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O método pico-soma tem seu uso destinado a padronizacdo absoluta de
radioisétopos emissores de radiacdo eletromagnética sob regime de coincidéncia. Desde
a época da concepcdo do método feita em 1963 por Brinkman e colaboradores, a
evolucdo dos aparatos experimentais permitiu melhorias na acuracia da medicdo de
parametros de relevancia que séo utilizados para a obtencdo da grandeza atividade por
exemplo. Algumas inconsisténcias tedricas e conceituais foram observadas na proposta
original do método, que serdo cuidadosamente discutidas e reapresentadas neste
trabalho. Portanto, o cerne desta pesquisa consistira da apresentacdo de uma abordagem
tedrica e experimental para o método pico-soma a fim de que as consideracdes a ele
atribuidas reafirmem-no para aplicacdo em padroniza¢des absolutas, e que com isso 0
mesmo se torne mais aceito por parte da comunidade cientifica metrolégica.

Como consequéncia destas corre¢cBes, um estudo detalhado das incertezas
associadas ao método, analise critica da instrumentacdo utilizada e a apresentacdo de
medicOes de pardmetros obtidos para varios radionuclideos foi feita visando a

completude do estudo apresentado neste manuscrito.
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The sum-peak method has its use for the absolute standardization of
radioisotopes emitting electromagnetic radiation under a coincidence regime. From the
time of the conception of the method made in 1963 by Brinkman et al., the evolution of
the experimental apparatus allowed improvements in the accuracy of the measurement
of relevance parameters that are used to obtain the activity greatness for example. Some
theoretical and conceptual inconsistencies were observed in the original proposal of the
method, which will be carefully discussed and re-presented in this work. Therefore, the
core of this research will consist of the presentation of a theoretical and experimental
approach to the sum-peak method in order that the considerations attributed to it
reaffirm it for application in absolute standardizations, and with that the same becomes
more accepted by part of the metrological scientific community.

As a consequence of these corrections, a detailed study of the uncertainties
associated to the method, critical analysis of the instrumentation used and the
presentation of measurements of parameters obtained for several radionuclides was

done aiming at the completeness of the study presented in this manuscript.
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Capitulo 1
INTRODUCAO

1.1 Apresentacio

A metrologia de radionuclideos ¢ uma ciéncia voltada para a medicdo e analise
de parametros nucleares (MANN, 1991). Dentre estes parametros, um dos que apresenta
maior relevancia e importancia em se tratando do processo de calibracio ou
padronizacdo ¢ a grandeza atividade. O Laboratorio Nacional de Metrologia das
Radiagdes Ionizantes (LNMRI) possui diversificados sistemas e métodos de
padronizagdo absoluta implementados em sua rotina de calibragdes, dentre eles o
método absoluto conhecido como pico-soma.

Os efeitos soma (que ndao sdo empilhamentos de pulsos) ja eram conhecidos
como uma fonte de erros que surgia como consequéncia do somatdrio de radiagdes
gama emitidas simultaneamente pelo ntcleo. Diferentemente das somas aleatorias que
dependem da taxa de contagem, as chamadas coincidéncias verdadeiras estdo
intrinsecamente relacionadas a geometria, e a incidéncia desses efeitos ¢ maior quando a
fonte estd apoiada sobre ou proxima ao topo do detector. O poder de percepcao do
idealizador do método pico-soma permitiu transformar uma propriedade problematica e
recorrente em espectrometria, em uma metodologia inovadora de padronizacdo de
radionuclideos emissores de radiag¢do eletromagnética (GILMORE, 1995).

O que caracteriza o uso do método pico-soma como um dos mais vantajosos em
relagdo aos outros métodos de padronizagao absoluta reside no fato dele apresentar uma
facilidade maior para sua aplicacdo (e isto dependera do radionuclideo em questdo),
além de possibilitar a obtengdo de baixos valores para as componentes de incerteza tipo
A e principalmente as do tipo B (OLIVEIRA et al., 2012). Em metrologia, uma das
maiores preocupacoes quando 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 (incertezas) que muitas das vezes ird expressar o quio consistente ¢ um método
de calibragdo (VIM, 2012, ISO GUM, 2003)

Por tratar-se de um método cuja concepgdo matematica se deu por intermédio
de observacdes empiricas, ¢ fundamental que este seja posto em pratica recorrentemente
em padronizacdes de radionuclideos que em sua natureza apresentem as caracteristicas

necessarias para a aplicacdo do método (LANUZIATTA, 1998). Além do que,



considerando-se a data de concep¢ao do mesmo, este método ainda ¢ considerado como
uma metodologia de padronizacdo recente pela comunidade académica e, portanto,
requer sua aplicagdo continua nas rotinas dos laboratorios nacionais e internacionais
afim de que o mesmo se torne consagrado no meio académico.

Outro objeto de enfoque desta pesquisa refere-se a composi¢ao de curvas de
eficiéncia. As curvas de eficiéncia total permitem obter valores de atividade com menor
incerteza, mas podem ser usadas para corregdes de somas coincidentes em espectros
provenientes de detectores de germanio (Ge). As eficiéncias dos picos de energia sao
entendidas como sendo a probabilidade de observar uma contagem de radiagdes
eletromagnéticas ou particulas emitidas pelo nucleo e também permitem fazer as
correcdes das somas coincidentes, além de possibilitarem a obtencdo do valor de
atividade pela interpolacdo dos valores da energia numa curva de comportamento
conhecido e qualidade de ajuste dado pelo parametro R2. O método relativo da curva de
eficiéncia como ¢ conhecido, tera sua relevancia demonstrada ao longo do capitulo 5,
cujos valores de atividade serdo comparados com aqueles obtidos pelo método pico-
soma.

Desde a época da concepcao original feita por BRINKMAN et al. (1963), um
numeroso volume de publicacdes cientificas foram e tem sido feitas por diversos
laboratérios nacionais de varios paises (AMUJO et al., 2016, OGATA et al., 2016,
KIM et al., 2003, CAPOGNI et al., 2006, WANG et al., 2001 VIDIMAR et al. 2008).
No Brasil o método foi implantado e implementado no LNMRI pelo pesquisador
Roberto Poledna a partir dos anos 80 (POLEDNA, 1988).

Em critério motivacional, o LNMRI tem se mostrado pioneiro na publicacio de
trabalhos 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
sao compativeis quando comparados aqueles obtidos pelos métodos de padronizagdao
absoluta como o 4nf-y, coincidéncia, anti-coincidéncia e TDCR (DE ALMEIDA et al,
2007, DA SILVA et al., 2006, DIAS et al, 1995).

O numero de citagdes nacionais e internacionais contabilizados pelas
plataformas Scopus, Scielo, entre outras, tem contribuido para a evidenciacao do grupo
de espectrometria gama do LNMRI e consequente fortalecimento do método, baseado

no volume de trabalhos publicados com qualidade garantida pelos periddicos de



destaque internacional tais como: Metrologia, Applied Radiation and Isotopes, Nuclear
Instruments and Methods in Physics Research entre outros (ARAUJO et al., 2015, DE
ALMEIDA et al, 2007, DA SILVA et al., 2006, OLIVEIRA et al., 2012).

1.2 Motivacgao

Levando em consideragdo a concep¢ao original do método pico-soma feita por
BRINKMAN et al. (1963) (ANEXO A) ¢ possivel observar certas inconsisténcias
tedricas e conceituais na proposta apresentada em publicacdo na Applied Radiation
Isotopes do mesmo ano. Isto se deve ao fato de que a época em que o método fora
criado, os sistemas de detec¢do possuiam limitagdes intrinsecas que inviabilizavam a
medi¢do dos parametros nucleares de maneira fidedigna (SIEGBAHN, 1965).

Ciente disto, a principal motivacdo deste estudo se baseia na apresentacdo de
uma interpretagcdo tedrica mais aperfeicoada para o método pico-soma, objetivando o
estabelecimento de um modelo cientifico robusto que considere todas as condigdes de
validade para a aplicagdo do método. Um fator que serd levado em consideragdo para a
avaliagdo da melhoria dos valores medidos serd a evolugdo tecnologica dos sistemas de
detec¢do ao longo dos anos, onde serdo atribuidos e considerados os fatores de
interferéncia positiva da instrumentagdo na determinag¢do do valor da atividade e suas
incertezas.

Uma vez que o embasamento tedrico esteja bem estabelecido, sera apresentada
uma compilacdo de dados experimentais que comprovam os argumentos estabelecidos
pela proposta desenvolvida. Uma etapa importante serd a recapitulagdo de alguns
resultados (publicados em ocasides anteriores) obtidos por intermédio de aplicacdo do
método, o que torna irrefutdvel algumas consideragdes tedricas aqui apresentadas.
Considerando ndo apenas a demonstracdo matemadtica da nova teoria, mas também a
comprovagdo experimental da mesma espera-se poder aumentar a credibilidade do uso

do método para padronizacdes diversas.

1.3 Objetivos

Nas etapas logicas desenvolvidas neste trabalho apresentam-se os seguintes
objetivos especificos:

1. Desenvolver as condigdes de validade do modelo cientifico tedrico proposto na

motivacdo deste manuscrito, bem como o arcabouco matematico necessario para

a concepgao da teoria;



Realizar o estudo de estabilidade dos sistemas de medi¢do da espectrometria
gama disponiveis no LNMRI utilizados para as medigdes;

Estabelecer as curvas de eficiéncia utilizadas para medi¢des relativas da
grandeza atividade.

Medir a grandeza atividade em trés sistemas compostos por detectores de HPGe
para os radionuclideos: **Mn, **Na, %7Zn, ®Co, e '*'Te;

. Comparar as metodologias absoluta e relativa por intermédio dos resultados
experimentais e analisar criticamente cada caso;

Propagar e avaliar criticamente os valores de incertezas e fazer um estudo
detalhado de cada componente e suas limitacdes e/ou possiveis melhorias;
Avaliar criticamente a aplicacdo do método pico-soma no cenario dos ultimos
anos de desenvolvimento de pesquisa acerca do método e suas limitagdes;
Estabelecer uma metodologia de padronizag¢do absoluta pelo método pico-soma
corrigido para que a mesma seja incorporada a rotina de calibragdo do LNMRI

ocasionalmente.



Capitulo 2
REVISAO DA LITERATURA

2.1 Estado da Arte

O método pico-soma tem seu surgimento registrado na década de 60, quando os
autores Gregorius Antoine Brinkman, J. Th. Vennboer e o ilustre catedratico Prof. Dr. A.
H. W. Aten, Jr., publicaram no International Journal of Applied Radiation and Isotopes
no ano de 1963 o trabalho intitulado “Absolute Standardization with a Nal(Tl) Crystal”.

Figura 2. 1: Da esquerda p/ direita: G. A. Brinkman e Professor Dr. Aten Jr.

Este trabalho foi subdividido e apresentado em cinco partes conforme mostra a

tabela 2.1:

Tabela 2. 1: Apresentacido do Método pico-soma em cinco trabalhos publicados

“Absolute Standardization with a Nal(Tl) Crystal”

I Calibration by Means of a Single Nuclide

II Determination of the Total Efficiency

I Calibration of " Emitters

v Determination of the Photoelectric Efficiency

\Y Calibration of Isotopes with Complex Decay Schemes

Cada trabalho apresenta um estudo de caso para cada tipo de interagdo e
propriedades a serem consideradas na determinagdo da atividade absoluta, por exemplo.
O método que a época fora considerado inovador, pois chamava a atencdo sobre sua

simplicidade de aplicagdo, teve seu escopo baseado em autores de outros trabalhos que
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ja faziam o estudo do “efeito soma”, mas, aplicados na determinagdo dos valores das
eficiéncias de detecgao.

Se analisarmos a bibliografia consultada por Brinkman podemos citar quatro
autores que influenciaram fortemente na concepg¢ao do método: SHAPIRO e HIGGS
(1957) com uma publicagdo intitulada “Nal Summing Spectrometer” (SHAPIRO, 1957),
GUPTA e JHA (1955), com uma publicagdo sobre “Studies with the scintilation
spectrometer” (GUPTA, 1955), ASHE e McCARREY (1960) com a pesquisa “Method
for Determining the Photopeak Efficiency of Scintillation Counters” (ASHE, 1960) e
finalmente DIETER e OTT (1958) com a publicacao intitulada “FEine einfache methode
zur bestimmung der ansprechwahrsceinlichkeit eines NaJ-Lochkristalls*” (DIETER,
1958).

Essencialmente todos os trés primeiros trabalhos citados no paragrafo anterior
estavam interessados na determinagdo da eficiéncia de detec¢do para um detector tipo
poco de iodeto de sodio ativado com Talio (Nal(Tl)). A ideia na época era determinar
num primeiro momento a eficiéncia e, a partir de entdo chegar ao valor de atividade.
Isto se deve ao fato de que o material radioativo ndo era comercializado e dai o baixo
interesse na determina¢do da atividade. Consultando as referéncias utilizadas por estes
autores podemos encontrar grandes nomes tais como Kai Siegbahn? que foi prémio
Nobel no ano de 1981, cuja obra por ele escrita faz mencdo a todos estes estagios de
evolucdo cientifica das medicdes e obtencdes de parametros nucleares.

Cabe observar que o trabalho do alemao OTT (1958) se destaca dos demais pelo
fato de considerar a “probabilidade de deteccao”, a qual vai interessar fortemente as
discussdes posteriores a respeito da corre¢do tedrica a qual sera feita referéncia no
capitulo 4. Em visita ao laboratorio do PTB, o entdo diretor da institui¢do da época
alertou ao pesquisador Roberto Poledna para o inicio do desenvolvimento de pesquisas
relacionadas a probabilidade de detec¢do. Por enquanto, o interesse se restringe a
analisar as literaturas da época e qual embasamento elas fornecem para o método pico-
soma até entao.

Retomando os trabalhos publicados por Brinkman, sua primeira contribui¢do

tedrica nos ¢ apresentada no trabalho n° I (BRINKMAN, 1963) que ¢ pré-requisito para

! Em portugués: “Um método simples para determinar a probabilidade de detec¢do de um cristal
Nal(T1) tipo pogo”

? Kai Manne Bérje Siegbahn foi um fisico sueco. Recebeu o Nobel de Fisica de 1981, pela
descoberta de violagdes dos principios fundamentais de simetria no decaimento de mesons-K neutros.
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o pleno entendimento dos trabalhos subsequentes, ¢ ¢ nesta publicagdo que esta o foco
de interesse desta pesquisa (os demais trabalhos serdo discutidos oportunamente em
outro momento). A partir deste ponto ¢ importante que o leitor faga o acompanhamento
deste subitem concomitantemente ao ANEXO A que expde o artigo original. Nele ¢
apresentada a metodologia para a padronizacdo de radioisdtopos que decaiam via
emissdo de duas radiagdes gama em coincidéncia utilizando um cristal de Nal(Tl)

visando a obtencdo do parametro atividade que pode ser dado pela equagdo 1.1:
AA
N = 21

= +T (1.1)
A12

Onde A; e A, s3o as areas dadas pelos picos de energia fotoelétrica 1 (y;) e 2
(y,) respectivamente e, A, ¢ a area do pico-soma e T ¢ a area total do espectro. O
método ¢ testado experimentalmente para dois radioisotopos sendo eles: “°Co e *°Sc.

Na introducdo de seu artigo, BRINKMAN (1963) comenta e cita as quatro
referéncias (apresentadas no quarto pardgrafo deste subitem) que embasam o seu
trabalho e explicita que nestas referéncias o procedimento para obter a atividade
absoluta ou mesmo o valor da eficiéncia fica comprometido pela limitagdo que cada um
apresenta.

Posteriormente o autor afirma que, sera provado que a atividade absoluta de um
radiois6topo que emita duas radiagdes gama em coincidéncia pode ser obtida através
das areas dos picos de energia total e do pico-soma e também da extrapolacao para zero.
Prosseguindo, ele afirma que “Ndo é necessdrio que as duas energias sejam
aproximadamente iguais ou que ambos os raios y ocorram com 100% das
desintegragdes como ocorre no caso dos emissores §* e dos isétopos **Na, *°Sc, *Co e
%y (BRINKMAN, 1963).

Partindo deste ponto, as deducdes sdo apresentadas a partir de duas formulas
primarias que relacionam a atividade, as eficiéncias de absorcdo fotoelétrica e as
eficiéncias totais para y; e y» que levam em conta os efeitos de producdo de pares,
absorcdo fotoelétrica e Compton. Do desenvolvimento das duas equagdes se chega a
formula apresentada em 1.1 (BRINKMAN, 1963).

Acompanhando ainda o ANEXO A, o autor propde as deducdes para duas
radiagdes coincidentes nos itens: a) onde ambos os gamas ocorrem em 100% das
desintegragdes; b) em que um dos gamas ocorre com uma fragdo p e o outro com 100%
das desintegragdes; c¢) em que ocorram trés gamas coincidentes em 100% das

: N L . 2
desintegracdes. Ele cita ainda um caso especifico para o ““Na mas reforgando que o
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terceiro gama deva ocorrer com 100%. Analisando os resultados de diversas
calibragdes feitas utilizando o método ao longo dos anos, ndo se percebe a necessidade
da imposi¢do do percentual de 100% para um ou mais gamas envolvidos no
decaimento. Tal inferéncia acaba sendo utilizada como condi¢ao de validade ao longo
das demonstracdes, o que acaba gerando um erro conceitual, que nao interfere no
resultado matematico propriamente dito, porém, limita o usuario erroneamente.

Como comentario adicional, o refor¢o das ideias que fixam um percentual de
100% para a ocorréncia dos gamas ndo ¢ claro e fica bastante confuso conforme o
avango da exposi¢do do texto. No capitulo de discussdo dos resultados sera feito o
confronto das ideias apresentadas no manuscrito original e as apresentadas na corre¢do
tedrica que leva em conta uma abordagem baseada em probabilidades.

Prosseguindo a leitura do artigo, o autor faz a correcdo do pardmetro de
correlacdo angular visto que o %9Co apresenta dois gamas correlacionados e ressalta que
os mesmos praticamente desaparecem considerando as medi¢des feitas com a fonte
apoiada diretamente sobre o detector e que tais corregdes sdo necessarias apenas quando
se utiliza um detector tipo poco (geometria = 4m), aquela cujo Brinkman faz uso para a
aquisicdo de dados experimentais (BRINKMAN, 1963). Entretanto, esta consideragao ¢
erronea sob o ponto de vista experimental uma vez que as correcdes deverdo ser feitas
onde ocorrem consideraveis perdas, que ¢ o caso de detectores com a fonte apoiada
sobre sua superficie. Isto sera discutido melhor nos topicos posteriores.

Chegando a conclusdao do artigo, pode-se observar o nivel de precisdo dos
resultados com incertezas em torno de 5% para o valor da atividade absoluta. Se
fizermos uma analise dos equipamentos dos quais o autor pdde fazer uso, percebemos
que 5% nao é um valor tdo impreciso. A época as valvulas eletrénicas funcionavam com
componentes passivos (resistores e capacitores) com tolerancias de + 20% quando
novos. Pode-se concluir que os resultados obtidos por Brinkman naquela época com tao
poucos recursos (um multicanal de apenas 100 canais) foram um sucesso
(BRINKMAN, 1963).

Esta leitura interpretativa encerra a primeira parte do panorama histérico que
congrega as literaturas predecessoras a concepcdo do método e os argumentos mais
relevantes do artigo original. Passaremos agora a etapa de exposicao das literaturas que
foram desenvolvidas no periodo pds-concepgao que compreende os anos de 1967 até os

anos subsequentes.



2.1.1 Desenvolvimento do método até os dias de hoje

No ano de 1967, Sutherland e John Buchanan publicam um trabalho para fontes
ndo puntiformes testando a validade do método pico-soma aplicando-0 ao '*I e “Co e
comprovam a validade do mesmo (SUTHERLAND, 1967).

Em 1973 Hutchinson testa a validade do método utilizando dois cristais de Nal
tipo pogo na geometria 4 (um sobre o outro) e comprova a compatibilidade do mesmo
com o método de coincidéncia 4np-y (HUTCHINSON, 1973).

No ano subsequente de 1974, Donald Horrocks publica um trabalho contendo
consideracdes tedricas sobre a padronizacio do '’I pelo método de coincidéncia e
considerando como referéncia o método de somas de Eldridge (HORROCKS, 1974).

Em 1989 os japoneses Takao Kawano e Hiroshi Ebihara testam o método para
fontes ndo puntiformes de ®°Co e atestam diferencas que inviabilizam o método para
este tipo de fonte (KAWANO, 1989).

Logo em seguida, no ano de 1990, Brinkman publica um artigo em resposta a
pesquisa dos japoneses admitindo as falhas no método e apresenta uma formula
corrigida, mas salientando que a eficiéncia do detector ¢ diferente para o
posicionamento da fonte em regides distantes do centro do mesmo (ODERKERK,
1990).

As cinco publicagdes apresentadas nos primeiros paragrafos deste subitem
revelam o interesse dos grupos de pesquisa fora da Holanda que se empenharam em
trabalhar nos testes de aperfeicoamento e comprovagdao do método pico-soma. Desde
entdo, com o advento da evolucdo da eletronica e da concepcdo de novos detectores
mais adequados para a os propdsitos da espectrometria (desenvolvimento do detector de
HPGe em 1973) foi possivel evoluir em grande escala as pesquisas envolvendo o
método de padronizagdo pico-soma. Um histérico breve, porém, detalhado, encontra-se
no ANEXO C deste manuscrito a fim de estabelecer as evolucoes dos detectores de Ge
desde a sua criacao.

