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DETERMINACAO DA TAXA DE DESINTEGRACAO E DAS
PROBABILIDADES DE EMISSAO GAMA POR DECAIMENTO DO "*Ta

ELIEZER ANTONIO DA SILVA
RESUMO

Neste trabalho foi desenvolvido o método para a padronizagio de fontes de '**Ta
produzidas no reator de pesquisas IEA-R1 do IPEN. O "*Ta decai com uma meia-vida

182 ~ "
82W. Sdo emitidos

de 114 dias pelo decaimento ', populando os niveis excitados do
raios gamas de varias energias entre 31 keV e 264 keV e entre 1001 keV e 1453 keV.
As medidas foram realizadas em um sistema de coincidéncia 4nf—y utilizando a
técnica da extrapolagdo linear da eficiéncia. O sistema de coincidéncia ¢ composto de
um contador proporcional 4n acoplado a um cristal de Nal(TI). As medidas foram
realizadas selecionando dois intervalos de energias na via gama, a fim de verificar a
consisténcia dos resultados. Um célculo utilizando o método de Monte Carlo que prevé
o comportamento da atividade observada em fung¢do da eficiéncia do detector 4r(PC)
foi utilizado. Os resultados foram comparados com os valores experimentais. As

o . o 182
probabilidades de emissdo gama mais intensas do '®

Ta foram determinadas por meio
de um espectrometro gama de HPGe, a curva de eficiéncia do espectrometro de
germanio foi obtida por meio da utilizacdo de fontes de 152Eu, 241Am, 60C0, $Ba e
1%mHo, padronizadas em sistema primario. As incertezas envolvidas nas medidas
foram tratadas pela metodologia de covariancia. Os resultados obtidos sdo

concordantes dentro da incerteza experimental com valores encontrados na literatura.
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DETERMINATION OF THE DISINTEGRATION RATE AND GAMMA
EMISSION PROBABILITIES PER DECAY OF *¥TA

ELIEZER ANTONIO DA SILVA

ABSTRACT

In this work the procedure developed for the standardization of '®*Ta sources
produced by irradiation at the IPEN IEA-R1 research reactor is presented. The '**Ta
decays with a half-life of 114 days by B~ emission, populating the excited levels of
"W, It emits gamma rays with several energies mainly between 31 keV and 264 keV
and between 1001 keV and 1453 keV. The measurements were performed in a 4nf3—y
coincidence system by using the extrapolation technique. The coincidence system is
composed of a 4r proportional counter coupled to a Nal(Tl) cristal. The measurements
were undertaken selecting two windows in the y-channel, in order to check the
consistency of the results. A Monte Carlo calculation was performed in order to predict
the behavior of the observed activity as a function of the 4nf3 detector efficiency and
the results were compared to experimental values. The most intense gamma-ray
emission probabilities of ' Ta were determined by means of an HPGe gamma
spectrometer, the germanium efficiency curve was obtained by using sources '**Eu,
*"Am, ®Co, '*Ba and '®"Ho standardized in a primary system. The uncertainties
involved in the measurements were treated by the covariance methodology. The results
obtained are in good agreement with the experimental uncertainty compared with

literature values.
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Introdugao 1

INTRODUCAO

O desenvolvimento da tecnologia nuclear tem-se mostrado cada vez mais
necessario nos tempos atuais. Na drea da satide, na industria e controle ambiental, esta
tecnologia estd presente em diversas situagdes destas atividades.

Para que o emprego desta tecnologia tenha €xito, um dos elementos essenciais € o
uso das fontes radioativas com suas caracteristicas conhecidas com boa exatidao, entre
elas destaca-se a atividade e os parametros dos esquemas de decaimento como a
probabilidade de emissdo gama por decaimento e sua meia-vida.

O conhecimento destes fatores permite que os usudrios ou experimentadores
tenham resultados confidveis e precisos e calibrem seus instrumentos com acurécia.
Além disso, o conhecimento destes pardmetros auxilia na compreensao da estrutura
nuclear.

M¢étodos absolutos ou primdrios sdo aqueles capazes de mensurar grandezas com
boa precisdo sem a necessidade de padrdes. Em metrologia nuclear a determinacao da
atividade de uma fonte radioativa por um método primario ¢ feita pela observacao da
taxa de desintegragdo ao decorrer do tempo, dispensando assim, diversos parametros
nucleares e/ou parametros do sistema de calibragdo utilizado.

O método da coincidéncia ¢ o método primdrio mais utilizado na padronizacao de
diversos radionuclideos emissores de dois tipos de radiacdo, neste método detectores
especificos para cada tipo de radiagdo sdo empregados e os eventos coincidentes sdao
detectados sem a necessidade do conhecimento prévio dos parametros do esquema de
decaimento da fonte em questdo e das eficiéncias do sistema utilizado.

O laboratorio de Metrologia Nuclear do IPEN (LMN) desde a sua criagdo

desenvolve métodos de padronizagdo de radionuclideos € medidas de probabilidades de
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emissdo gama por decaimento utilizando sistemas de coincidéncia 4n(PC)-Nal(TI) e
espectrdmetros gama %,

A selecao dos radionuclideos a serem estudados baseia-se em suas aplicagdes
praticas, isto ¢, radionuclideos de uso em medicina nuclear ou que possam ser
utilizados como padrdes na calibracdo de espectrometros.

Este trabalho tem por objetivo, o desenvolvimento do método de padronizagao
do tantalo-182 ('**Ta) pelo método da coincidéncia, utilizando um sistema de detecgio
composto por um detector proporcional de geometria 41 e um cintilador de Nal(TI) e
determinar a probabilidade de emissdo gama por decaimento dos gamas mais intensos,
utilizando-se um espectrOmetro de germanio hiper puro previamente calibrado com
fontes padronizadas em sistema primario de "*Eu, **'Am, “Co, *’Ba ¢ '*"Ho.

O '"™Ta decai com uma meia-vida de 114,43 (0,03) dias por emissdo de

particulas B~ populando os niveis excitados do '*

W, o0 que acarreta a emissao de
radiacdes gamas e/ou emissao de elétrons de conversdo interna, no intervalo de energia
de 31keV a 1453keV.

Estas caracteristicas tornam este radionuclideo de grande interesse para
utilizacdo como padrio secundario uma vez que as energias gamas emitidas
encontram-se em um intervalo de energia em que ha faltas de padrdes (84keV a 264
keV).

No primeiro capitulo desta dissertacdo sao abordados os fundamentos teoricos.
No capitulo 2 ¢ apresentada a parte experimental relacionada a determinacao da taxa de
desintegracdo do "**Ta. No capitulo 3 ¢ apresentada a parte experimental relacionada
com a determinacao das probabilidades de emissdo gama por decaimento. No capitulo

4 sao apresentados os resultados e discussoes e por fim no capitulo 5 sdo apresentadas

as conclusdes e sugestdes para trabalhos futuros.
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1 FUNDAMENTOS TEORICOS
1.1 Instabilidade nuclear

A instabilidade nuclear pode ser explicada pelo desequilibrio do nimero de
nucleons que constitui um dado nucleo. Para alcangar a estabilidade, ou seja, atingir o
seu estado fundamental, nucleos instaveis emitem radiagcdes eletromagnéticas e/ou
corpusculares convertendo um nucleon em outro e por conseqiiéncia, transformando o
elemento nuclear numa outra espécie em um estado estavel ou instavel de energia que
para obter a estabilidade emite novas radiagdes **.

Nucleos instaveis sdo fontes radioativas e portanto possuem uma grandeza fisica

denominada atividade, um fenomeno que pode ser observado em elementos naturais e

artificiais, tal fen0meno € de natureza estocastica.
1.1.1 Atividade

A atividade de uma fonte radioativa ¢ definida como o nimero de desintegragdes

por unidade de tempo.

dN
dt (1.1)
Onde:

A ¢é a atividade.
N o nimero de nucleos radioativos.

A ¢ a constante de decaimento especifico de cada radionuclideo.
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A unidade de medida de atividade no Sistema Internacional ¢ o becquerel (Bq) e
seus multiplos e submultiplos, sendo que 1 Bq equivale a uma desintegragdo por
segundo.

A seguir sdo apresentadas e discutidas as radiacdes emitidas no processo de

desintegragio do '**Ta.
1.1.2 Decaimento beta (")

Trata-se de decaimento beta a emissao ou absor¢ao nuclear de particulas providas
de carga cuja intensidade ¢ igual a uma carga elementar e de massa de repouso igual a
dos elétrons orbitais. Tal decaimento ¢é caracteristico de nucleos leves, sendo este
decaimento o mais comum entre os elementos que buscam a estabilidade™*!. Para um
dado radionuclideo cuja instabilidade ¢ dada pelo o excesso de néutrons, o decaimento

segue a seguinte equagao:

A Av . 0p. 0—
X, Y+ SV

(1.2)

Onde X e Y sdo as espécies nucleares inicial e final, respectivamente ¢ V o
antineutrino.

Neste tipo de decaimento um néutron se converte em um préton emitindo uma
particula negativamente carregada e uma outra desprovida de carga e massa, sendo tais
particulas a particula beta e o antineutrino, respectivamente, mantendo desta forma a
conservacao de energia, do momento linear e do momento angular.

A emissdo das particulas beta forma um espectro de energia continua que vai
desde uma energia inicial (igual a zero no caso do decaimento do 37) até uma energia
maxima E, ., , que ¢ caracteristica do radionuclideo emissor. Poucas sdo as particulas

beta emitidas com energia maxima que se deve a existéncia do antineutrino neste
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decaimento, sendo que a maioria possui uma energia média E que é aproximadamente

igual a um terco da energia maxima.
1.1.3 Decaimento gama

Comumente, o decaimento gama ocorre apos um decaimento corpuscular em um
nucleo instavel, isto ocorre quando a regra de sele¢ao impede o decaimento direto para
o estado fundamental, sendo esta a forma no qual o nucleo emana a energia
excedente™. No decaimento gama, ocorre a emissdo de radiagdes eletromagnéticas ou
a transferéncia da energia excedente do nucleo a um elétron orbital, que da mesma
forma pode ou ndo atingir o estado fundamental, acarretando novos decaimentos gama.
Ambas as radiagdes fornecem um espectro discreto de energia.

No caso da emissdo de radiagdes eletromagnéticas o nucleo emite fotons cuja
energia hv corresponde praticamente a diferenga entre os niveis energéticos inicial E; e

final E¢, como indica a equagao:

2

_ /4
2Mc* Bl (1.3)

Onde o ultimo fator a direita da equagdo corresponde a energia de recuo do
nucleo emissor. Sendo E, a energia da radiagdo gama, M a massa do nicleo emissor ¢ C
a velocidade da luz.

O processo de emissao de elétron de conversao interna compete com a emissao de
raios gama oferecendo uma alternativa ao decaimento gama quando a emissdo de
fotons ¢ estritamente proibida pela impossibilidade de se originar um foton sem
nenhuma unidade de momento angular em uma dada transi¢dol). Neste caso, o elétron

¢ ejetado do atomo com uma energia K, dada por:

Ke = E}/ _Wi [3] (14)
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Onde W; ¢ a energia de ligacdo do elétron na orbita 1.
Como este processo compete com a emissao de raios gama, a probabilidade de
que ocorra a emissdo de elétrons é descrita pelo coeficiente de conversdo interna o,
que ¢ definido por:
ot
4 1 (1.5)

Onde A e A, sdo, respectivamente, as probabilidades de emissdo de elétron e de
raio gama.

