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MEDIDA ABSOLUTA DA ATIVIDADE E DETERMINACAO DA TAXA DE
EMISSAO GAMA POR DECAIMENTO DO I-126

Katia Aparecida Fonseca

RESUMO

O conhecimento com boa exatidao da taxa de emissdo gama por decaimento
de radionuclideos é de grande interesse em vdrias aplicagdes. No caso do '*°[ este

interesse estd relacionado principalmente a produgio de '* I, na qual o '*

[ aparece
como impureza e em calculos de reatores, em que € utilizado como monitor de fluxo
de néutrons. Este trabalho apresenta a medida da intensidade gama por decaimento
para as energias gama de 388 keV e 666 keV do '*°I. Este radionuclideo foi obtido
por meio da reagdo '*"I(n,2n)'*°l em um fluxo de néutrons rapidos no reator IEA-R1
do IPEN. A taxa de desintegracdio foi determinada por um método de medida
absoluta que emprega dois sistemas de coincidéncia distintos, em razdo do seu
esquema de decaimento complexo. O sistema 4nf-y consiste de um detector
proporcional acoplado a dois cristais de Nal(T1) de 3”x 3” para medida do ramo 3" e
B e o sistema X-v, consiste de dois cristais de NaI(Tl) para o ramo que se desintegra
pelo processo de captura eletronica. A intensidade gama por decaimento foi medida
em um espectrometro gama de HPGe previamente calibrado com fontes padrdes da
AIEA (Agéncia Internacional de Energia Atdmica). As incertezas envolvidas foram

determinadas pela metodologia de matriz de covariancia.
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ABSOLUTE ACTIVITY MEASUREMENT AND GAMMA-RAY EMISSION
PROBABILITY PER DECAY OF I-126

Katia Aparecida Fonseca

ABSTRACT

The accurate knowledge of the gamma-ray emission probability per decay of
radionuclides is important in several applications. In the case of '2°[, its importance
lies mainly in fast neutron dosimetry as well as in the production of 'I where '*°]
appears as an impurity. In the present work the gamma-ray emission probabilities
per decay for the 388 and 666-keV transitions of '*°[ have been measured. This
radionuclide was obtained by means of the 127I(n,2n)'261 reaction in a fast neutron
flux at the TPEN 2 MW research reactor. The methodology for the primary
standardization of '*I is described. For this purpose, two different coincidence
systems were used due to the complex decay scheme of this radionuclide. The J3
branch measurement was carried out in a 41(PC)B-y coincidence system consisting
of a proportional counter, coupled to a pair of 3”x 3” Nal(TI) crystal. The electron
capture branch was measured in a X-y coincidence system using two Nal(T])
crystals. The gamma-ray measurements were performed in a HPGe system,
previously calibrated by means of standard sources supplied by the International
Atomic Energy Agency. All the uncertainties envolved were treated rigorously, by

means of covariance analysis.
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INTRODUCAO

O conhecimento da intensidade gama por decaimento de radionuclideos, é
um fator importante e de grande interesse nio s6 para a compreensdo da estrutura
nuclear em geral, como também para casos especificos de sua aplicacgdo, tais como:

calibrag@o de espectrometros, cAmaras de ionizagdo etc.

Com o aprimoramento de detectores semicondutores utilizados para deteccdo
de foétons (HPGe, Silicio, etc.), o uso de radionuclideos emissores gama tem
aumentado continuamente nos vérios campos de pesquisa bésica e aplicada, assim

como na indistria, na medicina, em controle ambiental, na agricultura etc.

O uso desses radionuclideos implica no conhecimento dos parimetros de seu
esquema de desintegragiio, principalmente a meia-vida e a intensidade gama dos
fétons emitidos. O conhecimento desses parimetros com boa exatidio estd
diretamente relacionado a uma boa precisdo no valor da atividade do radionuclideo

utilizado e consequentemente na sua aplicagio.