Hoje € possivel estimar cerca de 300 trabalhos que utilizam o método parcial ou
integralmente em padronizacdes de diversos radionuclideos em nivel mundial. Em todo
o caso, ¢ dificil estimar exatamente quantos trabalhos utilizam o método devido ao
volume de periddicos existentes mundialmente. Dentre esta gama de publicagdes,

considerando apenas os trés periddicos de maior influéncia no dmbito de medig¢des ou
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aplicagcdes em Fisica Nuclear, destacam-se muitos trabalhos produzidos pelo LNMRI
desde a década de 80 impulsionados pela orientacdo do difusor do método no Brasil,
Roberto Poledna. A tabela a seguir mostra todas as publicacdes de maior destaque

internacional nos ultimos anos:

Tabela 2. 2: Publicacdes de destaque Internacional com o uso do método pico-soma

Nome Principal  Ano Titulo/Journal

POLEDNAR. 1988 “Determination of activity concentration of 125-1
solution by (X gamma) Coincidence counting and an
Efficiency Extrapolation Curve” Nucl. Instr: and Meth.. A
DIAS, M. S. 1995 “Accidental Summing Corrections in '*I Activity
Determination by the Sum-Peak Method” Nucl. Instr: and
Meth. in Pyhs. Res. A
BERNARDES E.M. O. 2002 “Ho-166m a multigamma standard for the calibration of
Ge spectrometers” Appl. Radiat. and Isotopes
DASILVA,M.A. L. 2006 “Standardization and decay data determinations of '*I,
**Mn and 203Hg” Appl. Radiat. and Isotopes
ALMEIDA,M.C. M. 2007 “Absolute disintegration rate and 320 keV y-ray

emission probability of > Cr” Nucl. Instr: and Meth. in Pyhs. Res.
A

IWAHARA, A. 2009 “Primary activity standardization of >’Co by sum-peak
method” 4ppl. Radiat. and Isotopes

IWAHARA, A. 2010 “Use of sum-peak and coincidence counting methods for
activity standardization of **Na” International Conference on
Nuclear Data for Science and Technology

LOPESR.T. 2012 “Use of sum-peak and coincidence counting methods for

activity standardization of **Na” Nucl. Instr: and Meth. in Pyhs.
Res. A

DE OLIVEIRA,E.M. 2012 “Use of sum-peak and coincidence counting methods
for activity standardization of *2Na” Nucl. Instr and Meth. in
Pyhs. Res. A
REZENDE E. A. 2012 “Radioactivity measurements of '''Lu, '''In and '*I by
different absolute methods” Appl. Radiat. and Isotopes
ALMEIDA,M.C.M. 2016 “Determination of Impurities in '**I samples by high
resolution gamma spectrometry” Appl. Radiat. and Isotopes
RUZZARIN A. 2016 “Activity determination of a **' T1 solution by 4np-y and
sum-peak coincidence methods” Journal of Physics
Conference Series
DASILVAR. L. 2016 “Metrological activity determination of '**Ba by sum-
peak absolute method” Journal of Physics Conference Series
ARAUJO, M. T. F. 2016 “Absolute Standardization of the impurity '*'Te
associated to the production of the radiopharmaceutical

B Appl. Radiat. and Isotopes

ARAUJO,M.T.F. 2016 “Absolute Standardization of the impurity '*'Te
associated to the production of the radiopharmaceutical

B Journal of Physics Conference Series

ARAUJO, M. T.F. 2017 “Absolute standardization of “*Na, Zn and “’Co by
sum-peak  method and critical analysis of
instrumentation” Journal of Physics Conference Series
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FILHO A. F. L. 2017 “Application of the sum-peak method to activity

standardizations of '>*Eu sources in LNMRI (BR)” 4ppl.
Radiat. and Isotopes

2.2 Os primordios da espectrometria gama

Para compreendermos o processo de concepcao do método o mais fiel possivel,
¢ necessario ir além da analise da literatura da qual o autor do método fez uso, e
questionar criticamente quais eram as suas limitagdes quanto a disponibilidade de
recursos relacionados aos dispositivos eletronicos da época. Vale lembrar que com o
advento da eletronica moderna, consideraveis evolucdes no desenvolvimento de
equipamentos foram obtidas e consequentemente, modificacdes na forma e na qualidade
da obtencao de parametros nucleares.

As literaturas que embasam o primeiro artigo de Brinkman tiveram suas
publicagdes estabelecidas na década de 50. A espectrometria classica estava em
desenvolvimento, ¢ o principal elemento de destaque era o uso de detectores de estado
solido (podemos destacar o uso dos detectores de Nal) para detec¢do das radiagdes
ionizantes que interagiam com o volume sensivel dos mesmos (SIEGBAHN, 1965).

Segundo GUPTA e JHA (1955) os sistemas compostos por espectrf)metros3
cintiladores da época mostravam-se “extremamente potentes” quanto ao seu poder de
detecgdo e medigdo das radiagdes gama. Por apresentarem “alta eficiéncia de detecg¢do”
na medicao das radiagdes gama, os resultados advindos destas medic¢des viabilizavam o
desenho dos esquemas de decaimento radioativo dos radioisdtopos de interesse,
principalmente aqueles que apresentavam um decaimento em cascata.

Outros espectroscopistas da época tais como SHAPIRO e HIGS (1957) também
salientam as vantagens no uso dos detectores de estado solido de Nal(Tl), chamando a
atencdo para o uso de detectores do tipo poco (do inglés well-type) que sdo bastante
uteis na analise de espectros gama. Um ponto que nos chama a atengdo ¢ que a
eletronica na década de 50 ainda era recente sob o ponto de vista de evolucdes
tecnologicas e, por isso, revelava uma limitacdo quanto aos sistemas utilizados pelos

grupos de fisica experimental.

® Composto por um cristal tipo pogo de NaI(Tl) de 1 %”x1 %” montado sobre uma
fotomultiplicadora E.M.IL., tipo 6260, um pré-amplificador, um amplificador Bell e Jordan modificado
non-overload, um analisador multicanal projetado por Fairstein e Porter com a janela minima em 0,75
volts, escalar, e uma fonte de alta tensdo negativa altamente estabilizada (bastante precario se comparado
aos sistemas disponiveis em 2017) (GUPTA, 1955).
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2.2.1 As primeiras evolucdes dos sistemas de deteccio

A espectroscopia nuclear pode ser rastreada até cerca de cem anos atrds. Embora
a existéncia de radiacdo alfa, beta e gama emitida por elementos radioativos tenha se
tornado conhecida logo apds a descoberta da radioatividade, o trabalho espectroscopico
nao comecou antes de 1911 (SIEGBAHN, 1965).

A invengdo da valvula diodo de dois elementos (diodo a vacuo) feitos por
Fleming em 1904 e a consequente descoberta da valvula triodo que € o equivalente mais
proximo do transistor por Lee de Forest em 1906, representou um grande avango sobre
os detectores de alta frequéncia, o que marcou a era da eletronica propriamente dita.
Com o advento do transistor no final da década de 40 (pds-guerra), o desenvolvimento
da tecnologia dos circuitos integrados cerca de 20 anos depois possibilitariam o
desenvolvimento dos primeiros médulos eletronicos tais como: contadores de radiagao
alfa, beta e gama, os primeiros monocanais, entre outros (BENCHIMOL, A. 1995,
SIEGBAHN, 1965).

O primeiro detector de estado solido de sulfeto de zinco dopado com prata
(ZnS(Ag)) foi usado por Rutherford em 1910 em um experimento de espalhamento alfa
(CARUSO, 2006). O detector era composto de um tipo especifico de material chamado
cintilador: sd3o materiais solidos, liquidos ou gasosos que produzem quantas de luz
decorrentes da interagdo da radiagdo com a matéria. Devido a auséncia de condigoes
experimentais satisfatorias, o método foi abandonado por cerca de 30 anos

(SIEGBAHN, 1965).
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Capitulo 3
FUNDAMENTACAO TEORICA

3.1 Fontes de calibracao

Tal como ocorre com os dados nucleares, as fontes utilizadas para a calibragdo
devem ser adequadas para esta finalidade. Para a calibracdo em energia e da largura do
pico, basta que as energias dos raios-gama (ou raios X) que ela emite sejam conhecidas
por um grau de precisao satisfatorio, uma vez que a intensidade da fonte ndo precisa ser
conhecida. Para a calibragdo em eficiéncia, ¢ essencial que sejam utilizados nuclideos
para os quais as probabilidades de emissdo de raios gama sejam conhecidas com
precisdo e que seja utilizada uma fonte de atividade conhecida. Sempre que possivel, as
fontes certificadas quanto ao seu contetido radioativo devem ser usadas (GILMORE,
1995).

A eficiéncia de contagem de uma fonte vai depender em principio da sua forma
e densidade. A conclusdo 6bvia ¢ que as fontes de calibragao devem ser preparadas de
modo a ter a mesma forma e densidade do padrao que sera comparado a elas. As
diferengas de densidade costumam ser pequenas e podem ser toleradas. No entanto, isso
sempre deve ser estabelecido por medida real e ndo apenas por um valor assumido. As
calibragcdes nao serdo muito afetadas pela intensidade da fonte, desde que esta ndo seja
alta o suficiente para causar problemas como os de empilhamento, altas taxas de tempo
morto, entre outros. No entanto, € conveniente usar uma fonte que fornega um espectro
com contagens suficientes dentro do periodo de decorréncia da calibragdo. Fontes de
10* Bq, para calibragdes proximas ao detector, e 10° Bq para regides mais afastadas,

seria o razoavel (GILMORE, 1995).

Peak: 3551.37 = 575.80 keV
FWHM: 1.50 FW([1/5]M: 2.35
Gross Area: 23725

Net Area: 15950 +386
Gross/Net Count Rate: 9.16 / 6.16 cps

Figura 3. 1: Efeito de empilhamento ocasionado por fonte muito intensa e proxima
ao detector indicado pela seta vermelha
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3.2 Calibracio em energia

O objetivo da calibragdo em energia ¢ obter uma relagdo entre a posi¢ao do pico
no espectro e a energia correspondente dos fétons gama. Isso normalmente ¢ realizado
antes da medicao, de forma preliminar. A calibracdo em energia ¢ realizada medindo o
espectro de uma fonte emissora de raios X e gama de energia precisamente conhecida e
comparando a posi¢do do pico medido com a energia correspondente (GILMORE,
1995). As fontes utilizadas nas etapas de medi¢oes desta pesquisa foram confeccionadas
pelo setor de preparacao de fontes do LNMRI a partir de uma solu¢ao mae fornecida
por um centro produtor nacional ou internacional. Seja qual for a fonte utilizada, ¢
aconselhavel assegurar que as energias de calibragdo estejam todas cobertas pelo

nimero de janelas do espectrometro que ird ser usado (L’ANNUZIATA, 1998).

Calibragdo em Energia = y=01479+43237
1600
1400 s
1200 /
;>.; 1000 /
$ -
5
c
® 400 el
200 /
0
0 2000 4000 6000 8000 10000 12000
Radioisbtopos: '*Ba '"Ho 2Ey canal

Figura 3. 2: Calibracio em energia do sistema de detec¢io “d3”

Na prética, ¢ suficiente medir o espectro em um tempo o suficiente para obter
uma boa precisdo estatistica para os picos a serem utilizados para a calibragcdo. O
processo de calibracdo envolve a marcagdo dos picos a serem usados e sua energia
verdadeira. O computador pode entdo pesquisar os picos, medir a posi¢cao do pico em
uma fragdo de um canal e deduzir a relacdo canal/energia (GILMORE, 1995). (Nos
sistemas MCA mais antigos, normalmente seria necessario digitar o nimero maximo de
canais). Nestas circunstancias, ¢ necessaria certa habilidade para estimar visualmente a

posicao real do pico entre os canais. Se 0 MCA s6 pode lidar com os niimeros de canal
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integral, a energia fornecida pelo operador deve ser ajustada para levar isso em

consideracdao (L’ANNUZIATA, 1998).

3.2.1 Erros na determinacio da energia do pico

Geralmente se assume que o posicionamento de uma amostra em relagdo ao
detector sera feito em um eixo normal ao topo do detector. Isto ndo impede que o
posicionamento seja feito de outro modo, entretanto, alguns fendmenos indesejaveis
podem ocorrer quando se adota essa pratica (GILMORE, 1995). Ao considerar a
interacao da radiagdo gama com o detector, ocorre a producdo de elétrons rapidos que,
em seguida, se dispersam dentro do detector criando “vacéncias eletronicas”. Estes sdo
entdo coletados aplicando um campo elétrico. Dai resulta, pois, que os elétrons rapidos
primdrios serdo modificados por este campo. Os elétrons que se deslocam fora do
campo serdo mais lentos, e aqueles que viajam pelo campo serdo acelerados. Apenas os
elétrons que viajam normalmente para a dire¢do do campo ndo serdo afetados. Esta
alteracdo na energia elétrica primdria, que ¢ chamado de efeito de incremento de campo,
sera refletida no niimero “vacancias eletronicas” produzidas e, portanto, na posi¢do do
pico no espectro gama. Isso aparecerd entdo como um erro na energia gama medida.
Para fotons de baixa energia, a liberacdo de elétrons primarios apds a interacdo sera
quase isotrdpica e o efeito de incremento de campo tendera a se cancelar (GILMORE,
1995). Em maior energia, a maioria dos elétrons primdrios tendera a se mover na
direcdo geral do raio-gama que os produziu e essa dire¢do em relagdo ao campo do
detector ¢ importante. No caso das medi¢des aqui propostas, este tipo de efeito ndo se
manifesta visto que a intensidade das fontes ¢ bem moderada, mas, ¢ importante abordar
este aspecto a fim de aumentar o conhecimento da interagdo sistema-fonte.

O efeito ¢ mais claramente visto com detectores com um gradiente de campo
uniforme, tais como detectores planares. Felizmente, o erro ¢ relativamente pequeno.
Detectores coaxiais abertos podem nao ter nenhum erro de incremento de campo visto
que na geometria da fonte de saida normal, os raios gama tendem a percorrer
perpendicularmente o campo elétrico. Nos detectores de extremidade fechada, a
situagdo ¢ complicada porque o campo elétrico em algumas regides sera perpendicular e
em outros, paralelo a direcdo do raio gama. Os picos de escape simples e duplos devem,
portanto, mostrar um pouco ou nenhum deslocamento na energia (GILMORE, 1995).

Também pode haver diferencas na coleta de cargas, dependendo de onde o raio-

gama interage com o detector. Mais uma vez, isso causara variagdes de energia. O erro
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de energia real na pratica sera uma combinacao de incremento de campo e erros de
coleta de cargas (L’ANNUZIATA, 1998).

Na pratica, as calibragdes em energia que respeitam as condigdes de geometria
bem estabelecidas ndo nos gerardo grandes preocupacdes com relacao a este tipo de
erros. A magnitude da variagdo de energia ¢ menor que 0,1 keV para raios gama de 1500
keV ou menos, semelhante as incertezas da estimativa de energia gama. Normalmente,
esses erros serdo cancelados pela ndo linearidade integral do sistema (L’ANNUZIATA,

1998).

3.3 Calibracao em Eficiéncia
3.3.1 Eficiéncia

Antes de avancar neste topico, ¢ importante definir de forma clara o significado do
termo “Eficiéncia” que geralmente acaba por gerar muita confusdo no meio académico.
Podemos defini-lo de véarias formas, dependendo de como desejamos usa-lo, mas em
principio temos trés tipos de defini¢ao:

o A eficiéncia do detector ¢ uma medida de desempenho geral que relaciona a
eficiéncia da detec¢do de uma radiagdo gama de 1332 keV do %Co do detector
utilizado com a de um detector do tipo Nal(Tl) tamanho 3x3"" situado a
distancia de 30cm de distancia com uma taxa total de contagens de 1000 eventos
por segundo (GILMORE, 1995).

e Na espectrometria gama, a principal inten¢cdo ¢ relacionar a area de pico do
espectro com a quantidade de radioatividade que este pico representa. Para isso,
precisamos da eficiéncia do pico de energia total. Isso relaciona a area do pico
com o numero de raios-gama emitidos pela fonte e deve depender da disposi¢ao
geométrica entre a fonte e o detector (GILMORE, 1995).

e A eficiéncia total absoluta relaciona o nimero de contagens total com o
numero de contagens detectadas de raios gama emitido pela fonte em qualquer
lugar do espectro. Isso leva em conta o espectro completo e também o pico de
energia total e todas as absorgdes incompletas representadas pelo “continuum’”
Compton (GILMORE, 1995).

e A eficiéncia intrinseca (pico de energia total) relaciona as contagens no

espectro com o numero de fotons gama incidentes no detector. Esta eficiéncia ¢
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um parametro basico do detector e ¢ independente da geometria da

fonte/detector (GILMORE, 1995).

Pode-se imaginar que, conhecendo todos os processos de interagdo envolvidos,
bem como os coeficientes de absor¢ao do material do detector e a atenuacao dentro do
encapsulamento, seria possivel calcular a eficiéncia do detector a principio.
Infelizmente, existem limitagdes nas ferramentas matematicas a nossa disposi¢ao e a
consisténcia com que os detectores podem ser fabricados se opde a tais calculos, mesmo
considerando a alta qualidade disponivel nos dias de hoje para estes materiais.
Atualmente, as calibragdes em eficiéncia sdo realizadas nos espectros reais de raios
gama. No entanto, estdo sendo feitos esforgos para a provisdo de dados pelos fabricantes
para uma calibracdo com modelagem tedrica com cada detector fornecido, de modo que

a necessidade de calibragao pelo usuério possa diminuir no futuro (GILMORE, 1995).

3.4 Eficiéncia do pico de energia total

Esse ¢ o parametro de maior significado na espectrometria de gama. Tao
importante que ¢ abordado integralmente por todos os autores das literaturas que
fomentaram e desenvolveram o método pico-soma. A determinagdo da eficiéncia de
detecgdo ¢ até os dias de hoje abordada em publicacgdes atuais nos grandes periodicos de
destaque internacional. Vejamos porque este parametro ¢ tdo relevante em
espectrometria. Primeiramente, iremos denotar a “eficiéncia” como sendo representada
pela letra grega épsilon (g) sozinha e subscrevé-la com a letra "T' (er) para indicar a
eficiéncia total quando necessario.

O célculo da eficiéncia de pico de energia total ¢ direto e definido como sendo a
razdo entre o numero de contagens detectadas em um pico pelo nimero de emissdes da

fonte (GILMORE, 2013).

R

=ExE) (3.1)

&

Em que R ¢ a taxa de contagem do pico de energia total dado em contagens por
segundo, S ¢ a atividade da fonte em desintegragdes por segundo (em becquerel) e Py é
a probabilidade de emissdo de uma radiagdo gama especifica. A atividade da fonte
utilizada na equacao deve ser corrigida para a data da preparagdao da fonte em relagdo a
solucdao mae, se necessario, € durante o procedimento de medigao.

E convencional construir uma curva de eficiéncia a partir da medigdo de

emissores gama cujos valores originardo um grafico que ira relacionar a eficiéncia em
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funcao da energia. A Figura 3.3 mostra a curva para um detector coaxial em escala
comum. E tragada uma curva que acompanha o comportamento ¢ a distribui¢io dos
pontos medidos cuja equagdo ¢ dada para o melhor ajuste matematico disponivel. Além
disso, o fator R? denota o quao correlacionados estdo os dados, sendo o melhor
comportamento obtido para R?~ 1. O intervalo escolhido compreende a faixa de 100 a
1450 keV.

Aqui cabe fazer uma comparacdo da obten¢do da grandeza atividade por dois
métodos: curva de eficiéncia e método pico-soma. O que torna viavel a aplicacdo do
método pico-soma € a resolucao oferecida pelos detectores de HPGe para marcagao das
areas que serdo utilizadas na determinagdo da grandeza atividade. Por outro lado, no
quesito eficiéncia, estes detectores deixam a desejar quando estamos considerando
radionuclideos cuja predominancia energética ocorre para energias abaixo dos 100 keV.
Para exemplificar, considerando a medi¢io do **'Am, este apresentara uma boa
estimativa de area no espectro para o raio gama de 59 keV, entretanto, a eficiéncia de
detecgdo deixara a desejar levando a uma precisdo insatisfatoria quando comparada ao
método pico-soma Existem, no entanto, outros tipos de detectores que podem gerar
curvas para baixas energias4 com uma eficiéncia mais adequada, como o caso do CdTl

(Telureto de Cadmio).

Curva de Eficiéncia

0,003 y = -1E-18x° + 8E-15x* - 2E-11x3 + 2E-
08x2 - 1E-05x + 0,0043

0,0025 - Rz =0,9994
« 0,002
(&)
& 0,0015 ¢ energias gama
S
@ 0,001 - .

—— Polindmio (energias
0,0005 gama)
O T T 1
0,00 500,00 1000,00 1500.00

Energia (keV) Radionuclideos: 133Ba 1%mHo 152Eu

Figura 3. 3: Curva de Eficiéncia para o detector coaxial “d3”

* Os detectores nas curvas de eficiéncia apresentam trés regides — alta, média e baixa energia

18



Cada i1s6topo radioativo emite raios X e gama que lhe sdo proprios e isto permite
sua identificacdo e a medida da sua quantidade energética. Com a obtencdo da curva de
eficiéncia (ou as equacdes matemadticas equivalentes), os valores de eficiéncia podem
ser interpolados para fornecer os dados necessarios para um radionuclideo especifico
pelo inverso da Equacdo (2) para converter a area do pico em atividade (GILMORE,
1995).

Além do que, os espectros de calibragdo devem ter alta qualidade, cujas
condigdes experimentais que regem a medicao dos padrdes que irdo compor a curva
devem ser as mais estaveis possiveis. Numa situacdo idealizada, teriamos fontes
puntiformes que emitiriam um raio gama por vez com baixa taxa de contagem e
distancia razoavelmente grande em relagdo ao detector. H4 varias razdes pelas quais a
curva de calibragdo em eficiéncia pode ndo ser relevante na pratica quando confrontada
com uma amostra (GILMORE, 1995).

e - Diferentes distancias fonte-detector

e - Diferentes formatos da fonte

- Efeito de absorgao inerente a fonte

- Somas aleatdrias devidas a altas taxas de contagem

- Efeitos soma pela distancia fonte-detector ser muito proxima

e - Decaimento da fonte durante a medigao

- Problemas eletronicos de temporizagdo

3.5 A necessidade de obter as curvas de eficiéncia

Antes de prosseguir para discutir outros fatores que podem afetar as medicoes,
vale a pena considerar se, na pratica, ¢ necessaria a obtengdo das curvas de eficiéncia.
Em campos como a metrologia ambiental, quase todas as medigdes sdo feitas
comparativamente. Amostras e padroes sao medidos em condi¢des idénticas e suas areas
de pico no espectro sao comparadas diretamente. O calculo implica implicitamente na
obtencdo da eficiéncia, incluindo todos os fatores susceptiveis de causar um erro.
Novamente, as medidas ambientais envolvem um conjunto limitado de radionuclideos
comuns. Ha uma grande quantidade de mérito na realizacdo de medigdes em relagdo a
um padrao de referéncia para cada radionuclideo em vez de depender da interpolagdo de
uma curva de calibracdo. Essa interpolacdo inevitavelmente introduz incertezas extras

além dos envolvidos na producdo de um ponto na curva. Na verdade, devido a um ou
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mais dos fatores listados acima, a curva de calibracdo pode ndo ser precisa em muitos
casos (GILMORE, 1995).

Na pratica, ¢ claro, se houve restricoes quanto ao uso de ferramentas
experimentais o uso das curvas de eficiéncia pode ser a op¢ao mais viavel para o
metrologista. Se o programa de analise de espectro ndo fornecer outra op¢ao que nao
requeira o uso de uma curva de calibragdo, entdo uma curva deve ser criada. No entanto,
vale a pena ter em mente o potencial de erro no uso de curvas de calibracdo. Ha de se
salientar, entretanto, que mesmo com o potencial de erros que irdo interferir diretamente
na precisdo das medigdes, as curvas de eficiéncia sdo ferramentas poderosas que
transmitem ao operador, informacdes diretas sobre o sistema de detec¢do. Dispondo o
operador de fontes padronizadas por um sistema ou método primario, podem-se
descobrir efeitos de flutuacdo ou até mesmo anomalias na eletronica do sistema,
podendo servir como indicativo de agdes corretivas a fim de normalizar as condigdes de

operagao do sistema (GILMORE, 2013).