Como os elétrons emitidos podem ser de qualquer oOrbita eletronica, o coeficiente
de conversdo interna total o é a representacdo da contribuicdo total das diferentes

probabilidades de cada orbita”, ou seja:

A
ar =ay oy ey = (1.6)
v

O coeficiente de conversdo interna ¢ diretamente proporcional ao nimero

atomico, a multipolaridade e inversamente proporcional a energia da transigao.
1.1.4 Rearranjo eletrénico

Quando ocorre a emissdo de um elétron de conversdo interna ou qualquer outro
processo que retire um elétron da nuvem eletronica do atomo, este ¢ levado a um
estado excitado, pois ha uma vacancia em uma de suas Orbitas. A tendéncia natural ¢
ocorrer um rearranjo dos elétrons para preencher esta vacancia, onde elétrons mais
afastados do ntcleo e portanto, mais energéticos ocupam essas vacancias e este
preenchimento ocasiona na emissdo de raios X ou elétrons Auger cuja energia ¢ dada

pela diferenca dos estados (niveis) final e inicial'®. No caso de 4tomos de alto nimero
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atdmico, ¢ maior a probabilidade de emissdo de ondas eletromagnéticas cujo
comprimento de onda situa-se no espectro dos raios X (raios X caracteristicos) ja para
atomos de baixo numero atémico, ¢ maior a probabilidade de ocorrer a emissdao de
elétrons monoenergéticos (elétrons Auger).

Ambas as radiagdes fornecem um espectro discreto de energia.
1.1.5 Interacdo das particulas beta com a matéria

A interacao da radiacdo beta com a matéria se da por colisdes coulombianas com
os elétrons dos dtomos que constituem o material absorvedor, gerando ions no meio no
qual se propaga. As particulas betas descrevem um caminho tortuoso no meio de
propagagdo, uma vez que, as massas das particulas envolvidas na intera¢do sio iguais.
Algumas vezes, a intera¢io pode ocorrer com o campo coulombiano do nucleo®.

De acordo com a teoria classica do eletromagnetismo, particulas carregadas
quando aceleradas emitem radiagcdo, fendmeno este denominado bremmstrahlung,

portanto a transferéncia linear de energia de uma particula beta ¢ dada por:

(5. (B
dX total dX coul dX brems (1.7)

O tultimo termo, correspondente a radiacdo de bremmstrahlung que s6 se torna
significativo para particulas betas de altas energias em absorvedores de alto numero

atomico.
1.1.6 Interacdo das radiagdes gama com a matéria
As radiagdes gama sdao radiacdes desprovidas de carga e em virtude desta

caracteristica, estas radiagdes ndo interagem coulombianamente com o meio

absorvedor. Sua interacdo se da por meio de colisdes elasticas, inelasticas ou absor¢ao
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completa com os elétrons e em algumas vezes com o nucleo atdmico. Em uma tUnica
interacdo a radiacdo gama tera suas propriedades iniciais modificadas, ou seja,
interacdo catastrofical®. A interacdo da radiacdo gama com o meio absorvedor se da
por varios processos, o que depende do nimero atomico do absorvedor e da energia do

féton na interagdo. Os trés processos mais significativos sao:

% O efeito fotoelétrico.
% O espalhamento Compton.

A producao de pares.

A distribuicdo relativa destes trés processos para diferentes materiais
absorvedores com energias de raios gama sao ilustrados na FIG 1.1, onde a linha da
esquerda representa a energia para o qual a absorcdo fotoelétrica e espalhamento
Compton sdo probabilisticamente provaveis em funcdo do nlimero atémico absorvedor.
A linha a direita representa a energia para o qual o espalhamento Compton e producao

de pares sdo probabilisticamente provaveis.

rrrrmm T T rrrre 17 T FEi
120~ —

Predomindncia da |

_ Predomindncia do ;
Produgdo de Pares

go| Efeito Fotoelétrico

Predomindncia do

40 R
Efeito Compton _

01 1) G A Y
0,01 0,1 1 10 100
Energia(MeV)

FIGURA 1.1 Os trés processos de interagio e suas regides predominantes'®.
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Observa-se neste grafico (FIG.1.1) a predominancia de trés areas. Na regidao de
baixa energia ocorrem principalmente interagdes pelo processo fotoelétrico que ¢
diretamente proporcional a Z’ e inversamente proporcional a EYW >, Na regido de
energias intermedidrias ocorrem principalmente interacdes pelo espalhamento
Compton, sendo a probabilidade de ocorrer este espalhamento proporcional a Z e
inversamente proporcional a E,. Na regido de altas energias ¢ predominante o processo
de produgdo de pares com probabilidade de ocorrer diretamente e proporcional a Z* ¢

proporcional a E,, esse fendmeno ocorre a partir de 1022 keV.
1.2 Medida absoluta da atividade

M¢étodos que se baseiam somente nas taxas de contagens medidas da fonte em
estudo, sdo denominados métodos primarios ou medidas absolutas. Tais medidas
necessitam apenas do tempo como referéncia. O método utilizado neste trabalho foi o
método da coincidéncia, método este que ndo necessita do conhecimento de pardmetros
da eficiéncia de deteccdo ou de parametros do esquema de decaimento.

O método da coincidéncia ¢ um método primario que € aplicado na padronizagdao
de fontes radioativas que desintegram-se pela emissao de duas radiagdes distintas como
por exemplo a—y e -y, emitidas em intervalos de tempo tao pequenos que podem ser
considerados simultaneos!”’. As radiacdes sdo detectadas em dois detectores, cada um
com sensibilidade para uma das radiacdoes e em seguida sdo computados em um
sistema todos os eventos coincidentes.

Em uma situacdo ideal, utilizando uma fonte radioativa de dimensoes
despreziveis e esquema de desintegracao simples, cuja atividade ¢ Ny e as eficiéncias
dos detectores €3 € €, , para as radiagdes beta e gama, respectivamente, as taxas de

contagens em cada um dos detectores podem ser dadas por:

N, =Ny, (1.8)
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N, = Ng¢, (1.9)
E para os eventos coincidentes:
N, =Ny&ze, (1.10)

Onde Ng sdo as contagens beta, N, sdo as contagens gama e N; sdo as contagens
em coincidéncia.
Portanto, multiplicando-se as equacdes 1.8 € 1.9 e dividindo-as pela equagdo

1.10, tem-se:

— L = N, (1.11)

Deste modo para determinar a atividade da fonte ndo ¢ preciso conhecer as
eficiéncias dos detectores e Ny pode ser obtido diretamente quando se tem, por
exemplo, um esquema de decaimento —y e detectores sensiveis para um Unico tipo de
radiacdo. Ja consideradas as corregdes para tempo morto e radiagdo de fundo, pode-se
obter a atividade da fonte sem a necessidade de conhecer os parametros do esquema de
decaimento da fonte a ser calibrada.

De acordo com as medidas, também pode ser encontrado o parametro de
eficiéncia do detector beta, com &g equivalente a N¢ /N,, e o parametro de eficiéncia do

detector gama, com &, equivalente a N /N .
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1.2.1 Técnica da extrapolacao linear da eficiéncia

As consideracdes apresentadas no item 1.7 correspondem a uma situagdo ideal, o
que limita este método, pois em situagdes reais os radionuclideos apresentam em sua
maioria, um esquema de desintegragdo complexo, envolvendo algumas vezes mais de
dois tipos de radiagdes e desta forma contribuindo na taxa de contagem, tendo em vista
que os detectores apresentam uma probabilidade de deteccdo a outros tipos de
radiagoes.

Quando se passa ao caso real ¢ fundamental que sejam conservadas as
caracteristicas do método de coincidéncia no caso ideal, evitando a introducdo ou
minimizando os efeitos das eficiéncias dos detectores e dos parametros nucleares, e
desta forma, conservando a principal caracteristica do método.

Para um caso pratico, em que o radionuclideo decai por B—y e apresenta um
esquema de desintegragdo complexo, por exemplo, com a emissdo de elétrons pelo
processo de conversdo interna, a equagdo para as contagens beta considerando outros

eventos, passa ser escrita de maneira simplificada como:

061- 8ec + 8ﬂ7

N, =N, &, +(1-¢, o

(1.12)

A equacao 1.9 correspondente as contagens gama, com as devidas corregdes fica:

N, =N, —— (1.13)
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Para as contagens de coincidéncia a equagdo 1.10 corrigida assume a forma de:

Onde:

&p

Epy

aT

&

&
c = Ny gﬁﬁ+l_gﬁ)‘gc (1.14)
T

¢ a eficiéncia beta,

O~

a eficiéncia do detector beta para as radiagdes gama,

¢ o coeficiente de conversao interna total,

¢ a eficiéncia do detector beta para elétrons de conversao,
¢ aeficiéncia gama,

¢ a eficiéncia de coincidéncia gama-gama.

Quando a medida na via gama ¢ feita selecionando-se apenas o pico de absor¢dao

total a equacao 1.14 ¢ dada por:

&
N, = Nogﬁ# (1.15)
T

Do mesmo modo que ¢ determinada a equagdo 1.11, encontra-se uma equagao

para determinar Ny multiplicando as equacdes 1.12 com 1.13 e dividindo por 1.15

obtém-se:
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N ,N l-¢,(or6,+¢
%: N0 1+ B T Br

c

Ep l+oar (1.16)

Analisando a equacdo 1.16, conclui-se que para a determinacdo de Ny se faz
necessario o conhecimento dos parametros do esquema de desintegracdo e as
probabilidades de deteccdo. Para solucionar este problema e manter a principal
caracteristica do método que consiste na sua independéncia do conhecimento da
eficiéncia de deteccdo e dos parametros do esquema de desintegracdo, aplica-se a
Técnica de Extrapolacdo Linear da Eficiéncia.®”. Segundo esta técnica, a
determinacdo de Ny sO serd possivel se houver uma relagdo funcional entre Nz e o
pardmetro de eficiéncia N/ N,, tal que Nz = Np, quando N/ N, = 1, tal condicdo
pode ser obtida quando houver um inter-relacdo biunivoca entre a eficiéncia de um
dado ramo beta, &, por meio de uma funcao f, (gy5) que relacione as eficiéncias dos

19 portanto a eficiéncia dos

diversos ramos beta do decaimento do radionuclideo
diferentes ramos beta €, passa a ser interpretada como uma fun¢do de uma eficiéncia

unitaria gg.
€4 = F(&4) (1.17)

Em que, fi=>1 quando g2 1.
Na pratica o parametro ep; ¢ extrapolado a 1 a partir de uma discriminagao
gradual em energia das particulas betas emitidas pelo radionuclideo. Com isso pode-se

(8,9

escrever a equagdo de coincidéncia generalizada®”, dada por:

N ¢

N, =N,F

p (1.18)

e
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Segundo Campion' a equacdo de coincidéncia generalizada pode ser escrita de
forma mais conveniente para a sua solu¢do gréfica, relacionando NgN,/ N; e o
parametro de ineficiéncia [1-( N/ N,)]/( N¢/ N,) por meio de uma relagdo funcional G,
cuja a variacao € mais lenta que a da equacgdo 1.18.

Deste modo, quando o parametro de ineficiéncia [1-( N/ N,)J/( N/ N,) tender a
zero, a funcdo G tenderd a 1 e NgN,/ N¢ tendera a No.

Logo a equacgdo de coincidéncia ¢ dada por:

N, ol 1mNe /N,
0 N /N, (1.19)

Usando-se a razdo NN,/ N; como a varidvel dependente e o parametro de
ineficiéncia [1-( No/ N,)]/( N/ N,) como a variavel independente, pode-se obter a taxa
de desintegragdo Ny a partir do grafico NgN,/ N; versus [1-( No/ N,)]/( N¢/ N,) de modo
que NgN,/ N¢ é dependente da fungdo G.

O valor extrapolado obtido por ajuste polinomial dos dados experimentais,
fornece a taxa de desintegracao Nj.

A variagdo do parametro de eficiéncia pode ser obtida pelo uso de absorvedores
externos, por auto-absorcao na fonte, por discriminagdo eletronica, ou qualquer outro

método que possibilite a variacdo da eficiéncia beta, desde que as probabilidades de

detecgdo &g, & € €, sejam constantes ou nulas no intervalo de variagdo da eficiéncia
betal'"".
Pela técnica da extrapolacdo linear da eficiéncia ¢ ajustada uma reta onde o
coeficiente angular corresponde ao produto da atividade da fonte pela constante de
correcdo, devido ao esquema de desintegracdo e ao sistema de deteccao utilizado, e o
coeficiente linear a taxa de desintegragao procurada.