O objetivo deste trabalho é a determina¢io da intensidade gama por

12

decaimento do "% e o desenvolvimento do método de medida absoluta de sua taxa

de desintegracio.

A medida do "I ¢ parte integrante do programa de medida de pardmetros
nucleares desenvolvido no LMN (Laboratério de Metrologia Nuclear) do

IPEN/CNEN-SP, iniciado com a medida do *'Si “)”, para o qual foram selecionados



radionuclideos de interesse no campo de radiofarmacos ou relacionados 2 estudos de

calculos de reatores.

Especificamente no caso do '*I os dados experimentais de sua intensidade
gama apresentam incertezas maiores que as desejiveis (da ordem de 7%y,
consequentemente, existe a necessidade de novas medidas com incertezas menores.
A importancia do conhecimento da intensidade gama estd principalmente

relacionada a:

e produgio do "I (radiofdrmaco aplicado no tratamento da tireéide); devido a alta

125

seccdo de choque da reagdo I(n,y)m’l (c = 894 = 90 b)!*! quantidades

126 125
I

substanciais de "I estdo presentes como uma impureza que contamina o

produzido em reator!™

Assim, no controle de qualidade, é necessdrio o
conhecimento da atividade do '*°I residual, sendo utilizadas para isso as emissoes
gama de 388 keV e 666 keV;

* monitora¢do do fluxo de néutrons rdpidos de reatores, por meio do estudo da
reagdo '*’'I(n,2n)"*I, reagao esta usada como padrdo suplementar por apresentar

. . 05
uma energia limiar de 9,2 MeV!*!,

Entre os métodos para determinagiio da probabilidade de emissio gama por
decaimento, destacamos o estudo do esquema de niveis que requer o conhecimento
das razdes dos ramos beta, das intensidades gama relativas e dos coeficientes de
conversdo interna™!, Embora a medida da intensidade gama relativa seja facil, as
medidas dos ramos beta e dos coeficientes de conversdo interna sio mais
trabalhosas, havendo muitos casos em que por esse método as incertezas na
probabilidade de emissdo gama por decaimento apresentam pouca exatiddo. Outro
método € o da determinagdo da atividade padrdo, que depende apenas da medida da
intensidade dos raios gama mais intensos, do conhecimento da atividade da amostra
em estudo, e da eficiéncia de detecgdo do espectrdmetro gama, método este

empregado no presente trabalho.




O capitulo 1, apresenta como fundamentos tedéricos, um resumo dos
principais processos de desintegragio radioativa, visando um melhor entendimento
do decaimento bastante complexo do radionuclideo em cstudo; o formalismo geral
da 1écnica de coincidéncia para a determinagio da taxa de desintegracdo (atividade)

¢ a metodologia da medida da intensidade gama propriamente dita.

O capitulo 2 apresenta o método de coincidéncia diretamente aplicado para o

. -~ 12 . . . .
caso do esquema de desintegragio do '*°I assim como os arranjos experimentais, as
técnicas de preparagdo de fontes e as corre¢oes feitas para a padronizacdo deste

radionuclideo.

De maneira semelhante, mas relacionado ao espectrometro gama, o capitulo 3
apresenta a metodologia, o arranjo experimental e as corre¢des empregadas na

medida da intensidade gama em um detector semicondutor de germanio hiper-puro.

No capitulo 4 sdo apresentados o tratamento de dados, resultados obtidos e a

metodologia de anilise de erros empregada.

Finalmente no capitulo 5 tem-se a discussdo dos resultados obtidos e

conclusdes.



1. FUNDAMENTOS TEORICOS

1.1. PROCESSOS DE DESINTEGRACAO RADIOATIVA

Um nuclideo radioativo tende a seu estado fundamental pela desintegracdo
radioativa que ocorre por diferentes processos nucleares e atdmicos. Por meio
desses processos sdo emitidos vdrios tipos de radiagdes com diferentes

caracleristicas.

