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MEDIDA ABSOLUTA DA ATIVIDADE E DETERMINACAO DA PROBABILIDADE
DE EMISSAO GAMA POR DECAIMENTO DO Y"Lu

Fabricio Fernandes Vaz da Silva

RESUMO

O presente trabalho teve como objetivo a padronizacdo em atividade do
radionuclideo *"’Lu, um importante radiofarmaco utilizado no tratamento de cancer
neuroendocrino. Este radionuclideo se desintegra por emissdo beta acompanhada
de varias emissdes gama simultadneas, o0 que tornou possivel a aplicacdo do método
de coincidéncia 4z6-y. Para a deteccdo da radiacdo beta, foi utilizado um detector
proporcional (PC), com geometria 47z, e dois cintiladores de Nal(Tl) para a deteccao
da radiacdo gama. Os sinais gerados nos detectores passaram por amplificadores,
discriminadores e moéddulos atrasadores, para serem enviados a um analisador
multicanal. Para este experimento, foi utilizado um sistema de coincidéncias que
aplica um médulo TAC (Time to Amplitude Converter), o qual converte diferenca de
tempo em amplitude de pulso. Para obter-se a variacdo na eficiéncia beta, foram
acrescentados absorvedores de Collodion nas partes superior e inferior da fonte
radioativa. Desta forma, foi possivel extrapolar o valor para eficiéncia beta igual a
100%, obtendo assim a atividade da fonte radioativa. A curva de extrapolacéo
experimental foi comparada com a previsao teérica, obtida por meio do método de
Monte Carlo. Além da padronizacdo em atividade do *"’Lu, também foram
determinadas as suas probabilidades de emissdo gama por decaimento para cada
uma das principais transicbes gama, por meio de um espectrometro de HPGe,

previamente calibrado.



ABSOLUTE ACTIVITY MEASUREMENT AND DETERMINATION OF GAMMA-RAY
EMISSION PROBABILITY PER DECAY OF Y"Lu

Fabricio Fernandes Vaz da Silva

ABSTRACT

The present work aimed the activity standardization of radionuclide *"’Lu, an
important radioisotope used for treatment of neuroendocrine cancer. This
radionuclide disintegrates by beta decay followed by several simultaneous gamma-
ray emissions, which made possible the application of the 47—y coincidence method.
For the detection of beta radiation in 47 geometry a proportional detector (PC) was
used, and for gamma radiation detection a pair of Nal(Tl) scintillators was used. The
signals generated by the detectors passed through amplifiers, discriminators and
delay modules, and were sent to a multichannel analyzer. For the present
experiment, the system includes a TAC (Time to Amplitude Converter) module which
converts the time difference in pulse amplitude. To obtain the variation in beta
efficiency, Collodion absorbers at the top and bottom of the radioactive source were
applied. In this way, it was possible to extrapolate the beta efficiency value to 100%,
thereby obtaining the radioactive source activity. The extrapolated experimental curve
was compared with the theoretical prediction, obtained by means of the Monte Carlo
method. Besides the activity standardization of *’’Lu, its gamma-ray emission
probabilities per decay for the main gamma transitions were also determined by

means of an HPGe spectrometer, previously calibrated.
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1 INTRODUCAO

A escolha do radionuclideo *’Lu para este trabalho se deve a importancia
que este radionuclideo vem ganhando em Medicina Nuclear™™. Este radionuclideo
possui meia vida de 6,6 dias e decai por emissdo de particulas £, populando os
estados excitados do '"’Hf que, por sua vez, emite radiacdo gama durante o

processo de desexcitacao.

Por apresentar energias beta maxima e média de 421 e 133 keV,
respectivamente, sua utilizacdo se torna muito conveniente em Medicina Nuclear,
uma vez que resulta em uma baixa dose de radiacdo beta no tecido. Além disso, o
Y7L u emite radiacdo gama de baixa energia, sendo de 113 keV e 208 keV as
energias dos fétons gama de maior intensidade, 0 que permite uma aquisicdo de
imagens enquanto ocorre o tratamento. Outra caracteristica vantajosa € sua meia-
vida considerada longa pela medicina nuclear, mas que permite cobrir a distancia

entre o hospital e o reator nuclear, onde ele é produzido™.

Estudos recentes tém demonstrado a eficacia do *’’Lu no tratamento de
cancer neuroenddcrino, apresentando resultados melhores que outros radionuclideos
que vinham sendo utilizados para este fim, tais como o *in e o Y. Neste
tratamento, o *”’Lu é utilizado para marcar a somatostatina, resultando em *’Lu-
Tyr3-octreotato (*'’Lu-DOTATATE)™Y. Outra aplicacdo importante do '’Lu é no
tratamento paliativo para pacientes com dores dsseas. Neste caso o *"’Lu é utilizado
na marcacdo do etilenodiaminotetrametilfosfato (EDTPM) formando entdo o "’Lu-
EDTPM M,

O conhecimento da atividade especifica do *’’Lu com grande exatiddo é
de extrema importancia para a producdo de um padrdo primario, 0 que pode ser

obtido pelo método de coincidéncias 4zf—y. Da mesma forma, o conhecimento das



probabilidades de emissdo gama absolutas (ou probabilidade de emissao gama por
decaimento) € importante para uma calibracdo secundéaria, normalmente efetuada

por meio de espectrdbmetros gama ou camaras de ionizacao de poco.

A literatura apresenta poucos trabalhos, tanto com relacdo ao
desenvolvimento da metodologia para a determinagéo da atividade, quanto para a
medida absoluta das intensidades gama, especialmente para as transicdes de menor

intensidade.
1.1 Objetivos

O presente trabalho tem como objetivo apresentar detalhadamente a
metodologia utilizada na determinacéo absoluta da atividade do *"’Lu, bem como a
utilizada na determinacdo das probabilidades de emissdo gama por decaimento.
Além disto, pretende-se apresentar os resultados obtidos por meio da simulacéo por
Monte Carlo, que pode reproduzir a situagcdo experimental do sistema de

coincidéncias 47—y , antes da realizagdo do experimento.

No capitulo 2 sdo apresentados os fundamentos tedricos que descrevem
os fendmenos nucleares de interesse neste trabalho. Também sdo apresentadas as
caracteristicas do *’Lu além da metodologia utilizada, incluindo o método de
coincidéncias 47—y e o método de medida das probabilidade de emissao gama por

decaimento.

No capitulo 3 é feita uma descricdo da parte experimental, apresentando
detalhes do sistema de medidas do método de coincidéncias e do espectrémetro

gama.

No capitulo 4 sdo apresentados e analisados os resultados obtidos tanto

experimentalmente como por meio da simulacdo pelo método de Monte Carlo.

No capitulo 5 estdo as conclusdes deste trabalho e propostas para
trabalhos futuros.



2 FUNDAMENTOS TEORICOS

2.1 Desintegracao nuclear

Para um determinado niumero de nucleons em um nucleo atémico, existe
um nivel de energia que é o mais baixo possivel. Quando um nucleo atdbmico ndo se
encontra neste nivel mais baixo ele se encontra em um estado instavel e possui a

tendéncia de emitir algum tipo de radiag&o.

Pode-se dividir os diferentes tipos de radiacdo emitida por nudcleos

instaveis em 4 grupos: &
e Elétrons (5, A, elétrons Auger e elétrons de converséo interna);
e Particulas carregadas pesadas;
¢ Radiacédo eletromagnética,
e NEutrons.

Os dois primeiros grupos mencionados acima S80 compostos por
particulas carregadas e os dois Ultimos grupos sdo compostos por radiacfes sem
carga. Os elétrons podem se originar em um processo de desintegracdo nuclear
chamado de decaimento S, que ocorre porque 0 nimero atdmico Z, levando-se em
conta a massa atdbmica, ndo corresponde a menor energia possivel. Este decaimento
pode ocorrer de trés formas diferentes: Decaimento S~ decaimento S e captura
eletrbnica. Outra forma de se obter elétrons é através do processo de conversao
interna ou emissdo de elétrons Auger. O grupo das particulas pesadas carregadas
abrange todas as particulas com namero atdbmico igual ou maior a uma unidade de

massa atdomica, como 0s prétons, as particulas alfa, e os produtos de reacOes



nucleares. Assim como a radiagdo beta a radiacdo alfa também é gerada por um
processo de desintegracédo nuclear, chamado de decaimento alfa, que normalmente
ocorre em nudcleos com numero atdbmico superior a 82. As radiacoes
eletromagnéticas de origem nuclear ou atdémica, de interesse neste trabalho sdo os
raios-X, produzidos pela transicéo de elétrons entre as camadas atdbmicas e 0s raios-
gama, resultantes da desexcitagdo do ndcleo atdmico. Os néutrons sdo gerados em

diferentes reacdes nucleares como na fissdo nuclear, por exemplo.

2.1.1 Decaimento g

E o processo no qual um nucleo de nimero atdmico Z e nimero de massa
A emite um elétron (carga negativa), passando a ter um numero atdbmico Z+1 e o
mesmo numero de massa A. A emissao de um elétron nuclear ocorre porque um
néutron (n) se converte em um proton (p) emitindo uma particula £~ e um antineutrino
(V). Desta forma, Z aumenta de uma unidade e o numero de néutrons (N) diminui
também de uma unidade, o que justifica o fato de A permanecer inalterado. A

equacao abaixo descreve o processo de emissao da particula £

n->p+p-+v (2.1)

Esquematicamente, o decaimento S pode ser representado da seguinte

maneira;
X, Y+ +v (2.2)

Onde X é o nucleo pai com numero de massa A e numero atbmico Z, e Y € 0
nucleo filho com o mesmo numero de massa e nimero atbmico aumentado de uma

unidade.



A desintegracao g € caracterizada por uma energia fixa de decaimento (Q)
que corresponde a diferenca entre o nivel de energia do nucleo instavel e o nivel de
energia em que o nucleo se encontra apos a desintegracdo. Esta energia é repartida
entre a particula f e o antineutrino, de forma que a energia da particula £ néo é fixa,
podendo variar de zero (caso em que o0 antineutrino adquire toda a energia de
desintegracdo) a Q (caso em que o antineutrino ndo adquire nenhuma energia).
Quando se tem um grande numero de transicbes as energias assumidas pelas
particulas beta resultardo em um espectro continuo de energia variando de 0 a um

valor maximo dado por:
Q; = [My — My]c* — E; (2.3)
Onde

Q; € a energia liberada na desintegracdo para o nivel de energia E;.

Quando o estado final é o nivel fundamental do nucleo filho, entdo Ei=0e Qi = Q;
Mx € a massa do nucleo pai;

My € a massa do nucleo filho;

c é velocidade da luz;

Ei é a energia do nivel para o qual ocorre a desintegracao.

A energia média da particula S € dada por:

[max E N(E)dE

[Tmax N (E)dE

Emea = (2.4)



Nem sempre a desintegracdo garante que nucleo atinja o estado de menor
energia possivel, de modo que o nucleo filho pode ocupar um estado excitado. Esta
desexcitacdo ocorre usualmente por meio da emissdo de uma radiacdo gama. Este
fenbmeno torna possivel o método de coincidéncias -y o0 qual sera explicado mais

adiante.