3.6 Interaciao da Radiacao com o material do detector

Quando se deseja fazer uma medi¢do de uma grandeza, € necessario considerar a
relacdo que se estabelece entre o mensurando e o instrumento de medi¢do. Realizar
medidas de grandezas nucleares ndo ¢ tdo simples quanto medir o comprimento de uma
barra com um paquimetro. Primeiramente, o que devemos ter em mente é que o que se
mede essencialmente da decorréncia da interagao da radiagdo com o volume sensivel de
um detector (e efeitos secundarios, € claro) sdo os efeitos que surgirdo a partir do evento
primario. Esses efeitos serdo transmutados em cargas elétricas que serdao coletadas pelo
pré-amplificador® do sistema que o convertera em um pulso de proporcionalidade tal
qual o efeito primario ou secundario que o originou.

Podemos separar em dois grupos as particulas que causam estes efeitos:
particulas carregadas (o, B, B*) e as “ndo carregadas” que sdo essencialmente ondas
eletromagnéticas (gama e fotons). O primeiro grupo ira interagir de forma direta com o
detector excitando-o por ionizacdo do material, cujas cargas geradas no processo serao
captadas imediatamente pelo pré-amplificador. Ja as radiagdes gama e os fotons que nao

tem carga elétrica ndo irdo interagir deste modo (GILMORE, 1995). A deteccao da

® Unidade responsavel por coletar e pré-amplificar o sinal que sai do detector.
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radiacdo gama, por exemplo, ird depender de outros tipos de interagdo ocorrendo a

transferéncia da energia desse gama para os elétrons presentes no material.

NN
\@ Y

Figura 3. 4: Um nuclideo emissor gama cuja radiacio emitida interage com o
volume sensivel do detector

3.6.1 Mecanismos e tipos de interagio

Nao se pode estipular um limite para a interacdo da radiacdo gama com a
matéria, pois isto depende exclusivamente da energia da radiagcdo incidente. Embora
esta ndo possa ser estimada, existem efeitos que podem ocorrer dependendo da faixa
energética como mostra a figura 3.5 e que serdo descritos brevemente a seguir. Estamos
interessados apenas em revelar os tipos de interacdes que serdo de essencial
conhecimento para as medigdes que serdao apresentadas nos capitulos posteriores. A
critério de complementacdo, uma vasta literatura especializada e que descreve
minunciosamente estes ¢ outros efeitos pode ser consultada em (GILMORE, 1995,

KNOL, 1989, DEBERTIN, 1988, ’ANNUZIATA, 1998, TAUHATA, 2015).
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Figura 3. 5: Interacio da radiacdo com o material do detector de HPGe e efeitos
secundarios

e Absorcao Fotoelétrica — Este tipo de interagdo considera a transferéncia
da energia do raio gama incidente para um elétron do atomo e ocorre principalmente na
camada K, onde o 4tomo fica em momentaneo estado excitado e uma vacancia ¢ gerada
nesta camada. Um elétron da camada mais externa preenche esta vacancia e emite um
foton de raio X caracteristico (GILMORE, 1995). Este tltimo fendmeno ¢ conhecido
como Fluorescéncia de Raios X e ¢ visto comumente no espectro numa faixa de 10 a
12 keV para um detector de HPGe. Hé4 de se salientar que podem ocorrer eventos na
fronteira da superficie do detector, o que resulta na emissdo de raios X de fluorescéncia
decorrentes do escape da camada K (KNOLL, 1989). Este processo ¢ conhecido como
raios X de escape e no caso do detector citado na figura 3.5 pode ser denominado como
pico de escape do Germaénio.

e Espalhamento Compton — Este tipo de fendmeno considera a interagao
direta da radiacdo gama com o elétron onde ocorre a transferéncia de parte da sua
energia. Apods a colisdo, o raio gama incidente ¢ defletido de um angulo 6 em relacdo ao
eixo de incidéncia e sai da trajetdria inicial com energia menor. A outra parte da energia

¢ transferida para o elétron de recuo. Se o angulo de deflexdo 6 for igual a 180° a
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radiacdo gama incidente ¢ refletida na mesma diregao, porém em sentido contrario ao de
incidéncia. Esse efeito ¢ conhecido como backscattering e ocorre tanto para os efeitos
secundarios quanto da interacdo do gama incidente com a blindagem de chumbo que
retorna ao detector (GILMORE, 1995). Este fendmeno costuma ocorrer na faixa de 200
keV no detector de HPGe e ¢ um evento que sé ocorrera na presenca de uma fonte
radioativa dentro da blindagem que contém o detector.

e Producdao de Pares — Diferentemente do efeito Compton e absorcao
fotoelétrica, a radiagdo gama ird interagir com o atomo como um todo. O processo de
interagdo conhecido por producdo de pares ocorre para um foton de raios X incidente
que se aproxima do nucleo atdmico e fica sob influéncia da forca do campo nuclear.
Nesta condicdo, o foton incidente desaparece, originando duas particulas carregadas: o
positron e o elétron (GILMORE, 1995). O primeiro se combina com um elétron livre do
meio, gerando dois fotons de 0,511 MeV (radiagdo de aniquilagdo); Ja o elétron perde
sua energia por meio de excitacdo ou ionizagdo. Naturalmente, para que a conservacao
do momento seja obedecida, este gama incidente deve ter uma energia maior do que
1022 keV. Para os casos aqui analisados este efeito ndo tem predominancia, € 0 mesmo
s ir4 ocorrer para radioisétopos muito especificos tais como **Y.

e Bremsstrahlung — E um efeito que ocorre predominantemente da
interacao de elétrons emitidos por uma fonte (emissores ) € o campo Coulombiano do
ntcleo (KNOLL, 1989). Como nao foram utilizados radioisotopos desta natureza este
efeito ndo foi analisado.

o Efeito Auger — Os elétrons Auger sdo resultantes de uma amostra
radiativa que emita muitos raios X caracteristicos. Alguns destes raios X colidem com
os elétrons da propria fonte e os ejeta por efeito fotoelétrico (GILMORE, 1995). Estes
elétrons permitem observar a ocorréncia da captura eletronica e geralmente ficam
retidos no proprio involucro que contém a solugdo radioativa (Estes estdo na faixa de 50
keV ou menos e raramente causam efeitos perceptiveis no espectro obtido). Deste
modo, analisando as caracteristicas dos detectores de Nal e Ge percebemos que estes
ndo possuem aplicacdo na medicdo de elétrons uma vez que os detectores utilizados ndo
detectam particulas.

Todos os efeitos listados acima aparecem no espectro real obtido para uma fonte
e cada qual apresentard suas singularidades visto que, alguns efeitos ocorrerdo

predominantemente para energias maiores ou menores, dependendo do caso. As figuras
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3.6 e 3.7 mostram alguns destes efeitos identificados na reproducdo de um espectro

idealizado, mas compativel com um real:

para identificar radionudideos

Considera-se apenas 0s picos de absorgao total
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Figura 3. 6: Identificaciio dos efeitos da interacdo da radiacdo com a matéria num
espectro idealizado
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Figura 3. 7: Identificacdo dos efeitos da interacio da radiacdo com a matéria num
espectro real de Co-60

3.7 Efeitos de Correlacio Angular

Todos os efeitos secundarios que decorrem do processo de interacdo da radiagdo

com o detector precisam ser levados em conta e alguns fatores de correcao podem ser

utilizados para corrigir esses efeitos. E possivel encontrar uma vasta literatura
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(SCHIMA, F. J., 1983, DEBERTIN, K., 1979, MOREL, J., 1983) que apresenta a
deducdao de fatores de correcdo e valores tabelados para muitos radionuclideos de
interesse metrologico.

Correlagdes angulares entre raios gama sao bastante conhecidos. Fraunfelder e
Steffen apontam que “a probabilidade de emissdao de um quantum pelo nucleo
radioativo depende do angulo entre o eixo de rotagdo nuclear (spin) e a direcdo de
emissdo”. De uma maneira geral, o efeito de correlacdo angular mais importante ocorre
levando-se em conta o angulo s6lido das medigdes conforme a figura 3.8. Por outro
lado, os efeitos soma de coincidéncia podem ocorrer em dire¢ao diametralmente oposta,
0 que pode causar diferengas significantes quando se considera o posicionamento das

fontes muito préximas ao detector.

Figura 3. 8: Efeitos de correlacio angular entre os gamas

A influéncia das correlagcdes angulares direcionais considerando os efeitos soma
coincidentes ainda ndo foram estudadas em detalhes. Porém, considerando-se os poucos
trabalhos existentes que abordam o assunto (GEHRKE, R. J. 1977, ROTETA, M., 1996)
e baseando-se em suas conclusodes, os efeitos de correlagdo angulares sdo usualmente
negligenciados.

Neste trabalho foram considerados os efeitos de correlacdo angular para um
radionuclideo que foi calibrado pelo método Pico-soma: *“°Co.

O efeito de correlagdes angulares em nuclideos que se desexcitam via emissdao de
duas ou mais radiagdes gama em cascata ndo pode ser evidenciado a menos que o
experimentador selecione um eixo de referéncia para a medi¢ao de uma radiagdo gama,
e em seguida, mega outros raios gama pertencentes & mesma cascata.

Considere o caso onde um radionuclideo que decaia via emissdao de duas radiacdes
gama em cascata de um nivel inicial com spin I;para um nivel final com spin Iy através

do nivel intermediario I, de acordo com a figura 3.9.
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Figura 3. 9: Esquema representativo de um radionuclideo que decaia via emissao
de duas radiacdes y subsequentes

Para efeito de simplicidade, supde-se que ambas as radiacdes gama sao
independentes com ordens multipolares L; e L,. A correlagdo direcional entre as

radiacoes pode ser dada pela expressao 3.1:
Kmax

W (R, R,) = W(8) = Z Ay Py (cos ) 3.1)

Kmin

Onde R; e R, sdo as diregdes primdrias e secundarias entre os raios gama, ¢ 6 ¢ o
angulo entre R, e R,, P ¢ o polindbmio de Legendre com K5, = min[2], 2L; 2L;]. Os

coeficientes Agg sdo dados pela seguinte expressao:
Agg = Ag(L1, Ly, ;) 1)Ag (Ly, Ly, Iy, I) (3.2)

Quando fatoramos Agg obtemos dois termos Ax que dependem Unica e
exclusivamente das caracteristicas de cada emissao y independentes.

Toda a parte experimental que serd abordada no capitulo seguinte trata as
medicdes de atividade para radionuclideos que essencialmente decaem via emissao
gama (em dupla ou tripla cascata) e por captura eletronica. Porém, uma discussao
interessante sobre os efeitos de correlagdo angular para os casos que envolvem captura

eletronica e conversdao interna € feita com bastante embasamento fisico tedrico-
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experimental nos primeiros capitulos da riquissima obra do prémio Nobel Kai
Sieghban®, escrito por Fraunfelder e Steffen.

Nao cabe aqui, portanto entrar em grandes detalhes visto que a obra acima
citada por si s6 reune todas as consideracdes as quais nos referimos exaustivamente.
Vale apenas ressaltar que estes efeitos associados como, por exemplo, o Auger7 que ¢
manifestado devido a necessidade de emissdao da energia excedente proveniente do
processo do decaimento em cascata e eventos na camada K podem causar certas
perturbagdes que podem ser percebidas no calculo de correlagdes angulares.

Mesmo considerando que as referéncias consultadas indicam a possibilidade de
negligenciar os efeitos de correlagdo, preferiu-se considerar tais efeitos para o “°Co a
fim de atribuir uma credibilidade maior ao aperfeicoamento do método pico-soma.
Outro fator que justifica a abordagem dos efeitos das correlagdes decorre da
experimentacdo vivida do didlogo com os referees que questionam muitas das vezes se

este tipo de corre¢do foi levado em conta ao apresentar os resultados em publicagdes.

® Alpha-, Beta-, and Gamma-Ray Spectroscopy, ed. K. Siegbahn (North-Holland, Amsterdam,
1965).
" Naturalmente a emissio de radiagio X também ocorre no decorrer do processo
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Capitulo 4
TEORIA

4.1 Teoria para duas radiagdes

Considere um radionuclideo que emita duas radiagdes gama em coincidéncia, tal

qual mostra o exemplo do ®°Co (NUCLEIDE-LARA, 2018).

100 %

60
, 22CO
52711 (8) a
o
eod (keV)
s S o o 2505748
AN
S
2 TS S 215661
@
o
1 & 1332508
0 0 Staple
80p 1:
2sNi
Qg = 2823,07 keV

Figura 4. 1: Esquema de decaimento do “Co

Sejam A e A; as areas dadas pelos picos de energia total:

Al = Nglp]/l(l - Pyztz)

AZ = NEZP‘}/Z(]‘ - P]/ltl)

(4.1)

(4.2)

Em que N ¢ a atividade absoluta; ¢; e €, s@o as eficiéncias dos picos de energia

total; t; e t, sdo as eficiéncias totais (pico de energia total + Compton + formacao de

pares, etc.); P, e B, sdo as probabilidades de emissdo do isotopo. Os termos entre

paréntesis devem ser interpretados utilizando a teoria das probabilidades, onde podemos

convencionar P, = 1 para o evento “detec¢do da radiagdo”; (1 — B, t;) a probabilidade

de ndo detectar y; e (1 - B, tz) como sendo a probabilidade de nao detectar vy,

Logicamente, o produto de todos os termos das equagdes (4.1) e (4.2) partem do

principio que a radiac¢do foi detectada pelo sistema e ndo estamos mais no dominio dos
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eventos do nucleo visto que os eventos decorrentes das transi¢cdes entre os estados ja
ocorreram. Basta apenas que se considere a probabilidade de emissdo para aquela
determinada energia gama e os eventos independentes que ocorrem no processo de
deteccdo. Aqui consideramos y; € y, como sendo eventos mutuamente independentes
que quando combinados, resultarao no efeito soma.

Seja a area do pico-soma A;, representada por:

A1, = NPy &P, (4.3)
Combinando as equacdes dadas por (4.1), (4.2) e (4.3) obtemos que:

Ay, = NP, &P, 4.4)

A4y

R =
A12

=N (1-P, t;)(1—-P,t;) (4.5)
A area total do espectro ¢ dada por T:
T = N(B,t: + B,t, — B, t;P,t;) (4.6)
T=N[1-(1-P,t;)(1-P,t;)]

T=N-N(1-P,t,)(1-B,t,)

T=N-R ~ N=T+R 4.7)
A{A
N=T+222 (4.8)
Aq;
N=T+R (4.9)

O conjunto de equacdes apresentado anteriormente possui quatro equacdes € as

incognitas: N, &, &, t; e t,. Como temos cinco incognitas e quatro equacgodes €
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necessario desenvolver uma nova equagdo a fim de calcular as eficiéncias de maneira
teodrica e isto sera feito no proximo subitem.

Como pode ser observado, a equagdo (4.8) ¢ idéntica ao modelo apresentado por
Brinkman et al. em 1963. A coeréncia da equagdo ¢ mantida uma vez que os termos
adicionais se cancelam e a restricdo feita pelo autor em seus trabalhos ¢ irrelevante. O
que esta abordagem propde € que se estabeleca um tratamento estatistico onde se
considere a probabilidade de emissdo em vez da eficiéncia de deteccdo proposta pelo
autor na concepg¢ao original do método. Esta primeira parte da dedugcdo comprova que
ndo ha a necessidade de haver qualquer restricdo relacionada a ocorréncia de pelo
menos um dos gamas com 100% como, ¢ exigido em seus cinco trabalhos originalmente
publicados.

Os valores de B, foram medidos por diversos pesquisadores mundialmente, cujos
valores mais exatos encontram-se elencados em tabelas ¢ podem ser obtidos em sifes
dos principais laboratorios mundiais, porém, em critério de estabelecimento da
hierarquia metrologica, optou-se por utilizar os valores apresentados pelo Laboratoire

National Henri Becquerel (LNHB) disponiveis na plataforma LARA/web.

4.2 Teoria para trés radiacoes (soma tripla)

Agora vamos supor um radionuclideo que decaia via emissdo de trés radiagdes
gama consecutivas. Aplicando novamente o raciocinio em que as eficiéncias sejam
substituidas por uma relacdo de probabilidades de emissdo, teremos o seguinte conjunto

de equagdes:

Ay = NP, (1-P,t,)(1— B, t3) (4.10)
AZ = NSZP‘}/Z(]‘ - P)/ltl)(l - P-y3t3) (411)
A3 = N€3Py3(1 - P]/ltl)(]‘ - Pyztz) (4.12)

As equacgodes (4.10), (4.11) e (4.12) relacionam o nimero total de contagens N,
onde & &, e &5 sdo as eficiéncias de detecgdo, P, € a respectiva probabilidade de
emissdo para cada energia e os termos tq, t, € t3 sdo as probabilidades de detectar as
radiacoes gamas. Com elas ¢ possivel calcular o valor da area delimitada por todos os

gamas envolvidos na rela¢do entre as somas.

30



A érea dos picos-soma provenientes dos gamas consecutivos ¢ dada por:

Ay, = NP, &,P, (1— P, t3) * (4.13)
A13 == N81Py1£3py3(1 - P]/th) (414)
A23 = NSZPV2£3PV3(1 - P]/ltl) (415)

Novamente, a area relacionada pelas respectivas somas ¢ descrita conforme as
equacdes acima que congregam os termos que ja foram descritos anteriormente.

A area relacionada pelas somas triplas pode ser dada por:
A123 = N81Py1€2Py2€3Py3 * (416)
Combinando as equagdes anteriores obtemos, facilmente que:

R = A1A2 — A1A3 — A2A3 _ A12A13A23

An A An | (A &1
R = A4, _ A4z _ Ay A3 _ A12A13A223 (4.18)
Ay A3 A3 (A123)
R= NA-tB)(1—t;P,)(1—t3P,)* (4.19)
Colocando o termo N em evidéncia, temos que:
T=N[1-(1-tPB,)(1-tB,)(1-tP,)] (4.20)

Onde finalmente se obtém a 4.9:

NS=T+R

8 As equagdes marcadas pelo asterisco indicam formas de obter o valor de N de quatro maneiras
diferentes. A escolha do valor de N deve ser feita de forma a selecionar o valor que apresente a menor
incerteza desde que a linha de energia aparega no espectro sem interferéncias.
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Aqui também podemos perceber que nao ha qualquer restricdo que imponha um
valor de 100% para a probabilidade de qualquer um dos gamas envolvidos. Aqui
teremos como incognitas: N, &;, &,, €3, t1, t5 € t3 (sete no total) e oito equacdes com as

quais ¢ possivel extrair o valor das eficiéncias de forma direta.

4.3 Determinacao das Eficiéncias

Como foi visto e deduzido para duas radiacdes gama em coincidéncia, temos
quatro equagdes € cinco incognitas para achar o valor das eficiéncias &;, &,, € as
probabilidades t;, t,. Lancamos mao de uma medida externa onde a fonte ¢ colocada a
certa distancia do detector. Segundo Brinkman et al. em seu trabalho n° II a distancia
estabelecida foi de 6,8 cm, enquanto que para o caso aqui estabelecido o ideal ¢é
estabelecer uma distdncia em torno de 20 cm. Estabelecendo essa geometria distancia
fonte-detector, as somas das radiagdes passam a nao se manifestar (ainda que existam,
mas nao aparecem no espectro), visto que ¢ um efeito que vai depender de forma direta
do controle desses dois parametros: atividade da fonte e distancia fonte-detector.

Seguindo essa linha de raciocinio, podemos escrever que:

AL = NeiP), (4.21)
Ay = N&yPy, (4.22)
AL = NtjP, (4.23)
Az = NGB, (4.24)
T=N[1-(1-¢t;B,)(1—-tP,)] (4.25)

Dividindo (4.23) por (4.21), temos:

ALt
L= ph(E) (4.26)

— =
A7 &
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Em que hq(E{) é um parametro livre que vale para qualquer posig¢do
estabelecida entre a fonte e o detector (MALONDA, A. G., 1995).
Dividindo (4.22) por (4.24), temos que:

2 &
22 =22 hy(Ey) (4.27)
AL Ty T AR

E dividindo (4.12) por (4.13), temos que:

4 _&a_& (4.28)
AIZ Eé 2y .

Retornando as equagdes iniciais, usando a equacao (4.3) do item 4.1, ¢ a partir

da equagdo (4.28), ficaremos com:

4

&Eq4 = —E& 429
1 AIZ 2 ( )
Que substituida em (4.3), resulta:
A . ) (VAP Py] | o _ e
App = NA_ESZP)GSZPVZ ~ Ay = & [#] &= m (4.30)

O mesmo caminho permite calcular e; e em sequéncia t; e t, sem restricdes ou
aproximagoes. Aproveitando este desenvolvimento, € possivel obter as curvas de € X E' e
de t x E tanto internas quanto externas.

A obtengdo da curva t x E para um detector tipo poco de HPGe interna permite a
aplicacdo do método 4my neste tipo de detector. Isto estd fora do interesse desta pesquisa
e sera abordada em outro momento.

Hipoteticamente, a partir de um radiois6topo que emita trés radiacdes gama
consecutivas teremos sete equacdes e sete incognitas, eliminando assim a necessidade
do uso de uma medida externa.

Se houver ainda um radionuclideo que decaia a partir da emissao de quatro
radiacdes gama consecutivas, teremos:

e Quatro equagdes envolvendo os picos de energia total
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e Seis equagdes envolvendo as coincidéncias duplas

e Quatro equacdes envolvendo as coincidéncias triplas
e Uma equagdo envolvendo a coincidéncia quadrupla
e Uma equacao para o espectro total

Teremos entdo 16 equagdes e nove incognitas com B, conhecidos.

4.4 Estimativa de Incertezas

No ANEXO C deste manuscrito sdo abordados alguns aspectos a respeito da
metrologia e algumas condi¢cdes de validade que sustentam a ciéncia da medicao.
Portanto, o assunto que serd abordado neste topico ¢ um dos mais importantes e mais
delicados num trabalho cientifico cuja finalidade seja mostrar credibilidade e qualidade
quanto aos resultados apresentados. Falar em metrologia e qualquer etapa de medigdo
significa sobretudo estimar as incertezas as etapas associadas, pois é impossivel sob
qualquer circunstincia de dominio das variaveis de interferéncia, estimar o valor
verdadeiro de uma grandeza de forma absoluta (SANTANA, 2012).

Quando se realiza um procedimento de medicdo, a ele inerentemente estardo
associadas variagcdes que englobam condic¢des de interferentes ou ruidos de medicao, da
pericia do operador, dentre outras que inviabilizam conhecer e estimar o valor exato de
uma grandeza. Entretanto, dada essa condi¢do intransponivel, a Metrologia procura
estabelecer técnicas que nos permitam obter valores com exatiddo confidvel e que
possibilite ao pesquisador conviver de maneira harmoniosa com as limitacdes que
interferem em uma medicao (SANTANA, 2012).