Decaimento beta:

* Decaimento 7 neste decaimento, um antineutrino (que tem massa de
repouso nula e uma probabilidade extremamente pequena de interagio com a
matéria) € um elétron negativo (f7) sdo emitidos do niicleo como o resultado do
processo : m — p +f7 + U. O decaimento aumenta a carga nuclear em uma

unidade. Esquematicamente:

A A - —
X2, Y+B +

A energia liberada em uma unica transigio 3~ ¢ dividida entre a particula ™ e
o0 antineutrino tal que, quando um grande nimero de transi¢des é considerada, tanto
0$ antineutrinos quanto as particulas 3~ tem distribuigdes de energia se extendendo
de 0 até um valor maximo. Para o decaimento de um nivel de energia particular, E_,

., . . .. . 107
no nucleo filho, a energia maxima avaliada glo7.
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Emzix=Q_—EL (]1)

onde Q" € a diferenga de massa atdmica, expressa em unidades de energia, entre os

estados fundamentais dos nuclideos pai e filho. A energia média de uma particula

nesta transicio é dada por'®®:

Ewi x
IIE N (E) dE
Emé d—= (:L  x (l 2)
IN®)
0

onde N(E) € o nimero de particulas 3~ com energia entre E ¢ E+dE.
» Decaimento $*: neste decaimento, um neutrino (v) e um elétron positivo
(B*) sdo emitidos de um niicleo como resultado do processo: p — n +f* + v.

Este decaimento diminui a carga nuclear de uma unidade.

Esquematicamente:

A A +
"X o, Y +B"+ v

Como no decaimento [, as particulas * emitidas na transi¢do para um
nivel particular do nicleo fitho tem uma distribui¢do de energia continua com uma

. L . P .. 08
energia maxima E,; 4 € uma energia média E,,;4 bem definidas!®®.

Emé x— Q+ - 2mc2 (1 3)

onde Q' é a dilerenga de massa atdmica, expressa em unidades de energia, entre os

estados fundamentais dos nuclideos pai e filho. O decaimento B’ , para um nivel de



: : ~ 2
energia particular E;, ndo pode ocorrer a menos que Q' — E. > 2me? (onde 2mc” =

1021,99812 ke V)®!,

Decaimento por Captura-Eletrénica (CE): Neste processo um elétron orbital é

capturado pelo nidcleo e um neutrino é emitido como resultado do processo
p+e — n+v. Esle decaimento diminui a carga nuclear de uma unidade e deixa o

nucleo filho com uma vacancia em uma das camadas atdémicas. Esquematicamente:

A A
X —=,°Y +v

O clétron capturado da camada K, por exemplo, sc refere ao processo de
captura onde a vacéncia do estado final é na camada K. Para o elétron de captura da
camada K em um nivel particular de energia, E; , a energia liberada é dada por:

Q" —E. —Ex , onde Eg é a energia de ligagdo da camada K do dtomo filho.
O processo de captura eletrdnica sempre compete com o decaimento 3* mas
também pode ocorrer quando a energia de transi¢io é pequena para permitir a

emissdo B*, ou seja, quando Q" — B, < 1021,99812 keV.

Radiagdo _gama: Uma transi¢do y ocorre quando um nicleo é desexcitado

para um nivel de energia mais baixo que pode ou nio ser o estado fundamental. Este

se manifesta pela emissio de um féton y ou um elétron de conversao.

A intensidade da transi¢fio vy é dada por:

TY: IY+ l(f[g (l 4)

onde I, e Icg sd0 as intensidades da emissdo y e da emissdo do elétron de conversdo,

respectivamente.




= Emissdo y: Os raios-y sdo originados no nicleo como o resultado de uma
desexcitagiio nuclear, e sua energia (monoenergética) se estende de poucos a varios
milhdes de eV quando emitidos por fontes radioativas.

A energia do raio-y emitido é (7).