A medida de coincidéncia ¢ feita selecionando-se o fotopico de absorcao total de

uma energia gama em coincidéncia com a radia¢do beta. A escolha recai nos gamas
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mais intensos e que apresentem menor coeficiente de conversao interna, o que resultara

numa reta com menor coeficiente angular € um coeficiente linear com menor incerteza.

1.3  Espectroscopia gama

A espectroscopia gama ¢ uma técnica analitica que estuda nucleos instaveis que
decaem para configuragdes mais estaveis emitindo radiagdes eletromagnéticas. Muitas
vezes, esta técnica ¢ aplicada na identificagdo de materias, na determinagdo das
probabilidades de emissdao gama dos diversos niveis populados, no conhecimento das
energias das transigdes e na compreensdao da estrutura nuclear. Para tanto,
caracteristicas do sistema de deteccdo devem ser bem estabelecidas, como por
exemplo, resolu¢dao em energia do detector que permite identificagdo da energia gama
emitida e sua eficiéncia de deteccdo para uma dada energia, informacao esta que ¢
fornecida por meio de uma curva de calibragao em eficiéncia.

O pico de absorcao total de uma dada transi¢do corresponde a total absorcao e
conversao da energia do foton incidente em cargas elétricas cujo nimero de eventos
segue uma distribuicdo gaussiana e sua centroide fornece o valor da energia deste
foton. Na formagdao de um dado fotopico pode-se conhecer a resolucdo do detector,
sendo tal caracteristica diretamente proporcional a raiz quadrada do niumeros de cargas
coletadas, a largura a meia altura fornece a resolugdao do detector na regido da energia
de interesse!' "',

A curva de calibragdo em eficiéncia de um espectrometro gama para uma
determinada geometria de contagem ¢ obtida a partir da medida de fontes radioativas
padrdes com atividades, energias e intensidades gama muito bem conhecidas e meias-
vidas suficientemente longas para nao influir na taxa de contagem obtida. A curva de
calibragdo em eficiéncia consiste em uma fun¢do polinomial que relaciona com
exatiddo a eficiéncia de detec¢do de um dado sistema para uma certa energia gama.

Comumente, tal funcao ¢ descrita por um polindmio logaritmico.
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A eficiéncia absoluta de detec¢ao ¢ definida como a razdo entre o nimero de
fotons detectados e o nimero de fotons emitidos, conforme indica a equagdo 1.20,

apresentando uma caracteristica probabilistica.

N fotons det

E="_—~ (1.20)
N f(’)tonsemIt

No caso da medida do fotopico de absor¢do total esta eficiéncia ¢ denominada
eficiéncia de pico e pode ser obtida como a razdo entre a area do fotopico de absor¢ao

total e o nimero de fotons emitidos'®!:

S(E,)
@(EM-): AxI(Eﬂ)xAt (1.21)
Onde:
g(E,) ¢ eficiéncia de pico para o i-ésimo gama de energia E;
S(E,) ¢éadreasob o fotopico de absorcao total do i-ésimo gama de energia E;

A ¢ a atividade da fonte radioativa no momento da medida;

I(E,) ¢ aprobabilidade de emissdo por decaimento do i-ésimo gama de energia
At ¢ o intervalo de tempo de medida.

Para a determinagdo da eficiéncia, alguns fatores de correcao que influenciam os

resultados devem ser introduzidos na equagado 1.21. Tais como:

f, fator de corre¢do para tempo morto;
fa fator de atenuacao ¢ auto-absor¢ao no envoltorio da fonte;
fe fator de corre¢do para a geometria da medida;

fc fator de corregdo para o efeito soma.
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Para determinagdo da probabilidade de emissdo gama por decaimento a mesma
equacdo 1.21 ¢ utilizada, sendo que I (E,) ¢ agora a incognita e & obtida da curva de

calibragdo. Logo:

) e

_ :AxAtxgy(Eﬂ-)Xf,XfAXfGXfc (1.22)
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2 PADRONIZACAO DO **Ta.

A padroniza¢io do '®Ta foi realizada no sistema de medida absoluta 47(PC)-
Nal(Tl) com a aplicacio do método da coincidéncia recorrendo a técnica da
extrapolagdo linear da eficiéncia, descrita no capitulo 1, onde foram selecionados dois

intervalos de energia gama para formar os eventos coincidentes com as particulas beta.

2.1  Sistema 4rn(PC)-Nal(TI)

O sistema 4n(PC)-Nal(Tl) ¢ constituido de um contador proporcional de

182
Ta e um

geometria 4 para a detec¢ao das radiacdes corpusculares emitidas pelo
cristal cintilador de Nal(Tl) acoplado ao detector proporcional a fim de detectar as
radiagcOes eletromagnéticas emitidas. Ambos os detectores estdo associados a um

sistema de mddulos eletronicos para analise e cole¢ao das radiacdes detectadas.

2.1.1 Contador Proporcional 4rn(PC)

O detector utilizado neste trabalho ¢ um contador proporcional com geometria
4n operando com gas fluente usado para a deteccdo das particulas beta. Este sistema
apresenta uma eficiéncia de deteccdo de particulas beta proxima de 98%, para
particulas beta de alta energia e eficiéncia para detec¢do de radiacdo gama menor que
0,5%. O seu tempo de recuperagdo ¢ da ordem de 100 ns.

O contador proporcional ¢ constituido por duas partes idénticas feitas em um
bloco de latdo, com conexdes para entrada e saida de gas. Cada parte interna possui

uma forma aproximadamente cilindrica medindo 3 cm de didmetro e 7,5 cm de
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comprimento. No interior de cada uma das partes ¢ posicionado um anodo de ago
inoxiddvel com didmetro de 25um, fixado por isoladores de teflon nas duas
extremidades. As duas partes sdo unidas e vedadas por meio de anéis de borracha.
Entre elas ha uma lamina de 0,32cm de espessura feita também de latdo com dois
orificios. O maior, com didmetro de 4,0 cm utilizado para o posicionamento da fonte
radioativa, ¢ o menor com diametro de 1,5 cm utilizado para puxar a ldmina como
mostra a FIG.2.1, permitindo que a fonte radioativa seja trocada sem a necessidade de
abrir o detector. Este detector opera na regido proporcional com uma tensdo de
1300 V para particulas alfa e 2050 V para a detec¢do de particulas beta.

O gés utilizado ¢ uma mistura de 90% de argdnio e 10% metano. O contador
opera a uma pressao de 1 atm, aproximadamente. Este modelo de contador
proporcional também conhecido como “pill box”, permite que a fonte seja posicionada
dentro do volume sensivel do detector. A vantagem da contagem da fonte interna, ¢
que ndo ha janelas entre o volume sensivel do contador e a fonte radioativa, o que
minimiza os efeitos de absor¢cdo das radiagdes de baixas energias. Este detector
também pode trabalhar em uma configuracao de alta pressdao desde que esteja acoplado

a um sistema de controle da pressao do gas.

FIGURA 2.1 Detector proporcional utilizado para a detecgao das particulas beta.
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O principio de funcionamento do contador proporcional baseia-se em uma das
propriedades das radiagdes, 1onizar o meio no qual se propaga.

Ao se propagar em um gés, a radiacdo produz pares de ions que sdo acelerados
para seus respectivos eletrodos através de um campo elétrico. No decorrer do percurso
rumo ao anodo, o elétron adquire uma energia cinética suficiente para produzir novas
1onizacoes e desta forma gerando uma avalanche e amplificando o pulso dentro do
proprio detector. Quando todos os elétrons sdo coletados a avalanche se extingue
gerando um pulso proporcional & energia da radiagdo incidente”. O fator de

multiplicacio do contador proporcional é da ordem de 10°.

2.1.2 lodeto de Sodio Nal(TI)

Neste trabalho o detector utilizado para a detec¢do da radiagdo gama € um cristal
cintilador de Nal(T1l) plano com diametro de 76 mm por 76 mm de altura. O cristal
cintilador acoplado a fotomultiplicadora ¢ encapsulado em um tubo de aluminio
hermeticamente selado para evitar sua deteriorizagdo devido o cristal ser higroscépico.

O sistema esté inserido dentro de uma torre cilindrica de chumbo, que protege o
cristal de iodeto de sodio das radiagdes de fundo.

O processo de deteccao nos cristais inorganicos, como ¢ o caso do Nal(T1), ocorre
pela interacdo dos fotons incidentes com as moléculas do cristal levando-as a uma
configuracao instavel de energia o que acarreta em emissdo de fotons no espectro do
visivel para voltar ao seu estado fundamental. Tais fotons sdo coletados pela
fotomultiplicadora acoplada opticamente ao cristal, convertendo os sinais luminosos
em pulsos elétricos. A altura de pulso gerado ¢ proporcional a intensidade luminosa
que chega a fotomultiplicadora que por sua vez ¢ proporcional a energia dos fotons

incidentes emitidos pela fonte!'?!.
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2.1.3 Sistema eletrénico

O sistema eletronico associado aos detectores ¢ um sistema convencional para

4 constituido de pré-amplificadores, amplificadores de pulso,

este tipo de medida
analisadores monocanais, modulos de soma, modulos geradores de atraso e mddulos
geradores de porta e atraso.

A coleta de dados ¢ feita com o auxilio de um conversor de tempo para
amplitude de pulso o moédulo TAC (Time to Amplitude Converter), associado a um
analisador multicanal (MCA)!"".

Utilizando o TAC juntamente com os mddulos geradores de porta e atrasos € o
multicanal, ¢ possivel obter um espectro em tempo FIG. 2.2. A analise fornece o
registro das contagens beta, gama e dos eventos coincidentes.

Na FIG.2.3 ¢ apresentado o diagrama do sistema eletronico, neste diagrama
destacamos que os pulsos provenientes do contador proporcional 4 apos serem pré-
amplificados e amplificados, sdo enviados a um mddulo analisador de altura de pulso,
o SCA Timing (Single Channel Analyser- Timing), onde sdo discriminados os pulsos
de ruido eletronico. Os pulsos selecionados sdo enviados simultaneamente a dois
geradores de porta e atraso e posteriormente enviados ao modulo TAC para a colegao
de dados.

De modo andlogo, os pulsos provenientes do cristal cintilador Nal(TI),
acoplados 4 um tubo fotomultiplicador, sdo pré-amplificados e amplificados e enviados
a dois analisadores monocanal onde s3o selecionados os intervalos de energia gama de
interesse. Nesta medida, sdo utilizados dois analisadores monocanal na via gama, pois
sdo selecionados dois intervalos de energia distintos.

Na coleta de dados por meio do método TAC desenvolvido no LMN, os
geradores de porta e atraso sdo denominados gerador 1 e 2 onde o modulo gerador de
porta e atraso 1 recebe os pulsos das vias beta e gama e os envia para a entrada inicio

do médulo TAC para dar inicio a contagem do tempo. O gerador de porta e atraso 2

recebe os pulsos das vias beta e os pulsos atrasados das via gamas e os envia para a
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entrada fim do médulo TAC para dar o término a contagem de tempo. Os sinais inicio-
fim sdo por sua vez enviados ao analisador multicanal onde sdo acumuladas as
contagens.

Na FIG.2.2 ¢ apresentado o espectro onde, o pico estreito da esquerda
corresponde as contagens beta, o pico estreito do centro corresponde as contagens
gama | e o ultimo pico estreito a direita corresponde as contagens do gama I, os dois
picos mais alargados no centro correspondem as contagens em coincidéncias (N;) e
(N¢2), que contabilizam os eventos coincidentes das contagens beta com os gamas | e

gamas |l, respectivamente.