2.1.2 Decaimento g

E um fendmeno semelhante ao decaimento £, porém neste caso é o

préton que se transforma em um néutron através da emissdo de um elétron positivo:

p-on+pt+v (2.5)

Neste caso, ao contrario do que ocorre no decaimento S , 0 nimero
atobmico diminui de uma unidade. Esquematicamente o decaimento S° pode ser

representado da seguinte forma:

X - , Y+ +v (2.6)

A energia liberada no decaimento 4" é dada pela equacéo (2.7):

Q; = [My — My — 2m]c?® — E; (2.7)



Onde m é a massa do elétron.

Quando ocorre emissdo de positron o dtomo também precisara emitir um
elétron, uma vez que sua carga positiva sera diminuida de uma unidade. Neste caso
a compensacao das massas de elétrons, encontrada nos outros processos, nao
ocorre. Desta forma, para que a reagcdo ocorra a massa do nucleo pai precisa ser
maior que o nucleo filho mais duas massas de repouso de um elétron, o que explica

por que este processo é mais raro que os demais.

O gréfico 1 mostra a relacdo entre a massa do nucleo (em unidades de
energia) para um dado numero de massa (neste caso 135) em funcdo do numero

atomico.

A impar
(4 = 135)

e e = = ———r)

FIGURA 2.1: Relagéo entre massa do ndcleo e nimero atdbmico para um dado nimero

de massa A[Z].

O nulcleo tende a assumir o nuamero atbmico Z que corresponde ao
minimo da parabola. Caso o nucleo possua Z maior do que o correspondente ao
minimo da parabola, ele se desintegra por decaimento £”. Entretanto, se o nucleo
apresentar Z menor do que o0 que corresponde ao minimo da parabola ele se

desintegra por decaimento £ .



A energia assumida pela particula #*, assim como no caso da particula g,
também da origem a um espectro continuo, uma vez que a energia de decaimento

pode ser repartida entre a particula #* e o neutrino.

2.1.3 Captura eletrénica

Ocorre quando a soma da massa inicial do nucleo com a massa de
repouso do elétron € menor do que a massa final. Este processo pode ser entendido
como o inverso dos dois casos anteriores, pois em lugar de emitir uma particula o

ndcleo captura um elétron orbital promovendo a seguinte reacao:

pte —-n+v (2.8)

Um proton converte-se em um néutron apdés combinar-se com o elétron
orbital capturado. Nesta reacdo um neutrino é emitido. O ndamero atdémico diminui
uma unidade e o niumero de massa nao se altera, conforme € mostrado na equacéo
2.8:

X +e >, 4Y+ v (2.9)

A energia liberada no decaimento € devida a diferengca de massa entre o
nacleo pai e o nacleo filho, como a liberada pela emisséo de particula f—, e é dada

pela equacao (2.3).



2.1.4 Elétrons de conversao interna

Conforme mencionado anteriormente, apds o decaimento S o nucleo filho
pode ndo atingir o estado fundamental (nivel mais baixo de energia), desexcitando-
se normalmente por meio da emissdo de um féton gama. Entretanto, esta energia
gue seria transportada pelo féton pode ser alternativamente transferida integralmente
para um elétron orbital, denominado elétron de conversao interna. Neste caso, a

energia do elétron é dada por:
E._=E,, — E (2.10)
Na qual,
Ee- é a energia adquirida pelo elétron;
Eex € a energia de desexcitacao;
E| é a energia de ligacao relativa a camada ocupada pelo elétron.

Diferentemente dos elétrons originarios do decaimento £, os elétrons de
conversao interna apresentam um espectro discreto de energia. Uma Unica energia
de desexcitacdo pode dar origem a elétrons de diferentes energias, uma vez que
pode ser transmitida a elétrons com diferentes valores de E,. O espectro de energias
assumidas pelos elétrons de conversdo interna pode ser ainda mais variado,
considerando que o nucleo filho pode apresentar mais de um nivel excitado,

resultando em diferentes valores de Eey,

2.1.5 Elétrons Auger

Este € um fenbmeno analogo a conversao interna, mas neste caso a
energia transferida ao elétron provém da transicdo entre dois niveis atémicos

(camadas eletrbnicas) de energia. Por meio de algum processo anterior (como por
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exemplo a captura eletronica) uma vacancia € criada em uma das camadas do
atomo. Esta vacancia é preenchida por um elétron proveniente de uma camada de
maior energia. A diferenca de energia entre as camadas € liberada normalmente na
forma de um féton de raios-X caracteristico mas, em alguns casos, esta diferenca de
energia pode ser transferida diretamente para um elétron de uma das camadas
eletrbnicas fazendo com que o elétron seja ejetado do 4&tomo com energia igual a
diferenca entre a energia de transicdo entre as camadas e a energia de ligacdo do

elétron.

Normalmente, as energias dos elétrons Auger sdo muito baixas se
comparadas as energias das particulas g ou as energias dos elétrons de conversao
interna, porque os elétrons Auger ocorrem mais frequentemente em elementos com
Z baixo, o que implica em energias de ligacdo também baixas, da ordem de poucos
keV. Com energias tdo baixas os elétrons Auger podem ser auto-absorvidos no

substrato da fonte radioativa ou barrados pela janela de entrada dos detectores.

2.1.6 Radiacéao Alfa

O ndcleo emite uma particula com numero atbmico Z=2 e numero de
massa A=4 resultando em um nucleo filho com as caracteristicas mostradas no

esquema abaixo:

4X - 423 + Ja (2.11)

Este fenbmeno ocorre espontaneamente por que a massa do nucleo filho
somada a massa da particula « € menor do que a massa do nucleo pai. A redugéo

da massa nuclear € basicamente causada pela reducéo da energia coulombiana do
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ndcleo, quando sua carga € diminuida de 2e. A energia equivalente a diferenca de
massa aparece sob forma de energia cinética da particula « e de recuo do nucleo

filho, dada por:

E = [My — (My + My|c? (2.12)

Na qual,

E é a energia de decaimento, transportada pela particula « sob a forma de

energia cinética;
Mx € a massa do nucleo pai;
My € a massa do nucleo filho;
M, € a massa da particula « .

Um fato que chama atencédo € o de que a energia cinética da particula « €
menor do que o potencial coulombiano atrativo do nicleo, o que deveria impedir que
a particula se desligasse do nucleo. O que explica a emissédo € o efeito tlnel, ou
penetracdo de barreira. Quanto maior for a espessura da barreira em relacdo a

energia da particula «, menor serd a probabilidade de emisséao.

2.1.7 Radiacdo gama

Em varios casos, quando ocorre o processo de desintegracdo, o nucleo
filho € produzido em um de seus niveis de excitacdo. Este excesso de energia pode
ser liberado na forma de radiacdo eletromagnética, denominada raios gama. A figura
(2.2) mostra o esquema de decaimento do #Na, que se desintegra por emissdo de

uma particula #°, populando o estado excitado do 22Ne, seguido de emissdo gama.
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FIGURA 2.2: Esquema de decaimento do “Na qgue pode se desintegrar tanto por g
guanto por captura eletrénica. No caso da emissdo £°, também havera a
emissdo de dois fétons de 0,511 MeV?Z,

A energia transportada pelo féton de radiacdo gama é caracteristica do
nucleo filho, pois os estados excitados do nucleo sdo bem definidos.

7

Outra maneira de se obter fotons € por meio da aniquilacdo de pares,
fenbmeno no qual uma particula e uma antiparticula, normalmente um elétron
atdbmico e um positron proveniente de um decaimento ', se encontram. Ambas as
particulas desaparecem e dao lugar a dois fétons, movendo-se em dire¢cdes opostas,
cada um com energia de 0,511 MeV. No caso do *’Na, na figura (2.2), tanto sdo
emitidos fétons de 1,274 MeV como de 0,511 MeV, sendo os Ultimos resultantes da

aniquilacao de pares.
2.1.8 Raios X

Quanto a origem, os fotons de raios-X podem ser divididos em dois grupos:

raios-X caracteristicos e raios-X gerados por bremsstrahlung.



13

Os raios-X caracteristicos sado provenientes de transicbes de elétrons
entre as camadas atbmicas. Isto pode ocorrer quando uma vacancia é criada na
camada K, por exemplo, e um elétron da camada L preenche esta vacancia. A
diferenca de energia entre as camadas é emitida na forma de um féton de radiacéo X,
que é caracteristico do atomo em questdo, uma vez que a diferenca de energia entre
as camadas é caracteristica. O espectro formado neste processo por sucessivas
emissbes € discreto, pois o0s fotons deverdo apresentar apenas valores

correspondentes as transi¢cdes entre as camadas.

Bremsstrahlung pode ser entendido como radiacéo de freamento. Quando
um elétron desacelera apos interagir com a matéria, parte de sua energia cinética é
convertida em radiagcdo X. O espectro de energias assumidas pelos fétons neste
caso é continuo tendo como valor maximo o valor da energia cinética inicial do

elétron incidente.

2.1.9 Radioatividade

Um radiois6topo tem a sua atividade (A) definida pela taxa de

desintegracédo, dada por:

A=—=—==)N (2.13)

Onde N é o numero de nucleos radioativos e A é a constante de

desintegragéo.

A unidade de medida no sistema internacional € o Becquerel (Bq). Esta
unidade é definida de forma que 1Bq corresponde a 1 desintegragao por segundo.
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2.2 Caracteristicas do 177 Lu106

Uma vez apresentados os diferentes processos de decaimento e o0s
diversos tipos de radiacdes possiveis torna-se conveniente uma analise detalhada
das caracteristicas do radionuclideo de interesse para o presente trabalho, bem
como seu esquema de desintegracao.

O Y"Lu se desintegra por decaimento f com uma meia vida de 6,647 (4)
dias!*. O principal modo de producdo deste radiois6topo é por meio da reacao
nuclear *"°Lu (n,»)*""Lu , que pode ser produzida em reatores nucleares. O nicleo
filho, resultante da desintegracéo 4, é o *"’Hf, que pode atingir diretamente o estado
fundamental com probabilidade de 79,3%, ou ocupar um dos trés possiveis estados
excitados (neste caso a desexcitacdo ocorre por meio da emissao de um féton de

radiacdo gama ou de um elétron de conversao).

2.2.1 Esquema de desintegracéo

A figura (2.3) mostra o esquema de desintegracdo do *’’Lu, incluindo os
estados excitados do *"’Hf. Pelo esquema, nota-se que existem 6 valores de energia
que vao de 71 a 321 keV, para os fétons de radiacdo gama, dentre os quais 0s que
ocorrem com maior probabilidade sdo os que correspondem as transicdes ys1
(transicdo entre os niveis 3—1) e 5 (transi¢édo entre os niveis 1—0) com valores de

208 e 113 keV, respectivamente.
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FIGURA 2.3: Esquema de decaimento do “’Lu 4. Os niveis de energia sdo dados em

keV. Os valores acima das transi¢cdes correspondem as probabilidades de
emissdo, em porcentagem.

No esquema também sdo apresentadas as probabilidades para cada um
dos quatro ramos beta, sendo que o que ocorre com maior probabilidade é aquele
em que o nucleo filho aparece diretamente no estado fundamental, sem a
necessidade de desexcitacdo. Também sdo mostrados na figura (2.3) os tempos de

meia-vida de cada estado excitado.