Ey= (B —E)-E (1.5)
onde:
E;_ E; € a diferenca de energia entre os niveis inicial e final da transicdo v,
E, ¢ a energia de recuo do estado final do nicleo, dado por'®’!
. (Ey)* (1.6)
Le = ———5 .
2 M~ C2
onde:

My € a massa do niicleo de recuo

C é a velocidade da luz.

A energia de recuo € desprezivel, exceto para altas energias y e baixos

nimeros atdmicos.

» Conversdo Interna: O processo de conversdo interna inicia com um niicleo
em estado excitado, que pode ter sido formado por um processo precedente -
frequentemente o decaimento beta de um nuclideo pai. O método comum de
desexcitagdo € por meio da emissio de um f6ton. Para alguns estados excitados, a
emissdo gama pode ser relativamente inibida, e a alternativa da conversao interna
pode tornar-se significante. Aqui, a energia de excitagdo nuclear E., é transferida
diretamente para um dos elétrons orbitais do dtomo, o qual, em consequéncia é

: . ~ : 07
ejetado deste. Este elétron aparece entdio com uma energia dada por[ I




Ecex = Eox - Ex (1.7)

onde Ex ¢ a encrgia de ligagdo do eléron na camada X X=K,L,M, ...).

Para uma dada transicdo, a razio da probabilidade para emissdo do elétron de

conversao da camada K e emissdo do raio-y é chamada de coeficiente de conversio

interna e é definido por'"”!

IC(.‘K
Iy

Ok = (1.8)

O coeficiente de conversdo interna total é igual a soma dos coeficientes das

vdrias camadas ou subcamadas atémicas, ou seja,

Lee
I

Or=0Og+ 0 +0y+...= (1.9)

onde I.. € aintensidade total de emissdo dos elétrons de conversio para a transi¢fo

em questao.

: : < (07
Com isso tem-se as seguintes relacdes'’!

lcc = TY (110)6

-
I+00y

IY: Ty (111)

1+ Olr

Encontra-se com frequéncia na literatura os valores dos coeficientes de

conversao interna relativos, representados simbolicamente por K/L/M que sdo

definidos por'®’!



K/L=te _ O 112), K/IM = —2 = O 1.13
B IceL - aL ( ' ), - Ich‘f‘Ich B al,'*"aM > ( ) )

Rearranjo Fletrdonico: A captura eletrbnica e a conversdo interna sio

processos que originam vacancias na nuvem eletrénica. O preenchimento destas
vacincias € acompanhado pela emissdo de raios-X ou de elétrons Auger, criando
novas vacincias nas camadas menos ligadas. A vacdncia inicial é transferida por
cascata para as camadas periféricas. A energia liberada corresponde a energia de

ligagdo do elétron na camada na qual a vacancia inicial foi produzida.

* Elétrons Auger: A energia de excitagio do dtomo pode ser transferida
diretamente para um dos clétrons mais externos, causando sua ejec¢io do dtomo. Este
elétron € o chamado elétron Auger e tem uma energia dada pela diferenca entre a
energia de excitagdo atdmica de origem e a energia de ligagdo da camada da qual o

elétron foi ejetado’®”.

Os elétrons Auger produzem um espectro de energia discreto, com diferentes
grupos correspondentes aos diferentes estados inicial e final. Sua energia é
relativamente baixa comparada com a das particulas f3 ou dos elétrons de conversao,
particularmente porque a emissdo dos elétrons Auger sdo favordveis somente a

elementos de Z baixo (< 45) cujas energias de ligac¢iio dos elétrons sdo pequenas“m.

» Raios-X Caracteristicos: Se os elétrons orbitais em um 4dtomo séo
arrancados de sua confliguragdo normal por algum processo de excilagio, o dtomo
pode existir em um estado excitado por um curto periodo de tempo. Hd uma
tendéncia natural para os elétrons se rearranjarem de mancira que o dtomo retorne
ao seu estado de menor energia ou fundamental em um tempo de nanosegundos ou
menor. A energia liberada na transi¢io do estado excitado para o fundamental é
emitida na forma de um féton de raio-X caracteristico, cuja energia é dada pela

diferenga de energias entre os estados inicial e final.