1,l]E+1l]
Np-N¢;-Ne2
E NTI_NCI
S : :
= LOE+05 N Nya-Nez
rg 8 cl n.l Nea &
L
aasd
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FIGURA 2.2 Espectro de coincidéncias com a discriminagdo de dois intervalos de energia
gama.
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FIGURA 2.3 Sistema eletronico convencional para dois intervalos de energia y.
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2.2  Caélculo da atividade

O calculo da atividade das fontes medidas no sistema de coincidéncias ¢ feito
por meio do programa CONTAC!™ desenvolvido no LMN. Neste programa estio
incorporadas as corre¢des aplicadas para determinagdo da atividade, estas corregdes
estdo detalhadas no item 2.2.1.

O programa CONTAC foi desenvolvido em linguagem FORTRAN e utiliza trés
arquivos de entrada e um arquivo de saida.

Os arquivos de entrada sao:

Espectro.chn, arquivo binario fornecido pelo multicanal onde estd registrado o
espectro da fonte medida.

Bg.chn, arquivo bindrio fornecido pelo multicanal onde estd registrado o
espectro da radiacao de fundo.

Contac.dat, arquivo texto (ASCII) onde sdo fornecidas as informacdes

relacionadas a fonte em analise que sao:

¢ Meia-vida do radionuclideo em dias e sua incerteza em porcentagem,;

«+ Data e hora de referéncia do radionuclideo;

¢ Intervalo em canal do inicio e término da &rea correspondente as contagens beta;

« Intervalo em canal do inicio e término da area correspondente as contagens do
gama l;

« Intervalo em canal do inicio e término da area correspondente as contagens
coincidéncias 1;

¢ Intervalo em canal do inicio e término da area correspondente as contagens do
gama ll;

+ Intervalo em canal do inicio e término da area correspondente as contagens
coincidéncias 2;

» Intervalo estimado do inicio e término em canal das coincidéncias acidentais.

+* Numero de canais;
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¢ Tempo real e tempo vivo da medida de radia¢do de fundo em segundos;

*» Tempo real e tempo vivo da medida da fonte em segundos.

O arquivo de saida ¢ denominado Contac.out e fornece diversas informacdes da
medida obtidas por meio da andlise do espectro em tempo como o da FIG.2.2. Neste

arquivo de saida ¢€ possivel obter:

« Valor da eficiéncia beta e sua incerteza em porcentagem, para as duas
coincidéncias;

s Valor da ineficiéncia beta e sua incerteza em porcentagem, para as duas
coincidéncias;

*» Valor da atividade em becquerel e sua incerteza em porcentagem, para as duas
coincidéncias;

¢ Valor da eficiéncia gama | e gama |l e suas respectivas incertezas em

porcentagem.

2.2.1 Correcdes aplicadas

Corre¢des sdo aplicadas nas taxas de contagens observadas em virtude das
condigdes reais em que sao realizadas as medidas para a determinacgao da atividade, sdo
elas: correcao para a radiagdo de fundo (BG), correcdo para o tempo morto do sistema
de deteccao 4n(PC)-Nal(Tl), correcdo para o decaimento da fonte durante as medidas e
corregao para as coincidéncias acidentais que podem ocorrer dentro do tempo de

resolucdo. Todas estas corregdes sao feitas por meio do programa CONTAC.

2.2.1.1 Correcéo da radiacédo de fundo

A radiagdo de fundo ¢ a radiagdo que ndo ¢ proveniente da fonte a ser medida, e

portanto, deve ser subtraida do espectro obtido. Para efetuar esta correcdo foram
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obtidos espectros da radiacdo de fundo do laboratorio nas mesmas condigdes em que

foram efetuadas as medidas das fontes de '**Ta.

2.2.1.2 Correcdo do tempo morto

No sistema de deteccdo existe um intervalo minimo de tempo que separa dois
eventos para que sejam registrados como pulsos distintos, denominado tempo morto,
que representa o tempo em que o sistema se encontra processando eventos coletados, e
portanto, esta indisponivel para outras aquisicoes. Em um sistema de deteccao, o tempo
morto total do sistema corresponde ao tempo morto intrinseco do detector juntamente
com o tempo morto do sistema eletronico associado que geralmente ¢ muito pequeno.
Devido ao tempo morto, grandes perdas de contagem poderdao ocorrer quando o
radionuclideo a ser mensurado possuir uma alta atividade. Porém, no sistema utilizado,
este tempo ¢ dado pelo tempo morto do multicanal, pois seu tempo morto ¢ o maior em
relagdo ao tempo morto de todos os outros componentes do sistema de detecgao.

A correcdo para este efeito ¢ obtida por meio da razao dos tempos, ou seja, a

razdo entre o tempo vivo (time live) com tempo real de medida (time real).

2.2.1.3 Verificagdo da correcdo do tempo morto

Para verifica¢do da validade do uso do tempo morto do multicanal, foi feito um
estudo por meio de medidas seqiienciais realizadas com uma fonte de alta atividade. A
fonte escolhida tem uma constante de decaimento grande e desta forma, foi possivel
seguir o decaimento de sua atividade em um menor intervalo de tempo.

A fonte escolhida foi o **Na, seu decaimento ocorre pela emissio de particulas
B~ populando os niveis excitados do **Mg com a emissdo de radiagdes gama, com um

periodo de meia-vida de 14,9590(12)h!'%).
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As medidas foram realizadas no mesmo sistema em que foram medidas as

fontes de '*

Ta e observou-se a validade da correcao feita pelo programa Contac por
meio do comportamento da curva da FIG.2.4.

Esperava-se que a curva apresentasse uma inclinacao nula por todo intervalo de
tempo morto estudado, pois o programa fornece a atividade da fonte na data de
referéncia estabelecida, no entanto observou-se que para altas atividades, ou seja, alto
tempo morto o comportamento da curva ndo se manteve constante.

182 .
8 Ta neste mesmo sistema

Como as medidas realizadas para as fontes de
apresentou um tempo morto maximo da ordem de 8%, no qual ser observado na curva

da FIG.2.4, mostrou que a corre¢do aplicada pelo programa neste intervalo garante a

confiabilidade dos resultados.

34450
G=0,14%
34375 A

34300 1

34225 A

Atividade (Bg)

34150 A

34075

34000 | . T .

2,00 4,00 5,00 .00 Fa00
Tenp o morto (%)

FIGURA 2.4 Curva de comportamento da corregdo da atividade em fun¢do do tempo morto.
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2.2.1.4 Correcdo durante o decaimento da fonte

Em radionuclideos cuja constante de decaimento ¢ relativamente alta, o
decaimento da fonte durante a medida pode alterar os resultados, por isso esta corre¢ao

deve ser aplicada. A taxa de contagem ¢ corrigida por meio da equagdo 2.1.

Nr — N ﬂ't eﬂ(tm_tr)

l_e—ﬂt (21)

Onde:

N; ¢ a taxa de desintegracdo na data da referéncia;
N ¢ a taxa de desintegracao na data da medida;

t € o tempo de medida;

tn € a data da medida,;

t, € a data de referéncia;

A € a constante de decaimento da fonte em questao.
2.2.15 Correcdo das coincidéncias acidentais

Como j4a mencionado, a taxa de coincidéncias ¢ obtida pela deteccdo de duas
radiagOes distintas consideradas simultdneas em relagdo ao tempo de resolucao do
sistema de deteccdo. No entanto, podem ser considerados coincidentes eventos de
nucleos distintos, pois o tempo de resolugdao assume um valor finito. Estes eventos sdao
denominados coincidéncias espurias ou coincidéncias acidentais. As coincidéncias
acidentais podem interferir no nimero de contagens, acarretando em um erro no valor
absoluto da atividade. De acordo com o formalismo de Cox e Isham"'"! ¢ adaptado por
Smith!"® estes eventos podem ser corrigidos em fungdo do tempo de resolucio e do
tempo morto quando este for considerado igual para as vias beta e gama. Este calculo

esta incorporado no programa CONTAC.
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2.3  Preparacdo das amostras medidas no sistema 4n(PC)-Nal(TI)

As fontes radioativas medidas no sistema de deteccao 4m(PC)-Nal(Tl) foram
confeccionadas no laboratério em substratos de Collodion (nitrato de celulose) com
espessura de aproximadamente 20 pg.cm™ metalizados com Au sobre os quais é

depositado o material radioativo.

2.3.1 Preparacao de substratos de Collodion

Os substratos de Collodion utilizados na confeccao das fontes radioativas sao
filmes finos obtidos pela deposicdo de 2 ml de uma solucao de Collodion elastico,
diluido com acetato de isoamila, numa propor¢do de 1:1, em uma cuba com capacidade
de 20 litros preenchida até¢ a metade com agua deionizada, formando na superficie da
agua uma pelicula elastica com espessura de aproximadamente 20 pg.cm™. Sobre esta
superficie sao colocadas cuidadosamente arandelas com 4 cm de didmetro externo e 2
cm de diametro interno feitas em aco inoxidavel de 0,2 mm de espessura.

Em um curto intervalo de tempo, a pelicula adere ao aco inox e o filme aderido a
arandela ¢ recortado cuidadosamente para nao rompe-lo. Apdés a sua remocao as
arandelas com o filme sdo colocadas na posi¢do vertical para secar a temperatura
ambiente. Uma vez secas, as arandelas sdo levadas para metalizagao com ouro de modo
a torna-las condutoras (FIG. 2.5. A).

O mesmo processo ¢ realizado para a confec¢do dos absorvedores das particulas
beta. Neste caso sao utilizadas arandelas com diametro interno de 4,5cm e externo de
5,5 cm e espessura de 0,2 mm. Estes filmes mais espessos, com 50 pg.cm?,
aproximadamente, também sdo metalizados com ouro e sdo utilizados para se obter a
varia¢ao da eficiéncia do detector beta. Estes filmes colocados sobre e sob a fonte,
absorvem gradualmente as particulas de menor energia (FIG. 2.5. B), desta forma, a

medida que vao sendo adicionados absorvedores na fonte, menos particulas sdo
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detectadas, diminuindo a eficiéncia (N¢/N,) do detector beta e consequentemente,

aumentando o parametro de ineficiéncia (1-N¢/N,)/(N/N,).

FIGURA 2.5 (A) - Arandelas com Collodion mentalizados para o depdsito das fontes.

(B) - Arandelas com Collodion metalizados para absor¢ao das particulas f.

2.3.2 Produco do '*?Ta

As fontes de '"*Ta foram produzidas pela irradiagio de 1mg de p6 metalico de
oxido de tantalo (Ta,Os) depositado em uma capsula de polietileno, irradiado no reator

IEA-R1 do IPEN, pela reagdo 18lTq (n,y) '82Ta, durante 45 minutos em um fluxo de

n _ 12 -1 2
néutrons térmicos da ordem de 10 “ s .cm™.

O tantalo utilizado foi o tantalo natural '*'Ta espectroscopicamente puro que

apresenta uma porcentagem isotopica de 99,88%, sua sec¢do de choque para néutrons

térmicos ¢ de 20,5 barns!”.

Foi verificada por meio da equacdo 2.2 a queima do isétopo produzido,

A ~ 4 . 1 2 r
fendémeno este que ocorre quando a secgdo de choque do nucleo produzido (‘**Ta) é

181

maior que a sec¢do de choque do nicleo da amostra a ser irradiada (*° Ta), produzindo

[20] (

desta forma um outro isétopo 'Ta). No caso, a seccdo de choque do ntcleo de
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182 ]

Ta produzido na reacdo é de 8000 barns''”, ou seja, quase 400 vezes maior que a do

nucleo da amostra primaria, produzindo o '¥Ta pela reagio '**Ta (n,y) ' Ta.

e
[(/15 +¢og )_ O-A¢1(/1c - O-A¢) "
5 e_(/15+¢0'5)
Mo = Nauow e dto* [¢0A _(/15 +¢0, )]‘[ﬁ'B _(/15 + 9oy )]+ (2.2)
g !
+ ¢ N
(¢GA —Ae )_ l(/ls +¢oy )_ ﬁcJ

Onde:

Nc  namero de nucleos terciario, 183Ta (nl’lcleos/cm3 );

Npo numero de nicleos da amostra primaria, B P (m'lcleos/cm3);
on  seccdo de choque da amostra primaria (cm?);

os  seccdo de choque dos niicleos secundarios, '**Ta (cm?);

@ fluxo de néutrons térmicos (néutrons/s.cm?);

Ag constante de decaimento dos nucleos secundarios (s™);

Ac constante de decaimento dos nticleos terciarios, *Ta (s'l);

t tempo de irradiacao (s).