~

Nota-se pela figura que a particula g correspondente a transicdo S o3
(com 11,64% de probabilidade) esta em coincidéncia com o féton de 208 keV
resultante da transicdo 3 1(Hf). A particula f~ proveniente da transicdo £, esta em

coincidéncia com o féton de 113 keV, correspondente & transicdo 1 o(*'"Hf).
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2.2.2 Transicbes g

A tabela (2.1) apresenta a energia maxima e a energia média da particula
B em cada uma das transicdes possiveis nas quais o *’’Lu decai para um dos niveis
excitados ou para o estado fundamental do *"’Hf, juntamente com a probabilidade de
cada transigao.

TABELA 2.1: Transicbes f: Energias maxima e média da particula . Os nimeros

entre parénteses correspondem a incerteza nos ultimos digitos.

Energia (keV) Probabilidade (%)

max. 177,0 (8)
Bos 11,64 (10)

méd. 47,66 (23)

max. 248,6 (8)
Bo2 0,012 (8)
méd. 78,6 (3)

méx. 385,4 (8)
Boa 9,1(5)
méd. 111,7 (3)

max. 498,3 (8)
Boo 79,3 (5)
méd. 149,4 (3)

2.2.3 Transicbes y

A tabela (2.2) mostra a energia dos fétons emitidos, bem como sua

intensidade e o valor do coeficiente de conversao interna.
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TABELA 2.2: Energia da radiacdo gama juntamente com a respectiva
intensidade absoluta. O coeficiente de conversao interna indica

a possibilidade da energia da radiacdo gama dar origem a um

elétron de conversio!.

Energia (keV)  Fo6tons por 100 Coeficiente de
desintegragcbes converséao interna total
(o)

¥3.2(Hf) 71,6418 (6) 0,1726 (23) 0,894 (22)
7.0(Hf) 112,9498 (4) 6,20 (7) 2,272 (5)

.1 (Hf) 136,7245 (5) 0,0470 (7) 1,158 (18)

73,1 (Hf) 208,3662 (4) 10,38 (7) 0,068 (5)
¥5,0(Hf) 249,6742 (6) 0,2012 (21) 0,141

¥ 0(HF) 321,3159 (6) 0,216 (8) 0,08 (6)

2.3 Método de Coincidéncias 4zf-y

O método de coincidéncias 4zf—yconstitui uma técnica primaria de
determinacao da atividade especifica e € amplamente utilizado, em raz&o do seu alto
grau de exatiddo % sendo adequado para a producdo de padrdes de
radionuclideos. No Laboratério de Metrologia Nuclear (LMN) do IPEN-CNEN/SP ele
€ utilizado desde 1967 e, ao longo deste tempo, foi passando por diversos
aprimoramentos, o que tem possibilitado uma melhoria na exatidao, principalmente

para radionuclideos com esquemas de desintegragcdo complexos [15-18]

Recentemente, um novo sistema de aquisicdo de dados (denominado

“coincidéncia por software”) esta sendo implementado no LMN 9 e devera substituir
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0 sistema tradicional. Neste sistema, em lugar de utlizarem-se dispositivos
eletrbnicos para discriminacdo dos pulsos e ajustes de amplificacdo e tempo, 0s
pulsos amplificados sdo processados por uma placa de aquisicdo e enviados
diretamente ao computador. Desta forma, os pulsos das vias beta e gama poderdo
ser analisados a posteriori, identificando-se as coincidéncias para qualquer nivel de
discriminagdo gama, o que facilitara bastante a andlise e diminuiré significativamente

o tempo despendido com as medidas.

O método de coincidéncias se baseia na deteccdo de radiacbes
consideradas coincidentes, isto é, que sdo emitidas em um intervalo menor que a
resolucdo em tempo do sistema de medidas. Quando um nucleo se desintegra, por
exemplo, por emissédo beta, o ndcleo filho pode ser formado no estado fundamental
ou em um de seus estados excitados. Caso seja formado em um estado excitado, ele
irA se desexcitar emitindo uma radiacdo gama (ou um elétron de converséo interna)
que, em muitos casos, pode ser considerado coincidente com a emissdo beta. A
figura (2.4) apresenta uma situacdo na qual o elemento se desintegra por

decaimento beta e se desexcita emitindo uma radiacdo gama.

(Desintegracin)

Excitado
{Desexcitacio)

Fundamental

[2H) Y

FIGURA 2.4: Exemplo de um esquema de desintegracdo simples. O féton de radiacdo gama é emitido

logo depois de uma desintegragdo beta para a desexcitacdo do atomo.
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Para este esquema de desintegragdo simples e considerando detectores

sensiveis a apenas um tipo de radiacdo, os numeros de contagens registradas pelos

detectores beta (Ng), gama (N,) e por meio de um modulo de coincidéncia (Ng),

podem ser dados respectivamente por:

N.=Nyéez ¢,
— Ne
SB—NY

Onde:

No € a atividade da fonte;

gz € a eficiéncia do detector beta e

&, € a eficiéncia do detector gama.

(2.14)

(2.15)

(2.16)

(2.17)

Se multiplicarmos as equagdes (2.14) por (2.15) e dividirmos por (2.16)

teremos:

(2.18)
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Como se pode observar na equacdo (2.18), a atividade (No) pode ser
obtida sem a necessidade do conhecimento prévio dos parametros de desintegracéo
do elemento, nem das eficiéncias dos detectores, quando o esquema de

desintegracéo é simples.

2.3.1 EquagOes Generalizadas

Nos casos reais, torna-se necessario que se leve em conta diversos
fatores, como por exemplo, a possibilidade do detector beta detectar a radiacéo
gama (este problema normalmente ndo ocorre com o detector gama, pois, como a
radiacao beta € pouco penetrante, ndo consegue atravessar a janela do detector de
radiacdo gama)®. Também é necessario observar que o sistema de deteccdo beta
(via beta) pode apresentar um tempo de resposta diferente do apresentado pelo
sistema de deteccdo gama (via gama). Além disso, deve-se levar em conta a
geometria da fonte radioativa, tomada como puntiforme no caso ideal, e o fato de o
detector apresentar eficiéncias diferentes em regides diferentes da fonte.

Deste modo, as equacdes apresentadas anteriormente, acabam ganhando
uma complexidade bem maior. Abaixo, estas consideracdes sdo aplicadas as

equacdes, de modo a torna-las adequadas para um caso nao ideal®%16:20]

2.3.2 Elétrons de Conversao Interna (CI)®

Uma vez que a eficiéncia do detector beta ndo é de 100%, ele pode, no
caso de ndo detectar uma particula beta, registrar um elétron de conversao

proveniente da transicdo gama em coincidéncia. Neste caso obtemos:
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Ny =N, {gﬁ +(1—3ﬁ) gcu} (2.19)

1+«

Onde: « é o coeficiente de conversao interna e ; é a probabilidade de se

detectar um elétron de conversao no detector beta.

Assim, temos:

PERNRZY (2.20)

2.3.3 Coincidéncias 3y

Os detectores de radiacdo £ eventualmente podem registrar radiacoes
gama. Caso o is6topo apresente um esquema de desintegracdo no qual um Unico
féton de radiacdo gama seja emitido apds a desintegracao beta, ndo sera registrada
a coincidéncia e a correcao fica bastante simples, como se pode ver na equacao
2.20:

l-¢ )
N =N, 1+Tﬂ(8ﬁ)y (2.21)

Na qual (gp), € a probabilidade do detector beta detectar a radiagcéo gama.

Em outros casos, em que ha um segundo raio gama, existe a

possibilidade de registro de coincidéncia e as equacdes se tornam:
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1-
7 2N, l+( gﬂ){(gﬂ)y—é‘c/é‘},} (2.22)

Na qual . € a probabilidade de um registro de coincidéncia entre duas

radiacdes gama, quando uma particula beta ndo é detectada.

Como ja se mencionou anteriormente, a espessura da barreira no detector
de radiacdo gama é suficiente para barrar as particulas beta, que sao pouco

penetrantes. Portanto, ndo sdo necessarias correcdes para este caso.

2.3.4 Esquema de desintegracdo complexo

A figura (2.5) mostra um esquema de desintegracdo um pouco mais
complexo do que o apresentado na figura (2.4). Neste caso, apés a emissao da
particula # o atomo pode se encontrar no estado fundamental (n&o apresentando
coincidéncia) ou alcancar um dos trés estados excitados. No caso do esquema
apresentado na figura (2.5) percebe-se que existem quatro ramos beta.
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FIGURA 2.5: Esquema de desintegracdo com quatro ramos beta.

Para cada ramo beta é possivel verificar coincidéncia com uma das
transicbes gama, embora algumas apresentem maior probabilidade de ocorrer. E
conveniente selecionar aguelas que apresentam maior probabilidade de ocorrer, pois
sdo muito mais faceis de detectar e implicam em erros menores. Para cada transi¢ao
de interesse é selecionada uma “janela” gama que consiste em uma faixa de energia
gue abrange a energia de transicéo de interesse. Este procedimento evita que sejam

registradas coincidéncias com fotons provenientes de outras transicoes.

As equacdes abaixo correspondem a uma representacdo mais completa,

para o caso de um radionuclideo que se desintegra por transicdes f—y com m ramos
betg: [10:16:20]
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m n O(ff[g“’ +(1—€ )6(\ A), ]‘l'f

N, =NOZ a, Eﬂl-i-(l—fﬁl)z b,
i=1

U

= (T+a)
(2.23)
N, =N, b,
Z Z EYUI-FO(
(2.24)
m 7 1 ! 1
N=NYale, >h tl=eg) 2L bye,
0 ; 5,; Y (14 ) b ; T (1+ay)
(2.25)

Onde,

Ns N, e N correspondem as contagens beta, gama e de coincidéncias,

respectivamente;
No € a atividade;
m é o numero de ramos beta;
n é o numero de transi¢des associadas a cada ramo beta;
a; é aintensidade (probabilidade) de desintegracao do i-ésimo ramo beta,;

bj € a intensidade (probabilidade) de desexcitacdo da j-ésima transi¢cao

gama, associada ao i-ésimo ramo;
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gs € a eficiéncia do detector beta, associada ao i-ésimo ramo beta;

& € a eficiéncia do detector gama associada a j-ésima transicdo gama do

i-simo ramo beta;

cij € a eficiéncia de detecgdo de elétrons de converséo, no detector beta,

associados ao ao i-ésimo ramo beta e a j-ésima transicao gama;

gx.a)j € a eficiéncia de detecgéo de raios X ou elétrons Auger, no detector

beta, associados ao i-ésimo ramo beta e a j-ésima transicdo gama;

gpij € a eficiéncia de deteccdo de radiacdo gama no detector beta,

associada ao i-ésimo ramo beta e a j-ésima transicdo gama;

o € 0 coeficiente de converséo interna associado ao i-€simo ramo beta e

a j-ésima transicao gama;

&ij € a eficiéncia de detecgéo de coincidéncia gama-gama associada ao i-

ésimo ramo beta e a j-ésima transicao gama.