1.2. METODO DE MEDIDA ABSOLUTA DA ATIVIDADE

As técnicas disponiveis para a medida absoluta da atividade podem ser

divididas basicamente em duas amplas categorias:

(1) os métodos diretos, onde algumas radiagdes sdo detectadas sob condigdes bem
definidas, tais como geometria, eficiéncia, espalhamento etc., ou onde todas as

radiagdes emitidas sdo detectadas;

(2) os métodos de coincidéncia, onde pela medida adequada das taxas de contagens,
a taxa de desintegracdo pode ser determinada sem o conhecimento exato dos
parmetros do detector (angulo sélido, eficiéncia etc.).

O método de coincidéncia ' ¢ o mais utilizado na padronizagdo de
radionuclideos pois ndo requer informagoes adicionais, isto €, ndo € necessédrio o
conhecimento prévio dos pardmetros do esquema de desintegraciio, e permite

medidas com boa exatidao.

1.2.1. FORMALISMO GERAL DO METODO DE COINCIDENCIA

O método de coincidéncia € aplicavel, principalmente, a radionuclideos que
se desintegram pela emissio de duas ou mais radiagdes a-y, -y, raio-X-y, emitidas

simultaneamente.

Este método se baseia no uso de dois detectores, um para cada tipo de
radiacgio e na determinagio dos eventos coincidentes, isto €, detectados

simultaneamente nos dois detectores, figura 1.1.




detector

I Ny
fonle coincidéncia N
- radioativa ¢
detector
2 N>

Figura 1.1: Diagrama de bloco do sistema de coincidéncia.

Considerando-se uma fonte puntiforme de um emissor genérico, com

esquema de decaimento simples (figura 1.2) , pode-se escrever as equagdes para este
método como:

s X

Figura 1.2: Esquema de decaimento para um emissor genérico ; X.

Ni = No & (1.14)
N: = No €. (1.15)
Nc = No&i€2 (1.16)
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Sendo Ny, N; e N¢ as taxas de contagens, corrigidas para radiagdo de fundo,

tempo morto ¢ decaimento, das vias I, 2 e coincidéncia, respectivamente € €, € €,
silo as cliciéneias dos detectores 1 e 2.

Multiplicando-se as equagdes (1.14) e (1.15) e dividindo pela (1.16), tem-se:

NN
Nc

= No (1.17)

De onde obtem-se a taxa de desintegracdo (Nj) em funcdo apenas das

contagens observadas.
1.2.1.1. TECNICA DE EXTRAPOLACAO LINEAR DA EFICIENCIA

As consideragdes apresentadas no item 1.2.1, correspondem as condigdes
ideais e raramente alcangadas. Na pratica, os nuclideos apresentam esquemas de
desintegragdo complexos, de modo que uma série de corregdes devem ser

aplicadas[ 1214131

, como, por exemplo, sensibilidade dos detectores a outras radiacOes
que nio sejam desejadas, uso de fontes ndo puntiformes, tempos de resposta
diferentes para cada detector. Portanto, para um caso pratico em que o radionuclideo
decai por -y e apresenta um esquema de desintegracio complexo, com n ramos

beta, as equagdes 1.14, 1.15 e 1.16 podem ser reescritas como:

No=Nod a [eﬁ,+(1—£—:u.) (MH(LB)

r=1 1+OL

Ny= Noi af

r=|

(1.19)

b4




]
Ne = Noi a [Ep E, +(1- &) E4] (1.20)
r=1
' Er
com €& = ,
L e
onde:
a, abundincia do r-ésimo grupo bela,
Es eficiéncia para o r-ésimo grupo beta,
t
€, eficiéncia para o gama correspondente ao r-ésimo grupo beta,
o coeficiente de conversdo interna total para o r-ésimo grupo beta.

€.  eficiéncia para contagens de coincidéncia gama-gama,
€.. eficiéncia do detector beta para elétrons de conversio,

€s,  eficiéncia do detector beta para a radiagio gama.