Pelo calculo notou-se que o numero de nucleos de ' Ta produzido na reacio era
muito baixo, da ordem de 10* nucleos/cm’, comparado ao numero de niticleos
produzidos do '®Ta, da ordem de 10'° nucleos/cm’, fato este esperado para irradiacdes
de curto intervalo de tempo. Outro fator importante é a sua meia-vida de 5,1 dias*', o

que fez com que sua atividade ndo interferisse nas medidas das amostras de '**Ta.
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2.3.3 Preparagcao das fontes de '*Ta

Apds a irradiagdo, o pé metalico foi misturado em agua destilada e gotas da
mistura foram depositadas, com o auxilio de uma micropipeta, nos substratos de
Collodion, preparados conforme descrito no item 2.3.1. Em seguida as fontes foram
postas para secar sob irradiacdo de uma lampada de infravermelho. Apos a secagem,
foi colocado sobre a fonte um filme de Collodion j& metalizado para evitar perda de

material radioativo.

2.4  Esquema de decaimento do '**Ta.

O '""Ta decai com uma meia-vida de 114,43 (0,03) dias*'! por emissio de

particulas B~ populando os niveis excitados do '**

W originando a emissao de radiagdes
gamas e/ou emissao de elétrons de conversao interna, no intervalo de energia de 31keV
a 1453keV. Na FIG.2.6 ¢ apresentado o esquema de decaimento. Nas TAB.2.1 e
TAB.2.2 sdao apresentados os valores das energias, intensidades e coeficientes de
conversao interna das transigdes gama e das energias méaximas e intensidades dos betas

emitidos, respectivamente.
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FIGURA 2.6 Esquema de decaimento do '**Tal*'.
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TABELA 2.1 Energias e intensidades gama e seus respectivos coeficientes de conversao

Transicao

Y

Y29
Y22

Y28
721
Y40
Y6
6
20
733
719
Y4

/i3
Va
739
»3
Y43
Y10
Y36
732
Yex

Energiay
(keV)
31,7378(7)
42,7151(4)
65,72201(18)
67,75001(19)
84,68080(24)
100,1065(3)
110,41(5)
113,6725(3)
116,4186(7)
121,5(2)
152,4308(3)
156,3876(3)
179,3945(3)
198,3532(3)
222,1096(4)
229,3220(9)
264,0752(3)
351,05(10)
829,7(1)
891,9800(19)
927,992(2)
959,7296(19)

Coeficiente de conversao interna'®

interna.
Intensidade
Absoluta*"! o
0,486(11) *
0,2775(59) *
2,925(68) *
41,22(71) *
2,645(67) 5,0(7)
14,10(26) 0,76(5)
0,0869(38) *
1,885(37) 2,3(3)
0,4307(89) 0,2
0,0026(7) *
6,93(13) 0,094(6)
2,642(49) 0,09(2)
2,925(54) 0,49(3)
1,441(28) 0,16(2)
7,49(14) 0,039(5)
3,630(66) 0,12(1)
3,605(67) 0,073(8)
0,0091(11) *
0,0154(59) *
0,0565(43) 0,0041
0,619(13) 0,004
0,3483(77) 0,0097

oL

1,28
0,33(7)
2,45(15)
0,17(2)
1,39(25)
2,09(14)
x
0,489(67)
10
%
0,0181(12)
0,0138(31)
0,144(15)
0,114(22)
0,0087(19)
0,052(10)
0,0332(70)

%
*

%

0,0008(1)
0,0018(3)

oT

1,5744
0,33(7)
3,04(45)
0,211(35)
6,8(2,0)
3,3574
.
2,93(67)
10,2
.
0,1121
0,104(24)
1,26(26)
0,31(11)
0,048(12)
0,172(36)
0,106(12)

*

*

0,0041

0,00504(63)

0,0105(18)

34
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TABELA 2.1-Energias e intensidades gama e seus respectivos coeficientes de conversao

interna.

Transicdo  Energiay  Intensidade  Coeficiente de conversdo interna'®
Y (keV) Absoluta™"! ok oL o
Vo4 1001,6950(19)  2,066(38) 0,0036 * 0,0043
158 1035,8(2)  0,0073(24) * * *
ns  1044.4099(19) 0.2366(58)  0,0043 * 0,0043
Yz 1113,40(5)  0,4457(9) 0,0051 * 0,0028
ps  1121,3008(17)  34,90(61) 0,003 * 0,003
- 11359(2)  0,00006(1) * * *
pr 1157,3127(18)  0,59(11) * * 0,0028
ne  1158,0817(19)  0,401(60) * * *
% 1180,78(10)  0,0855(51) * * *
pe  1189,0503(17)  1623(28)  0,00396 * 0,00396
V34 1221,4066(17)  26,98(48) 0,00253 * 0,00253
»  1223.8033(19)  023(8) * * *
ps  1231,0157(17)  11,44(20) 0,0025 * 0,0025
wo  1257.4185(18)  1,488(26) 0,0022 * 0,0022
nr  1273,7305(17)  0,651(11) 0,0026 * 0,0026
ws  1289,1561(17)  1,349(24) 0,0088 * 0,0088
i 1342,72(5)  02513(45)  0,0021 * 0,0021
Vi6 1373,8363(17)  0,2185(40) 0,0039 * 0,0039
i 1387,4022(17)  0,0708(15)  0,0039 * 0,0039
% 1410,10(17)  0,0394(12) 0,003 * 0,0030
no 1453,1237(17)  0,0284(9) 0,0026 * 0,0026

*ndo encontrado na literatura.
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TABELA 2.2 Energia méaxima dos betas emitidos e suas respectivas intensidades®'’.

Energia maxima Intensidade
(keV) (%)
b 260,3636 29,3
B 303,41 0,125
B 326,0856 1,8
B 0,00587 0,587
B 439,7582 20,5
Bs 482,4733 2,20
B 524,439 39,7
)3 556,1768 0,88
So 592,189 4,0
Pro 1484,1713 0,096
P 1713,4935 0,058

2.5 Simulacédo de Monte Carlo

O método de Monte Carlo ¢ um método estatistico utilizado em simulagdoes
estocasticas com aplicagdes em diversas areas do conhecimento, como por exemplo, a
fisica e a matemadtica. Este método baseia-se no uso de niumeros aleatorios e estatistica
de probabilidades a fim de obter uma aproximag¢dao numérica da fun¢do de interesse.
Atualmente o método de Monte Carlo utiliza algoritmos aplicados em computadores

~ , e [11,12]
para a geragao dos nimeros aleatorios .
No presente trabalho, foram realizadas algumas simulagdes com base no método

de Monte Carlo, para a obtencdo e observagdo do comportamento da curva de

extrapolagdo da atividade versus o parametro de ineficiéncia. Este programa,



Capitulo 2 - Padronizagdo do '**Ta 37

denominado ESQUEMA, foi desenvolvido no proprio LMN 22, a fim de comparar o
comportamento predito com os dados experimentais e também auxiliar na
determinacdo das condigdes e procedimentos experimentais. Deste modo, pode-se
predizer melhores condi¢des de medidas a serem realizadas para um determinado
radionuclideo, o que faz economizar tempo, pois experimentalmente ndo se conseguiria
tais informagdes tao brevemente.

A simulacao utiliza o cédigo de Monte Carlo MCNP4C (Monte Carlo N-Particle
Transport Code System)®' e incorpora em seus arquivos de dados todas as
caracteristicas do sistema de deteccdo 4n(PC)-Nal(Tl) e diversas informagdes como o
proprio esquema de decaimento do radionuclideo em estudo.

O programa ESQUEMA®? utilizado no presente trabalho faz uso de cinco
arquivos de entrada permanentes, trés arquivos de entrada configuraveis e dois
arquivos de saida, onde sdo apresentados os resultados da simulag¢do. Os arquivos de

entrada configuraveis sao:

» Constant.dat
» Esquema.dat
» Npicos.dat

No arquivo Constant.dat sdo descritas informagdes que caracterizam a medida
que se quer simular, portanto neste arquivo sao colocadas informagdes referentes a:
% Energia de discriminacdo na via beta;
% Numero de canais do multicanal que esté utilizando;
¢ Numero de historias (eventos);
¢ Espessura minima e maxima de absorvedores;
+* Numero de intervalos destes absorvedores;
*» Resolucdo em energia do detector gama;

% Raio da arandela da fonte.
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No arquivo Esquema.dat sdo fornecidas as informag¢des que caracterizam o

radionuclideo em estudo'®, isto ¢, os dados do esquema de desintegracdo:

+* Numero atomico do elemento;

% Numero de niveis de energia do esquema de decaimento a serem populados;
¢ Energia de desintegracao;

% Intensidades normalizadas dos ramos beta;

% Intensidades normalizadas dos ramos gama;

+* Matriz dos coeficientes de conversado interna total;

+» Matriz dos coeficientes de conversao interna da camada K;

+* Probabilidades de emissdo de raio X nas camadas K e L.

No arquivo Npicos.dat sdo selecionados os intervalos de energias gama que irao
formar os eventos coincidentes com as particulas beta. Tal seleg¢do ¢ feita por meio dos
intervalos de canais em que se forma o espectro gama dado pelo proprio programa.

Os arquivos de saida utilizados sdo:

» MCBG.out
» NBGC.out

O arquivo MCBG.out fornece informagdes do programa referente a uma dada

simulacao:

¢ Dados de entrada lidos pelo programa;

* Matriz do espectro beta;

¢ Matrizes com as contagens no canal beta, gama e coincidéncia;
¢ Total de numeros aleatorios gerados;

¢ Tempo de processamento.
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O arquivo NBGC.out fornece ao usuario os resultados das simulagdes obtidas

por meio do método de Monte Carlo. Neste arquivo ¢ apresentado:

¢ A variagao da espessura dos absorvedores;
% O parametro NgN,/N;
% A incerteza em porcentagem do pardmetro NgN,/N;

% Parametro de ineficiéncia (1-No/N,)/N/N, em fun¢do de uma dada espessura de

absorvedor.

Detalhes do arquivos permanentes podem ser obtidos na referéncia 22.

O programa efetua uma simulagdo do espectro de coincidéncias obtido no
sistema 4n(PC)-Nal(Tl) e também um espectro gama obtido por meio do detector
Nal(Tl), para que assim possa ser escolhido um intervalo de energia gama. Na FIG.2.7
¢ mostrado o espectro gama obtido pela simulagdo de Monte Carlo e na FIG.2.8 ¢

mostrado o espectro obtido experimentalmente.

*
% T e

-

aam et e

St

i
uy

"

e " &

FIGURA 2.7 Espectro gama obtido por meio da simulagdo em Monte Carlo.
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FIGURA 2.8 - Espectro gama obtido experimentalmente.

Como pode ser observado a simulagdo e o espectro real sao coincidentes, com

excecao na regido de baixa energia.
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3 DETERMINAGAO DAS PROBABILIDADES DE EMISSAO y POR DECAIMENTO DO

182-|- a

Para se determinar a probabilidade de emissdo gama por decaimento do '*Ta,
além do conhecimento da atividade, foi utilizado um sistema de medida com um
detector semicondutor de germanio hiperpuro (HPGe).

Essa escolha se deve as diversas vantagens do detector de germanio em relagdo a
outros tipos, sua principal caracteristica ¢ a sua resolu¢do em energia da ordem de 2
keV que em espectroscopia gama se faz muito necessario, permitindo a identificagdo
de um grande numero de fotons emitidos com energias relativamente proximas,

detalhes estes que ndo podem ser obtidos com um cristal cintilador.