Em se tratando de um procedimento de calibracdo, ¢ de suma importancia
apresentar além do valor nominal da grandeza medida, um memorial onde estejam
descritas e discriminadas todos os componentes de incerteza que compuseram o
procedimento de calibragdo. Seguindo a declaracao do VIM temos a definicao do termo
incerteza:

“Incerteza de Medigdo
Pardametro ndo negativo que caracteriza a dispersdo dos valores atribuidos a

um mensurando, com base nas informagoes utilizadas”
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Por definicdo a incerteza serd um parametro que caracteriza a dispersdo de
valores, sendo a representagdo dos erros aleatérios’. Uma vez que os erros aleatorios sio
imprevistos, a incerteza de medig@o se apropria de estimativas que juntas compdem uma
previsdo, estatisticamente embasada do erro aleatorio. No resultado de uma medigao, a
incerteza serd uma faixa simétrica dos valores em torno do valor central, na qual a
medi¢do se encontra, com uma dada probabilidade. Segundo o ISO GUM que
recomenda e orienta a expressdo da estimativa de incertezas de medicdo, essa
probabilidade deve ser de 95,45%° (SANTANA, 2012).

ApoOs o mapeamento cuidadoso e classificacao das fontes de incerteza, deve-se
quantificar essas incertezas para que estas possam ser combinadas, compondo assim a
incerteza expandida. Podemos classificar as incertezas em dois tinicos grupos sendo:

e Incertezas do tipo A — Dados obtidos a partir de medigdes e estatistica
descritiva de medigoes realizadas.

e Incertezas do tipo B — Dados obtidos por estimativa, inferéncia ou
conhecimento prévio sobre a fonte de incerteza (certificados € manuais).

Portanto, qualquer medi¢do ou calibragdo serd influenciada obrigatoriamente por
incertezas associadas a repetitividade, resolugdo ou padrao/instrumento.

A propagacao de incertezas no método pico-soma pode ser feita utilizando o
método das incertezas relativas. Este método utiliza um artificio bastante simples para
contornar o fato de termos incertezas parciais de diferentes grandezas e com diferentes
unidades envolvidas. Sendo assim, serd possivel combinar as incertezas relativas, ou
seja, o percentual que cada incerteza representa do seu respectivo valor. Assim, todas as
grandezas, independentemente da unidade de entrada, estardo medidas em percentual
(SANTANA, 2012).

Esta forma de abordagem e tratamento de incertezas possibilita resultados
bastante proximos daqueles obtidos quando aplicamos o método das derivadas parciais.
Quanto mais simples for a equagao que relaciona as grandezas de interesse, melhor sera

o resultado obtido pelo método da incerteza relativa. Nos casos em que sdo envolvidas

® Erro aleatério: Componente do erro de medigdo que varia de maneira imprevisivel a cada
medigao.

9 proveniente da distribui¢do T-student que permite uma estimativa genuina a partir de uma
amostra pequena de dados para obter uma estimativa para a confiabilidade desejada. Expressa-se
comumente como “ (valor medido + incerteza expandida) acompanhado da respectiva grandeza com fator
de abrangéncia para k = 2 e nivel de confianga de 95,45%
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as operacgoes de soma, multiplicagdo e divisao os resultados, geralmente, costumam ser

0S mESmos.

4.4.1 Propagacio de Incertezas para o método pico-soma para duas radiacoes
coincidentes

Para o método pico-soma, os componentes estatisticos sdo obtidos através da
equacao 4.9:
N=T+R

Esta equag¢do em especifico, ndo faz uso de pardmetros nucleares tabelados e,
portanto, terd apenas componentes de incerteza do tipo A provenientes das contagens
dos picos de energia total fornecidos pelo software de aquisi¢ao de dados MAESTRO" ¢
que serdo explicitados de maneira técnica no capitulo 5 deste manuscrito.

Ainda dentro do grupo de incertezas do tipo A, iremos considerar o componente
de incerteza devido a extrapolacdo para o nivel zero de energia (0 keV), que ¢ um
procedimento onde se desconta a contribuicdo de contagens provenientes do inicio da
janela do multicanal (que ¢ uma regido instavel). Isto ¢ feito com o intuito de garantir
uma regido de limiar de deteccdo constante e sem interferéncias do “gap” inicial do
espectro. E um procedimento comum e ja implementado na rotina do laboratério de
espectrometria que realiza analises deste tipo.

Outra consideracdo importante para incertezas tipo A no método pico-soma
decorre do controle das contagens de radia¢do de fundo ou backgroundll que precisam
ser monitoradas e descontadas do nimero total de contagens. Aqui também serdao
descontadas as interferéncias dos efeitos Compton encontrados no espectro.

As incertezas estatisticas obtidas para uma equagdo que relaciona diferentes
tipos de grandezas devem ser obtidas conforme a metodologia oficial estabelecida no
ISO GUM, pelo método das derivadas parciais. Aplicando ao método pico-soma temos

que:

IN\2 IN\? ON\> ON \>
200y — (VY 2 2 M DT G 431
uc(N) (6T) ”T+(aA1) uA1+(6A2) uA2+<6A12> Wy (431

! Background ou BG ¢ a quantificagio da radiagio de fundo da regido geografica onde se esta
fazendo a calibragdo ou medigdo. Cada regido apresenta um BG diferente que pode variar
consideravelmente de um laboratério para o outro.
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Os fatores de sensibilidade serdo:

(6N) _q
or)
(ON) 4
04, _A12
((’)N) A
04, _A12
( JdN ) A4
04,/ A%,
Substituindo, tem-se:
2 2 A222 A122 A1A222
uc(N) =ur + (_> Uy + <_> Ugp +| ——5— ) W12 (4.32)
A1y A1y Af,

Utilizando a distribui¢ao de Poisson, tem-se:

up =T
wa = /7
o = Ay
tars = \Ars

Em que, 44, A, e A;, sdo as areas dos fotopicos das radiagdes y;, ¥, € coincidéncia

¥12. Assim, a incerteza combinada da atividade N sera:

A, \2 A, \2 A, A,\°
u(N)= |T+ (_2> A+ (_1> Az + (=5 Nay, (4.33)
A12 A12 A12
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O valor de T representa a contagem total do espectro que serd apresentada no
topico Materiais ¢ Métodos com os intervalos de energia estabelecidos para cada
sistema e maior riqueza de detalhes sobre os sistemas de deteccdo utilizados. De
maneira geral, o valor de A ¢ obtido pelo comando “SUM” que fornece o numero de
contagens total apos o abatimento do background.

Logo, a incerteza expandida sera:

U(N) = ku.(N) (4.34)
skskok
Partindo da expressao,
A A
N=T+R=T+—2 (4.35)
13
Tem-se,
u(N) = Ju?(T) + u?(R) (4.36)

A incerteza combinada de N proveniente das incertezas de T, A;, Az ¢ A3, sera:

AN \* ON \* aN \°
— 2 2 ) 442 — ) y? 4.37
u.(N) ju (T) + (aAl) uy, + <6A3) uj; + <6A13> Uj13 (4.37)

Considerando:
u(T) =T
N B As
0A;  Ass
ON B A
04 B Aq3
ON _ AyAs
0413 Aqs
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Substituindo, tem-se a incerteza combinada de N:

A \2 A \2 A, AN\2
u.(N) = T+(—3) A1+(—1) A3+< L 3) Ars (4.38)
A13 A13 A13

A incerteza expandida de N sera:
U=ku.(N) (4.39)

Quando se faz a aquisicdo de dados via software MAESTRO, naturalmente se
estabelece uma faixa de tempo para armazenar as contagens. Em se tratando de tempo
de contagens do espectro comum de um determinado radionuclideo que se deseja
investigar, este tempo sera diferente do tempo escolhido para contagem de background
por exemplo. Enquanto se estabelece uma faixa de 6 a 12 horas para aquisicao de dados
de um radionuclideo, a faixa de tempo de aquisi¢do de dados do BG pode ser
estabelecida em torno de 48 horas ou mais (de acordo com cada laboratorio e
necessidade do mesmo). Considerando essa diferenca entre tempos de medigao para um
radionuclideo e a coleta de background, pode-se estabelecer uma relagdo entre os
tempos envolvidos.

Podem-se estabelecer algumas definigdes:
tg — Tempo vivo de contagem da amostra do radionuclideo (de 6 a 12 h)
tgc — Tempo vivo de contagem do background (~ 48 h)
sumpgp — Soma das contagens do espectro do radionuclideo obtido no tempo tg
sumpg; — Soma das contagens do espectro do background obtido no tempo tg

sump;o, — Soma das contagens liquidas das amostras com o radionuclideo obtido no

tempo tg

Assim, tem-se que:

t
Sumpg = SuMgap — (t_R> Sumpg (4.40)
B
Aincerteza combinada de sum,,, sera:
2 2 tr)? 2
uc(sumL,Q) = u*(sumpgyp) + o) U (sumpg) (4.41)
B
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Ou seja,

2

uc(sumyq) = \/uz (sumgap) + (i—Z) u?(sumpg) (4.42)

Foram consideradas despreziveis as incertezas em ty e tg. Utilizando a distribuicao de

Poisson, tem-se que:

u(sumpgyp) = +/SUMgap (4.43)

u(sumpgyp) = +/SUMgap (4.44)

Tem-se que:

2
uc(sumyg) = \/sumRAD + (t_R) Sumgg (4.45)
B

A incerteza combinada relativa do espectro liquido do radionuclideo sera:

Uc (sumL,Q)

X 100% = uc(%) (4.46)
sumyq

A incerteza expandida relativa sera obtida com:
U(%) = ku.(%) (4.47)

Se na expressao (4.34) for acrescentado o termo que acresca a extrapolacdo para o nivel

de energia 0 keV tem-se,
tr
Ssumpg = SuMgup — (t_) sumge + & kev (4.48)
B

Temos u? (o kev) = o kev
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2

tr
uc(sumyg) = \/sumRAD + (t_> sumgg + &o kev (4.49)
B

Uc (sum (4.50)

Lio) x 100%

uc(%) =
sumpg + $o kev

4.4.2 Propagacio de Incertezas do método pico-soma para trés radiagoes
coincidentes

Aqui, o procedimento ¢ similar ao que foi desenvolvido para duas radiagdes. A
mudanga ocorre para o termo R que trard em seu desenvolvimento os termos diferentes.

Vejamos, partindo da 4.6:

N=T+R
Onde,
Ai,A134A
_ 412413 223 451)
(A123)
Tem-se que,

u.(N) = ’u% + uz (4.52)

Considerando-se,

dR \* OR \? AR \2 OR \2
R = i A ; 2 (452
uR <6A12> e ¥ <6A13> Uiy <0A23> Uags + (6A123> Ya123 (4.52)

Tem-se,

041, (A123)?

OR . A23A12
aA13 (A123)2

0423 (A123)?
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aR A12A13A23
04123 Apo3°

Substituindo,
Ay34537° A124537 Ay,4137
u:(R) = ]u2+ ]u2+ ] 2
¢ (A123)2 A1z (A123)2 A1z (A123)2 A3
, (4.53)
A12A13453 2
-2 3 4
A123 123

Substituindo-se, tem-se a incerteza combinada de R, u.(R)

uc(R)
2
_ [A13A23]2u2 A12A23]2u2 A12A13]2 2 +l_2A12A13A23l u?
(Ar2)?] 2 T (A2 e T (AP e Aps® ]
Entao,
uc(N)

2 2 2 2
A13A23> <A12A23> <A12A13> < A12A13A23>
= | T+ Ap+|—=—= ] A+ |——=) Az +[2———=—)] 4
J ((Am)z 2 \@ee)?) P \@e)?) T As® )T

A incerteza expandida sera:

U=ku.N)
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Capitulo 5
MATERIAIS E METODOS

A proposta apresentada nesta tese engloba uma série de fatores técnicos que
precisam ser levados em consideragao quando se deseja fazer uma analise critica do
procedimento da obtencdo da grandeza atividade. Nos capitulos anteriores juntamente
com os anexos citados foi possivel estabelecer o embasamento tedrico necessario para
que todo o desenvolvimento experimental pudesse ser feito com seguranca € com
ciéncia de que cada passo seguido na metodologia estabelecida tem seu embasamento
baseado em teorias bem fundamentadas e que englobam todos os efeitos e interagdes
decorrentes de um processo de medigao.

Para medir a grandeza atividade, ¢ necessario dispor de um sistema de
espectrometria que possua caracteristicas metrologicas tais como repetitividade e
reprodutibilidade bem estabelecidos. Os sistemas de espectrometria do LNMRI
possuem estabilidade garantida pelos resultados de sucesso em medigdes internas ao
laboratorio e externas quando da necessidade da participagdo em intercomparagdes
promovidas pelo BIPM e outros laboratorios convidados. A padronizagdo de
radionuclideos de decaimento simples e complexos utilizando este sistema em conjunto
com o método de padronizagdo absoluto pico-soma tém rendido publicagdes de grande

destaque, como foi explicitado na introdugao deste manuscrito.

Este capitulo fard primeiramente uma apresentacdo detalhada dos sistemas de
espectrometria disponiveis no LNMRI e toda eletronica associada. Sera exposta toda a
metodologia de confeccdao de curvas de eficiéncia que foram utilizadas para medigdes
comparativas, bem como todo o procedimento de aplicacdo do método pico-soma para
padronizac¢do dos radionuclideos: 54Mn, 22Na, 65Zn, Co e 'Te. Serdo apresentadas as
metodologias de tratamento de efeitos que necessitem de correcdo ou que devam ser
considerados como fontes de incertezas.

As calibragdes prévias dos sistemas de espectrometria gama seguirdo
rigorosamente os procedimentos da qualidade do LNMRI, especificos para detectores

de germanio de alta pureza do laboratorio de radionuclideos.

5.1 Sistemas de Espectrometria do LNMRI

Os sistemas de espectrometria gama estdo estrategicamente distribuidos no

laboratorio Ursa Maior do SEMRA em um niimero de trés, compostos por trés tipos de
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detectores de HPGe com caracteristicas intrinsecas diferentes: Um planar cuja
identificacdo nominal no laboratério se faz por: “d4”; um coaxial com identificacdo
nominal “d3” e um tipo poco ou “well type” com identificagdo nominal “d2”. Todos os
trés sistemas serdo apresentados individualmente com detalhamento das caracteristicas
mais relevantes.

Os detectores de HPGe sdo estruturas que permitem medir com boa precisao as
energias provenientes de um determinado radioisdtopo. Possui um alto poder de
resolucdo pois consegue discriminar com muita clareza picos de energia muito
préoximos, o que auxilia na medicao das areas de picos gerados por radiois6topos multi-
gamas, como por exemplo no caso do **Ba ou o "**Eu. Quanto a eficiéncia, cla deixa a
desejar quando comparado a um detector do tipo Nal(Tl), o que, no entanto, ndo
dificulta ou piora a qualidade das medi¢Oes realizadas. Entretanto, para intuitos de
medi¢do que exija um poder de eficiéncia maior, este detector talvez ndo seja o mais
recomendavel (GILMORE, 1995).

Basicamente todos os trés tipos de detectores citados possuem os mesmos
componentes conforme, mostra a figura 5.1. As variacdes de cada modelo sdo apenas
com relacdo a sua eficiéncia intrinseca de detecgdo e seu tamanho. O detector tipo pogo
apresentara uma cavidade de volume sensivel no interior do detector e todos os trés
modelos estdo dispostos na vertical em relagcdio ao Dewar, que ¢ o vaso de
armazenamento de nitrogénio Liquido.

Este tipo de detector ndo se deteriora mediante um reaquecimento acidental,
desde que nao esteja sob tensdo elétrica. Os sistemas mais modernos trazem consigo um
dispositivo que desliga a alta tensdo quando o detector por algum motivo se aquece.
Suas janelas muito finas os tornaram aplicaveis a espectrometria. A flexibilidade dos
detectores de HPGe, tanto do tipo planar ou coaxial, devido suas janelas muito finas os
tornam aplicaveis também a espectrometria X (GILMORE, 1995).

Os detectores com estrutura planar sdo empregados, sobretudo para as radiagdes
X e v limitadas a algumas centenas de keV, porque eles tém uma boa resolu¢do em
energia associada a uma consideravel eficiéncia, conforme foi dito anteriormente. A
forma destes detectores torna-os particularmente sensiveis a incidéncia de fotons, dai
seu emprego em espectrometria de baixas energias. Ja os detectores com estrutura
coaxial se aplicam bem onde aqueles com estrutura planar ndo se adequam visto que o

coaxial se adapta bem a detec¢do das radiacdes X e gama de energia elevada. Acima de
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algumas centenas de keV, ¢ preferivel utilizar cristais com estruturas coaxiais, as quais
sdo concebidas de forma a permitir obter volumes significativos. Os detectores de
formato coaxial apresentam uma eficiéncia relativamente alta associada as dimensdes

do cristal, uma boa resolu¢do em energia e em tempo ¢ uma excelente razao pico-

Compton (GILMORE, 1995).

Porta de e
bombeamento Fata elelranica -
(Cabo de T Capsula do detector

alimentagdo, PopTop

amplificador, etc.) Capsula )
< removivel \

Vilvula de
abastecimento de
N2 e ventilagdo

Colar de
abastecimento

Selo O-Ring

de Nitrogénio Pré-amplificador /
Flangsdo Dowss Coletor do FET '{ \
Barra de resfriamento Estabilizador de temperatura |l g i Copo externo
(Cobre) | 0po « d
1l Pino de contato  EVAMIEA0
- __—" Encapsulamento do cristal
3

Figura S. 1: Detector de HPGe tipo horizontal com seus componentes

5.1.1 Composicao experimental 1: Detector tipo poco ou “d2” e eletronica
associada

O detector de HPGe tipo poco, modelo GWL — 120 — 15, com eficiéncia
intrinseca de 70% foi montado em sua blindagem de acordo com as especifica¢des

técnicas recomendadas pelo fabricante EGG & ORTEC®, conforme mostra a figura 5.2:
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HPGe tipo pogo | |I"

Figura 5. 2: Detector de HPGe tipo poco real/corte longitudinal

A eletronica especifica associada ¢ dada por:
e Pré-Amplificador ORTEC® SERIE:51-TN50979A;
e Amplificador ORTEC® MODELO 572;
e Um analisador Multicanal (MCA) ORTEC® MODELO 927;
e NIN BIM ORTEC mod 4001;
e Fonte HV ORTEC® modelo 459;
e Sistema de aquisi¢do de dados MAESTRO;

e Blindagem correspondente;

5.1.2 Composicio experimental 2: Detector planar “d4” e eletronica associada

O detector de HPGe planar — (modelo GL 2020R) com 20% de eficiéncia
intrinseca e janela de Be para deteccdo de raios X, foi montado em sua blindagem de
acordo com as especificacdes técnicas recomendadas pelo fabricante CANBERRA®,

conforme mostra a figura 5.3:

Figura 5. 3: Detector de HPGe tipo planar

A eletronica especifica associada ¢ dada por:
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e Pré-Amplificador CANBERRA® SERIE:30-T65A;

e Amplificador ORTEC® MODELO 572;

e Um analisador Multicanal (MCA) ORTEC® MODELO 927;

e NIN BIM ORTEC mod 4001;

e Fonte HV ORTEC® modelo 459;

e Sistema de aquisi¢cao de dados MAESTRO;

e Blindagem correspondente

Com o objetivo de ampliar a faixa de trabalho do detector, utilizou-se um

dispositivo para dividir o sinal que sai do pré-amplificador, chamado divisor de tensao
(CAPUANO, 2006). Este dispositivo foi acoplado a saida do pré-amplificador. A
representacdo do divisor de tensdo estd mostrada na Figura 5.4 e este mecanismo

permitiu alcangar energias em torno de 1200 keV (GILMORE, 1995).

Divi Amplificador

MSOI

iy 1,2k9 o ki

-] Pre. —— -"\f\ T ‘(\f'\—
=0 ﬂi i 20pF

Figura 5. 4: Divisor de Tensao
5.1.3 Composicao experimental 3: Detector coaxial “d3” e eletrénica associada

O detector de Detector HPGe Coaxial MODELO: GMX 70 P495/SERIE:51-
TN50979A; com 40% de eficiéncia intrinseca, conforme mostra a figura 5.5, foi
montado em sua blindagem de acordo com as especificagdes técnicas recomendadas

pelo fabricante ORTEC®, conforme mostra a figura 5.5:
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Figura 5. 5: Detector de HPGe tipo coaxial

A eletronica especifica associada ¢ dada por:
e Pré-Amplificador ORTEC® SERIE:51-TN50979A;
e Amplificador ORTEC® MODELO 572;
e Um analisador Multicanal (MCA) ORTEC® MODELO 927;
e NIN BIM ORTEC mod 4001;
e Fonte HV ORTEC® modelo 459;
e Sistema de aquisi¢do de dados MAESTRO;

e Blindagem correspondente

5.1.4 Detalhamento dos componentes experimentais

e BLINDAGEM
A blindagem utilizada para todos os sistemas, conforme mostrado nas figuras
anteriores, ¢ composta por blocos de chumbo de espessuras identificadas na figura 5.6
juntamente com folhas de Cadmio e Cobre formando um volume livre interno de 1 m?, a
fim de garantir a menor interferéncia possivel, isolando o sistema fonte-detector de
agentes externos que possam alterar as medi¢gdes. As blindagens utilizadas foram
projetadas e fabricadas pelo setor de mecanica do Instituto de Radioprotecdo e

Dosimetria (IRD).
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Blindagem: Pb-10,0 cm
o Cd- 0,10 cm
Cu- 0,08 cm

Detector-.

Amplificador Multicanal'* I][I-H][II

Pré-amplificador -

T

Estrutura metalica

Figura S. 6: Blindagem associada aos sistemas de deteccio
(Adaptado de: DELGADO, 2000)

e ELEMENTOS ELETRONICOS E UNIDADES DE PROCESSAMENTO DE
SINAIS

O sinal de saida da maioria dos detectores ¢ um sinal elétrico. H4 entdo uma
enorme variedade de equipamentos eletronicos que sdao utilizados em sistemas de
deteccao nuclear. Como foi explicitado nos primeiros capitulos deste manuscrito, um
dos objetivos estabelecidos era o de fazer uma andlise critica da instrumentacdo
utilizada a fim de estabelecer uma nova abordagem para o uso de alguns elementos de
eletronica utilizados.

Com a evolucdo dos modulos eletronicos ao longo dos anos, houve um
aumento do uso das unidades de processamento de sinais na fisica em geral. Um
conceito que evoluiu bastante ao abordarmos a raiz do processamento de pulsos
oriundos dos detectores de radiacdo ¢ a impedancia dos modulos que realizam o
processamento de sinal. Na maioria das aplicagdes, os valores de impedancia de entrada
dos moédulos sdo altas de modo a evitar uma sobrecarga excessiva. Entretanto, os
sistemas mais modernos nos entregam sistemas que apresentam o minimo de

impedancia possivel (KNOLL, 2003).
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Portanto, a escolha dos modulos eletronicos ndo deve ser feita de maneira
aleatoria. E necessario conhecer o sistema de trabalho e qual a finalidade a qual ele é
destinado a fim de estabelecer a melhor combinacao possivel dos modulos.

v Pré-amplificadores

Praticamente todos os detectores de radiacao fornecem na sua saida um pulso de
carga Q que ¢ produzido pela radiacdo incidente. O primeiro elemento na cadeia de
processamento de um sinal € o pré-amplificador. A fungdo bésica do pré-amplificador ¢
amplificar sinais fracos provenientes de um detector e fazer o casamento de
impedancias entre a saida do detector (com alta impedancia), fornecendo uma baixa
impedancia de saida para a entrada do amplificador. Desde que os sinais de entrada sdo
muito fracos, o pré-amplificador é geralmente montado tdo perto quanto possivel do
detector. Deste modo, as perdas num cabo coaxial sdo minimizadas. O pré-amplificador
pode ser visto como um amplificador de alto ganho (KNOLL, 2003).