Dividindo-se NgN, por N¢, tem-se:

| " +t1_£ ‘JEI" {]+Eﬁ} | " i 1 |

Zn L.E +[1—£ﬁ)l’b ['1+ﬂ;5,;J_, | Za,l{bfjs},._

(2.26)

N:/ N,, que corresponde a eficiéncia beta, fica da seguinte forma:
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NC B im1 ij (l_+_o(y) i =1 C"(I_FO(U)
N o m 7 1
y
a.) b.e
; r; -y l+O<U

(2.27)

De acordo com as equacdes apresentadas acima, seria preciso conhecer
detalhadamente o esquema de desintegracdo do radionuclideo, assim como as
eficiéncias dos detectores, com o maximo de precisdo possivel. Entretanto, para que
seja possivel manter a principal caracteristica do método de coincidéncia, que é néo
depender do conhecimento do esquema de desintegracdo e das eficiéncias dos
detectores, pode-se utilizar uma técnica conhecida como Técnica da Extrapolacdo da
Eficiéncia. !

2.3.5 Técnica da Extrapolacdo da Eficiéncial®

A Técnica de Extrapolacdo da Eficiéncia tem como objetivo relacionar o
parametro de eficiéncia beta (&), que pode ser escrito como (N / N,), com as
contagens no detector beta (Ng) de forma que Nz — No quando (Nc/ N,) — 1,

podendo-se, portanto, escrever a seguinte relagao;!":%12%

Ny = NoF (NC> (2.28)

Ny

Onde F é a funcédo que relaciona Nz com o parametro N¢/N, e deve tender

a 1 quando N¢/N, tender a zero.
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Vale ressaltar que, no caso de radionuclideos que apresentam varios
ramos f, para que a equacao (2.28) seja valida € necessario que as eficiéncias dos

diversos ramos S sejam escritas como funcdo de uma unica eficiéncia.

A equacgéo (2.28) pode ser reescrita de outra forma:

N¢

1__

NgN N
f/ L= NG |2 (2.29)

¢ Ny

A razao % tende a N, quando G tende a 1, o que ocorre quando

c

vo— | tende a zero.

A funcdo G varia mais lentamente que a funcdo F, o que a torna mais

conveniente para uma solucao grafica ou analitica, e pode ser obtida através de um

N¢

. . . . s NgN. Ny

ajuste polinomial dos pontos obtidos em um grafico de % por L
[

no qual se

N¢
Ny

. A Ne . ..o . A :
faz variar o parametro 1 — —NC (ineficiéncia do detector de radiagcdo f) por meio de
Y

absorvedores. Uma vez encontrada a funcdo G pode-se extrapola-la para o caso

. A L. : Ne .
ideal em que a ineficiéncia (1 - &) é igual a zero, ou seja, 1 — N—C seja zero. Outra
Y

maneira de se obter um ajuste é por meio da interpolacdo dos pontos experimentais
com o0s pontos obtidos pela simulacdo, o que garante um acordo melhor com a

realidade, uma vez que a funcdo G ndo é necessariamente um polinémio.

Todos os outros parametros da equacdo (2.29): Ny N, e N, sé@o obtidos

experimentalmente, podendo-se ignorar as eficiéncias do detectores e os parametros

do esquema de decaimento do radiois6topo.
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Para uma melhor compreensdo da técnica de extrapolacdo da eficiéncia
pode-se analisar a equacdo (2.30) que representa uma versdo simplificada da
equacao (2.26), pois considera apenas uma janela gama. Aplica-se para o caso de
um radionuclideo que se desintegra por emissédo de particula f e se desexcita por
emissado de radiacdo gama. Em (2.30) sédo levadas em conta apenas as correcoes
para a deteccdo de elétrons de conversao e fotons, no detector de radiacdo beta,

obtendo-se, para cada “janela” gama:

N, N 1-
ﬂNC - N, 1+( 8;ﬂ)(1fa Ec +(€ﬁ)7j (2.30)

Na qual:

gz € a eficiéncia beta total do contador proporcional;

a € o coeficiente de conversao total;

&c € a eficiéncia de deteccao para os elétrons de conversao;

gz, € a eficiéncia de deteccéo para fétons no contador proporcional.

De acordo com a equacéo (2.30) percebe-se que quando (1-g4), que é a
ineficiéncia do detector beta, tende a zero, NsN,/N. tende a No, que € a atividade da
fonte como na equacéo (2.29). Assim, pode-se variar a eficiéncia beta por meio de
absorvedores de modo a obter uma curva, a qual poderéa ser extrapolada para o valor

ideal de (1-g5) = 0, obtendo-se assim a atividade, sem ser necessario o conhecimento
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dos parametros do esquema de desintegracdo nem o conhecimento das eficiéncias
beta e gama.

2.4 Corregdes aplicadas as medidas no sistema 4z8-)*>*"

Para a obtencdo do valor de atividade pelo método de coincidéncias €&
necessario que sejam feitas algumas corre¢cdes com relagcdo aos erros inerentes ao

sistema de medidas.

2.4.1 Tempo morto

O sistema de deteccdo leva um tempo (7) para processar um evento.
Enquanto esta processando este evento, o sistema nao esta disponivel para detectar
um novo evento que ocorra em um intervalo de tempo menor que (7). Este intervalo
de tempo no qual o sistema de deteccgéao fica inoperante € chamado de tempo morto

do sistema de deteccéao.

A correcéo é calculada da seguinte maneira: ¢!

v
N=—r-r (2.31)

Onde N” é a taxa de contagens do detector e r é o tempo morto do

sistema.

2.4.2 Radiagéo de fundo

Radiacbes que ndo séo provenientes da fonte também podem ser

detectadas. Esta radiacdo de fundo (background) pode ser obtida fazendo-se uma
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medida com a fonte e outra sem a fonte, com a mesma duragédo. Para obter as

contagens apenas da fonte basta subtrair a radiagéo de fundo.

2.4.3 Decaimento radioativo

Fontes com meia-vida pequena, comparada ao tempo de medida,
necessitam que se fagca uma correcdo para o decaimento ao longo do tempo de

medida. Esta correcéo é dada por:

At
Nyef = N——;

—— e tmTbrep) (2.32)
Onde,

Nef € a atividade da fonte na data de referéncia;
N é a atividade da fonte na data de medida;

ter € a data de referéncia;

tn € a data da medida;

t é o tempo de medida,

A é a constante de decaimento.

2.4.4 Correcdo para coincidéncias acidentais

Coincidéncias acidentais podem ocorrer quando duas radiacbes né&o
coincidentes sdo emitidas em um tempo menor que o tempo de resolucdo do sistema
de deteccdo. A correcdo é feita de acordo com o formalismo de Cox e Isham®®”, o

qual foi adaptado por Smithl 2.
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2.5 Programa para andlise de dados

Para a realizacdo deste trabalho foram utilizados alguns softwares,
desenvolvidos no LMN, um deles especificamente para os calculos do método de
coincidéncias °?° denominado CONTAC!?. Este programa faz o célculo da
atividade da fonte radioativa. Ele recebe as seguintes informacées como dados de
entrada: tempo de meia-vida da fonte com sua respectiva incerteza em porcentagem,
data e hora de referéncia (a partir da qual é calculada a correcédo para o decaimento
radioativo); o numero de contagens beta, gama e de coincidéncia, além de
informacdes sobre o0 BG, a fim de calcular a atividade da fonte juntamente com sua
incerteza. Neste programa estdo incorporadas todas as corre¢cfes necessarias ao
calculo da atividade, tais como: corre¢cdo para o decaimento radioativo da fonte;
correcdo para o tempo morto do sistema de deteccédo 4n(PC)-Nal(Tl); correcdo para

radiacdo de fundo e correcéo para coincidéncias acidentais.

2.6 Determinacéo da probabilidade de emiss&o gama por decaimento

Para a medida das probabilidades de emissdo das transicdes gama €
conveniente a utilizacdo de um sistema de espectrometria gama contendo um
detector HPGe (Germanio Hiperpuro), o qual possui uma excelente resolucdo em

energia.

O HPGe é um detector do tipo semicondutor usualmente utilizado para
deteccao de radiacfes X e gama. A radiacdo detectada é amplificada e enviada a um
Conversor Analégico Digital (ADC) associado a um analisador multicanal. Um
histograma é gerado a partir desta distribuicdo de contagens, correspondendo ao
espectro de altura de pulsos, que representa a distribuicdo das energias absorvidas

no interior do detector.

Por meio deste detector é possivel distinguir picos de energia muito

proximos, devido a sua alta resolugcéo, permitindo uma analise muito acurada dos
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dados. Além disso, € possivel obter-se uma relacdo entre energia e intensidade
gama. Para isto torna-se necesséria uma calibracdo com fontes radioativas que
sejam padronizadas em atividade e que possuam caracteristicas bem conhecidas,
tais como: meia-vida e probabilidades de emissdo gama por decaimento. A atividade
pode ser determinada por meio do método de coincidéncia 4nf-y, que é um método

de padronizacéo primario.

2.6.1 Equacao Bésica

A probabilidade de emissdo gama por decaimento pode ser obtida pela

seguinte equacéo:

L = —h (2.33)

Onde,

S é a area liquida do pico de absorcao total da energia gama de interesse;
|, € a probabilidade de emissdo gama por decaimento da transi¢do gama;
No é a atividade da fonte padréao.

&, € aeficiéncia do detector gama.

A area liquida do pico de absorcao total (S) é obtida pela medida com o
espectrometro gama. No pode ser obtida pelo método de coincidéncias f-y e ¢, é

obtida por meio da calibracao do detector com a utilizagao fontes padrdes.
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2.6.2 Curvade eficiéncia do espectrometro gama

A eficiéncia do detector gama, para cada valor de energia, pode ser obtida

a partir da mesma equagéo (2.33) citada anteriormente, trocando ¢, de lugar com Z;
& (E) = > (2.34)

I, (E)No

Utilizando diferentes fontes padrbes cujas transicbes gama apresentem
diferentes valores de energia e cujos valores de probabilidade de emissdo gama
sejam bem conhecidos, € possivel obter a eficiéncia em funcéo da energia. Para isto
é utilizado um grafico de em funcdo de E (energia da transicdo), normalmente em
uma escala log-log. Um ajuste polinomial permite encontrar a fungcdo que relaciona

g com E.

Quanto maior for a diversidade dos valores de energia de transicdo gama
das fontes padrdes, mais abrangente e mais acurada serd a curva de eficiéncia
obtida.

2.6.3 Correcdes aplicadas

E necesséario que sejam feitas algumas corre¢cdes para a obtencéo das

probabilidades de emissdo gama, conforme se mostra a seguir:

2.6.3.1 Correcéao para tempo morto, radiagdo de fundo e decaimento radioativo

Estas correcbes normalmente sédo feitas da forma descrita nos itens 2.4.1,
2.4.2 e 2.4.4. O software MAESTRO®?, utilizado para a aquisicdo dos dados, indica
tanto o real time, tempo total da medida, quanto o live time, ja corrigido para o tempo

morto. Entretanto, para este trabalho, o tempo morto foi obtido pela técnica do
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pulsador, que consiste em utilizar um pulso com a frequiéncia da rede elétrica (60 Hz)
em um dos canais. Através do tempo de medida e do valor da freqiéncia é possivel
saber o nimero de contagens que deveriam ser registradas, para o pulsador. No
entanto, o nUmero de contagens reais é sempre menor, devido ao tempo morto do
sistema. Pela diferenca entre o nUmero de contagens registradas e o numero de

contagens calculadas é possivel obter o tempo morto.