3.1 Detector de HPGe ou Germanio Intrinseco

A passagem da radiagd@o por um material semicondutor com estruturas de bandas
provoca a criagdo de um grande nimero de pares elétrons-lacunas ao longo da
trajetoria da particula, que sdo coletados por meio de um campo elétrico aplicado no
material. A energia média gasta para criar um par elétron-lacuna ¢ denominada energia
de ionizagdo. A principal vantagem dos semicondutores reside na pouca energia
necessaria para gerar um par elétron-lacuna, em torno de 3 eV para detectores de
germanio'' "%, quando comparada com aquela necesséria a criar um par de fons nos
gases que ¢ de aproximadamente 30 eV. O grande ntimero de pares criado propicia
duas vantagens aos detectores semicondutores sob o ponto de vista de resolugdo:
diminui a flutuagao estatistica e a influéncia do ruido eletrénico, levando a uma melhor

relagdo sinal-ruido.
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Sua eficiéncia € menor que a de um cristal cintilador de Nal(Tl) e diminui com o
aumento da energia do foton a ser estudado!' "%

A interacdo da radiagdo com o cristal pode-se dar preferencialmente pelo trés
processos ja descrito no item 1.6.

No caso de uma interagao fotoelétrica ou um espalhamento Compton seguido de
uma interagcdo fotoelétrica, tem-se no espectro um fotopico cuja energia corresponde
basicamente a toda energia do foton incidente no cristal de germanio, formando assim
uma distribui¢ao aproximadamente normal. Neste mesmo espectro pode-se observar

um espectro continuo proveniente das interagdes com perda parcial da energia dos

fotons incidentes. Comumente sua geometria segue uma simetria cilindrica ou coaxial.

3.2 Sistema de espectroscopia gama

O sistema de espectroscopia gama utilizado neste trabalho ¢ constituido de um
detector de germanio hiper puro modelo ReGe ( Reverse-electrode Ge detector)
seguindo uma simetria coaxial, sua resolugdao ¢ de 1,79 keV para a energia de 1332
keV do ®°Co**!, este detector possui uma janela de berilio de 0,2pm de espessura sendo
seu diametro de 57,7 mm e seu comprimento de 41,5 mm, com eficiéncia de 15% em
relagdo ao Nal(TI).

A distancia fonte detector utilizada foi de 17,6 cm. A FIG.3.1 mostra o arranjo
experimental, posicionado em uma blindagem de chumbo de 100cm x 100cm x 100cm
revestida internamente com materiais de nimeros atomicos decrescente (Cd, Cu, e
plastico) para minimizar a deteccao dos raios X provenientes da interagdo da radiacao

gama com a blindagem'®’.
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FIGURA 3.1 Fonte e suporte para fontes montadas sob o detector de HPGe.

O arranjo eletronico utilizado, apresentado na FIG.3.2., ¢ constituido de um
amplificador, um pulsador para a correcdo do tempo morto, uma fonte de alta tensao,

um amplificador € um multicanal (MCA) para o registro do espectro medido.

3.3  Correcdes Aplicadas

Correcoes sao aplicadas nas areas dos fotopicos de interesse em virtude das
condigdes reais em que sdo realizadas as medidas. Sao elas: correcao para a radiacao de
fundo (BG), corre¢do para o tempo morto do sistema de deteccdo, correcdo para o
efeito de auto absor¢do ou atenuacdo quando necessario, corre¢do para geometria,
quando as fontes em estudo diferem das fontes padroes utilizadas na determinacao da

curva de calibragdo e correc¢ao para o efeito soma em cascata.
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3.3.1 Correcao da radiacdo de fundo

A radiagdo de fundo ¢ proveniente de radiagdes cOsmicas de alta energia e de
radiagdes do ambiente que sdo subtraidas do espectro obtido. Para efetuar esta corre¢ao
sao medidos os espectros sem a fonte radioativa nas mesmas condi¢cdes que foram
efetuadas as medidas das fontes.

Além desta correcdo ¢ feita a subtracdo das contribuicoes do continuo
proveniente de efeitos nao desejados tais como falhas na colegdo, espalhamento
Compton, etc.

A corregao ¢ feita por meio de uma integracdo numérica da area dos fotopicos em
estudos em que ¢ subtraida a area do espectro da radiacdo de fundo. A darea
correspondente a radiacdo de fundo ¢ determinada pela somatéria das contagens dos

intervalos dos canais C; dada pela a equacao 3.1.

Contagens

K.,

K. K,

Canais

FIGURA 3.2 - Fotopico de absorc¢ao total de um sistema de HPGe.

K, K,
Sge = Zci +Zci 3.1
K, K,
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Onde:

K1 = K¢-3D ¢ o canal de inicio de contagem da radiacao de fundo.
K, = K¢-2D ¢ o canal de inicio do fotopico de absorcao total.
K3 = Kc+2D ¢ o canal final do fotopico de absorcao total.

K4 = K+3D ¢ o canal final de contagem da radiagdo de fundo.

Sendo K. o canal da centroide do fotopico de absorcdo total e D resolucao do

espectrometro. Essa correcio ¢ feita por meio do programa ALPINO®7,

3.3.2 Corregao para o efeito de auto-absorcdo, atenuagao e geometria

Fatores como alta densidade, alto nimero atdomico e espessura do material da
fonte podem ocasionar auto-absor¢do e atenuacdo da radiagdo na propria fonte ou
atenuacao nos envoltdorios, devendo portanto, ser aplicado um fator de corre¢do para
estes efeitos.

No presente trabalho, as fontes foram preparadas em filmes finos de Collodion,
desta forma, somente a atenuagdo no filme de Collodion foi corrigida, considerando-se
nao haver auto-absorcao na fonte.

Com relagdo a correcao do efeito geométrico, este foi considerado igual a 1,

uma vez que, como ja mencionado as fontes possuem a mesma geometria.

3.3.3 Correcao do tempo morto

Foi aplicado para a corre¢ao do tempo morto no sistema de deteccdo do HPGe o
método do pulsador™. Neste método, um pulsador é ligado diretamente no pré-
amplificador do sistema de deteccdo como indica a FIG.3.3. O pulsador envia pulsos

para o pré-amplificador numa freqiiéncia preestabelecida de 60Hz. Seu ganho assume
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um valor de maneira que ocupe uma posi¢do no final do espectro, para que desta forma

nao se sobreponha a nenhum fotopico em estudo. O fator de corregdo € dado por:

f = Som
T - S (3.3)
pr
Onde:
Spm € adrea sob o pico do pulsador no espectro de medida.
Spr € ataxareal de contagens do pulsador, 60 cont/s.
| I | I | I | |
[ I [ I [ I [ ]| Blindagem de Chumbo
o s ] .
Pré-amplificador I [ I [ I [ I [ I
| | | |
1 N I U] 7 —
LN [ |
| | | | |
| | I Amplific,
P * Entrada de sinal
j ® Saida de sinal
1
Pulzado =
. . Anahsador
60Hz HPGe = E 3 multicanal
— —
e /Vﬂﬂﬂﬂﬂﬂﬂﬂﬂ Eﬂﬂ/
_ S50 808 005 G058
_ SO0 0000050 Eﬂﬂﬂ
SO0 S8 S E‘E‘E"ﬂ
'hl':u‘_,__ J | ] —— {

FIGURA 3.3 - Esquema do sistema de detec¢do para as medidas dos espectros gama.
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3.3.4 Correcao para efeito soma em cascata

O tempo de transi¢do entre os niveis excitados de um dado radionuclideo pode
variar de milhdes de anos (estados i1soméricos) a femtosegundos, fato este que pode ser
observado quando héd uma diferenca muito grande de momento angular, entre o estado
excitado e os estados inferiores energeticamente acessiveis, diminuindo a
probabilidade de transicdo e conseqiientemente aumentando a vida média de emissao
do foton .

No caso do '*

W as transi¢cdes possuem um tempo de vida média extremante
curto, algumas da ordem de picosegundos, € seu esquema de decaimento possui
diversos gamas (decaimento em cascata) o que pode acarretar o surgimento do efeito
soma. Este efeito ocorre quando a vida média da transi¢do, comparada com o tempo de
resolucdo do sistema de deteccao for muito pequena, pode-se dizer que a transi¢do ¢
simultanea, pois na pratica os fotons emitidos em cascata sdo coincidentes e ao
interagir no detector poderdo ser interpretados como um Unico féton. Se o niimero
desses eventos coincidentes for suficientemente grande para a formagao de um fotopico
no espectro, surgira um pico-soma, cuja energia corresponde a soma de duas transi¢des
distintas e os picos correspondentes a energia dos fotons sofrerdo perdas.

Este efeito se torna maior com o aumento dos fatores de eficiéncia de deteccao,
portanto aumentando-se a distdncia fonte-detector e/ou utilizando-se detectores com
um menor volume sensivel, pode-se diminuir as ocorréncias deste efeito. Como o
efeito soma ¢ a coincidéncia entre dois gamas em cascata, ou seja, de um mesmo
nucleo, tal fendmeno nao possui nenhuma relagdo com a atividade da fonte em questao,
podendo ocorrer mesmo para baixas taxas de contagens.

A correcdo para o efeito soma foi determinada por meio do programa COINCIG
(2] desenvolvido no LMN. Neste programa, os fatores de corregdo sio obtidos por
meio de uma simulacdo da emissdo de fotons em cascatas que possivelmente

formariam a coincidéncia entre os gamas de acordo com o esquema de decaimento do

radionuclideo. Na TAB.3.1 ¢ apresentado o fator de correcdo utilizado na correcao
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deste efeito para cada uma das energias gama das fontes padroes € na TAB. 3.2 ¢
apresentado o fator de correcao utilizado na correcao do efeito soma para cada uma das

. 182
energias gama do " Ta.

TABELA 3.1 - Correcdo na eficiéncia para o efeito soma para as fontes padroes.

Energia y Correcao Incerteza (%)
121,78 0,9913793 0,009
244,70 0,9894702 0,024
344,28 0,9961903 0,005
411,13 0,9938802 0,024
443,96 0,9953036 0,029
778,90 0,9952896 0,012
867,39 0,9947317 0,023
964,05 0,9953419 0,031
1112,09 0,9951932 0,011
1408,02 0,9952049 0,009

59,54 0,9994619 0,010

80,90 0,9915985 0,009
276,40 0,9948148 0,031
302,85 0,9942167 0,013
356,02 0,99518 0,005
383,85 0,9960566 0,016
1173,24 0,9974146 0,050
1332,50 0,9973918 0,050

80,58 0,9904090 0,025
184,41 0,9916407 0,006
280,45 0,9911239 0,020
410,94 0,9907549 0,002
529,81 0,9884183 0,087
571,00 0,9917338 0,002
711,69 0,9919191 0,001
752,00 0,9918094 0,002

810,31 0,9920761 0,001
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TABELA 3.2 — Corregdo na eficiéncia para o efeito soma para a fonte de '**Ta.

Energiay Correcéo Incerteza (%)
84,68 0,9907576 0,120
100,11 0,9932724 0,006
152,43 0,9939541 0,006
156,39 0,9939362 0,026
179,39 1 0
222,11 1 0
229,32 1 0
264,08 1 0
1001,70 0,9924627 0,010
1121,30 0,9913485 0,006
1189,05 1,011953 0,028
1221,41 0,9941353 0,006
1231,02 09950048 0,003
1257,42 0,9940056 0,029

3.4 Calibracéo do espectrémetro HPGe

A curva de calibracao do espectrometro gama com detector semicondutor HPGe
foi determinada pela medida de fontes em substratos de Collodion de '**Eu, **'Am,
3Ba, “Co e '*"Ho cujas atividades foram determinadas pelo sistema 47(PC)-Nal(Tl),
a medida dos espectros foram feitas em um tempo real da ordem de 10° segundos. Na
TAB.3.2 sdo apresentadas informagdes sobre estes nuclideos como meia-vida, energia,

intensidade de transi¢ao gama, atividade e data de referéncia.
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TABELA 3.3- Dados das fontes padrdes utilizadas para a obtencao da curva de calibragao.