Com isso, a equagdo 1.17 passa a ser representada por:

I a8cc+8ﬁy ! !

A Ep+(1-Ep) | —m— |« &

NNy Z{a[ h p)( I+ )][Za %J
= No . ;

N. Y a [83, € +(1-Ep) E.

r=1

(1.21)

Analisando a equagdo 1.21 conclui-se que para a determinacdo de Ny €
necessario o conhecimento dos parametros do esquema de desintegracdo e as
probabilidades de detec¢do. Para solucionar este problema e manter a principal
caracteristica do método que consiste na sua independéncia do conhecimento das
eficiéncias de detec¢do e dos pardmetros do esquema de desintegragdo, foi
desenvolvida por Baerg e Campion a "Técnica de Extrapolacdo Linear da

o a e u[1112,03
Eficiéncia"! I

SS 0 ’ I [ A i LLLE /t

AL T TINS5 RO A M ML o bkttt e $ okt <
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Segundo esta técnica a determinagdo de N, (atividade) s6 serd possivel se
pudermos estabelecer uma relagio funcional entre N e o pardmetro de eficiéncia

Nc/Ny tal que Ny — N quando N¢ /Ny — 1.

Esta condigéo ocorre quando a g, (eficiéncia dos vdrios ramos beta) puder
ser representada como uma fungdo de uma tinica eficiéncia g, , tal que:

gpe = I, (gps) € que esta relagdio se conserve para o caso em que a eficiéncia
tenha valor um e seja tal que:

fr — 1 quando gg,— 1.
Isto implica que os valores €, €y € €yscjam conslantes ou nulos.

Das equagoes 1.19 e 1.20 obtém-se que:

. ga,ey[ew(lueﬁ,) £./€,]

Y el

(1.22)

sendo k, constante para uma dada eficiéncia beta (r-ésimo ramo beta)
t

a
————“T~:kreZkr= 1.

i & 87*
r=1

Assim:

N Sk —hEw)] (123)
Ny

com k'r = kr(l—&,/ﬁ;) ¢ N¢ /Ny = 1 quando gy — 1.
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Portanto Ny € simplesmente uma fun¢io F do parimetro de eficiéncia Ne/Ny

tal que

Np = NoF (&) (1.24)

Y
onde F — 1 quando N¢/ Ny — 1.
< ¢ . A s . 2
Esta € a férmula de coincidéncia generalizada!'?!.

Para um intervalo limitado de variagdo do pardmetro de eficiéncia e para
espectros semelhantes dos grupos beta ou no caso de haver apenas um grupo beta,
ou ainda, de ser possivel isolar um deles por discriminagdo gama, esta funcio é
linear, podendo-se determinar através de seu coeficiente angular, a corregio para o

esquema de desintegragao.

A foérmula de coincidéncia generalizada pode ser escrita de forma mais

. ~ P P 16,1
conveniente para sua solugdo gréfica ou analitica''®""!

, usando-se a razao N N,/ Nc
como varidvel dependente e [1-(N¢ /N,))/(N¢ /N,) como pardmetro varidvel. Desta
forma obtem-se uma fungdo G, cuja variagio é mais lenta do que a da fung¢io F

referida na equacéo (1.24).
Com isso pode-se escrever a férmula geral de coincidéncia como:

NNy G[———‘“(NC/ Ny | (125)

Nc¢ (NC/NY)

onde a funcdo G > le

NuN, rl—(Nc/Ny)]
— No quando L___(NC/N*{)

C
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A variacdo do pardmetro de eficiéncia, pode ser obtida pelo uso de
absorvedores externos, ou por auto-absor¢io na fonte, discriminagao eletronica, ou

qualquer outro método que possibilite a variagio da eficiéncia bela.

Determina-se portanto a taxa de desintegragdo Ny a partir do gréfico de
NgN/N¢ versus (1— N¢/ N, )/ (Nc /N,), de modo a determinar-se a funcio G que

relaciona Ny N,/ N¢ com Nj,.

