Massa B 0,10
Fator de diluicao B 0,05
Background B 0,01
Estatistica de contagem A 0,46
Combinada k =1) 0,496
Expandida (k = 2) 0,99

Tabela 9: Comparacéo das atividades'tf&u
obtidas por trés métodos no LNM = 2).

. Ativi
Método tBag Gy G o
Pico-soma 154,252 0,93 0,34 0,99
Céamara de lonizagdol154,217 0,13 0,83 0,84
Anticoincidéncia 154,415 0,86 0,08 0,86

64



5. CONCLUSOES

O LNMRI / BRASIL vem realizando, nos ultimos anos, padronizacdes absolutas
utilizando a contagem de coincidéncias pico-soma para varios radionuclideos de
decaimento simples, tirando proveito da rapidez na execugdo das medicdes e
demonstrando eficacia através de varios trabalhos publicados.

Neste trabalho, padronizou-se pioneiramente uma soluc&éde um nuclideo
de decaimento complexo, pelo método de coincidéncia pico-soma utilizando o pico de
121,8 keV e os correspondentes raios X caracteristicos do ramédo A escolha
destes picos foi realizada previamente, a partir da utilizagdo de uma abordagem analitica
que partindo de umaécnica matricial, permitiu a deducdo de expressééschs
prevendo as taxas de contagem de picos do espectro energético de fétons, conhecidas
como equacg0des de taxa de contagem, que descrevem as somas por coincidéncia de raios
gama e X.

Os resultados das atividades obtidas por coincidéncia pico-soma, por contagem
de anticoincidéncia e poctamara de ionizacdo rastreavel ao BIPApresentaram
conmordancia dentro da incerteza padrdo, mostrando que este método absoluto pode ser
usado para padronizar nuclideos de decaimento complexo cdifBup no qual a
cascata de desexcitacdo do nudcleo ocorre simultaneamente com a cascata de
desexcitacdo da camada atémica.

O resultado obtido pelo método pico-soma, apresentando valores de incerteza de
0,50% (k = 1), foi comparado com a calibracao realizada qiteara de ionizagcéo
rastreavel ao BIPMA diferenca foi de 0,02%, dentro da incerteza padrao.

Os resultados desta pesquisa foram publicados emdameevistas cientificas
internacionalmente mais relevantes na aigglied Radiation and Isotopetndo sido
apresentados e discutidos durante a Ebhferéncia do Comité Internacional de
Metrologia de Radionuclideos The International Committee for Radionuclide
Metrology (ICRM) - realizada em Buenos Aires em 2017. Além desta publicacédo outras
trés abordaram aspectos dos assuntos aqui tratados (FERREIRA &ilaH018a, b,

c, d) [14] [60] [67] [76]. Uma proposta de trabalho futuro poderia envolver o estudo das

probabilidades de emissdo gamg) (o esquema de decaimento'thu.
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APENDICE

AS PROBABILIDADES DE DETECCAO

Ademais da desconhecida atividade da fonte, as equagdes de taxa de contagem
contém as probabilidades de deteccédo (ou ndo deteccao) dos fotons de dadas energias,
probabilidades que séo definidas mediante parametros atdmicos e nucleares conhecidos
(Tabelas 1-3) e pelas eficiéncias, total e de pico, que, como a atividade, também sé&o

incognitas nessas equacoes.
A.l. Captura de elétrons

O %u se desintegra também por captura de elétrons e transiésiaw nivel
do***Sm. As probabilidades de detectar fotonseKs emitidos nas capturas de elétrons
da camada K do atomo pai nas transicdes ao niwi nucleo filho excitado séo,

respectivamente, (B.1) e (B.2):
anj (EKa) = Yni S(EKO.) PKj Wk 01 (Bl) bn-j (EKB) = Yo S(EKB) PKJ' Wk 02 (BZ)

onde;:

* Px;é a probabilidade de capturar os elétrons da camada K com transig&o ao nivel j,
* ok € o rendimento fluorescente para a camada K,

* ¢(E) é amaxima eficiéncia de energia E,

* Ynj€ aprobabilidade de captura de elétrons, e

* Oh e @ sdo, respectivamente, as fragoes ge Ks (g1 + g2 = 1),

A probabilidade de néo deteccéao é (B.3):
Onj = Ynij [1 - &(Exa) Pxj ok 01 - &(Exp) Pxj ok Sl (B.3)

onde g (E) é a eficiéncia total para a energia E.
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A.2. Conversao interna

As probabilidades de detectar fétong &K Kz criados na conversao interna na

transicdo i —j séo, respectivamente, (B.4) e (B.5):

ai—j = yi-j S(EKO.) OlKi-j / (1 +ai-j) ok G (B4) bi_j = y'l S(EKB) OKi-j / (1 +(Xi_j) Ok O (BS)

onde

* okij € oij sdo os coeficientes de conversdo interna da camada K e total,
respectivamente,

* Yij € a probabilidade normalizada para a transi¢ag.

A probabilidade de detectar fotons gama emitidos na transi¢cgoé (B.6):

Vi = Vi &(Biy) /(1 +oy) (B.6)

E a probabilidade de ndo deteccdo na mesma transicgcei(B:7)

G = ¥ij [1 - &(Exa) akij / (1 +aij) ok G - &Exp) okij / (1 +0ij) ok & - &(Eij) / (1 +ai)] (B.7)
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