Radionuclideo

152Eu

241Am

13BBa

60C0

166mHO

Meia-vida

(dias)

4933 (11)

157850 (240)

3862 (15)

1925,5(5)

438000(65700)

Energia® Intensidade Atividade

(keV)

121,7824(4)
344,2811(19

411,126(3)

443.965(4)

778,903(6)
867,390(6)
964,055(4)

1112,087(6)
1408,022(4)

59,537(1)
80,900
276,398(1)
302,853(1)
356,017(2)
383,851(3)
1.173,2380
1.332,5020
80,6
184,4 %
280,46
410,96
529,83 12
571,00
711,702
810,29

= (%)

28,37(13)
26,57(11)
2,238(10)
3,125(14)

12,97(6)
4,214(25)
14,63(6)
13,54(6)
20,85(9)
36,0(4)
36,77(30)
7,14(3)
18,30(6)
61,94(14)
8,90(3)
99,86(2)
99,98(1)
12,57(14)®

71,34(96) !

29,17(22)%!
11,25(9)*!
9,55(8) 1
5,43(6)

53,85(32) !

56,93(40) !

Data de
(kBQ) referéncia
6,746(22) 01/07/99 as 09:00h

2,921(409) 30/11/2002 as 21:00h
01/8/2002 as 00:00h

12,225

44,431(76) 25/6/2002 as 00:00h

1,9256(40) 28/2/1999 as 21:00h
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3.5  Analise dos espectros

Para obter as eficiéncias de deteccdo, os espectros foram analisados pelo
programa ALPINO®” desenvolvido no LMN e a curva de calibracdo em eficiéncia
para a geometria de medida foi ajusta por um polindmio de sexto grau por meio do
c6digo LOGFIT™,

Na FIG.3.4 ¢ apresentada a curva de calibragdo obtida por meio das medidas das
fontes padrdes, os valores das eficiéncias foram corrigidos pelo programa COINCIG. A
partir da curva de calibracdo, foram determinadas as eficiéncias para as energias das
transicdes gama de interesse.

As fontes de '*?

Ta padronizadas no sistema 4n(PC)-Nal(TI), foram medidas no
sistema HPGe, de modo semelhante aos padrdes. Os espectros obtidos foram
analisados pelo programa ALPINO. As probabilidades de emissdo gama por

decaimento foram determinadas pela equagdo 1.22, descrita no item 1.09.

3.5.1 Programa Logfit

Por meio do programa LOGFIT sdo determinados os pardmetros da curva de
calibracdo e assim, os valores das eficiéncias para uma dada transi¢do. Sao utilizados
dois arquivos para a determinag¢do dos parametros da curva, o arquivo logf.dat e o
arquivo logfor.out.

No arquivo logf.dat sdo informados dados de cada transi¢do dos fotopicos
medidos das fontes padrées com suas incertezas e suas respectivas correlagdes.

Portanto, sdo informados o(a):

¢ Numero de fotopicos obtidos experimentalmente;

% Grau do polindmio estimado;

K/
0‘0

Numero de incertezas;
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Energia em keV;

Eficiéncia para um dado valor de energia, obtido previamente pelo programa
alpino;

Incerteza da intensidade gama e sua correlagao;

Incerteza da atividade ¢ sua correlagao;

Incerteza da area do fotopico no espectro e sua correlagao;

Incerteza na correcao do tempo morto e sua correlacao;

Incerteza na correcdo do decaimento da fonte durante a medida e sua
correlagao;

Incerteza da massa das fontes e sua correlacgao.

No arquivo de saida logfor.out, pode-se obter as informag¢des referentes a curva

de calibracao de um dado sistema, portanto neste arquivo obtém-se:

Matriz de correlagao das incertezas da eficiéncia;

Matriz de covariancia dos parametros do ajuste;

Parametros do ajuste e suas respectivas incertezas;

Qui-quadrado reduzido;

As eficiéncias para as energias de interesses e suas respectivas incertezas;

Matriz de correlacao dos pontos de interpolagao.

Os pontos apresentados em azul na FIG.3.4 representam os dados experimentais

e a curva em vermelho desta mesma figura representa o ajuste tedrico dado pelo

programa. Esta curva de ajuste ¢ regida por uma fungdo logaritmica de sexto grau

como a representada pela equacao 3.3 cujos coeficientes sdo apresentados na TAB. 3.4.

Ing(E); =Y ¢,(InE,)’ (3.3)
j=0
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A escolha do grau do polindmio foi feita através do ajuste que apresentou o
melhor qui-quadrado reduzido (y*> = 1,63). Na TAB. 3.5 ¢é apresentada a matriz da
covariancia dos parametros da curva de ajuste.

Na FIG.3.5 s3ao apresentados os residuos entre os valores obtidos

experimentalmente e os fornecidos pela curva de calibracdo em eficiéncia.

TABELA 3.4 - Parametros da curva de ajuste e suas respectivas incertezas.

Parametro Incerteza
absoluta
234,3016 22,08
-226,0311 20,17
83,75914 7,295
-15,23121 1,306
1,358465 0,1157

-0,04767348 0,004063

TABELA 3.5 - Matriz da covariancia dos pardmetros da curva de ajuste.

Matriz decorrelacdo

487,62

445313 406,921

160,888 -147,107 53,2131

28,754 26,3066 -9,52154 1,70471

2,54295 -2,32784 0,843039 -0,15102 0,0133868

-0,08907 0,081577 -0,02956 0,005298 -0,00046992 0,00001650490
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Eficiéncia

10 .

Energia (keV)

FIGURA 3.4 - Pontos experimentais e curva de ajuste para o sistema de HPGe.
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FIGURA 3.5- Curva dos residuos entre os valores experimentais e os ajustados.
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3.5.2 Programa ALPINO

O programa ALPINO foi empregado para analise das areas dos fotopicos em
estudo, sua utilizagao ¢ versatil podendo também determinar a eficiéncia de pico das
energias gama dos padrdes ou a atividade da fonte radioativa quando ¢ fornecida a
eficiéncia.

Para executar o programa, sdo utilizados dois arquivos o alpino.dat e o
alpino.out.

No arquivo alpino.dat sdo informados dados da fonte radioativa medida e do

sistema de deteccao, como:

% Meia-vida do radionuclideo em dias e sua incerteza em porcentagem;

*» Atividade da fonte em becquerel e sua incerteza em porcentagem,;

% Freqiiéncia do pulsador utilizado em hertz;

++ Data e hora de referéncia da atividade da fonte;

¢ Coeficientes da curva de calibragdo em energia do multicanal;

% Numero atémico, densidade em g.cm™ e espessura em cm do material usado
como suporte da fonte;

% Namero atdmico, densidade em g.cm™ e espessura em cm da fonte;

*» Numero de fotopicos a serem analisados;

% Energia, eficiéncia e os intervalos do fotopico em canal;

+* Numero de canais;

s Tempo real da medida e tempo real da medida de radiagcao de fundo.

No arquivo de saida alpino.out ¢ fornecido ao usuario informagdes como:

¢ Eficiéncia de pico para as energias relacionadas;

% Atividade da fonte por energia gama e sua incerteza em porcentagem;



Capitulo 3 - Determinacao das Probabilidades de emissdo y por decaimento 56

% Atividade da fonte dada pela média aritmética das atividades de cada

transi¢do e sua incerteza em porcentagem.

Todas as corregdes aplicadas (item 3.3) estdo incorporadas no programa.
A determinagdo das probabilidades de emissdo gama por decaimento ¢ feita por
meio da razao entre area do pico para uma dada energia gama pela atividade da fonte

determinada pelo sistema primario.
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4 RESULTADOS E DISCUSSOES

Neste capitulo sdo apresentados os resultados obtidos nas medidas das taxas de

desintegragio das fontes de '*

Ta obtidas por meio dos dois intervalos de energia pelo
método da coincidéncia e dos valores das probabilidades de emissdao dos gamas mais
intensos.

As medidas realizadas no sistema 4n(PC)-Nal(Tl) foram feitas em um tempo

real de 2000 segundos e a radiacdo de fundo em um periodo de 1000 segundos.

4.1 Medida no sistema 4n—y pela técnica da extrapolagdo linear da

eficiéncia

Para a obtencdo da taxa de desintegracio do '**Ta foram utilizadas trés fontes
em substratos de Collodion que apresentavam a maior eficiéncia dentre as fontes
confeccionadas no laboratorio de acordo com os procedimentos descritos no item 2.3.3.

As medidas foram realizadas considerando dois intervalos de energias gama, o
primeiro intervalo (gama |) foi de 20 a 300 keV, e o segundo intervalo (gama Il) de
980 a 1500 keV. Foram realizadas 9 medidas com um tempo real de 2000 segundos
cada para uma primeira fonte, denominada fonte 1, a radiacdo de fundo foi medida com
um tempo real de 1000 segundos apds cada medida da fonte.

Na TAB.4.1 sdo apresentados os valores da ineficiéncia (1-N¢/N,)/(N¢/N,) e
atividade da fonte 1 (Ng.N,/N.) com suas respectivas incertezas, para os dois intervalos

de energia gama.
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TABELA 4.1 Variacao da atividade da fonte 1em funcao da variacao da eficiéncia.

(1-Ne/N )/(N/ N;)

0,0842
0,0953
0,1102
0,1226
0,1305
0,1455
0,1555
0,1719
0,2348

Gama l

NgN.IN,
(kBq)
2,1436(32)
2,1502(32)
2,1634(35)
2,1527(34)
2,1529(34)
2,1642(35)
2,1658(45)
2,1794(39)
2,1766(41)

(1-Ne/N )/(N/ N;)

0,1966
0,1356
0,1245
0,1178
0,1106
0,1045
0,0863
0,0773
0,0675

Gama Il

NgN.IN,
(kBq)

2,1093(57)
2,1125(51)
2,1079(44)
2,1119(49)
2,1151(49)
2,1179(49)
2,1169(47)
2,1149(44)
2,1106(44)

Com os dados obtidos, pode-se obter o grafico da FIG.4.1 onde tem-se NzN,/N,

em funcdo de (1-N¢/N,)/(N/N,) para os dois intervalos de energia considerados. A

eficiéncia do detector beta variou de 92% a 81% para as medidas realizadas em gama |

e de 94% a 84% para as medidas realizadas em gama Il. Os pontos em azul

correspondem as medidas no intervalo gama | e os pontos em vermelho correspondem

as medidas no intervalo gama II.
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FIGURA 4.1 Curva de extrapolagdo para os dois intervalos de energia y para a fonte 1.

Para a fonte 2 foram realizadas 22 medidas com um tempo real de 2000
segundos cada. Na TAB.4.2 sdo apresentados os valores da ineficiéncia
(1-N¢/N,)/(N/N,) e atividade obtidas (NzN,/Nc) com suas respectivas incertezas, para

os dois intervalos de energia gama.
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TABELA 4.2 Variagao da atividade da fonte 2 em funcao da variag¢ao da eficiéncia.

(1-Ne/N )/(N/ N;)

0,2385
0,2356
0,2566
0,2572
0,2864
0,2804
0,4805
0,5068
0,528

0,5477
0,558

0,5859
0,6086
0,6302
0,651

0,6735
0,6913
0,7194
0,7404

Gama |

NgN.IN,
(kBq)
11,466(28)
11,448(27)
11,503(30)
11,499(30)
11,567(30)
11,509(30)
11,715(30)
11,858(32)
11,894(32)
11,926(32)
11,904(33)
11,966(32)
11,982(32)
12,058(33)
12,034(32)
12,060(33)
12,063(33)
12,098(34)
12,134(34)

Gama |l

(1-Ne/N )/(N/ N;)

0,2002
0,2012
0,2143
0,2183
0,2373
0,2422
0,399
0,4126
0,422
0,4273
0,4328
0,4433
0,4552
0,4739
0,4967
0,5077
0,5213
0,5357
0,552
0,5573
0,5793
0,5951

NgN.IN,
(kBq)

11,121(27)
11,120(27)
11,107(29)
11,152(29)
11,122(29)
11,169(29)
11,107(29)
11,117(30)
11,065(29)
11,111(30)
11,079(30)
11,121(30)
11,11931)
11,121(30)
11,148(30)
11,152(30)
11,069(30)
11,193(30)
11,171(30)
11,107(30)
11,112(31)
11,121(31)

60
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Com os dados obtidos, pode-se obter o grafico da FIG.4.2 onde tem-se NzN,/N.
em fun¢do de (1-N¢/N,)/(N/N,) para os dois intervalos de energias considerados. A
eficiéncia do detector beta variou de 81% a 57% para as medidas realizadas em gama |
e de 83% a 63% para as medidas realizadas em gama I|l. Os pontos em azul
correspondem as medidas no intervalo gama | ¢ os pontos em vermelho correspondem

as medidas no intervalo gama Il.