Existem trés tipos de pré-amplificadores: os sensiveis a carga, os sensiveis a
corrente e os sensiveis a tensdo. Os detectores semicondutores de HPGe fazem uso de

pré-amplificadores sensiveis a carga e isto se deve a um fator que deve ser analisado

criticamente (KNOLL, 2003)

viﬂ Ei Vnul

Figura 5. 7: Pré-amplificador sensivel a carga

v' Amplificadores
As funcgdes do amplificador sdo: amplificar o sinal proveniente do pré-
amplificador e dar uma forma conveniente a ele (conformar o pulso), para posterior
processamento. Em ambos os casos, o amplificador deve sempre preservar a informagao

de interesse. Em espectroscopia, a informacdo que nos interessa estd na informacgdo da
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altura do pulso, e, portanto, a proporcionalidade entre o sinal de entrada e o de saida
deve ser preservada utilizando um amplificador linear. Para o amplificador usado em
espectroscopia, um dos pardmetros mais importantes ¢ a forma do pulso. Em geral, o
pulso proveniente do pré-amplificador pode ser caracterizado como uma expressao com
uma longa cauda que vai desde alguns microssegundos at¢ 100 microssegundos
(KNOLL, 2003).

A amplitude vai ser proporcional a energia. Se um segundo sinal deve chegar
dentro do periodo de duracdo do primeiro, ele se localizara no final do primeiro e sua
amplitude sera aumentada, conforme mostrado na parte a da Fig. 5.8 A informagao
sobre a energia serd distorcida (KNOLL, 2003). Este fendmeno ¢ conhecido como
empilhamento (pileup). Este efeito ocorre predominantemente para fontes muito ativas,
o que dificulta a aplicacdo do método pico-soma caso sejam verificados estes tipos de
fendomenos. Para evitar este efeito, devemos nos restringir a taxa de contagens menores
do que 1/t, onde t € o tempo de subida e saida do sinal (GILMORE, 1995).

Uma segunda razao para a conformacao do pulso consiste da otimizagdo da razao
sinal/ruido. Para um dado espectro de ruido, usualmente ha uma forma de pulso que
minimiza o ruido. Isto pode ser melhor compreendido olhando as componentes de
Fourier do sinal ¢ do ruido. Otimizar a razdo sinal/ruido significa filtrar frequéncias
onde o ruido € maior, ou seja, estreitando a largura de banda. O que de fato iréd interessar

¢ a amplitude na face anterior do sinal e ndo o longo decaimento (GILMORE, 1995).

(a

Saida do pré-amplificador

(b)

J [ l_n

Saida do amplificador

Figura 5. 8: Sinais de saida dos médulos/ amplificador a direita

51



v' Multicanal de aproximacdes sucessivas (MCA) associado a um
analisador de altura de pulso

Este ¢ um dos elementos mais importantes em se tratando da escolha de modulos
eletronicos de modo a aperfeigoar a medicdo de um radioisdtopo. Os analisadores
multicanais sofisticados vao ordenando os pulsos que chegam de acordo com sua altura,
além de contar este nimero de pulsos e armazend-los em uma memoria do multicanal.
O conteudo de cada canal pode ser enviado para um software de exibi¢ao espectral que
val mostrar em uma tela de computador o espectro de alturas de pulso (GILMORE,
1995).

O analisador de altura de pulso, mais conhecido como Single channel analyser ¢
um discriminador de pulsos que vai classificar os sinais analdgicos que chegam de
acordo com um limite superior e inferior cujos pulsos que chegam fora deste intervalo
acabam por ndo ser contados e registrados em sua memoria. A escolha deste
discriminador pode ser feita para dois modos de operagdao: Modo diferencial (normal ou
janela) e modo integral (GILMORE, 1995). De maneira sucinta, foi escolhido o modo
integral, visto que este ndo apresenta quaisquer limites, registrando, portanto, pulsos

dentro do limiar minimo de detecgdo até o limite de SCA (em torno de 10 V).

Discriminador de nivel -'f-\'-

Discriminador de saida — ——

Figura 5. 9: SCA em modo diferencial

Considerando a eletronica mais antiga e estabelecendo um paralelo com a
instrumentag¢do utilizada por Brinkman em 1963, podemos explicitar o método da
rampa ou método Wilkinson. Nesta técnica o sinal de entrada ¢ utilizado para carga e
descarga do capacitor. O capacitor ¢ descarregado a uma taxa constante e um contador
associado registra o periodo da descarga do capacitor. Ocorre que este tipo de
metodologia agrega uma quantidade de erros muito maior quando comparado ao
método das aproximagdes sucessivas onde o pulso de entrada também é comparado a
uma série de voltagens de referéncia para entdo determinar a altura de pulso. O método

de aproximacdes sucessivas torna-se um grande aliado do sistema de medi¢do uma vez
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que a determinacdao da altura de pulso ocorre de maneira mais rapida e com maior

precisdo (GILMORE, 1995).

Numero digitalizado
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Figura 5. 10: Método das aproximacgoes sucessivas

Dois fatores determinam a escolha do nimero de canais que devem ser usados
num MCA para qualquer medida de distribuicdo de pulsos: a resolu¢do e o numero total
de contagens que pode ser obtida. Se um ntimero arbitrariamente grande de contagens
pode ser acumulado, ndo hé problema algum em fazer o nlimero de canais tdo grande
quanto desejarmos. Com um numero muito grande de canais, a largura de qualquer
canal pode ser bem pequena e o espectro discreto resultante serd uma aproximagao
muito boa de uma distribuicdo continua (GILMORE, 1995). Se ha picos no espectro,
pelo menos trés ou quatro canais devem ser utilizados para a largura a meia altura
(FWHM) de cada pico. A Figura 5.11 mostra o efeito da escolha do nimero de canais.

Aqui utilizamos um multicanal com 16000 canais.
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Figura 5. 11: Escolha do nimero de canais em um multicanal

5.2 Suporte fixador de geometria

Para a realizagdo das medigdes foi necessario utilizar um suporte fixador de
geometria, uma vez que se trata de uma pega importante que vai garantir o correto
posicionamento da fonte sobre o detector sem folgas, garantindo por sua vez a
reprodutibilidade das medigdes. As distancias utilizadas consistem em: ps = 20 cm, py=

10 cm e pp como sendo a referéncia da fonte apoiada sobre o detector.

Fonte
Py . .
* —> Bandeja movel
1
I
1S\
P; i
J \
' \
1 1
P2 Y
P
Po

Figura 5. 12: Suporte fixador de geometria no formato bandeja para as respectivas
distancias: P4 =20 cm, P3=15cm, P2=10cm, P1=5cme PO =0 cm

Os antigos suportes fixadores de geometria eram feitos em PVC e tinham um
formato cilindrico com 2 c¢cm de largura que se adaptavam a superficie do detector.
Entretanto, durante a visita da pesquisadora do BIPM Marie Christine Lepy, foram

discutidos diversos aspectos a respeito da interferéncia de elementos externos no
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processo de medi¢ao e o uso destes tipos de fixadores foi reprovado visto que o corpo
do suporte funcionaria como material atenuador, o que reduziria em um percentual a
intensidade dos fotons e dos raios X podendo até absorvé-los dependendo da sua
energia. Os novos suportes no formato bandeja eliminam este empecilho e tornaram-se

mais praticos para o posicionamento das fontes puntiformes.

5.3 Confecc¢iao de fontes puntiformes

As fontes foram preparadas com o auxilio de um picnometro (dispositivo conta-
gotas), depositando-se gotas de solucao 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, didmetro interno de 4 mm e 1 mm de espessura. Depois de secas, as
fontes foram cobertas com o mesmo filme de poliestireno. Para as medigdes executadas
no detector tipo poco foram feitos anéis com didmetro externo de 15 mm. A Figura 5.13

ilustra o esquema de montagem das fontes (OLIVEIRA, 2012)

® 25 mm
/ Disco em acrilico
o S
® 4.0mm Filme adesivo em poliestireno

espessura 0,05 mm

E ;; Apés secagem

Deposito (2 - 3 mm) Cobertura dos dois lados

com o mesmo filme

Figura 5. 13: Esquema explicativo do processo de confec¢cdo de fontes puntiformes
(Adaptado de: DELGADO, 2000)

utilizando uma balanga Mettler Toledo modelo MT-5.
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Figura S. 14: Balanca utilizada na confec¢ao de fontes (Mettler e Toledo)

A Figura 5.15 apresenta um exemplo de fonte confeccionada para a finalidade de

calibragao.

A

Codigo da fonte

Radionuclideo

A

Figura 5. 15: Fonte puntiforme para padronizacio absoluta

A quantidade de fontes preparadas para as diversas medi¢des nos sistemas de

espectrometria sdo dadas nas tabelas seguintes:

Tabela 5. 1: Fontes puntiformes de: **Na, >*Mn, *Co, ©*Zn e '*'Te para
padronizac¢io absoluta pelo método pico-soma e método relativo da curva de
eficiéncia (PT02C-004 Preparacio de fontes radioativas padronizadas. SUITE SE,
IRD/CNEN, 2018).

Radionuclideo Quantidade de fontes preparadas

06S16, 07516, 08516, 09516, 10S16

2Na (TOTAL: 5 FONTES PUNTIFORMES)
data de referéncia: 14/01/2016
*Mn 17S06, 18506, 19506, 20806, 21S06
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(TOTAL: 5 FONTES PUNTIFORMES)

data de referéncia: 09/05/2016
44S16, 45516, 46S16

Co (TOTAL: 3 FONTES PUNTIFORMES)

data de referéncia: 20/10/2016
22516, 23816, 24816, 25516, 26S16

57Zn (TOTAL: 5 FONTES PUNTIFORMES)

data de referéncia: 09/05/2016
172814, 173814, 174814, 175514, 176S14

2le (TOTAL: 5 FONTES PUNTIFORMES)

data de referéncia: 14/12/2014

*Q horario de referéncia adotado pelo laboratério ¢ 00:00:00

5.4 Confeccoes de curvas de eficiéncia e medicao da atividade
5.4.1 Estabelecimento da curva de eficiéncia para o detector “d3” coaxial

Para a composicdo da curva de eficiéncia de “d3” foram utilizados padrdes na

geometria puntiforme que estdo listados na tabela 5.2.

Tabela 5. 2: Padrées utilizados na confeccio da curva de eficiéncia (SUITE SE

IRD/CNEN, 2018).

Radionuclideo Codigo
1%™Ho 06500
B O 04S00
133pa %
Bcs 37897
Bics 38S00

*Padrio sem cédigo

A confeccdo da curva de eficiéncia faz uso dos valores de eficiéncia de detecgao
para cada energia selecionada. Como foi visto no subitem 2.3.4, a curva possui um
comportamento caracteristico cuja fun¢do que ajusta os pontos ¢ dada por um

programa de ajuste matematico, que neste caso foi obtido através do LabFit®.
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Y =V(A*(X+B)**2+C) € Cauchy R’yy(x)=10.99%

0,0021

0,0017

Eficiéncia

-0,0013

0,0009
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Figura 5. 16: Curva de eficiéncia para padrdes radionuclidicos

A equacgdo de ajuste selecionado pelo sofiware de conformacdo de dados pode ser
observada acima do grafico representado na figura 5.16 que expde os dados da curva de
eficiéncia, e a qualidade da curva ¢ atestada pelo fator R* que, quanto mais proximo de
1, mais coerente sera o ajuste dos pontos e melhor serd a qualidade da curva de
eficiéncia. Tendo estabelecido os pontos, ¢ possivel obter as eficiéncias para a amostra
que se deseja calibrar através da interpolagdo dos pontos da curva. Aqui foram
utilizados 53 pontos correspondentes ao par Energia versus Eficiéncia para a curva de

eficiéncia.

5.4.2 Metodologia de Confeccdo da curva de eficiéncia

Para confeccionar a curva de eficiéncia foram adotados os seguintes passos 16gicos:

1. Com o sistema de espectrometria previamente calibrado em energia conforme

descrito no subitem 5.3, deve-se fazer o levantamento da radiacdo de fundo do

ambiente. Isto ¢ feito com o sistema fechado, sem amostra ou padrdo dentro do

sistema. Inicia-se a contagem da radiacdo de fundo através do botdo “start” do

software de aquisi¢do de dados por um periodo de 3 dias. Apds a obtencdo do
espectro, o mesmo deve ser armazenado na plataforma de dados do software.

2. Selecionar um padrao puntiforme e posiciond-lo na geometria selecionada pelo

operador, no caso, uma distancia d = 20 cm (P4), em relagdo ao topo do detector.
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Iniciar a aquisicao do espectro pelo software durante um intervalo de tempo de 24
horas. Repetir o procedimento para cada padrio e armazenar os espectros com
identificacdo apropriada, respeitando as normas de qualidade do laboratério para a
identificacdo dos mesmos.

O processamento de dados deve ser iniciado a partir do abatimento da radiagdo de
fundo do espectro medido. Isto ¢ feito a partir do comando de subtragdo espectral
que preservard apenas as contagens provenientes da fonte ou amostra que foi
medida.

Inicia-se a marcagdo da area dos picos de energia e através de um comando
especifico e obtém-se as contagens referentes a aquele pico e sua respectiva
incerteza. Deve-se armazenar numa planilha eletronica do EXCEL® contendo
outros dados obtidos do software tais como: contagem total do espectro, tempo
vivo, tempo real, tempo morto, data e hora da medi¢ao. Depois de armazenar os
dados na planilha, deve-se obter um valor de eficiéncia para cada energia
selecionada. O procedimento de correcdo de decaimento deve ser feito para o
periodo de medi¢ao do padrdao em relacdo a data de referéncia. Este procedimento
deve ser repetido para outros padrdes.

Na ultima etapa, deve-se registrar numa planilha a parte os valores de todas as
energias de todos os padrdes (identificando cada uma delas) juntamente com a
eficiéncia e incerteza correspondente. Os dados devem ser ordenados de maneira
crescente de acordo com a energia de menor valor e a partir dai os dados podem ser
enviados para o software LABFIT® que ird fornecer o melhor ajuste para a

distribuicao dos pontos medidos.

5.4.2 Metodologia de obtencao do valor de atividade a partir da curva de eficiéncia

Uma vez estabelecida a curva de eficiéncia para o detector coaxial, passaremos

agora a metodologia de obten¢do da atividade a partir da curva de eficiéncia:

1.

A partir de uma planilha padrao do laboratério que possui todas as formulas para
calculo de atividade e incertezas armazenadas em sua memoria, deve-se armazenar
nela os valores das eficiéncias que sejam correspondentes a aquela energia que se
deseja calibrar. Isto ¢ feito geralmente a partir da interpolacdo de dois pontos

proximos que contenham o valor de energia a qual se deseja obter a eficiéncia.
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Estes dois pontos definirdo um intervalo cuja interpolagdo sobre eles gerard a

respectiva eficiéncia que devera ser aplicada a formula que foi definida no item 3.4.

2. O valor da eficiéncia deve ser registrado na planilha de calculo juntamente com sua

incerteza. Logo apos, a planilha sera preenchida com os valores das contagens dos

picos da amostra, incertezas nas areas dos picos, tempo morto, tempo vivo, data e

hora da medida. O procedimento de correcdo de decaimento deve ser feito para o
periodo de medicao da fonte em relagdo a data de referéncia.

3. Apos verificar se nao ha erros no preenchimento da planilha, a mesma ira fornecer

o valor da atividade juntamente com as incertezas tipo A, tipo B e total.

5.4.3 Metodologia geral de aplicacdo do método pico-soma para padronizacgio
absoluta de radionuclideos com decaimento simples

O método pico-soma que foi deduzido no capitulo 4 juntamente com a propagacao
das incertezas ¢ de facil aplicag@o a partir de planilhas pré-programadas para execucdo
de todos os calculos que permitam obter o valor da atividade absoluta. Uma vez
calibrada, a amostra torna-se um padrdo primario que pode ser utilizado para uso do
laboratério, desde que seja submetido a uma comparacdo-chave entre estes ou outros

métodos primarios. A metodologia ¢ descrita conforme os passos 16gicos dados a seguir:

1. As fontes a serem padronizadas devem ser medidas num ciclo de 24 horas e devem
ter seu espectro armazenado na memoria do software MAESTRO® do mesmo modo
como foi descrito para medi¢des de fontes para composicao da curva de eficiéncia.

2. A partir do espectro da radiacdo de fundo deve-se fazer o abatimento do mesmo do
espectro da fonte medida. O valor da soma total do espectro deve ser armazenado na
planilha.

3. Devem ser registrados os valores das contagens dos picos gama e X e o respectivo
pico-soma correspondente, juntamente com as incertezas das contagens fornecidas
pelo software.

4. Deve-se calcular primeiramente o valor de R e sua respectiva incerteza, de acordo
com as formulas demonstradas no capitulo 4.

5. O procedimento de extrapolagdo para zero deve ser aplicado da seguinte forma: uma

marcacdo na regido inicial do espectro deve ser feita para duas regides de

estabilidade e a subtragcdo destas areas deve ser realizada. Logo apds a marcagdo da
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regido de interferéncia da abertura do multicanal, o valor deve ser subtraido da
diferenga das areas marcadas anteriormente. O resultado dessa subtra¢do deve ser
acrescido ao valor de N total.

6. A partir dai calcula-se a atividade com a formula do pico-soma a partir dos termos
N total e R obtidos anteriormente. O resultado devera ser corrigido para a data de

referéncia.

A aplicacdo do método pico-soma vai variar de acordo com cada radionuclideo
analisado. Para radionuclideos de decaimento simples a formula ¢ aplicada diretamente
sem maiores dificuldades. A seguir, sera apresentada uma metodologia simplificada para

a padronizagdo de cada radionuclideo escolhido.

5.5 Padronizaciao absoluta do 2Na

O **Na é um radionuclideo que decai via emissio de positron ou B e possui uma
meia-vida relativamente longa com 2,6 anos. Por apresentar energias bem discretas e
por ocorrer a soma dos gamas emitidos, ¢ possivel aplicar a metodologia de
padronizagdo por pico-soma para este radionuclideo (NUCLEIDE-LARA, 2018). As

energias selecionadas sdo:

. . . - 22
Tabela 5. 3: Picos de energia total e suas respectivas somas para cada area: “"Na.

Picos Area
aniquilacio N(511 keV)
Soma (511+511) keV N(1022 keV)
Gama N(1274 keV)
Soma (511+1274) keV N(1785 keV)
Soma (1022+1274) keV N(2296 keV)

O *Na apresenta a possibilidade de duas somas distintas além da soma
proveniente da aniquilagdo. Logo, para este caso teremos dois valores para o parametro
R e, portanto, dois valores de atividade. Estes valores devem ser iguais. Para ligeiras
diferencas, pode-se adotar a média das duas atividades para representar a atividade

absoluta do padrao.
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5.6 Padronizac¢ao absoluta do 57n

O %Zn decai 97,5% por captura eletronica e cerca de 2,5% por B~ para o estado
fundamental. A captura eletronica € representada por uma radiagcdo gama de 1115,5 keV
e outros dois gamas menos representativos. Isto torna-o um radionuclideo praticamente
monoenergético e poderdo ser observadas as aniquilagdes provenientes da emissdo B
Hé ainda que se considerar o raio X de 5 keV proveniente da captura eletronica e que se
somara ao gama monoenergético os quais produzirdo o pico-soma. A tabela mostra as

energias consideradas:

Tabela 5. 4: Picos de energia total e suas respectivas somas para cada area: 857n.

Picos Area
Raio X (8 keV) N(8 keV)
aniquilacao N(511 keV)
gama (1115 keV) N(1115 keV)
Soma (1115 + 8) keV N(1123 keV)

5.7 Padronizacio absoluta do **Co

0 *°Co ¢ o radionuclideo mais simples dentre os radioisétopos escolhidos para
padroniza¢do. E um radionuclideo que decai por B para o estado fundamental. Este
radionuclideo foi escolhido devido a simplicidade de aplicagdo do método e suas

energias que mediam o pico-soma sdo dadas na tabela que segue:

Tabela 5. 5: Picos de energia total e suas respectivas somas para cada area: *°Co.

Picos Area
gama (1173 keV) N(1173 keV)
gama (1332 keV) N(1332 keV)

Soma (1173+ 1332) keV N(2505 keV)

5.8 Padronizac¢ao absoluta do >Mn

O **Mn decai por captura eletronica para o estado fundamental. E um

radioisotopo de interesse para o laboratério, pois facilita a execugdo de teste de
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estabilidade dos sistemas de espectrometria. As energias que mediaram o efeito soma

sdo mostradas na tabela a seguir:

Tabela 5. 6: Picos de energia total e suas respectivas somas para cada area: >‘Mn.

Picos Area
Raio-X (5 keV) N(5 keV)
gama (834 keV) N(834 keV)

Soma (834+ 5) keV N(839 keV)

5.9 Padronizac¢ao absoluta do 121e

O ""'Te ¢ um radioisdtopo que possui meia-vida de 19,6 dias e que decai por
captura eletronica para o nivel estivel do '?!Sb com gama de 88,6% de probabilidade de
emissdo. Na etapa de padronizacdo absoluta foi considerada a regido dos raios X onde

sdo considerados os picos devidos a Ka e Kg, picos estes devidos ao processo de captura

eletrénica compreendidos no intervalo de (26 — 30 keV) e também os dois picos de
radiagdo gama representados pelo 507 keV e 573 keV, consequentes do processo de
captura eletronica.

Devido a complexidade para padronizar este radioisotopo, foi desenvolvida uma
metodologia especifica para obter o valor de atividade uma vez que a ocorréncia de
impurezas radionuclidicas na solu¢do mae atrapalha a visualizagdo do espectro, além de
proporcionar um aumento nas taxas de contagem que ndo sdo origindrias do
radioisotopo de interesse. Para acessar toda a metodologia desenvolvida para viabilizar
a obtencdo da grandeza atividade bem como sua incerteza, a obra “Padroniza¢do
Absoluta do "' Te por espectrometria gama utilizando o método pico-soma” pode ser

consultada (ARAUJO, M. T., 2016).