2.6.3.2 Fator geométrico

Todas as fontes de *’Lu utilizadas nas medidas para este trabalho, bem
como as fontes-padréo, foram preparadas com a mesma geometria, em filmes finos
de Collodion. Por este motivo pode-se considerar igual a 1 a correcdo para fator

geomeétrico e, também igual a 1, a correcéo para atenuacao na propria fonte.>17]

2.6.3.3 Efeito soma

Quando um radionuclideo emite radiacdo em cascata com intervalo de
tempo menor do que o tempo de resolucédo do sistema de deteccdo pode ocorrer que
dois fotons emitidos em cascata sejam registrados como um unico féton com energia
igual a soma das energias dos dois fotons incidentes. Neste caso, 0os dois picos
correspondentes as energias dos fotons incidentes ficardo com a contagem menor
do que deveria, enquanto que o pico correspondente a soma das energias dos fétons

ficara maior.

A probabilidade de ocorréncia do efeito soma independe da atividade da
fonte, mas esta fortemente relacionada com a eficiéncia total do detector, ou seja,
detectores com maior volume sensivel, ou com menor distancia fonte-detector,

apresentam maior probabilidade de registrar a ocorréncia de efeito soma.



35

A correcdo para efeito soma foi efetuada por meio de um software,

descrito no item a sequir.

2.6.3.4 Programas de Analise de dados

Foram utilizados quatro programas para os calculos com o espectrémetro

de HPGe: determinacao das eficiéncias, determinagéo das intensidades e correcdes.

e ALPINO1P¥: Determina as eficiencias no espectrémetro de
HPGe, a partir de medidas das fontes padronizadas em atividade. Com base
nos parametros gerados pelo LOGFIT (descrito a seguir) calcula as eficiéncias
gama do radionuclideo de interesse em funcdo da atividade previamente

determinada.

e ALPINO4®!: E uma versdo mais sofisticada do ALPINO, que tem
como principal caracteristica a analise mais detalhada das areas sob os picos
de absorcéo total do espectro gama, incluindo um background na forma de
degrau suavizado sob o pico de absorc¢ao total da linha gama de interesse.

e LOGFIT: Com base nas eficiéncias obtidas por meio das fontes
padrdes, usadas para calibracéo do detector (HPGe), gera um arquivo com 0s
parametros da funcdo de ajuste por minimos quadrados, que relaciona a

energia das transicdes gama com as respectivas eficiéncias.

e COINCIGP®: Com base no esquema de desintegracdo do
radionuclideo calcula os fatores de correcdo para efeito soma por meio de

uma simulacdo de emisséo de fétons em cascata.
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2.7 Simulagao por Monte Carlo

Paralelamente as medidas feitas no sistema 4zf—y, foi feita uma simulacéo
utilizando o método de Monte Carlo, utilizando-se o programa ESQUEMA®"!. Por
meio desta simulacao foi possivel reproduzir completamente o experimento e obter

uma curva de extrapolacao teorica.

A importancia da simulacao esta no fato de que ela permite que se ajuste
de maneira mais adequada o experimento, determinando, por exemplo, o intervalo
de energia mais apropriado para as “janelas” gama. Além disto, os resultados da
curva de extrapolacdo tedrica permitem um ajuste por interpolacdo dos dados
experimentais, com um resultado mais satisfatorio do que o obtido com ajustes

polinomiais.

2.7.1 Célculo das funcdes de resposta dos detectores do sistema 4z4-y

Para simular a resposta de cada detector foi utilizado o coédigo Monte
Carlo MCNPX?. Uma representacdo completa da situacdo experimental foi feita,
incluindo detalhes do substrato da fonte, e dos absorvedores, para garantir a maior
proximidade possivel com o experimento. A figura (2.6) mostra que a reproducao da
situacdo experimental é bastante detalhada. A regido em verde, no centro da figura,
representa o gas P-10 dentro do volume do contador proporcional (PC); em azul
estdo representados os dois cintiladores de Nal(Tl); em laranja esta representada a
blindagem de chumbo. Em lilds esta representado o ar. Em rosa esta representada
toda a estrutura do detector proporcional, construida em latdo. Em destaque, a fonte
(branco) esta no centro da estrutura; em verde uma fina camada de Collodion e em

azul a arandela de ago inox na qual o Collodion esta fixado.

As dimensdes de cada figura estdo rigorosamente de acordo com a
situacdo real experimental, pois isto garante que a simulacdo reproduza

corretamente os resultados experimentais.
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FIGURA 2.6: Representacdo detalhada da situacéo experimental utilizada para a simulacio por Monte
Carlo. A regidao em verde representa o gas P-10 dentro do volume do contador
proporcional (PC); em azul estdo representados os dois cintiladores de Nal(Tl); em
laranja esta representada a blindagem de chumbo. Em lils esté representado o ar. Em
rosa esta representada toda a estrutura do detector proporcional, construida em lat&o.
Também é possivel observar na figura detalhes da fonte: Em branco a fonte, em

dourado o Collodion metalizado com ouro e em cinza claro a arandela de aco inox.
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Simulacao do esquema de desintegragao

O comportamento do radiois6topo foi simulado por outro codigo Monte
Carlo chamado ESQUEMAP”, o qual foi desenvolvido no LMN. Com base em
informacBes como meia-vida, coeficientes de conversado interna, probabilidade de
emissdo gama, entre outros dados, o ESQUEMA simula todas as transicbes que
ocorrem a partir do *"’Lu (radionuclideo precursor) até o *"’Hf (ntcleo filho), incluindo
todos os processos de deteccdo no sistema de coincidéncia, para os quais utiliza-se
das tabelas de respostas de todos os componentes do sistema de deteccéo, geradas
pelo MCNPX. Dessa forma, o experimento péde ser simulado completamente, e a
equacao (2.25) pode ser reproduzida teoricamente.
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3 PARTE EXPERIMENTAL

3.1 Sistema4n(PC)S-y

Para a realizacdo das medidas é necessaria a utilizacdo de detectores
adequados para cada uma das radiacdes coincidentes. Para deteccédo da radiacao
beta é utilizado um contador proporcional (PC) com geometria 47 e que pode utilizar
gas fluente ou pressurizado ®. Para deteccéo da radiacdo gama s&o utilizados dois
cintiladores de Nal(Tl). No LMN existem duas configuracées possiveis. Em uma
delas, denominada sistema |, utiliza-se um Unico cintilador Nal. Na outra
configuragéo sao utilizados dois cintiladores, um por cima e outro por baixo da fonte,
conforme se observa no diagrama apresentado na figura (3.2) e na foto da imagem
(3.1). Esta configuragdo, denominada sistema Il, utilizada neste trabalho, permite

uma eficiéncia maior na deteccdo dos fotons emitidos pela fonte.

O sinal captado pelos detectores é registrado separadamente. Os sinais
gama e beta que chegam simultaneamente sdo registrados no registrador de
coincidéncia. Os dados obtidos pelos detectores sdo armazenados sob a forma de
arquivo (.CHN) por meio da utilizacdo do software MAESTRO, e posteriormente

processados pelo CONTAC, descrito no capitulo (2.5).

A figura (3.1) € uma fotografia do aparato experimental do sistema Il de
coincidéncias. Em (3.1.a) é possivel visualizar a blindagem, composta por blocos de
chumbo, que tem a finalidade de diminuir a radiacdo de fundo impedindo a entrada
de radiacdes provenientes de fontes externas. No centro da figura, no interior do
castelo de chumbo, encontra-se o contador proporcional dentro do qual € inserida a
fonte. Também podem ser observados os cintiladores de Nal(Tl), em formato

cilindrico, por cima e por baixo do contador proporcional.
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FIGURA 3.1: Arranjo experimental do sistema Il. (&) Os blocos de chumbo formam a
blindagem que impede a deteccdo de radiacdes de fontes externas. Em cima e em baixo o0s
cintiladores Nal(TIl). No centro da figura, no interior do “castelo” de chumbo a estrutura do contador
proporcional no qual a fonte € inserida. (b) Gaveta na qual é inserida a fonte. ApOs ser fechada, ela
fica no centro do contador proporcional. (c) Alguns dos modulos eletrénicos utilizados. Os mesmos
aparecem no diagrama da figura (3.2).

Na figura (3.1.b) uma ampliagdo da gaveta na qual a fonte € inserida.
Quando fechada fica no centro do contador proporcional. Em (3.1.c) alguns dos
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modulos utilizados que aparecem de forma mais detalhada no diagrama mostrado na
figura (3.2).

3.1.1 Contador Proporcional (PC)

Para a deteccdo de radiacao alfa, beta, elétrons ou raios X, € utilizado um
contador proporcional em geometria 4z. No LMN € possivel utilizar um contador
proporcional com gas fluente ou pressurizado. Para o caso do *"’Lu foi utilizado o
sistema com gas fluente. O gas, conhecido como P-10, é mantido a uma pressédo de
0,1 MPa e é composto de 10% de metano e 90% de argbnio. Antes de chegar ao

detector, 0 gas passa por um dispositivo que contém silica para retirar a sua umidade.

A geometria 4 é ideal para os casos em que a fonte é uma pequena
amostra do radioiso6topo e pode ser colocada no interior do volume do detector. A
grande vantagem de ter a fonte no interior do detector € o fato de ndo ser necessaria
uma “janela” de entrada entre a fonte e o volume ativo do detector, como ocorre na
geometria cilindrica, por exemplo. Neste caso a “janela” pode causar uma

significativa atenuacédo em radiacdes pouco penetrantes.

A geometria 4 leva vantagem sobre a 2z nos casos em que a fonte é
preparada em um substrato muito fino, em relacdo ao alcance da radiacdo'. Sendo
assim a fonte pode emitir radiag@o por cada uma de suas superficies, tornando muito

mais adequado o uso da geometria 4.

3.1.2 Cintilador de Nal(Tl)

Os cintiladores de Nal(TI), utilizados no presente trabalho, possuem uma
dimensdo de 76 mm de altura por 76 mm de diametro e apresentam uma alta

eficiéncia para a deteccdo de foétons gama. Em razédo desta alta sensibilidade do
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detector torna-se necessaria a utilizacdo de uma blindagem com chumbo, para

reduzir a influéncia de fétons provenientes do meio externo.

A configuracédo do sistema Il torna necessério a utilizacdo de um moédulo
soma, que une as informacdes provenientes de cada cintilador, como pode-se

observar na figura (3.2).