12,20 7 I
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11,80 T
@ ’ i
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z 4t 4
Z‘*— F1,40 4

FIGURA 4.2 Curva de extrapolagdo para os dois intervalos de energia y para a fonte 2.

Para a fonte 3 foram realizadas 11 medidas com um tempo real de 2000
segundos cada. Na TAB.4.3 sdo apresentados os valores da ineficiéncia (1-
Ne/N,)/(N/N,) e atividade obtidas (NzN,/Nc) com suas respectivas incertezas, para os

dois intervalos de energia gama.
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TABELA 4.3 Variagao da atividade da fonte 3 em funcao da variag¢ao da eficiéncia.

Gama | Gama Il
(1-Ne/N,))/(NJ/N) NsNIN, (1-Ne/N,)/(NJN) NsN,IN
(kBqg) (kBqg)
0,1119 2,5283(61) 0,0901 2,491(10)
0,1116 2,5380(61) 0,0940 2,487(10)
0,1208 2,5232(63) 0,0949 2,470(10)
0,1310 2,5368(63) 0,0960 2,458(10)
0,1434 2,5405(64) 0,1133 2,474(10)
0,1610 2,5615(67) 0,1337 2,501(11)
0,1606 2,5405(66) 0,1242 2,461(11)
0,1752 2,5645(67) 0,1394 2,486(12)
0,1765 2,5653(67) 0,1342 2,473(12)
0,1748 2,5524(69) 0,1387 2,474(12)
0,1854 2,5556(69) 0,1497 2,479(12)

Com os dados obtidos, pode-se obter o grafico da FIG.4.3 onde tem-se NzN,/N.
em funcdo de (1-N¢/N,)/(N¢/N,) para os dois intervalos de energia considerados. A
eficiéncia do detector beta variou de 90% a 84% para as medidas realizadas em gama |
e de 92% a 87% para as medidas realizadas em gama Il. Os pontos em azul
correspondem as medidas no intervalo gama | e os pontos em vermelho correspondem

as medidas no intervalo gama II.
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FIGURA 4.3 Curva de extrapolagdo para os dois intervalos de energia y para a fonte 3.

Os parametros da curva de calibracdo para os dois intervalos de energia gama
selecionados foram obtidos por meio do codigo LINFIT™™, que considera no ajuste a
matriz de covariancia das incertezas. O valor extrapolando fornece a atividade da fonte.

Na TAB.4.4 sao apresentados os resultados das atividades obtidas para as trés
fontes nos dois intervalos de energia gama selecionados, assim como a média
ponderada das atividades.

TABELA 4.4 Valores das atividades das 3 fontes nos dois intervalos de energia y.

Atividade (kBq)
Fonte Gama | Gama Il Média Ponderada
1 2,115(10) 2,113(2) 2,113(2)
2 11,145(28) 11,123(30) 11,135(20)
3 2,478(14) 2,477(5) 2,477(5)
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4.1.1 Comparacdo dos resultados experimentais com a simulacdo de Monte

Carlo

Como pode-se observar, as atividades obtidas para os intervalos de energia
selecionados para cada uma das fontes, sdo concordantes dentro de suas incertezas.

Para obter a atividade final prevista pela simulacio de Monte Carlo, fo1 feita a
interpolacdo da atividade normalizada correspondente as ineficiéncias experimentais,
determinando-se a razdo NyN,/N; para cada ponto medido. Pela média das razdes

obtém-se a taxa de desintegracao Noyc.

[NﬂNyJ [NﬂNyJ = N, @.1)
MC :
NC exp NC MC

Os resultados apresentados nas tabelas 4.5 e 4.6 representam os valores teoricos
comparados com os obtidos experimentalmente para os dois intervalos de energia gama
selecionadas, gama | e Il respectivamente. Na FIG.4.4 ¢ comparada a atividade das trés
fontes com o valor obtido pelas simulacdes de Monte Carlo, as atividades foram

normalizadas a 1.

TABELA 4.5 Comparacao entre os valores previstos e os observados para o intervalo
de energia gama |I.

Experimental Monte Carlo Razéo
Fonte (kBq) (kBq)
1 2,115(10) 2,112(2) 1,001(5)
2 11,145(28) 10,877(20) 1,025(3)

3 2,478(14) 2,470(4) 1,003(6)
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TABELA 4.6 Comparacao entre os valores previstos € os observados para o intervalo de
energia gama Il.

Experimental Monte Carlo Razéo
Fonte (kBQq) (kBQq)
1 2,113(2) 2,114(4) 0,9995(21)
2 11,123(30) 11,121(17) 1,0002(31)
3 2,477(5) 2,476(5) 1,0004(29)
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FIGURA 4.4 Curva com os valores previstos e observados normalizados.

Na FIG.4.4 a linha em vermelho representa a curva de extrapolagdo dada por
Monte Carlo para o intervalo de energias do gama |, os pontos em verde, rosa e azul
representam os pontos experimentais para as fonte 1, 2 e 3, respectivamente. A linha
em azul representa a curva de extrapolagdo dado por Monte Carlo para o intervalo de
energias do gama |l, os pontos em verde, rosa e azul representam os pontos

experimentais para as fonte 1, 2 e 3, respectivamente.
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4.2 Determinacéo das probabilidades de emissdo gama por decaimento

Sao apresentados os resultados obtidos na determinacdo das probabilidades de

emissdo gama por decaimento do '*

Ta de acordo com os procedimentos descritos no

capitulo 3. As medidas dos espectros foram feitas em um tempo da ordem de 10°

segundos ¢ o tempo para as medidas de radiacio de fundo da ordem de 10* segundos.
Na TAB.4.7 sdo apresentados os valores das probabilidades gama das transi¢cdes

mais intensas obtidas das medidas realizadas com as fonte 1 e 2.

TABELA 4.7 Valores determinados das intensidades gama para a fonte 1 e 2.

Energia Fonte 1 Fonte 2 Média
(keV) Ponderada
84,68 2,718(43) 2,615(21) 2,627(25)
100,11 14,34(12) 13,823(87) 13,88(12)
152,43 7,018(75) 6,929(48) 6,941(60)
156,39 2,671(63) 2,609(26) 2,616(29)
179,39 3,065(54) 3,068(26) 3,066(30)

222,11 7,482(72) 7,422(51) 7,434(65)

229,32 3,618(71) 3,620(31) 3,619(36)

264,08 3,481(57) 3,570(30) 3,557(35)

1001,70 2,10(13) 2,096(47) 2,103(46)

1121,30 34,93(32) 34,83(23) 34,85(14)

1189,05 15,98(17) 15,87(12) 15,89(14)

1221,41 27,74(46) 26,95(19) 27,03(24)

1231,02 11,29(19) 11,406(92) 11,39(34)

1257,42 1,48(14) 1,514(33) 1,513(33)
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Por meio do codigo LINFIT™*” foi obtida uma média que considera no ajuste a

matriz de covariancia das incertezas das grandezas, incertezas como a da atividade da

fonte, incerteza da 4area de contagem da medida e incerteza da corre¢do para o

decaimento da fonte.

Na TAB.4.8 sdo apresentados os valores para as probabilidades gama por

decaimento obtido neste trabalho comparado com os valores encontrados na literatura.

TABELA 4.8 Comparacao entre os valores observados com os encontrados na literatura.

Energia

keV

84,68
100,11
152,43
156,39
179,39
222,11
229,32
264,08

1001,70
1121,30
1189,05
1221,41
1231,02
1257,42

Este trabalho

2,627(25)
13,88(12)
6,941(60)
2,616(29)
3,066(30)
7,434(65)
3,619(36)
3,557(35)
2,103(46)
34,85(14)
15,89(14)
27,03(24)
11,39(34)
1,513(33)

*nao encontrado na literatura.

Data Sheets!®!

2,65(42)
14,03(70)
7,15(53)
2,72(24)
3,14(34)
7,54(71)
3,63(35)
3,63(35)
2,09(11)
34,9(1,7)
16,40(95)
27,3(13)
11,55(70)
1,51(10)

Firestone?*

2,645(67)
14,10(26)
6,93(13)
2,642(49)
2,925(54)
7,49(14)
3,630(66)
3,605(67)
2,066(38)
34,90(61)
16,23(28)
26,98(48)
11,44(20)
1,488(26)

Miyahara®”

2,68(2)
13,59(6)
6,92(2)

2,672(10)

3,098(11)
7,48(3)

3,601(13)

3,579(13)

*

35,32(12)
16,49(6)
27,71(9)
11,72(4)
1,393(7)
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As probabilidades de emissdo gama por decaimento determinadas neste trabalho
concordam dentro da incerteza experimental em sua maioria com os valores

apresentados pelo Nuclear Data Sheets'® e por Firestone®'. Discorda entretanto com

30]

os valores apresentados por Miyahara®”! que apresenta incertezas menores.
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5 CONCLUSOES

No presente trabalho foi desenvolvida a metodologia de medida absoluta de
atividade para o radionuclideo '**Ta no sistema de coincidéncia 4m(PC)-Nal(Tl) como
foi proposto. A técnica de misturar em agua as amostras radioativas do p6 de 6xido de
tantalo (Ta,Os) mostrou-se eficaz uma vez que a dissolugdo do oxido ¢ muito
trabalhosa.

18274 utilizando dois

Os resultados das padronizagdes das trés fontes de
intervalos de energias (gama | e gama Il) foram concordantes dentro de suas
respectivas incertezas, bem como quando comparadas com as simulagdes feitas por
Monte Carlo com excec¢do do resultado do primeiro intervalo (gama I) da fonte 2 que
apresentou um valor de 2,37% acima do valor obtido teoricamente, este fato devera ser
analisado com mais detalhe.

Os resultados da determinacdo das probabilidades de emissdo gama por
decaimento estudados sdo concordantes dentro de suas incertezas experimentais com

[16] ]

os valores da literatura, Data Sheets' ™ e Firestone!! , mas discorda com alguns dos

valores apresentados por Miyahara®” indicando que medidas confirmatérias sdo
necessarias. Nao foi possivel incluir a terceira fonte na média da determinacdo das
probabilidades de emissao gama por decaimento por razdes técnicas em que o espectro
gama ndo pode ser utilizado.

166m

A introducdo de um padrao de Ho na determinacdo da curva de eficiéncia

para o sistema de espectroscopia gama permitiu o ajuste de um unico polindmio no

intervalo de energia de 59 keV a 1408 keV, fato este que ndo foi possivel verificar em

1 66mH

estudos anteriores *! por falta dos pontos agora fornecidos pelo 0.
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182
82Ta na forma de

Para trabalhos futuros sugerimos a padronizagdo de fontes de
fio metélico, uma vez que este tipo de fonte seria mais pratica para os usuarios do
sistema de espectroscopia gama.

Este tipo de fonte apresenta baixa eficiéncia beta ocasionada pela auto-absor¢ao
na fonte, o uso do programa de simulacdo se torna muito Util, como auxiliar na

determinacdo da corre¢do para atividade da fonte em forma de fio, por isso sugerimos a

aplicacao do programa de simulagdo para a regido de baixa eficiéncia.
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