Tabela 5. 7: Picos de energia total e suas respectivas somas para cada area: 121Te

Picos Area
Raio X N(keV)
Gama (507) keV N(507keV)
Soma (507 + X) keV N(keV)
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Gama (573) keV N(573 keV)

Soma (573 + X) keV N(keV)

5.10 Aplica¢ao de corregoes

Ao longo do desenvolvimento da metodologia foram descritos alguns eventos
que podem ocorrer durante uma medi¢ao. Alguns destes eventos precisam ser corrigidos
para ndo gerar interferéncias nos resultados. Um dos efeitos que ja foi mencionado e
cujas corregoes necessitam ser feitas € para o decaimento radioativo. Durante o tempo
que as fontes radioativas sao medidas, ocorrem perdas nas taxas de contagem devidas ao
decaimento radioativo. A corre¢ao destas perdas torna-se necessaria principalmente nos
radionuclideos de meia-vida curta, onde estas perdas mostram-se mais significativas. A

equacao utilizada ¢ dada a seguir:

N = NOFDFR (454)
Em que
_ At, (4.55)
Fp = 1 —e e
Fr=e (4.56)
Onde,
N Atividade da fonte na data de referéncia;

Ny Atividade da fonte no instante inicial de contagem;

A E a constante de decaimento (A= In(2)/T,,)

Fp fator de correcdo de decaimento durante o tempo de contagem tc.

Fr fator de corre¢do de decaimento para a data de referéncia, apos decorrido o

tempo t.

5.10.1 Tempo Morto

O tempo minimo que existe entre a detec¢ao de dois eventos de modo a serem
detectados como dois pulsos separados ¢ chamado de tempo morto. Por ser o
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decaimento radioativo de natureza estatistica, ha sempre uma probabilidade de que um
evento real seja perdido visto que pode ocorrer um outro evento em simultaneidade.
Esta perda pode ser significativa quando altas taxas de contagens estdo presentes. Esta
corre¢ao de tempo morto ¢ feita pelo analisador multicanal, entretanto, para as medigdes
feitas neste trabalho, nao foram percebidos efeitos de tempo morto visto que a atividade

das fontes era bem baixa.

5.10.2 Radiacido de Fundo

A Corregao da radiagdo de fundo foi feita para todas as etapas de medigdes

utilizando as ferramentas de subtragdo espectral do software MAESTRO®.

5.10.3 Correlagdo Angular para o 0co

A correlagdo direcional gama-gama pode ser considerada para a cascata pura y-y,
[;—I—I; para ambos os raios gama com multipolos L; e L,. Partindo da equagdo 3.1, o
termo Px (cos 0) pode ser expandido em um polindmio de Legendre. Assim sendo, ¢é

mais conveniente escrever a correlacdo angular entre y; e y, como sendo:

W) =1+ Ay, P,(cos ) + - + AgmaxPemax (cOs 6)

Os coeficientes Ag e A,, podem ser obtidos na pagina 1197 (SIEGBAHN, 1965)
para o ®*Co considerando a cascata 4(2)2(2)(0):

AOO = 1
Ay =0,1020
Ays = 0,001

Substituindo na equag@o de W (6), teremos:

w(e) = 1,111

O valor obtido de W (8) devera ser multiplicado ao valor de N para entdo obter o

valor de atividade corrigido para o ®°Co.
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Capitulo 6
RESULTADOS E DISCUSSOES

ApoOs toda a exposi¢cdo realizada nos capitulos anteriores, neste topico serao
apresentados os resultados e as discussdes decorrentes dos processos de medicgoes.
Primeiramente, sera discutida a abordagem tedrica e seus desdobramentos e
posteriormente serdo apresentados os valores das padronizagdes absolutas que servirdo

como objetos de comprovagao da teoria apresentada.

6.1 Discussdo da abordagem teodrica

Ao iniciar o capitulo 2, foram abordados aspectos histdricos a respeito da
literatura mais importante que foi desenvolvida antes, durante e apos estabelecimento do
método pico-soma. Pdde-se constatar a influéncia da evolugdo dos aparatos
experimentais para a obtengdo dos valores de atividade e da medigdo dos parametros
nucleares. E pode-se observar sobretudo a propaga¢do de uma restricdo conceitual
estabelecida por Brinkmann quando este escreveu seus manuscritos. Até os dias de hoje
se encontram publicagdes que ressaltam o fator 100% para ocorréncia dos gamas.

Ainda em publicagdes atuais ¢ possivel verificar a disseminacdo de equivocos
conceituais atribuidos a0 método pico-soma. Um trabalho recente publicado por um
pesquisador japonés, Yoshimune Ogata faz a proposi¢ao de uma modificagdo no método
pico-soma para aplica¢do na area ambiental. Apesar de comprovada a teoria por ele
proposta, ainda faz ressalvas e exige o percentual 100% para as emissdes gama
(OGATA, 2016).

Provou-se, a partir da inclusdo dos parametros de probabilidade de emissdo, que
ndo se faz necessario o uso de qualquer tipo de fixacdo de percentual referente a
emissao X ou gama. A partir da substitui¢do destes parametros, foi possivel chegar a
equagdo original adotada por Brinkman e foi possivel também fazer a propagagao das

incertezas pelo método de Poisson a fim de obter valores mais precisos.

6.2 Padronizacdo Absoluta do 2Na

A padronizacdo absoluta do **Na foi estabelecida para o método pico-soma no
detector tipo pogo e para a curva de eficiéncia do detector “d4”. Os valores de atividade

bem como os valores de incertezas encontram-se listados nas tabelas a seguir:
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Tabela 6. 1: Valores de atividade pelo método pico-soma e curva de eficiéncia para

0 ’Na
Radionuclideo | Atividade Incertezas Atividade Incertezas
“Na (kBq) (kBq)
Método Curva de Eficiéncia Método pico-soma

Ay Ua% | Ug% A, Ua% | Ug%
06S16 1,317 0,16 0,3 1,188 0,03 | 0,23
07516 2,563 0,05 0,3 2,418 0,02 | 0,23
08S16 1,546 0,15 0,3 1,470 0,02 | 0,23
09S16 3,373 0,10 0,3 3,364 0,02 0,23
10S16 1,838 0,13 0,4 1,951 0,26 0,34

Excetuando-se a fonte 06S16, podemos perceber que os valores de atividade sdao
compativeis a menos de 6%, considerando-se o valor das incertezas (os desvios se
encontram calculados no ANEXO E). O método absoluto fornece os valores com menor
incerteza em relacdo ao método relativo e esta ¢ uma caracteristica dos métodos
absolutos pico-soma incluido. Abaixo se observa as tabelas com o balango de incertezas

22 .
para o ““Na para ambos os métodos.

Tabela 6. 2: Incertezas do método pico-soma para o 2Na

Componentes de incerteza A (%) B (%)
Tempo vivo - 0,01
Meia-vida - 0,05
Radiacao de fundo - 0,02
Decaimento - 0,01
Estatistica de contagem 0,05

Incerteza Combinada (k =1) 0,10
Incerteza Expandida (k =2) 0,20

Tabela 6. 3: Incertezas do método curva de eficiéncia para o **Na

Radionuclideo 22Na
Incertezas A (%) B (%)
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Estatistica de contagem 0,23

Curva de eficiéncia - 0,56
Geometria de pesagem - 0,20
Meia-vida - <01
Tempo-vivo - <01
Probabilidade de emissédo gama (Py) - 0,02
Incerteza relativa u (%0) 0,64

Incerteza expandida U (%) (k=2) 1,28

Os resultados obtidos para o “*Na apresentam razoavel concordéncia entre os
métodos considerando o budget de incertezas. Entretanto, os valores de incerteza tanto
para curva quanto para o método pico-soma ficaram um pouco acima do esperado. Isto
se deve ao fato de a estatistica de contagem estar puxando o aumento da incerteza. Isto
pode ser resolvido aumentando o tempo de contagem das fontes e / ou normalizando os
valores de massa por meio da representagdo do valor da atividade (por unidade de

massa) em termos de concentragao.

6.3 Padronizacio Absoluta do *Zn

A determinagio do ®Zn foi estabelecida para o método pico-soma no detector
“d4” e para a curva de eficiéncia do detector “d3”. Os valores de atividade bem como os

valores de incertezas também se encontram listados nas tabelas a seguir:

Tabela 6. 4: Valores de atividade pelo método pico-soma e curva de eficiéncia para

0%Zn
Radionuclideo | Atividade Incertezas Atividade Incertezas
“Zn (kBq) (kBq)
Método Curva de Eficiéncia Método pico-soma

Upa% | Ug% Ua% | Ug%
22516 3,186 0,25 0,34 2,887 0,27 0,7
23S16 2,959 0,26 0,34 2,315 0,46 0,7
24516 3,572 0,26 0,34 3,723 0,18 0,7

25516 2,675 0,17 0,34 * * *
26516 2,570 0,74 0,34 2,320 0,31 0,7

Para o ®*Zn os resultados ndo foram satisfatérios e necessitam de uma nova

medicdo. O método absoluto fornece os valores com menor incerteza em relagdo ao
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método relativo, mas ainda assim os valores estdo muito acima do esperado. Abaixo

observa-se as tabelas com o balanco de incertezas para o ®*Zn para ambos os métodos.

Tabela 6. 5: Incertezas para o método pico-soma para o 7n

Componentes de incerteza A (%) B (%)
Tempo vivo - 0,01
Pesagem - 0,20
Meia-vida - 0,05
Radiacio de fundo - 0,02
Decaimento - 0,01
Estatistica de contagem 0,18

Incerteza Combinada (k=1) 0,27
Incerteza Expandida (k=2) 0,54

Tabela 6. 6: Incertezas do método curva de eficiéncia para o *°Zn

Radionuclideo %Zn
Incertezas A (%) B (%)
Estatistica de contagem 0,29

Curva de eficiéncia - 0,56
Geometria de pesagem - 0,20
Meia-vida - <0,1
Tempo-vivo - <01
Probabilidade de emissdo gama (Py) - 0,02
Incerteza relativa u (%) 0,67
Incerteza expandida U (%) (k=2) 1,35

Os resultados obtidos para o ®Zn ndo cumpriram com as expectativas com
relagdo a precisdo e exatiddo dos valores obtidos. Mesmo os dados apresentados nao
atendendo as expectativas, os mesmos foram aceitos para publicacdo internacional, o
que ndo inviabiliza os valores medidos. Entretanto, prezando pela qualidade e por saber
de um desempenho mais elevado do sistema em outras medicdes do mesmo
radionuclideo, deve-se planejar uma nova rodada de medigdes a fim de obter melhores

resultados.
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6.4 Padronizacio Absoluta do Co

A padronizagio absoluta do *°Co foi estabelecida apenas para o método pico-
soma no detector tipo pogo e no detector coaxial. Os valores de atividade bem como os

valores de incertezas também se encontram listados nas tabelas a seguir:

Tabela 6. 7: Valores de atividade pelo método pico-soma para o 0Co

Radionuclideo | Atividade Incertezas Atividade Incertezas
“Co (kBq) (kBq)
Método pico-soma (tipo poco) Método pico-soma (d3)
Usr% | Ug% Uasr% | Ug%
44816 4421 0,03 0,23 4,343 0,03 0,23
45816 3,578 0,04 0,23 3,539 0,04 0,23
46S16 2,975 0,04 0,23 2,929 0,04 0,23

Os resultados do ®°Co atenderam as expectativas com boa precisdo e exatidio.
Por se tratar de um radionuclideo de simples aplicagdo do método pico-soma, isto se
refletiu nos resultados de maneira evidente. Abaixo, observam-se as tabelas com o

. 60 ’ .
balango de incertezas para o ° Co para o método pico-soma.

Tabela 6. 8: Incertezas para o método pico-soma para o Co

Componentes de incerteza A (%) B (%)
Tempo vivo - 0,01
Pesagem - 0,20
Meia-vida - 0,05
Radiacao de fundo - 0,02
Decaimento - 0,01
Estatistica de contagem 0,03

Incerteza Combinada (k=1) 0,23

A fim de evidenciar a qualidade das medigdes para este radioisdtopo, o grafico
abaixo foi feito em escala aumentada a fim de comprovar a coeréncia e a proximidade

dos valores obtidos.
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6.5 Padronizaciao Absoluta do *Mn

A padronizagio absoluta do **Mn foi estabelecida para o método pico-soma no

detector “d3”. Os valores de atividade bem como os valores de incertezas também se

encontram listados nas tabelas a seguir:

Tabela 6. 9: Valores de atividade pelo método pico-soma e curva de eficiéncia para

0 >**Mn
Radionuclideo | Atividade Incertezas Atividade Incertezas
*Mn (kBq) (kBq)
Método Curva de Eficiéncia Método pico-soma

Upa% | Ug% Ua% | Ug%

17S16 1,530 0,32 0,6 1,576 0,8 0,1
18S16 1,876 0,32 0,6 1,985 0,8 0,1
19516 2,181 0,21 0,6 2,319 0,6 0,1
20816 1,757 0,33 0,6 1,836 0,3 0,1
21816 1,753 0,19 0,6 1,817 0,7 0,1

Os resultados obtidos para o >*Mn também foram obtidos com relativo sucesso

quanto a precisdo e exatidao esperados. E possivel melhorar os resultados obtidos

ajustando a estatistica de contagem. A expectativa ¢ que seja possivel refazer as medidas

e melhorar os resultados obtidos posteriormente.

Tabela 6. 10: Incertezas para o método pico-soma para o >*Mn

Componentes de incerteza A (%) B (%)
Tempo vivo 0,01
Pesagem - 0,20
Meia-vida - <0,1
Radiacio de fundo - <0,1
Decaimento <0,1

Estatistica de contagem

Incerteza Combinada (k=1)
Incerteza Expandida (k =2)

0,84
1,68
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Tabela 6. 11: Incertezas do método curva de eficiéncia para o >*Mn

Radionuclideo >Mn
Incertezas A (%) B (%)
Estatistica de contagem 0,25

Curva de eficiéncia - 0,56
Geometria de pesagem - 0,20
Meia-vida - <01
Tempo-vivo - <01
Probabilidade de emissdo gama (Py) - 0,05
Incerteza relativa u (%) 0,65

Incerteza expandida U (%) (k=2) 1,3

6.6 Padronizacao Absoluta do 2lre

Nesta etapa foi considerada a regido dos raios X onde sdo localizados no
espectro os picos devidos a Ka e Kg, picos estes, devidos ao processo de captura
eletronica compreendidos no intervalo de (26 — 30 keV) e também os dois picos de
radiagdo gama representados pelo 507 keV e 573 keV consequentes do processo de
captura eletronica. Podemos observar as tabelas com as respectivas medi¢des no

método relativo a curva de eficiéncia e do método pico-soma:

Tabela 6. 12: Valores de atividade pelo método pico-soma e curva de eficiéncia
para o 121Te

Radionuclideo | Atividade Incertezas Atividade Incertezas
**Mn (kBq) (kBq)
Método Curva de Eficiéncia Método pico-soma

Uas% | Ug% Ua% | Ug%

172514 695.,0 0,50 2,10 696.,4 0,50 0,1
173514 560,0 0,59 2,10 570,0 0,30 0,1
174514 600,0 0,39 2,10 599,0 0,15 0,1
175814 689,0 0,27 2,10 604,7 0,35 0,1
176S14 600,0 0,47 2,10 596,5 0,36 0,1
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Pode-se observar o resultado obtido para os dois métodos onde ha a
concordancia dos resultados quando observados o valor fonte a fonte. A maior
diferenca ocorre para a fonte 175S14 onde a medig@o apresenta maior discrepancia

entre os dois métodos.

Considerando o método absoluto de Padronizagdo, as incertezas relacionadas
ao método sdo extremamente baixas uma vez que os dados que compuseram as
incertezas finais fornecem incertezas sdo provenientes de espectros longos com
estatistica de pequena dispersdo. E um método que demonstra robustez ¢ dados

confiaveis em relagdo ao método relativo da Curva de Eficiéncia.
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Capitulo 7
CONCLUSOES

Foi possivel verificar as condigdes de validade da abordagem tedrica apresentada,
bem como demonstrar matematicamente que nao hé restri¢cdes de percentual igual a
100% para qualquer radiagdo gama emitida por um radionuclideo.

Foi possivel realizar o estudo de estabilidade dos sistemas a partir da calibragdo em
energia e através da composi¢cdo de curvas de eficiéncia bem ajustadas. Inicialmente,
considerando a primeira padronizagio absoluta realizada para o '*'Te, foi possivel obter
uma excelente precisdo de medida da grandeza atividade com valores de incerteza
estabelecidos em torno de 1% para k = 2 considerando o método pico-soma. O *“Co
também pode ser padronizado absolutamente com a mesma precisdo obtida com
dispersao dos valores em torno de 1%.

Foi possivel estabelecer as curvas de eficiéncia para os trés sistemas de
espectrometria utilizados. O uso das curvas na determinacdo da grandeza atividade
como método relativo atendeu ao objetivo estabelecido mediante os resultados
apresentados e discutidos. Apesar de as incertezas associadas ao método relativo tenham
maior dispersdo em relacdo ao método pico-soma, o método ¢ uma fonte segura para
comparagao a quaisquer outros métodos.

Outra contribuicao deste trabalho foi a consideragao do problema de correlagdao
angular. O trabalho original do Brinkman ndo aborda o problema com clareza, exceto
para as radiagcdes de aniquilagdo elétron-pdsitron, cujo problema se mostrou pouco
importante. Foi considerada a corregdo para correlagio angular do ®Co, cujo valor
comprovou a pouca influéncia deste pardmetro.

As padronizagdes absolutas do **Na e *Mn demonstraram valores de atividade para
ambos os métodos com percentuais de diferenca de 3 a 7% entre si. Estes valores
revelam instabilidades nos sistemas de detec¢do por conta de constantes falhas na
refrigeracdo por nitrogénio liquido.

A padronizagdo absoluta do ®Zn ficou completamente imprecisa visto que o sistema
de medigdo se deteriorou, o que levou ao desligamento de dois dos detectores utilizados
na pesquisa devido a falta do abastecimento com nitrogénio liquido. Mesmo sendo um
resultado desfavoravel, serve como referéncia para percepcao de falhas e instabilidade

no sistema.
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O método relativo da curva de eficiéncia ¢ acreditado e adequado para comparagdes
com métodos absolutos uma vez que ela ¢ composta de dados provenientes de padrdes
radionuclidicos diversos, conforme pode ser confirmado a partir da comparagdo com o
método pico-soma.

Foi possivel comparar e analisar criticamente cada metodologia empregada nas

padronizagdes realizadas até o momento.
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Capitulo 8
CONSIDERACOES FINAIS

A aplicagdo do método pico-soma para emissores X e gama simultdneos se
mostra extremamente simples e produz resultados com excelente precisdao, desde que a
estatistica de contagem seja bem estabelecida. O uso do detector de HPGe possibilita a
obtengdo de espectros com excelente resolugdo de picos de energia, pois permite a
separagdo de picos muito proximos e facilita a demarcagdo das areas que sdo usadas
para determinar a grandeza atividade. Este método ¢ ideal para isdtopos que decaem por
captura eletronica seguidos de radiagdo gama.

Um questionamento levantado pelo pesquisador Takeshi Kodama a respeito do
%Y, um emissor B que decai para o nivel de 2700 keV do nicleo filho e que emite duas
radiagdes gama subsequentes de 1800 keV e 900 keV para o estado fundamental
paralelamente a uma emissao direta de intensidade 6% e energia 2700 keV, questiona se
para este radioisotopo o método pico-soma ¢ valido ja que este ndo decai com 100%
apenas pela cascata dos gamas. A resposta a este questionamento estd em discussdo e
sera apresentada num momento oportuno.

Como sugestdo de trabalho futuro a padronizagio do '

In € interessante pois
serve como comprovagdo do método pico-soma para trés radiacdes gama em

coincidéncia além de servir como parametro para estudos em medicina nuclear.
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Absolute Standardization with a NaI(T1)
Crystal—I

Calibration by Means of a Single Nuclide
G. A.BRINKMAN, A. H. W. ATEN, Jr. and J. TH. VEENBOER
Institute for Nuclear Physics Research, Amsterdam, Holland
(Received 13 July 1962)

The absolute standardization of radioisotopes, emitting two y-rays in coincidence, is possible
by means of a NaI{Tl) crystal spectrometer. For the absolute activity (N) of such a radioisotope,
the following relation can be derived:

A, and 4, are the areas under the photopeaks of y;, and y,, respectively, A4, is the area under
the sum-peak and 7 the area under the whole spectrum. The method is tested with Co% and
Scts,
NORMALIZATION ABSOLUE AVEC UN CRISTAL DE Nal (TI)—I.
ETALONNAGE AVEC UN SEUL NUCLEIDE

La normalization absolue des radioisotopes qui émettent deux rayons y en coincidence
peut se faire au moyen d’un spectrométre a cristal de NaI(Tl). Pour I’activité absolue d’un
tel radioisotope on peut déduire la formule suivante:

A4
N="24 T
4,9
A, et A, sont les aires sous les photo-pics de y, et y,, 4;, est Iaire sous le pic-total et 7 I'aire
sous le spectre entier. On fait épreuve de la méthode au moyen du Co% et du Sc#®.

ABCOJIIOTHAST CTAHJTAPTU3ALIUST TIOCPEJICTBOM
Nal(Tl) KPUCTAJIJIA—I.
Hanubpauusa nocpegcTBOM OAMHOYHOIO HYRINAA
AGC01I0THAA CTAHAAPTH3AUMA PATMON30TONOB, MCIYCKAIOIMX IBA COBNANAILINX y Jyya,

BO3MOKHA TIOCPEJICTBOM ClekTpoMeTpa ¢ kpucrauwiom Nal(Tl). [lis onpegeieHns a6comioT-
HOM akTMBHOCTH (N) TAKOro pagMoON30TONA MOKeT OBITH BHIBEJICHO CJIe/ylolllee YpaBHeHMe :

AA
N=22247
A 12
rie A, n A, NpeacTaBiIAIoT, COOTBETCTBEHHO, INIOUIAAM 101 MAKCUMYMaMK GOoTOIMHRIL ayYeti
Y1 ¥ pg, Ao IIOMWAAE TI0/{ CYMMaPHBIM MAKCUMYMOM M 7' NI0Ajh NOK BCEM CIEKTPOM. OTOT
meToy 0w IposepeH Ha Co%0 u Sc48.

ABSOLUTE NORMUNG MITTELS EINEM Na(Tl) KRISTALLS—I.
NORMUNG MITTELS EINES EINZIGEN NUKLIDS

Die absolute Normung von Radioisotopen welche zwei sich iiberdeckende y-Strahlen
emittieren ist mittels eines Nal(TI) Krystalspektrometers méglich. Die absolute Aktivitat (V)
eines solchen Radioisotopes kann wie folgt ausgedriickt werden:

4,4,
Ay
A, und 4, sind die Flichen unter den Gipfeln der y; und y, Photolinien, 4,, ist die Fliche

unter dem summierten Gipfel und 7'die Flache unter dem gesamten Spektrum. Die Methode
wurde mittels Co%® und Sc4® gepriift.

N = + T.
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INTRODUCTION

Gupta and JHA'Y have proved that the efficiency
for photoelectric absorption for isotopes emitting
two yp-rays in coincidence can be obtained from
the spectrum. However, in their calculation it
is necessary to determine from the scintillogram
the number of coincidences between the photo-
electric absorption of one y-ray and the Comp-
ton absorption of the other. SuArPiRo and
Hicos® determined besides the efficiency for
photoelectric absorption, the absolute activity
of the isotope. For their method, it is necessary
to find the photofraction (this is the fraction of
the total number of captured y-rays which are
captured by a photoelectric process). This
photofraction has to be measured by means of
isotopes emitting only one y-ray.