Pre- .
" ampliﬁcarlor_b Amplific.
Modulo L3 Discriminador
Soma Monocanal
[
Pr- _
| *lamplificador ™ Amplific.
Gerador )
»  dePorta [« ahI::‘::zr —
> Nal e Atraso I1
Alta DEte ctor P]‘é» = Diﬂ:ﬁm‘bﬂdn r MCA
Tensio [ Pmpmioml_'mpliﬁcador_'Mphﬁc"_’ Monocanal TAC PC
Alta
| Tensio > Nl Gerador
—| dePorta
eAtraso [

FIGURA 3.2: Diagrama do Sistema de Coincidéncias 4",



43

3.1.3 Arranjo do sistema eletrénico!*>*”

A figura (3.2) mostra um esquema do sistema eletronico associado aos

detectores.
Pode-se dividir o sistema eletrébnico em duas vias:

o Via p (associada ao contador proporcional): Pela figura (3.2) &
possivel acompanhar, pela via g, o percurso de um pulso elétrico gerado
pelo contador proporcional, no momento em que este detecta uma
radiacdo £. Apos sair do detector o pulso é pré-amplificado e amplificado.
Em seguida passa por um discriminador, 0 que permite que sejam
eliminados os ruidos eletrénicos. Depois disto o pulso € dividido em dois,
de forma que uma parte passa pelo gerador de porta e atraso | (delay) e a
outra parte pelo gerador de porta e atraso Il. Os pulsos provenientes dos
geradores de porta e atraso seguem, entdo, para o sistema TAC, o qual
ser& descrito mais adiante.

o Via y (associada ao cintilador Nal(Tl)): Assim como na via S, 0s
pulsos gerados pelos cintiladores passam por pré-amplificadores e
amplificadores, mas como sao utilizados dois cintiladores distintos é
necessario que o pulso passe por um moédulo soma, com a funcédo de
somar os sinais de cada detector. ApGs passar pelo médulo soma o pulso
passa por um discriminador monocanal, que neste caso tem a funcao de
selecionar a regido do espectro (que pode abranger um ou mais picos de
absorcao total). E desta forma que s&o selecionadas as “janelas” gama, ou
seja, as energias de interesse. O pulso é entdo dividido em duas partes
de forma que uma delas vai direto para o gerador de porta e atraso |,
enguanto o outro vai para um moédulo atrasador antes de ir para o gerador

de porta e atraso Il. Os pulsos seguem para o sistema TAC.
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O mddulo TAC (Time to Amplitude Converter) converte diferenca de tempo
em amplitude (altura de pulso). De acordo com a figura (3.2) o médulo TAC recebe
pulsos das duas vias. Um pulso determina o inicio (start) e o outro determina o
término (stop). Quando o start e o stop s&o determinados por pulsos provenientes
unicamente da via f é registrada uma contagem £. Da mesma forma, quando ambos
0s pulsos forem provenientes da via y, uma contagem y é registrada. Uma contagem
de coincidéncia €é registrada quando um pulso proveniente da via £ da o start e o

pulso proveniente da via ¥ 0 stop, ou vice-versa.

3.1.4 Preparo da Fonte Radioativa

A solucdo radioativa de "’Lu para padronizacdo primaria foi fornecida
durante uma comparagao internacional patrocinada pelo Bureau International des
Poids et Mesures (BIPM), Franca. As fontes radioativas foram preparadas
depositando-se aliquotas no centro de um substrato de Collodion de 20 pg cm?,
previamente revestido com uma camada de ouro de 10 mg cm? .O processo de
secagem foi feito com jato de nitrogénio a 45° C, para evitar a formacao de cristais,

que podem ocorrer no processo de secagem.

A massa da fonte radioativa foi determinada pelo Método do Picnémetrof®®,
gue consiste em medir a massa de um picnémetro, com a solucéo radioativa, e medi-
la novamente depois que a fonte é depositada no substrato. Isto € feito por meio de
uma balancga analitica, cuja incerteza € da ordem de 15 ng. A diferenca de massa

corresponde a massa da fonte.

Para este trabalho foram preparadas 10 fontes com massas diferentes.
Cada uma delas foi medida no sistema 47—y, com tempo de medida de 400
segundos. A fonte que apresentou maior eficiéncia foi escolhida para uma série de

10 medidas em que a eficiéncia foi variada.
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3.1.5 Variagéo da eficiéncia beta

A variacao na eficiéncia foi obtida por meio do revestimento da fonte, por
cima e por baixo, com finas camadas de Collodion. A cada nova camada de
Collodion a fonte foi medida novamente, acrescentando mais um ponto ao grafico de
ineficiéncia. A partir do grafico gerado por estes pontos foi possivel extrapolar a

curva e encontrar o valor da atividade.

3.2 Espectrometro Gama com Detector HPGe!™*>]

Uma calibracdo prévia do detector HPGe utilizando fontes padrdes, tais
como *?Eu, #*Am, **Ba, *°Co e *®*™Ho, possibilitou a obtencdo da eficiéncia como
funcdo da energia, permitindo, assim, a determinacdo da probabilidade de emisséo

gama por decaimento para as transi¢coes de 208 e 113 keV.

A partir do conhecimento dos valores de atividade e probabilidade de
emissdo gama por decaimento das fontes radioativas padrdes, foi possivel obter-se
os valores de eficiéncia para cada uma das energias gama analisadas. Este calculo

foi feito pelo programa ALPINO. A eficiéncia foi determinada pela seguinte relagéo:

& = (3.1)

Onde:
S é a area liquida do pico de absorcao total da energia gama de interesse;

|, € a probabilidade de emissédo gama por decaimento da transi¢céo gama,;
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No é a atividade da fonte padrao.

Com base nestes valores de eficiéncia foi efetuado um ajuste polinomial
de grau 5, em escala log-log da curva de eficiéncia, abrangendo a faixa de energia

gama entre 59,54 e 1408 keV, aplicando-se o método de minimos quadrados.

A partir do ajuste da curva de eficiéncia do detector HPGe e da
padronizacdo da solucdo de '"’Lu no sistema de coincidéncias 4z(-y, foram
determinadas as probabilidade de emissdo gama por decaimento para este

radionuclideo.

Esta intensidade € dada pela seguinte relacao:

S

| y=—"7— 3.2
yLu 8;/N0Lu ( )

Onde o indice Lu, corresponde ao *"’Lu.

O detector de HPGe utilizado Laboratério de Metrologia Nuclear (LMN) do
IPEN possui marca Canberra, modelo GX020, com um diametro de 57,7 mm e altura
de 41,5 mm. Assim como para os detectores Nal(Tl), para o HPGe é necesséaria uma
blindagem de chumbo, como pode ser observado na figura (3.3), para minimizar a
deteccdo de radiacdes externas, uma vez que este detector é bastante sensivel. As
medidas feitas no detector HPGe geram arquivos CHN, os quais sdo processados
pelo programa ALPINO. A figura (3.3) € uma fotografia do sistema de deteccao do
HPGe. No centro da figura o suporte de lucite sobre o qual é colocada a fonte, e que
esta localizado sobre o detector HPGe. Ao redor, esta posicionada uma blindagem
de chumbo com 10 cm de espessura. Em baixo da estrutura de chumbo pode ser
vista parte de um criostato de nitrogénio liquido. A baixa temperatura é indispensavel
para o funcionamento do HPGe e, além disto, proporciona uma diminui¢do no ruido

eletronico e garante uma alta resolucéo.
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FIGURA 3.3: fotografia do sistema de medidas do HPGe. No centro o suporte de lucite localizado

sobre o detector HPGe sob o qual é colocado a fonte. Ao redor uma reforgada blindagem de chumbo.

A figura 3.4 mostra um diagrama do sistema eletrdnico associado ao
HPGe. ApGs sair do detector o pulso é pré-amplificado e amplificado e segue para o

analisador multicanal.
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3.2.1 Medida da probabilidade de emissdo gama das transi¢cdes de 113 e 208

keV

A medida no detector HPGe para a obtencdo das probabilidade de

emissao gama demanda um tempo muito maior do que no sistema 4zf—y. O tempo

de medida estabelecido foi de 50000 segundos, para cada uma das fontes, e uma

medida com a mesma duracdo para a obtencédo do background. O longo tempo de

medida possibilitou reduzir a incerteza associada ao valor final. Foram medidas no
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HPGe as mesmas 10 fontes que se utilizou para a determinacdo da atividade no

sistema de medidas 4z5—y.

Utilizando-se o programa ALPINO foi possivel utilizar o arquivo resultante
da medida no HPGe, juntamente com seu background para encontrar o valor da

probabilidade de emissdo gama em funcéo da energia.

3.2.2 Medida da probabilidade de emissdo gama das transi¢cdes de 136 e 249
keV.

Para determinar a probabilidade de emissdo gama por decaimento das
transicdes de menor intensidade foi feita uma analise relativa, levando em conta os
resultados obtidos para a transicdo de 208 e 113 keV. Para isto foram preparadas 7
novas fontes cujos valores de atividade eram maiores do que os das fontes medidas
inicialmente, com o objetivo de melhorar a estatistica e obter resultados com
incertezas menores. Foi utilizado o programa ALPINO com os seguintes dados de

entrada:
e Energia de cada transicdo juntamente com seu valor de incerteza.
¢ Eficiéncia do detector para cada valor de energia de transicao.

¢ Intensidade gama: o valor de probabilidade de emissdo gama obtido
para a transicdo de 208 keV foi inserido como dado de entrada para

cada um dos valores de energia.

Desta forma, a partir dos valores de atividade calculados pelo ALPINO e
da relagéo entre o valor de atividade e o de intensidade fornecidos para a transicao
de referéncia (208 keV), pode-se calcular o valor da probabilidade de emissédo para

cada valor de energia.
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No segundo calculo o valor da intensidade da transicdo de 113 keV foi
utilizado como referéncia, em lugar do valor correspondente a transicdo de 208 keV.
Uma média entre os valores obtidos no primeiro e no segundo célculo forneceu o

valor final das probabilidades de emisséo para as transicoes de 136 e 249 keV.

Uma andlise minuciosa dos picos é de extrema importancia, uma vez que
as areas destes sdo muito baixas quando comparadas as dos picos de 208 keV e
113 keV. Alguns destes picos, como € o caso do pico de 71 keV sao tdo pequenos
guanto os picos gerados por outros efeitos que ndo correspondem a nenhuma
transicdo, como se pode notar na figura (4.1). Os picos de 136 e 249 keV também

sao muito pequenos quando comparados aos de 208 keV, como se nota na figura.

O detalhamento na definicdo do background (BG) dos picos de 136 e 249
keV influencia significativamente na area liquida resultante. Uma vez que o pico &
muito pequeno, a menor alteracdo no céalculo do BG afeta consideravelmente o valor
da intensidade calculada. Para solucionar este problema com o devido cuidado,
foram adotados dois procedimentos: o primeiro foi utilizar uma versdo mais
sofisticada do ALPINO, o ALPINO4, que faz um ajuste mais preciso na regido das
bases do pico. Mesmo com este detalhamento o resultado n&o foi satisfatério, pois
analisando-se 0s mesmos picos pelo programa MAESTRO percebia-se que se
misturavam com picos vizinhos. Por este motivo foi adotado outro procedimento,
segundo o qual os dois picos seriam analisados visualmente através do programa
MAESTRO e os valores definidos para pico e BG seriam digitados como dados de
entrada no ALPINO1. Esta medida garantiu que cada pico fosse tratado com o
devido cuidado através de uma andlise individual. O procedimento foi adotado para

cada uma das 7 fontes.
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4 RESULTADOS

4.1 Medidas de Impurezas

Medidas preliminares no espectrometro de HPGe, com a solugéo
radioativa proveniente do BIPM, mostraram a presenca de uma impureza identificada
como sendo de Y""™Lu (meia vida de 160,4 (3) dias), correspondendo a 0,030(2)%,
na data de referéncia. Como as medidas s6 puderam ser feitas cerca de um més
apos a data de referéncia e a meia vida da impureza € muito maior que a meia vida
da fonte, a contribuicdo da impureza aumentou bastante em relacdo a fonte,

representando uma correcdo de cerca de 0,5 % no valor da atividade, por ocasido

das medidas.
Espectro gama gerado pelo HPGe
100000 1508 20837
*
10000 . -
8
1000
100
60 110 160 210 260 310 360

Energia (keV)

FIGURA 4.1: Espectro gama obtido pelo detector HPGe. Pelo grafico percebe-se a enorme diferenca
no nimero de contagens entre os picos de 112,95 e 208,37 keV e os demais.
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Como se pode observar no espectro gama do detector de HPGe,
apresentado na figura (4.1), as transicbes gama de maior intensidades
correspondem as energias de 208 keV e 113 keV, com intensidades de 10,38 % e
6,2%, respectivamente. Por este motivo a “anela” gama para a medida de

coincidéncia 47—y foi escolhida incluindo estes dois picos.

Também aparecem no grafico da figura (4.1) os picos de 71,64, 136,92,
249,67 e 321,32 keV. Todas estas transi¢cOes tiveram suas intensidades medidas a
partir de novas fontes com atividade maior do que as primeiras, uma vez que as
intensidades destes picos sdo muito menores do que as dos picos de 208 keV e 113
keV. No entanto, como os valores de intensidade das transi¢cdes de 71,64 e 321,32
keV apresentaram incertezas muito altas os valores de intensidade correspondentes

a estas transi¢cdes ndo foram incluidos neste trabalho.

4.2 Comparacao dos espectros experimental e tedrico do detector de Nal(Tl)

A figura (4.2) mostra o espectro teorico calculado pelo cdédigo
ESQUEMA, comparado com o espectro experimental obtido pelo Nal(Tl). Pela figura
percebe-se um bom acordo entre 0 espectro tedrico e o experimental. No espectro
experimental nota-se um pequeno pico correspondente a 83 keV, que ndo se nota no
espectro tedrico. Este pico € produzido pelos raios X (gerados pela interacdo dos
fétons de radiacdo gama com os atomos do detector) que escapam do cintilador
Nal(Tl) e, portanto, ndo depositam sua energia no detector. A simulacdo ndo pdde
reproduzir o pico de 83 keV porque para isto seria necessario um tempo de
processamento muito maior. Entretanto, como a “janela” adotada experimentalmente
inclui o pico de 83 keV, conclui-se que a simulacdo esta correta porque a

contribui¢cdo do raio X esta incluida no pico de 113 keV.
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FIGURA 4.2: Espectro gama obtido pelo detector Nal(Tl) do sistema de coincidéncia. Os pontos
brancos representam os dados experimentais e 0s pontos pretos representam os dados
obtidos pela simulagdo com o Monte Carlo, usando o cédigo ESQUEMA.

4.3 Curva de extrapolacao da eficiéncia

Dentre todas as fontes medidas a que apresentou maior valor de eficiéncia
beta foi a fonte 14331. Esta fonte teve sua eficiéncia alterada por meio da insercao
de absorvedores de Collodion.
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TABELA 4.1 : Variagdo do parametro de ineficiéncia por meio da inser¢ao de
absorvedores de Collodion, juntamente com os valores calculados

de atividade e a reta ajustada. Os valores de NgN, /N . e da reta

ajustada estdo em MBg.

Janela de 113 keV Janela de 208 keV
Q:t?sn.t. NgNy/N. (1(1\13%1;}') ajl?set?da NgNy/N % ajt?set?da
1 3.490 0,1379 3485 3301  0,0767 3,315
2 3,494 0,1571 3,506 3,335 0,1051 3,321
3 3.472 0,1563 3,505 3,323  0,1142 3,322
4 3,538 0,1814 3,533 3,344 0,1059 3,323
5 3,553 0,1899 3,542 3,329 0,1161 3,324
6 3.514 0,1781 3529 3,348  0,1232 3,325
8 3,579 0,2116 3,566 3,303 0,0975 3,326
10 3.554 0,2100 3,565 3,323  0,1259 3,331
14 3.619 0,2483 3,607 3324  0,1479 3,336
18 3,666 0,2862 3,649 3,331 0,1685 3,345
24 3.718 0,3470 3,716 3,338  0,2092 3,352
30 3,822 0,4182 3,795 3,383 0,2414 3,362
36 3,795 0,4420 3,822 3,301 0,2882 3,315

A tabela 4.1 mostra a variagdo do parametro de ineficiéncia

(1 - Ng/Ny)

NN conforme o numero de camadas de Collodion aumenta. A tabela também
B/ Ny
apresenta o valor da atividade calculada por NgN, /N, ja corrigido para decaimento

radioativo e para a impureza, para cada uma das “janelas” gama além dos valores da

reta ajustada.
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A tabela 4.2 mostra as incertezas parciais envolvidas na medida da
atividade para a janela gama de 113 keV.

TABELA 4.2: Incertezas parciais associadas a medida de atividade da fonte 14331

para a janela gama de 113 keV (em percentagem).

gg:l.nt. Ns  Eficiéncia Decaimento Impureza Massa Total
1 0,03 0,15 0,24 0,10 0,10 0,32
2 0,03 0,15 0,24 0,10 0,10 0,32
4 0,04 0,16 0,24 0,10 0,10 0,32
3 0,03 0,16 0,24 0,10 0,10 0,32
5 0,03 0,17 0,24 0,10 0,10 0,33
6 0,03 0,13 0,25 0,10 0,10 0,32
10 0,04 0,19 0,25 0,10 0,10 0,35
14 0,05 0,22 0,25 0,10 0,10 0,37
18 0,04 0,21 0,26 0,10 0,10 0,37
24 0,04 0,23 0,26 0,10 0,10 0,38
30 0,04 0,24 0,26 0,10 0,10 0,38

36 0,05 0,27 0,26 0,10 0,10 0,40
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TABELA 4.3: Incertezas parciais associadas a medida de atividade da fonte 14331
para a janela gama de 208 keV (em percentagem).

ggsalnt. Ns  Eficiéncia Decaimento Impureza Massa Total
1 0,03 0,27 0,25 0,10 0,10 0,39
2 0,03 0,29 0,21 0,10 0,10 0,38
3 0,04 0,29 0,25 0,10 0,10 0,41
4 0,03 0,31 0,21 0,10 0,10 0,40
5 0,03 0,32 0,21 0,10 0,10 0,40
6 0,05 0,24 0,25 0,10 0,10 0,37
8 0,03 0,35 0,21 0,10 0,10 0,43
10 0,04 0,35 0,26 0,10 0,10 0,46
14 0,02 0,42 0,21 0,10 0,10 0,49
18 0,03 0,40 0,20 0,10 0,10 0,47
24 0,03 0,43 0,21 0,10 0,10 0,49
30 0,04 0,45 0,26 0,10 0,10 0,54
36 0,04 0,27 0,26 0,10 0,10 0,40

Com base na tabela (4.1) pode-se construir um grafico com os dados
experimentais e a reta ajustada e extrapolada para o valor de ineficiéncia igual a 0. A
figura (4.3) mostra o gréafico construido com base nos dados obtidos para a janela
gama de 113 keV. O valor da atividade obtido pela extrapolacdo da reta é de
3,332(16) MBg. O mesmo procedimento foi adotado para os valores obtidos para a
janela gama de 208 keV (figura 4.4) obtendo-se a atividade por meio da extrapolacao
da reta com o valor de 3,298 (18) MBq
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FIGURA 4.3: Ajuste de reta e extrapolagéo para o valor de ineficiéncia igual a zero com

base nos dados obtidos para a janela gama de 113 keV.
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FIGURA 4.4: Ajuste de reta e extrapolagéo para o valor de ineficiéncia igual a zero com

base nos dados obtidos para a janela gama de 208 keV.
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Os dados das demais fontes medidas, obtidos para a janela gama de

113 keV e para a janela de 208 keV encontram-se nas tabelas (4.4) e (4.5),

respectivamente.

TABELA 4.4: Dados das demais fontes medidas, para a janela gama de 113 KeV.

Massa Atividade
Fonte (@) Ineficiéncia (MBQq)
14322  0,040708 0,29187 3,430
14323 0,041463 0,19395 3,395
14324  0,052018 0,09752 3,458
14325 0,041084 0,14461 3,571
14326 0,041322 0,11557 3,463
14328 0,041568 0,11242 3,471
14329 0,038157 0,10274 3,484
14330 0,054517 0,35660 3,342
14332 0,040441 0,28297 3,062




TABELA 4.5: Dados das demais fontes medidas, para a janela gama de 208 KeV.

Massa Atividade
Fonte (9) Ineficiéncia (MBq)
14322 0,040708 0,1929 3,165
14323 0,041463 0,1298 3,211
14324 0,052018 0,1888 3,186
14325 0,041084 0,1440 3,194
14326 0,041322 0,1569 4,887
14328 0,041568 0,1242 4,690
14329 0,038157 0,1095 5,043
14330 0,054517 0,2584 3,099
14332 0,040441 0,2013 2,865

59

As incertezas associadas as medidas das demais fontes, para a janela

gama de 113 KeV e de 208 keV s&o apresentadas nas tabelas (4.6) e (4.7),

respectivamente .
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TABELA 4.6: Incertezas parciais associadas a medida de atividade das demais

fontes, para a janela gama de 113 keV (em percentagem).

Fonte Ns Eficiéncia Decaimento Impureza Massa Total
14322 0,03 0,24 0,10 0,24 0,10 0,36
14323 0,03 0,23 0,10 0,30 0,10 0,40
14324 0,04 0,20 0,10 0,29 0,10 0,38
14325 0,03 0,24 0,10 0,21 0,10 0,35
14326 0,04 0,26 0,10 0,25 0,10 0,38
14328 0,03 0,23 0,10 0,24 0,10 0,36
14329 0,04 0,24 0,10 0,24 0,10 0,36
14330 0,02 0,27 0,10 0,21 0,10 0,37
14332 0,03 0,30 0,10 0,24 0,10 0,41

TABELA 4.7: Incertezas parciais associadas a medida de atividade das demais

fontes, para a janela gama de 208 keV (em percentagem).

Fonte Ny Eficiéncia Decaimento Impureza Massa Total
14322 0,03 0,13 0,10 0,20 0,10 0,28
14323 0,03 0,12 0,10 0,21 0,10 0,28
14324 0,02 0,10 0,10 0,21 0,10 0,27
14325 0,03 0,12 0,10 0,21 0,10 0,28
14326 0,05 0,26 0,10 0,28 0,10 0,41
14328 0,05 0,24 0,10 0,28 0,10 0,40
14329 0,05 0,27 0,10 0,28 0,10 0,42
14330 0,03 0,15 0,10 0,20 0,10 0,29
14332 0,03 0,17 0,10 0,21 0,10 0,31
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4.4 Interpolagcdo dos dados experimentais com o0s valores obtidos pela

simulacao

A figura (4.5) mostra a curva de extrapolacdo experimental normalizada,
obtida através da variacdo da eficiéncia do detector, aumentando-se a espessura do
absorvedor, para uma mesma fonte. A partir desta curva a correcao de extrapolacao
foi obtida para cada uma das outras nove fontes.