ScaMiDT-OTTO®  Could calculate the effi-
ciency for photoelectric absorption and the
absolute activity directly from the spectrum,
without the use of isotopes emitting only one
y-ray. However, that method can only be used
if the energies of the two coincident y-rays are
about equal (e.g. Sc*$, Co® and pure g+-
emitters). AsHE and McCrary# gave a very
simple formula, but their method can only be
used if the energies of both yp-rays are close
together. Furthermore, it is by no means certain
that the validity of the approximation they
make in their calculations (the neglect of
Compton—Compton coincidences) is sufficiently
general,

In this article it will be proved that the
absolute activity of an ijsotope emitting two
y-rays in coincidence can be calculated from
the areas of both photopeaks, the area of the
sum-peak, and an extrapolation of the total
count-rate to zero discrimination. It is not
necessary for the two y-energies to be approxi-
mately equal, or for both y-rays to occur for
100 per cent of the disintegrations as they do in
pt-emitters, Na*, Sc%%, Co® and Y8,

Measurements with nuclides other than the
one calibrated are not required. Wealso derived
a formula for the case of three coincident y-rays
(e.g. Na®2, Sc#8),

THEORY

(a) The areas 4, and A4, respectively, under
the photopeaks of an isotope emitting two

G. A. Brinkman, A. H. W, Aten, Jr. and J. Th. Veenboer

p-rays in coincidence are given by
4, = Ney(1 — 1) (1)
A, = Ney(l — 1) (2)

where N is the absolute activity, ¢, and e, are
the efficiencies for photoelectric absorption
(including contributions to the photopeak due
to a Compton process or a pair-formation
combined with complete absorption of the
secondary photon or photons or of both the
annihilation rays) and #, and t, are the total
efficiencies for the total absorption (photo-
electric and Compton absorption and pair-
formation) of y; and y,.
The area under the photopeak 4,, is given by
Ay = Neyey. (3)
Combining these three formulae gives
4,4
e (4)
Ay
The total area under the whole spectrum, T°
(including photopeaks, sum-peak, Compton
area etc.), is given by
T = N(t, + ty — tyty).
From equations (4) and (5) it follows that
A,4,

—— + T = N.
‘A13

= N1 — 1)) (1 — ).

()

(6)

This formula can also be derived from formula
(13) of Suarro and Hicas® work. The differ-
ence between their procedure and ours is that
the ratio ¢:¢ has been calculated by Suapiro and
Hices by means of isotopes emitting only one
y-ray, whereas in our method the corresponding
information is obtained from the spectrum of
the isotope which is calibrated.

(b) If , occurs in a fraction p (e.g. as con-
sequence of internal conversion) and ¢, for
100 per cent of the disintegrations, we derive:

Ay = Npey(1 — t,)

Ay = Nipey(1 — 1)) + (1 — p)eg}
Ayy = Npeyey

4,4
Iy N )1 — 1)
12
T = N(pty + ty — ptity)
é}i2+ T = N.

12
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The final formula is the same as in the case of
p = 1. This formula is also valid for isotopes
emitting only Bt+-particles (and no y-rays).

(c) For isotopes emitting three p-rays in
coincidence, all three in 100 per cent of the
disintegrations (e.g. f+ and one y-ray), the
following formulae can be derived (4;, is
the area under the sum-peak of y; and y,, 4,y
the area under the triple sum-peak):

4, = Ney(1 — 1) (1 — 1y)
Ay = Ney(1 — 1))(1 — )
Ay = Ney(1 — 1)) (1 — 1)
Ay = Neyeo(1 — 1y)

Agy = Negs(1 — 1)

Ayg = Neyeg(1 — t,)

A, 53 = Nejeqes.

(Ay29)*
=Nl —t) (1 = )(1 — ).
T = Nty + ty + t3 — ity — bafs — bty + hils
= N{1 — (1—))(1 —t;)(1 — t3)}.
In this case again we find
R+ T=N.

R can be obtained from four different expres-
sions.

In Na??, the f*-decay accounts for only 90
per cent of the disintegrations, and therefore
y, and y, occur with a frequency of 0-9 of that
of the 1277 MeV y-ray. Suppose that y; and
y, occur for a fraction p, and y; for 100 per cent:

o Aty Ady
Apy Ays
= Nl’(‘ - tl)(l - ‘2)(1 - ta)
+ N1 —p)(1 — 1)
R — 4,4, . AyaA23415

Ay (Ayg)?
= Np(1 — )(1 — t)(1 — &)
T = Np{l — (1 — t;)(1 — t3)(1 — t5)}
+ N(1 — p)t,.
R+ T=N
R + T =Np+ N(l — p)t.
The Na?? spectrum will show five peaks. To
simplify this, it is better to place the source
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directly on the crystal (27 geometry), so that it
is not possible that two coincident 0-511 MeV
rays both hit off the crystal. In this geometry
one is dealing with case (b): two yp-rays from
which one occurs in a fraction p of all decays.

ANGULAR CORRELATION

Evidently, if the solid angle, which the crystal
subtends at the source, is <27, there will not
be any sum-peak for f+-emitters and the method
cannot be used. If there exists some angular
correlation between the two y-rays (e.g. Sc?é,
Co®0, Bt-emitters), the formulae given above
are not exact. Standardization of a f*-emitter
by the method given above is, of course, only
possible inside the well of a well-type crystal.
In this case the solid angle may not differ much
from 4m, as here the angular correlation is
extremely important.

A correction for angular correlation, if
Q < 4w, is very difficult to calculate. For our
experiments (see below) we only made use of
Sct® and Co®, for which the angular correlation
affects the accuracy of our method only to a
minor degree. The correction for our arrange-
ment and for these isotopes is <1 per cent, a
correction smaller than the standard deviation.
Therefore we neglected this correction.

No correction is needed if the solid angle is
27 (e.g. the sample placed directly on the flat
surface of the crystal), on account of the sym-
metric properties of angular correlation between
y-rays. A method to calibrate f*-emitters, with
correction rules for the angular correlation will
be published in the near future.

EXPERIMENTAL RESULTS

The activity of the Sc#® solution was measured
by means of a 4wf(plastic scintillator)-y coin-
cidence method‘® and was found to be

402 4 004 uc/g.
The activity of the Co®° solution was measured
in two ways:
47 (plastic scintillator)-y coincidence:
2-40 + 0-02 uc/g.
4 f(filter paper)-y coincidence:
2-38 4 0-02 uc/g.

Average: 2-39 4 0-02 uc/g.

From Sc%® one source was prepared, 9-85 mg,
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and from Co%? also one source was prepared,
9-22 mg. The measurements were done with a
Quartz et Silice 60 X 60 mm Nal(Tl) well-
type crystal, diameter of well: 17 mm, depth
of well: 38 mm. The sources were placed in
three positions: (1) at the bottom of the well,
(2) in the centre of the well, and (3) at the top
of the well (27 geometry).

A fourth experiment was carried out by
placing the sources directly on a 5 X 5 in.
crystal. The resolution of this crystal was very
bad, the two peaks of Co®® could not be
separated. For 4,4, we took the square of half
the area of this double peak.

All measurements were done in duplicate.
A 100 channel RIDL pulse-height analyser was
used for the measurement of 4,, 4, and 4,,.
The total area (T') was measured by using one
discriminator. (3-6)

DETERMINATION OF A, A;,, A, AND T

A,, A, and A,, are measured by integration
of the areas under the peaks. As can be seen
from Table 1, there are very large deviations
between the duplicate measurements of 4, 4,/d,,
(up to about 20 per cent), due to the fact that
it is very difficult to measure these areas with
a high degree of accuracy. If the efficiency is
high (inside the well of a large crystal), the
term A,A,/4;, will be small in respect to T.
This is, of course, the most favourable case, if
at least the value of T can be measured with a
good precision. In our experiments this is the
case, as can be seen from the tables. The
deviation between two duplicate measurements
of T is much smaller (on the average 3 per cent)
than between the measurements of 4,4,/4,, (on
the average 17 per cent). 7 can be found by
the integration of the area under the whole

TasBLe 1. Sc1®

Position
of Ay 4y £1£2 +T N
source 4, 4, Ayg Ayy T 459 (ucfg)
1 8440 5244 1192 37130 56484 93614 4-28
1 7592 5338 1346 30109 56484 86593 3-96
2 6305 4029 475 53435 44904 98339 4-50
2 6877 4442 590 51776 43952 95728 4-38
3 2719 2036 88-5 62552 20980 83532 3-82
3 3586 2152 101-8 75806 20887 96693 4-43
4 9776 9211 1965 45825 51118 96943 4-43
4 9377 8882 2227 37399 50646 88045 4-03
Average: 4-23 4 0-09 uclg
Calibrated by 4nf-p: 4:02 4 0-04 ucfg
TasLE 2. Co®
Position
of 4,4, ﬁ’_‘lg N
source 4, Ay Ay App T App (uclg)
1 2823 2553 380 18966 28420 47386 2-31
1 2927 2497 439 16649 29979 46628 2-28
2 1999 1894 187 20247 21866 42113 2-06
2 2627 2230 214 27375 23480 50835 2:48
3 991 967 31-2 30715 10645 41360 202
3 1196 1058 33-5 37772 11301 45073 2:40
4 4611 4611 872 24382 27609 51991 2-54
4 4213 4213 788 22525 27609 50134 2-45
Average: 2-32 + 0-07 uc/g

Calibrated by 4=fi-y: 2-39 + 0-02 ucfg
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spectrum. However, there are often deviations
in the first channels and it seems to be better
to calculate the contribution of these first
channels by the extrapolation of the bias-
curves. (5.8)

In Tables 1 and 2 the results are given for
Sc?® and Co®. All values have been corrected
for decay. The numbers 1, 2 and 3 in the first
column indicate the position of the source in the
well (bottom, centre, top), number 4 indicates
the upper surface of the 5 x 5 crystal. All
values in the columns 2-7 are in counts per
minute, Column 8 gives the activity of the
solution as determined by these measurements.
The deviations in the average values are the
standard deviations from the mean.

CONCLUSION

By means of a single crystal counter it is
possible to measure the absolute activity of
radioisotopes emitting two or three y-rays in
coincidence with an accuracy of -5 per cent.
It is advisable to keep the term A4,4,/4,, in the
formula N = (4,4,/4,,) + T as small as
possible, e.g. by placing the source inside the
well of a large and narrow Nal(TIl) well-type
crystal. To avoid angular correlation effects
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with Sc*® and Co®%9, it is advisable to place the
source directly on top of the crystal (27 geom-
etry), or to use a very narrow well. The advan-
tage of this method is that no special instruments
are necessary and that it can be carried out with
only a y-spectrometer. A method to measure
the values of 4, and A, more accurately is in
study.
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ANEXO B — Revisao historica dos detectores

B.1 Os detectores semicondutores de HPGe: Estado da arte

A espectrometria de raios-gama usando detectores de Ge de alta pureza fez
avancos significativos nos ultimos anos porque cristais maiores € mais robustos
tornaram-se disponiveis e a importancia da composi¢do dos materiais radiossensiveis na
construgdo de detectores foi entendida pelos fabricantes. A combinagdo dessas
melhorias permitiu reduzir os limiares de deteccao em sistemas de espectrometria, o que
foi de grande valia para medigdes especiais de contagem de baixo ruido (HULT, 2007).
Este capitulo aborda o atual estado da arte da espectrometria de raios gama
contemporanea, bem como fornece exemplos de novas aplicagdes de espectrometria de
raios gama que foram possiveis devido aos avangos no desenvolvimento de novos

detectores e na técnica de aplicacdo dos mesmos.

B.1.1 Os detectores semicondutores de HPGe

A espectrometria de raios gama pode ser realizada usando diferentes tipos de
detectores de radiacdo. Esta breve revisdo trata exclusivamente de detectores de
germanio (Ge), em parte porque ¢ fato que hoje em um laboratério de radioatividade de
ponta, pode-se ter a certeza de encontrar detectores de Ge. Esses sdo instrumentos
potentes capazes de serem usados tanto para rotina rapida de medi¢des quanto medidas
altamente especializadas (HULT, 2006).

Os detectores de Ge combinam alta resolucdo com baixo nivel de ruido de
extensdo nao realizavel se o compararmos a um iodeto de sodio ativado com talio (Nal),
apesar de este ser amplamente empregado na espectrometria gama com relativo sucesso
dependendo do radionuclideo que se deseja medir (HULT, 2007). Nao cabe aqui falar
extensamente sobre os principios de funcionamento fundamentais dos detectores Ge.
Felizmente, sua operacdo estd documentada em excelentes catdlogos dos fabricantes,
sites especializados, bem como livros (DEBERTIN, 1988, KNOLL, 1989, GILMORE,
1995, I’ANNUZIATA, 2004, ORTEC, 1984). No capitulo IV sera feita uma descri¢do
dos principais elementos que devam ser considerados para as medigdes que serdao
apresentadas nos capitulos posteriores.

O processo da deriva de litio necessario para produzir o primeiro detector de Ge
foi descrito pela primeira vez por PELL em 1960 (PELL, 1960). J4 em 1962, FRECK e
WAKEFIELD (FRECK, 1962) publicaram o primeiro espectro y obtido a partir da
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deriva do litio e um Ge-diodo. O detector era pequeno (com um volume sensivel de 0,15
em’® x 0,75 cm®) com baixa resolu¢do (3% a 662 keV). Um ano depois, TAVENDALE ¢
EWAN (TAVENDALE, 1963) apresentaram um detector Ge(Li) com significante
resolugdo: (0,45% ou 6 keV a 1332 keV), o que rendeu aos detectores de Ge uma

vantagem sobre os de Nal. A deriva do litio permitiu a exclusao de impurezas aceitaveis

({4

de tipo “p” em todo o cristal. Nos primeiros anos de producdo dos detectores de Ge,
esse procedimento foi necessario, uma vez que a pureza intrinseca dos cristais de Ge
ndo era suficientemente alta. (HULT, 2006). O passo mais crucial na fabricagdo e na

purificagao de detectores de Ge ¢ a tragao do cristal a usando a técnica de Czochralski*?.

Semente
Cristal de HPGe tnico
Cadinho de quartzo
Camara refrigerada a agua
Escudo térmico
Aquecedor de carbono
Cadinho de grafite
Tarugo de suporte

Bandeja de acimulo

Eletrodo

Figura B. 1: Técnica de Czochralski e seus componentes

Em 1971, HALL e SOLTYS (HALL, 1971) descreveram a producdo de
detectores de Ge de alta pureza em que foi possivel reduzir a concentragdo de impurezas
cletricamente ativas até 10'° cm™. Um ano depois, Llacer publicou os primeiros
espectros de raios y de um detector de Ge de alta pureza (HPGe) (LLACER, 1972).
Outras melhorias na técnica de Czochralski permitiu um controle maior das impurezas
dentro dos cristais e possibilitou aumentar seu tamanho. Hoje ¢ possivel obter cristais de
HPGe que possuam 10 cm de diametro, entretanto, ¢ dificil obter um produto final de

consistente qualidade, se o cristal for superior a 8 cm de didmetro (HULT, 2006).

120 processo de Czochralski ¢ um método de crescimento (estiramento) de cristais utilizado para
obter cristais semicondutores unicos (por exemplo: silicio, germanio e arsenieto de galio). O processo ¢é
nomeado apoés o cientista polonés Jan Czochralski [1], que inventou o método em 1915 ao investigar as
taxas de cristalizagdo dos metais.
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Figura B. 2: Comparacio entre os tamanhos de um cristal de HPGe com 15% e
150% de eficiéncia em relacio a uma bola de golfe.

Nenhum produtor faz rotineiramente cristais para detectores do tipo HPGe com
diametros superiores a 8§ cm (HULT, 2007). Os maiores detectores HPGe de um unico
cristal em operacao hoje pesam quase 5 kg e possuem 10 cm de diametro por 12 cm de
comprimento (CAZALA, 2003, GURRIARAN, 2004). O maior detector coaxial foi
ligeiramente menos macico e relatado por SANGSINKEOW et al. em 2005
(SANGSINGKEOW, 2005). Tais cristais grandes sdo tremendamente dificeis de
produzir e os fabricantes precisam realizar muitas tentativas até conseguir produzir um
cristal com propriedades eletronicas aceitaveis (HULT, 2007). O uso e aplicabilidade
deste tipo de detector ocorrem principalmente para medidas de baixo ruido ou “low
background” cujo foco e abordagem nao sdo as deste manuscrito.

A luta por detectores de volume maior para efetuar medi¢cdes de baixo-ruido,
naturalmente, foi impulsionada pelo fato de que s6 se podem atingir menores limiares
de deteccao por intermédio de detectores de alta eficiéncia (ANDREOTTI, 2014). Na
literatura especializada que trata de detectores de tal porte hd uma expressao matematica
interessante que nos permite expressar graficamente a evolugao dos detectores quanto a
sua eficiéncia de deteccdo ao longo dos anos. Essa relacdo matematica estabelece as

Figuras de M¢érito (FoM) e ¢ dada por:

Onde £(E) ¢ a eficiéncia relativa (para uma fonte localizada a uma distancia d =
25 cm do detector), R(E) € a resolugdo (FWHM em keV) e B(E) ¢ a taxa de contagens
de background por keV (HULT, 2006). A figura a seguir mostra a evolugdo dos
detectores ao longo dos anos em relagdo a figura de mérito que € um parametro

utilizado nas medigdes com baixo ruido.
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Figura B. 3: Evolucao dos detectores de Ge ao longo dos anos

Essa evolucdo ao longo do tempo ¢ uma das explicagdes para que os detectores de

HPGe tenham se tornado poderosas ferramentas de trabalho dos laboratérios de

radioatividade, particularmente em relacdo a medidas de baixa atividade. Além disso, os

efeitos soma ocorrem em maior numero considerando os cristais de tamanho maior.

Portanto, ndo ¢ sempre verdade que um detector maior oferece menores limites de

deteccao e consequentemente melhores medidas. Para raios gama de baixa energia, que

no caso do Ge sdao fortemente atenuados, é de fato melhor usar um detector mais fino, e

que também apresente uma melhor resolu¢do (HULT, 2006). Para as medigdes

realizadas nesta pesquisa, os sistemas compostos pelos cristais de HPGe sdo bastante

adequados quanto ao que se deseja determinar em se tratando de baixos valores de

atividade das fontes puntiformes.
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ANEXO C - Metrologia e suas bases

C.1 Metrologia

O termo “metrologia” segundo definicao que consta no VIM 2012, ¢ tido como
sendo a ciéncia das medi¢des e suas aplicagdes. Etimologicamente a palavra metrologia
vem do grego metron que significa medida, e logos que significa ciéncia (AURELIO,
2017) metrologia engloba todos os aspectos teoéricos e praticos da medi¢cdo, qualquer

que seja a incerteza de medigdo e o campo de aplicacao (SANTANA., 2012).

C.1.1 A Constituiciio do Sistema Metrologico Nacional e Internacional

A padronizacdo internacional das medidas tem seu inicio na Franca em meados
de 1790 durante a Revolugdo Francesa. O projeto denominado “Pesos e Medicdes” foi
proposto em Assembleia Constituinte nesta mesma data e posteriormente aperfeicoado
por uma comissdo composta por Lagrange, Lavoisier, Laplace e Borda, cuja proposta
baseava-se na criacdo de um sistema universal de medidas com padrdes de referéncia
estabelecidos com base nos fenomenos da natureza (ALBERTAZZI, 2008, TAUHATA,
2014).

Em 1798, a Franga em convite formal solicitou a participagao das nagdes aliadas
e neutras na determinagdo dos padrdes definitivos. Dentre os paises que acataram a
solicitacdo estdo: Dinamarca, Republica Batava (atual Holanda), Republica Helvética
(Suica), Sardenha, Toscana, Republica Liguriana, Republica Cisalpina, Republica
Romana e Espanha. Em junho do mesmo ano foram aprovados os prototipos dos
padrdes de Metro e Quilograma confeccionados em platina que estdo sobre guarda do
Arquivo da Republica da Franca (SANTANA, 2012).

Em 1869, a Franca propds a reunido de uma Comissdo Internacional sobre
Medidas. A Comissdo Internacional do Metro foi constituida e se reuniu em 1870 e
1872, com a participagdo de vinte e oito paises. Em 20 de maio de 1875, os
representantes dos 17 Estados, dentre eles o Brasil, assinaram a “Convencao do Metro™.
Essa Conveng¢do criava um conjunto de organismos responsaveis por assegurar a
uniformidade nas medi¢des das grandezas fisicas no mundo (DIAS, 1988):

e O Bureau Internacional de Pesos e Medidas (BIPM), laboratorio

permanente de metrologia, instalado nos arredores de Paris;

92



¢ O Comité Internacional de Pesos e Medidas (CIPM), com a fung¢do de
controlar o BIPM e preparar a tomada de decisdes € recomendagoes.

e Conferéncia Geral de Pesos e Medidas (CGPM), instancia que ser
reine em Paris a cada quatro anos, com representantes dos paises
signatarios da Convengdo do Metro.

Juntamente com o BIPM, o CIPM e a CGPM, compdem o Sistema Internacional
de Metrologia, os laboratérios Nacionais de cada um dos paises signatdrios da
Convengao do Metro. No caso do Brasil, O INMETRO ¢ o o6rgdo representante e
participante do sistema. Obviamente, tornou-se necessario o estabelecimento de
estruturas nacionais de metrologia cuja finalidade fosse a de coordenar e programar
acoes em cada pais de acordo com suas necessidades e possibilidades econdmico-
politicas. A distribuicdo das principais organiza¢des metroldgicas no mundo pode ser

vista na figura 1 (SANTANA, 2012,).

CGPM

CIPM

!
BIPM <—l l—> OIML

SINMETRO
CONMETRO
INMETRO - DIMCI | INMETRO - DIMEL
Laboratorios Orgdos Delegados
Acreditados
Laboratorios
Rastreados
Indiistria - Controle Industriza. Relagdes
Metrologico e Controle de Comerciais, Saude e Meio
Qualidade, Centros de Ambiente, efc.
Pesquisa. Escolas, etc.
Metrologia Cientifica Metrologia Legal

e Industrial

Figura C. 1: Diagrama representativo da estrutura Metrologica
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C.1.2 Sistema Metrologico Brasileiro

O Sistema Nacional de Metrologia, Normalizacdo e Qualidade Industrial
(SINMETRO) possuia finalidade de coordenar as atividades relacionadas a Metrologia,
normalizagdo, qualidade e avaliacao da conformidade. Foi criado pela lei 5966, de 11 de
dezembro de 1973. O sistema tem por funcdo atender as necessidades da industria,
comércio, do governo e do consumidor (DIAS, 1998, SANTANA, 2012).