1.20

* Exp 208 keV

» Exp 113 keV

— 1.10 %A/JA i ¢ Monte Carlo 208 keV

S 5 at E » Monte Carlo 113 keV
a A

= ton ool oot

0.90 | | !
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(1 - EB)IEB

FIGURA 4.5: Curva de extrapolacdo normalizada para o *"’Lu. Os pontos experimentais s&o plotados
juntamente com os pontos obtidos pela simulac@o. O eixo x corresponde a ineficiéncia
(1 - Ng/Ny)

relativa (1 — &p)/ €3, que também pode ser obtido por .
(1-ép)lep q P PO = R/

Nota-se na figura um bom acordo entre os valores experimentais obtidos
para a fonte 14331 e os valores obtidos pela simulacdo por Monte Carlo. A

7

extrapolagcédo utilizando os valores obtidos pela simulagdo é melhor do que a
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extrapolacéo utilizando um ajuste de reta. Isto por que a simulacdo apresenta um
comportamento que corresponde mais fielmente ao comportamento dos dados

obtidos experimentalmente.

Na figura (4.5) os valores experimentais sdo apresentados normalizados
pela média da razéo (NgN,/Nc)exp/(NgN,/Nc)uc que € o valor da atividade da fonte,

prevista pelo calculo de Monte Carlo.

Percebe-se na figura (4.5) que a inclinagdo da curva formada pelos
pontos correspondentes a “janela” gama de 113 keV é maior do que a da curva
correspondente a “janela” gama de 208 keV. Isto se deve ao valor alto do coeficiente
de conversado interna associado a transicdo de 113 keV. O valor final obtido para
atividade, na data de referéncia (01/05/09), foi de 3,277(29) MBq g™.

O gréfico da figura (4.6) apresenta a atividade especifica em MBq.g™
obtida por cada laboratério participante da comparacao internacional patrocinada

pelo BIPM.
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FIGURA 4.6: A linha horizontal representa a média dos valores obtidos na comparacao internacional.

O ponto correspondente ao laboratério IPEN-CNEN representa o valor obtido neste trabalho.
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O valor obtido neste trabalho estd muito proximo da média, que € de
3,288(5) MBq. g, o que significa que a metodologia empregada pode ser

considerada satisfatoria.

4.5 Obtencao da Curva de Eficiéncia em Funcédo da Energia Gama

A curva de eficiéncia em funcao da energia gama, obtida utilizando-se os

dados das fontes-padréo, é mostrada na figura (4.7).
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FIGURA 4.7 : Curva de eficiéncia de pico em funcdo da energia gama, para o espectrémetro de HPGe.

A estes pontos experimentais, foi ajustado um polinbmio de grau 5 em

escala log-log. Os parametros e a matriz de covariancia correspondentes para a



64

curva de eficiéncia sdo apresentados na tabela (4.8). O valor de Qui-Quadrado

reduzido resultou 0,96 indicando um ajuste satisfatorio.

TABELA 4.8: Parametros e matriz de covariancia obtidos pelo ajuste da curva de

eficiéncia do HPGe. A funcédo é um polinémio de grau 5, ajustado em

uma escala log-log, entre energia e eficiéncia dos raios gama.

Matriz de
Parametro Valor Incerteza covariancia
a0 2044E+02  20,50E+01  60,39E+02
al -2,34E+02  20,30E+01  -5,85E+02 0,37E+02
a2 80,66E+01 80,40E+00  20,12E+02 1,95E+02 70,06E+01
a3 -1,57E+01 10,50E+00  -3,80E+01 30,49E+01 -1,27E+01 0,28E+00
a4 10,40E+00 10,30E-01  30,37E+00 -3,10E+00 0,12E+00 2,02E-01  0,80E-02
a5 -4,91E-02  40,70E-03  -1,18E-01 1,09E-01 -3,95E-02 0,11E-03 6,33E-04 0,23E-05
x 0,96

A figura (4.8) mostra os residuos obtidos comparando-se os valores de

eficiéncia ajustados com os valores experimentais. De modo geral, observa-se um

bom acordo com os valores ajustados.
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FIGURA 4.8: Residuos percentuais entre os valores de eficiéncia ajustados e experimentais em
funcéo da energia gama, para o detector de HPGe.

4.6 Medida da probabilidade de emissdo gama das transi¢cdes gama (113 e
208 keV)

Os valores obtidos para as probabilidades de emissdo gama por
decaimento do "’Lu s&o apresentados na tabela (4.9). Observa-se um bom acordo
entre os valores obtidos no presente trabalho e os valores apresentados na literatura.
A incerteza obtida no presente trabalho é compativel com os valores da literatura de

maior exatidao.
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TABELA 4.9: Probabilidade de emisséo gama por decaimento do *"’Lu, juntamente

com a matriz de correlacdo correspondente. Os valores aparecem em

porcentagem.
. ly :
Energia Incerteza Matriz de ly ly ly
(Presente N
(keV) total (%) correlacdo  Ref.[30] Ref.[31] Ref. [4]
trabalho)
112,95 6,22(5) 0,82 1 6,17(4) 6,4(3) 6,20(7)
208,37 10,35(8) 0,77 083 1 10,36(7) 11,0(6) 10,38(7)

Ref. [30] - Firestone et al., 1996;
Ref. [31] - Schétzig et al., 2001;

Ref. [4] - Bé et al., 2004.

A tabela 4.10 apresenta as incertezas parciais envolvidas na determinacdo
das probabilidades de emissdo gama por decaimento, juntamente com o fator de
correlacdo entre os valores correspondentes as energias de 113 keV e 208 keV. O
fator de correlacdo entre as intensidades destas duas transicdes é alto (0,83). Isto
pode ser explicado, considerando que as incertezas na atividade, e nas correcoes

para decaimento e impureza séo totalmente correlacionadas.
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TABELA 4.10: Quadro de incertezas. A Ultima coluna representa o fator de

correlacdo entre os erros parciais das probabilidades de emissdo gama,

correspondentes a 113 keV e 208 keV, respectivamente.

Fator de
Fonte de erros Erros (%)
correlacdo
113 keV 208 keV

Eficiéncia do HPGe 0,67 0,55 0,6
Atividade 0,58 0,58 1
Soma em cascata 0,04 0,04 0
Decaimento 0,15 0,15 1
Impureza 0,11 0,18 1
Estatistica 0,16 0,14 0
Total correlacionado 0,80 0,75
Total ndo

. 0,16 0,15
correlacionado
Total 0,82 0,77 0,83
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4.7 Medida da probabilidade de emissado gama das transicdes gama (136 e 249
keV)

Os calculos das probabilidades de emissédo para as transicdoes de 136 e
249 keV foram efetuados conforme o procedimento descrito no item 3.2.2. Para cada
uma das sete fontes medidas foi obtido um valor e a média dos valores tendo a
transicéo de 208 keV como referéncia encontra-se na tabela (4.11). Na tabela ( 4.12)
encontra-se a média dos valores obtidos utilizando-se a transicdo de 113 keV como

referéncia.

TABELA 4.11: Média dos valores de probabilidades de emissao obtidos para cada
uma das 7 fontes de *’’Lu, tomando como referéncia a intensidade da

transicdo de 208 keV. Os valores de intensidade estdo em porcentagem.

Energia ly Desvio Correcao
(keV)  (Média) Padréo da Efeito Valor Final
Média Soma
(%)
136,72  0,0457 2,0 0,99357 0,0460(9)

249,67  0,2038 1,0 0,99618 0,2046(21)
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TABELA 4.12: Média dos valores obtidos para cada uma das 7 fontes, tomando
como referéncia a intensidade da transicdao de 113 keV. Os valores de

intensidade estdo em porcentagem.

Correcéo Valor
Energia ly Desvio Efeito Final
(keV)  (Média) Padréo da Soma
Média
(%)
136,72 0,0453 2,1 0,99357  0,0454(10)
249,67 0,2020 0,8 0,99618  0,2020(16)

A média dos valores finais para as transicoes de 136,72 keV e de

249,67 keV encontram-se na tabela ( 4.13) com suas respectivas incertezas.

TABELA 4.13 Probabilidades de emissdo gama por decaimento finais para o *"’Lu
para as transicdes menos intensas. Os valores aparecem em

porcentagem.

7 ly ly ly
Energia gama (Presente
Ref. [30] Ref.[31] Ref. [4]
(keV) trabalho)
136,72 0,0457(7) 0,048(2) 0,0464(8) 0,0470(7)

249,67 0,2033(13) 0,212(11) 0,1987(12) 0,2012(21)
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Percebe-se que o valor de intensidade obtido neste trabalho para a
transicéo de 136,72 keV esta de acordo, dentro da incerteza, com os valores das trés
referéncias. Ja o valor obtido para a transicao de 249,67 keV estd em acordo com a
referéncia [30] e com a referéncia [4], mas ndo com a referéncia [31], que mesmo
dentro da incerteza, apresenta um valor menor do que o obtido para este trabalho.
No entanto, o valor do presente trabalho é muito proximo da média dos valores

encontrados nas trés referéncias, que € de 0,2040(70).

O valor da incerteza ndo pdde ser menor devido a flutuacdo dos valores
de area dos picos. A estatistica podera ser melhorada medindo-se fontes com
atividades maiores do que as que foram utilizadas no presente trabalho. Os
resultados para as demais transicfes de baixa probabilidade de emissao nao foram
incluidas no presente trabalho porque as incertezas envolvidas seriam ainda maiores
e teria pouco impacto para serem apresentadas a comunidade cientifica interessada
neste tipo de dado nuclear.
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5 CONCLUSOES

A atividade especifica do *"’Lu foi obtida com grande exatid&o (incerteza
de 0,8%), indicando que a metodologia empregada no sistema de coincidéncias
4 -y pode ser considerada satisfatoria. Pelas figuras (4.1) e (4.4) é possivel notar
um bom acordo entre os dados experimentais e a simulagdo por Monte Carlo,
mostrando que o modelo tedrico é confiavel. A tabela (4.9) mostra um bom acordo
entre os valores obtidos no presente trabalho e os valores encontrados na literatura,
para as probabilidades de emissdao gama por decaimento das duas transicoes mais
intensas que foram analisadas. As incertezas para estes valores também s&o

comparaveis com os apresentados na literatura.

O valor das intensidades das transicdes de 136 e 249 keV do *"’Lu,
obtidos a partir da medida de novas fontes no espectrémetro de HPGe, também
mostraram-se compativeis com 0s valores encontrados na literatura, dentro da

incerteza experimental.

O mesmo procedimento adotado para as linhas de 136 e 249 keV foi
seguido também para as linhas de 71 e 321 keV, porém a intensidade destas linhas
€ ainda menor que as demais, o que resultou em um valor de incerteza muito grande.
Para um resultado mais satisfatério seria necessario fazer medidas com uma fonte
cujo valor de atividade fosse mais alto, para melhorar a estatistica e diminuir o valor
da incerteza. Deste modo, € sugerido para trabalhos futuros que sejam efetuadas
medidas das linhas gama de menor intensidade, por meio da utilizacdo de fontes
com valor mais alto de atividade e utilizando-se a mesma metodologia empregada
para a determinacdo das intensidades das transicbes de 136 e 249 keV. Isto
permitira a estatistica de contagem e a obtencdo de incertezas menores,

comparaveis as da literatura.
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