O SINMETRO ¢ composto por diversas organizagdes, entre as quais podemos
citar:

e (CONMETRO e seus comités Técnicos (6rgao normativo)

e INMETRO (6rgio executivo)

e Organismos de Certificagdo Acreditados.

e Organismos de Inspecdo Acreditados

e Laboratérios Acreditados — para Calibracdes: Rede Brasileira de
Calibracdo (RBC) e para Ensaios: Rede Brasileira de Laboratorios de
Ensaio (RBLE).

e Associagdo Brasileira de Normas Técnicas — ABNT

e Institutos Estaduais de Pesos e Medidas — IPEM

e Redes Metroldgicas Estaduais.

Como instancia maxima em Metrologia no Brasil, o SINMETRO ¢ responsavel
por determinar as responsabilidades e orientar as a¢des em diversas areas. Essas agoes
ndo sdo implementadas diretamente pelo SINMETRO, mas pelos demais orgaos
metrologicos do pais, principalmente pelo INMETRO. Entre as areas que o
SINMETRO abrange, destacamos sua importancia para (DIAS, 1998, SANTANA,
2012):

e Metrologia Cientifica e Industrial

e Metrologia Legal

e Normalizagdo e Regulamentaciao Técnica
e Acreditacao

e C(Certificagao

e Ensaios ¢ Calibracoes
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C.1.3 Instituto Nacional de Metrologia, Qualidade e Tecnologia INMETRO)

O INMETRO ¢ o o6rgdo executor das politicas nacionais de Metrologia,
Qualidade e Avaliagdo da Conformidade. Sua missdo ¢ promover confianga a sociedade
brasileira nas medi¢des € nos produtos, por intermédio da Metrologia da Avaliagdo da
Conformidade, promovendo a harmonizacdo das relagcdes de consumo, a inovagdo e a
competitividade do pais. (SANTANA, 2012). Em suas ac¢des, o INMETRO busca
fortalecer as empresas nacionais pelo aumento de sua produtividade e por meio da
ado¢do de mecanismos destinados a melhoria da qualidade de produtos e servigos
(DIAS, 1998).

Em suas areas de atuagdo o INMETRO possui reconhecimento internacional, e
participa dos acordos firmados com foros internacionais de acreditacdao e certificacao,
além de acordos de cooperacdo com os principais institutos de Metrologia do mundo,
cujas principais atividades desenvolvidas sdo:

e Metrologia Cientifica e Industrial
e Metrologia Legal
e Avaliagdo da Conformidade

¢ Organismo Acreditador

C.1.4 Estrutura Brasileira da Metrologia Cientifica e Industrial

O INMETRO, por intermédio da Diretoria de Metrologia Cientifica e Industrial
(DIMCI), tem a responsabilidade de manter as unidades fundamentais de medida,
garantir a rastreabilidade aos padrdes internacionais e dissemina-las, com seus multiplos
e submultiplos, até as industrias (DIAS, 1998, SANTANA, 2012, VIM, 2012).

Em Metrologia Cientifica, o INMETRO/DMCI tem como principais metas:

e Intercomparar periodicamente os padrdes nacionais € internacionais.

e Estabelecer metodologias para a intercompara¢do nacional de padroes,
instrumentos de medi¢ao e medidas materializadas.

e (Calibrar padrdes de referéncia dos laboratorios acreditados, rastreando-os
aos padrdes nacionais.

e Efetuar pesquisas visando a obtencdo de medi¢des mais exatas e melhor
reproducao das unidades do Sistema Internacional.

e Incentivar a acreditacao de laboratorios, visando descentralizar servigos

metroldgicos ao longo do pais, avaliando a conformidade com normas
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internacionais ¢ comprovando condi¢cdes adequadas a realizacdo de
servigos metrologicos especificos, para faixas de valores e incertezas de
medigdo estabelecidas.

O INMETRO conta, ainda, com laboratorios metrologicos nao proprios —
denominados laboratorios designados — que recebem a delegacdao desse Instituto para
manter os padrdes nacionais de areas especificas e sdo por ele supervisionados (DIAS,
1998, SANTANA, 2012). Sendo eles:

e Divisao Servigo da Hora do Observatdrio Nacional (DSHO/ON)
e Laboratério Nacional de Metrologia das Radiagdes lonizantes (LNMRI)
do Instituto de Radioprote¢do e Dosimetria (IRD/CNEN)

C.2 Metrologia de Radionuclideos

O LNMRI desde 1989 por meio de designagdo do Instituto Nacional de
Metrologia, Qualidade e Tecnologia (INMETRO), uma autarquia vinculada ao
Ministério do Desenvolvimento, Industria e Comércio, passou a ser o responsavel em
todo o territorio nacional pela metrologia de radiacdes ionizantes passando a
denominar-se Laboratorio Nacional. Desde entdo o LNMRI tem sobre si a
responsabilidade de garantir a coeréncia nacional das medidas efetuadas no ambito das
radiagdes ionizantes, assegurando a qualidade e rastreabilidade ao sistema Internacional
de Metrologia (SIM). (Apostila de Radionuclideos).

A metrologia de radionuclideos ¢ a 4rea de concentragdo das medicoes
relacionadas as radiagdes ionizantes onde a maior grandeza de interesse para a medida
da radiagdo ¢ a atividade (TAUHATA, 2015, Apostila de Radionuclideos). O LNMRI
realiza os servigos de calibragdo e monitores de area, dosimetro clinicos e da preparagdo
e padroniza¢do de fontes radioativas de referéncia e ainda desenvolve atividades de
pesquisa e desenvolvimento visando a implantagdo e melhoria de técnicas e
procedimentos metrologicos.

O LNMRI dentro de suas atribuigdes como laboratério nacional desenvolve
programas nacionais de garantia da qualidade para laboratdrios de medida de atividade.
Ele também executa um programa de qualificacao técnica de instrumentos de medida de
radiacdo visando a melhoria da qualidade da industria brasileira. Por ser um laboratorio
nacional, O LNMRI tem acesso direto e gratuito aos servigos e programas do BIPM,

responsavel pela coeréncia mundial da metrologia para as grandezas de base. Para
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garantir sua qualidade metrologica o LNMRI participa de intercomparagdes promovidas

pelo BIPM para a padronizagdo de radionuclideos (TAUHATA, 2015)

C.2.1 A importancia dos sistemas de medicoes

A radioatividade ¢ em um grau maior ou menor transitdria, visto que a maioria
dos eventos nucleares ¢ de carater probabilistico. Além disso, cada radionuclideo tem
um processo peculiar de decaimento, estabelecendo um problema diferente para cada
medicdo. Nao existe entdo um padrao que seja permanente, mesmo que arbitrario, de
radioatividade (Apostila de Radionuclideos). Porém, isto ndo impede que existam os
padrdes de radioatividade, que s3o essenciais para determinar, por exemplo, os efeitos
bioldgicos e fisiolégicos que podem ser relacionados em resposta a uma dada
quantidade de radiacdo aplicada, através de padroes de atividade, que sdo utilizados para
calibrar os equipamentos de medig¢do utilizados por diferentes pesquisadores.

Para que isso possa ser realizado € necessario a existéncia de padrdes nacionais e
internacionais sob continua disponibilidade. Esses padrdes, que deveriam incluir a
maioria dos radionuclideos de interesse, sdo, entretanto, dificeis de serem mantidos,
principalmente os de meia-vida curta, estando acima da capacidade dos laboratérios
nacionais ¢ dos comerciais da grande maioria dos paises. Essa dificuldade tem sido
resolvida através da manutencdo de instrumentos calibrados, de maior ou menor grau de
complexidade, todos normalizados por calibragdes em relagao aos sistemas nacionais e
internacionais de medidas de radioatividade com uma ampla variedade de
radionuclideos e diferentes modos de decaimento (apostila de radionuclideos/

TAUHATA).

C.3 Rastreabilidade Metrologica como parametro da garantia de qualidade

De acordo com os subitens vistos anteriormente, percebe-se a relevancia dos
aspectos que norteiam a aplicagdo da Metrologia na 4area cientifica. Dentre estes
aspectos, um dos mais relevantes se refere a rastreabilidade metrologica, que consiste na
capacidade que uma medi¢do tem de estar relacionada, por meio de uma cadeia
ininterrupta de calibracdes com um padrdo internacional. (SANTANA, 2012). Este
principio busca refazer o caminho das sucessivas comparacdes até um padrdo
reconhecido nacional ou internacionalmente. Podemos analisar a definicdo do VIM

2012 sobre o termo “rastreabilidade’:
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Rastreabilidade Metrologica
“Propriedade de um resultado de medi¢do pela qual tal resultado pode ser
relacionado a uma referéncia através de uma cadeia ininterrupta e documentada de

calibragoes, cada uma contribuindo para a incerteza de medi¢do”.

Esta ¢ uma citacdo mais concisa (VIM, 2012), mas podemos concluir que
qualquer medicao que esteja ligada a uma referéncia por intermédio de uma cadeia de
calibragdes com suas incertezas bem estabelecidas ¢ metrologicamente rastreavel. Desta
forma, pode-se estabelecer o conceito de cadeia de rastreabilidade metrologica que
nada mais ¢ do que a linha que permite ligar um resultado de medicdo a referéncia
anteriormente definida.

Toda essa estrutura que sustenta a cadeia de calibragcdes deve estar ligada a
definicdo do Sistema Internacional de Unidades (SI), pois uma vez que esteja ligada a
definicdo da unidade ou grandeza ¢ possivel entdo estabelecer outra referéncia a partir
da defini¢ao do SI.

A verificagdo direta por organizagdes especializadas de todos os padrdes
disponiveis para as varias grandezas radioldgicas ¢ de extrema dificuldade. Para atender
estas exigéncias, continuamente sdo estabelecidos os programas de garantia da
qualidade, de intercomparacdes laboratoriais, e¢ de verificagdo de medicdes
(rastreamento), a nivel nacional e internacional, permitindo assim atingir um alto grau
de confiabilidade nas medig¢des e nos padrdes de utilizacdo mais comum.

O sistema internacional de rastreabilidade de medidas de radioatividade
compreende uma estreita colaboragdo entre os principais laboratérios de metrologia de
radionuclideos de todo o mundo. Ele envolve duas principais atividades organizadas
pelo BIPM:

e Programas de intercomparagdo laboratoriais onde amostras de uma
mesma solugdo radioativa preparada pelo BIPM sdo enviadas aos
diferentes laboratorios participantes para sua medicdo e posterior
comparacdo e avaliacdo dos resultados obtidos pelos diversos
laboratdrios nacionais (SANTANA, 2012).

e O Sistema Internacional de Referéncia (SIR) permite que laboratdrios
nacionais submetam ao BIPM solugdes radioativas com concentragao de

atividade medida para verificagdo e registro. Estas amostras sao
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avaliadas pelo BIPM e outros laboratorios participantes e o valor da
atividade e incerteza associada sdo notificados para a verificacdo pelo
laboratério solicitante das consisténcias de seus proprios métodos e
resultados (APOSTILA DE RADIONUCLIDEOS).

A figura abaixo ¢ amplamente divulgada e foi retirada do site do INMETRO e

representa a hierarquia dos padrdes associados a rastreabilidade metrologica.

@ Unidades do SI
Padroes
Nacionais

Calibragao

Padrdes Internacionais

Padroes dos Institutos Nacionais
de Metrologia

Padrdes de referéncia dos laboratorios
de calibragio credenciados

Ensaios

Padrdes de trabalho dos

Industria e outros setores L. N e
laboratérios do chdo de fabrica

COMPARABILIDADE

Figura C. 2: Hierarquia do sistema metrol()gic013

C.4 Métodos Absolutos e Relativos de medicao de atividade de radionuclideos

Os métodos de medigao da radioatividade de um material, assim como as demais
grandezas fisicas, podem ser absolutos ou relativos. Os métodos absolutos permitem a
determinag¢do da grandeza atividade de uma fonte radioativa diretamente por meio de
contagens observadas, sem a necessidade de promover uma compara¢do com uma fonte
de referéncia de mesma natureza; Os padrdes radioativos produzidos deste modo sdo
considerados padroes absolutos ou padrdes primarios (apostila de radionuclideos).

Os métodos relativos por sua vez necessitam que para a determinagdo do

parametro atividade se tenha disponivel um padrdo ou uma referéncia conhecida além

13 Adaptado de: INMETRO. Disponivel em:
<http://www.inmetro.gov.br/metCientifica/estrutura.asp >. Acesso em 21/03/2017
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da eficiéncia dos detectores utilizados no processo de medigdo que pode ser obtida
experimentalmente usando fontes radioativas padronizadas pelos métodos absolutos
(TAUHATA, 2015).
Podemos enumerar os métodos absolutos disponiveis no LNMRI como sendo de

cinco tipos:

e Pico-soma

e (Coincidéncia y-y

e Coincidéncia B-y

e Anti-coincidéncia

e TDCR Cherenkov Counting

Todos os métodos absolutos descritos acima foram utilizados em
intercomparagdes nacionais e internacionais mediante a participagdo do LNMRI.
Diversos radionuclideos ja foram padronizados utilizando os métodos absolutos e
rendendo ao Brasil a posicdo de destaque entre os paises participantes das
intercomparagoes.

Os métodos relativos que também sdo utilizados no LNMRI podem ser
enumerados como sendo:

e (Camaras de lonizacdo padrdo secunddrio (IG11 e IG12 rastreadas ao
BIPM)
e Espectrometria Gama de alta resolucdo

Os métodos relativos embora necessitem de comparagdo prévia com um padrao
disponivel em laboratorio, permite obter resultados mais rapidamente do que os
métodos absolutos, muita das vezes proporcionando a obtengdo de valores de incerteza
compativeis aqueles obtidos pelos métodos absolutos. Comparativamente, os métodos
relativos se tornam uma opg¢ao a mais para efetuar as medigdes e demais calibragdes e
no caso da espectrometria gama, permite conhecer continuamente a qualidade dos
sistemas de medicdo (detectores) baseados na composicao continua das curvas de

eficiéncia (apostila de radionuclideos).
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ANEXO D - Evolucao da Espectrometria

D.1 Os avancos na ciéncia nuclear

Todo o conhecimento sobre a estrutura nuclear vem de trés pilares principais: (a)
Decaimento Radioativo (b) Reagdes Nucleares (c¢) Altas Energias ou reacdes de
particulas elementares. Ha certa sobreposi¢do, particularmente entre os dois primeiros,
tanto no que se refere as técnicas experimentais como ao tipo de informacao obtida. O
terceiro ¢ bastante distante dos outros dois e se tornou uma area de estudo de um novo
dominio fisico, em alguns aspectos distantes da fisica nuclear de baixas energias
(CARUSO, 2006, SIEGBAHN, 1965).

A espectroscopia de raios alfa, beta e gama ¢ frequentemente usada como sinénimo
do campo a), embora essas radia¢des, naturalmente, também ocorram em reagdes
nucleares. No decaimento radioativo apenas os niveis nucleares mais baixos estdo
excitados, até a ordem de alguns poucos MeV. E importante ter isto em mente devido as
limitacdes inerentes as informagdes que dele resultam. Os fendmenos que sdo acessiveis
para o estudo dessas energias sdo, no entanto, de fundamental importancia para a
compreensdo da estrutura nuclear em geral. (SIEGBAHN, 1965).

Uma grande variedade de técnicas, experiéncias e teorias desenvolveu-se fora do
campo da espectroscopia gama e um grupo bastante disperso de fenomenos foi
submetido a estudos. A estrutura nuclear ¢ as propriedades quanticas dos estados
nucleares e dos niveis excitados constituem um dos campos mais importantes.
(CARUSO, 2006) O progresso continuo na resolucao espectroscopica permitiu nos anos
60 uma visdo detalhada dos esquemas de nivel. Desde ai, houve um periodo muito bem-
sucedido de desenvolvimentos interessantes de modelos de estrutura nuclear,
juntamente com o desenvolvimento das tecnologias que permitem medir os parametros

nucleares de interesse (SIEGBAHN, 1965).
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Figura D. 1: Diferenca entre um espectro obtido na década de 50 com 200

canais e um obtido por um software moderno em 2017 com mais de 16000 canais

(poder de resolucio 80 vezes maior)

Por outro lado, os métodos experimentais nessa época nao foram desenvolvidos
o suficiente de tal forma que fosse possivel obter um trabalho fecundo na espectroscopia
nuclear. Quando os iso6topos produzidos artificialmente se tornaram disponiveis durante
os anos 40, o dominio da espectroscopia nuclear desenvolveu-se muito. Para comecar, a
falta de métodos experimentais adequados e as dificuldades de entrega dessas fontes
resultaram em inimeras conclusdes erroneas sobre conversao e linhas gama e outras
caracteristicas dos decaimentos (SIEGBAHN, 1965).

Grandes esfor¢os foram feitos na época para desenvolver instrumentos com os
quais dados experimentais de alta qualidade pudessem ser obtidos. Espectrometros
magnéticos de alta resolugdo foram projetados, o que, juntamente com melhores
métodos de coincidéncia e procedimentos radioquimicos mais avancados e separagdes
de isotopos, foram capazes de fornecer dados conclusivos sobre esquemas de
desintegracdo nuclear (SIEGBAHN, 1965).

As técnicas refinadas utilizando um contador proporcional e os métodos de
contador por cintilagdo, introduzidos no final dos anos 40, ampliaram
consideravelmente as possibilidades experimentais. As altas eficiéncias desses
contadores no registro de quantum gama e as respostas rapidas tornara-os extremamente

uteis em muitos tipos de experiéncias de coincidéncia. Além disso, a distribui¢do de
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energia da radiacdo pode ser estudada por analisadores de altura de pulso. Devido a
natureza estatistica do registo, a resolu¢do era muito menor do que quando comparados
aos espectrometros magnéticos, sendo cerca de 10% a 0,5 MeV e que vai diminuindo
com o quadrado da energia (SIEGBAHN, 1965).

Verificou-se que a maioria dos problemas na espectroscopia nuclear ndo pode ser
abordada com éxito por um Unico instrumento ou por um método particular. Em vez
disso, o espectroscopista nuclear precisou observar o problema a partir de diferentes
angulos e julgar as técnicas ou até mesmo a melhor combinacao de métodos a serem
utilizados (SIEGBAHN, 1965).

O maior e mais poderoso desenvolvimento da década de 65 foi o detector
semicondutor. Uma vez que a energia necessdria para criar um par de ions num
dispositivo deste tipo era muito menor do que num cristal de cintilagdo, o poder de
resolugdo atingivel pode ser consideravelmente aumentado. A eficiéncia era menor e a
resposta mais lenta, entretanto. O ruido do amplificador foi um dos fatores limitantes
nesse periodo. Relatos de obtengdo de resolugdo menor do que 5 keV (sendo
aproximadamente independente de energia) foram percebidos em condi¢des especiais.
Muitos analisadores multicanais também foram desenvolvidos, o que tornou possivel a
execucao de muitos tipos de experiéncias (SIEGBAHN, 1965).

A base tedrica para tais consideracdes em meados dos anos 70 era baseada em
incertezas. A dificuldade mais séria na espectroscopia nuclear naquela época, no
entanto, foi a falta de um modelo nuclear util. Nenhum trabalho sistematico realmente
frutifero foi feito e, portanto, houve apenas uma conexao frouxa entre os resultados de
investigacoes experimentais € a estrutura nuclear, conexdo esta que so seria fortificada

anos depois (SIEGBAHN, 1965).
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ANEXO E — Calculo dos desvios percentuais

Desvio percentual em relagéo aos valores do método pico-soma (*Na)

3 uAL uBl Ua2 Ub2 U2
Fonte Al A2 (%) (%) (%)  ual2 ubl2 UL(%) (%) (%)  Ua22 Ub22 (%)
06516 1,317 1188 109 016 03 002 009 034 003 023 00009 00529 023
07516 2563 2418 6 0,05 03 0003 009 03 0,02 023 00004 00529 023
08516 1546 147 52 015 03 0023 009 034 002 023 00004 00529 023
09516 3373 3364 03 01 03 001 009 03 002 023 00004 00529 023
10S16 15838 1951 -58 013 04 0017 016 042 026 034 00676 01156 043

Incerteza U2(%) k=2 048

UL(%) K=2 1,28

Desvio percentual em relagéo aos valores do método pico-soma (*Zn)

3 uAlL uB1 Ua2 Ub2 U2
Fonte Al A2 (%) (%) (%)  ual2 ubl2 UL(%) (%) (%)  Ua22 Ub22 (%)
22516 3,186 2887 104 025 034 0063 0116 042 027 07 00729 04900 075
23516 2959 2315 278 026 034 0068 0116 043 046 07 02116 04900 0,84
24516 3572 3723 -48 026 034 0068 0116 043 0,8 07 00324 04900 072
25516 2675 * 017 034 0029 0116 0,38 * * *0,0000 0,00
26516 2570 232 108 074 034 0548 0116 081 031 07 00961 04900 0,77

Incerteza U2(%) k=2 0,54

Ul(%) K=2 135

Desvio percentual em relagio aos valores do método pico-soma (*°Co)

5 uAl uBl Ua2 Ub2 U2
Fonte Al A2 () (%) (%)  ual2 ubl2 UL(%) (%) (%)  Ua22  Ub22 (%)
44516 4421 4343 18 003 023 00009 0053 023 003 023 00009 00529 0,23
45516 3578 3539 11 004 023 0002 0053 023 004 023 00016 00529 0,23
46516 2975 2929 16 004 023 0002 0053 023 004 023 00016 00529 0,23

Incerteza U2(%) k=2 0,23

UL(%) K=2 0,23

Desvio percentual em relagéo aos valores do método pico-soma (**Mn)

o uAl uB1 Ua2 Ub2 u2
Fonte Al A2 (%) (%) (%) ual2 ubl2 Ul(%) (%) (%) Ua22  Ub22 (%)
17516 153 1576 -2,9 0,32 0,6 0,102 0,36 0,68 0,8 01 0,6400 0,0100 0,81
18516 1,876 1,985 -55 0,32 0,6 0,102 0236 0,68 0,8 01 0,6400 0,0100 0,81
19516 2,181 2319 -6,0 0,21 0,6 0,044 036 064 0,6 01 0,3600 0,0100 0,61
20S16 1,757 1,836 -43 0,33 0,6 0,109 036 0,68 0,3 0,1 0,0900 0,0100 0,32
21516 1,753 1,817 -35 0,19 0,6 0,036 036 0,63 0,7 0,1 0,4900 0,0100 0,71

Incerteza U2(%) k=2 1,68

Ul%) K=2 13

Desvio percentual em relagéo aos valores do método pico-soma (**'Te)

3 uAlL uB1 Ua2 Ub2 U2
Fonte Al A2 (%) (%) (%)  ual2 ubl2 UL(%) (%) (%)  Ua22  Ub22 (%)
172514 695 6964 02 05 21 025 441 216 05 01 025 001 051
173814 560 570 -18 059 21 0348 441 218 03 01 009 001 032
173814 600 599 02 0,39 21 0152 441 214 015 01 00225 001 018
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174814 689  604,7 13,9 0,27 2,1 0,073 441 212 0,35 01 0,225 0,01 0,36

1755814 600 5965 0,6 0,47 2,1 0,221 441 215 0,36 0,1 0,1296 0,01 0,37
Incerteza U2(%) k=2
Ul(%) K=2
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