O valor extrapolado € obtido por ajuste polinomial dos dados experimentais.

1.3. MEDIDA DA INTENSIDADE GAMA POR DECAIMENTO

Em um espectro gama, os fétons de mesma energia ddo origem ao pico de
absorgdo total, o qual é a informagdo essencial do espectro pois caracteriza o raio
gama de emissdo. Sua abscissa representa a energia dos fétons e sua drea é
proporcional a taxa de emissdo fotdnica, permitindo assim deduzir a intensidade

gama absoluta do raio gama ou a atividade do radionuclideo presente.

Para uma andlise quantitativa da radia¢io gama, os parAmetros necessarios
que devem ser considerados sdo: a eficiéncia absoluta do pico de absor¢io total, a
atividade do emissor gama e sua intensidade absoluta de emissdo com energia (E).

- , . ~ 118
Este ultimo pode ser determinado por meio da razio''*:

S(E)
(E)= ——_ 1.26
(E) A €,(E) (1.26)

L
b



onde;

area sob o fotopico para a energia gama considerada,

A atividade da fonte obtido pelo método de medida absoluta (Ny),
£y eficiéncia de detecgiio determinada por meio da curva de calibragio

em eficiéncia para o espectrémetro utilizado .

Sendo que tanto o parimetro A como &, devem ser previamente conhecidos.
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2. MEDIDA DA TAXA DE DESINTEGRACAO DO ']

Serdo a seguir, apresentadas as consideragdes teéricas € o formalismo do
método de coincidéncia desenvolvidos especificamente para o '*°I, considerando-se

seu esquema de decaimento e os sistemas utilizados.

2.1. ESQUEMA DE DECAIMENTO DO ']

O ' ge desintegra com uma meia-vida de 13,02d“9] , com 46% de
probabilidade por emissdo B~ populando os niveis excitados do '**Xe e com 54% de

probabilidade por processo de captura eletronica e emissdo B* populando os niveis

126 126

excitados do
5 (119201

Te. O esquema de desintegragdo do [ € mostrado na figura

Nas tabelas 2.1 e 2.2 sdo apresentadas as energias e intensidades absolutas

mais intensas ( > 0,1%) dos vdrios tipos de radiagdes emitidas no decaimento do
126
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1261
13.02d
EC + "
4.6%
1420.2 keV 880.5 keV
3,7%
Ys
Yo 32%
Bw 388.5 keV
’ B 0,2%
666.2 kev — EC 30% -
V3 B*0,8%
EC 19%
0 keV v
—_— T OkeV
1261we |2(,Xe

FIGURA 2.1: Esquema de decaimento do '2[1'*2],
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TABELA 2.1'% - Tipos de radiag@io, cnergia e intensidade absoluta para o

processo de decaimento por (EC+ %) .

TIPO DE ENERGIA (keV)  INTENSIDADE
RADIACAO (%)

Eletron Auger
€AL 3,19 43 (3)
€AK 22,7 5,7(13)

Conversao Interna

ek 634,517 (12) 0,108 (9)
8
B* 1 max 1134 (5)
méd 508,4 (23) 3,34 (22)
Raio - X
XL 3,77 4,3 (15)
X ka2 27,20170 (20) 11,3(7)
X Ka 27,47230 (20) 21,1 (13)
X kp 3] 7,3 (5)
Radiagdo - vy o-coeficiente de
conversao interna
Y, 666,331 (12) 33,1 (25) 0,00382
¥s 753,819 (13) 4,2 (4) 0,0028!%%
Yo 1420,19 (3) 0,295 (23)
e 511,0034 (14)1 6,68

CWESRD RAGICRA L T ENERCH RUCLEAR/SE LA

o b g, o ek 1L Py Ne e e e ——
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TABELA 2.2%® . Tipos de radiagdo, energia e intensidade absoluta para o

processo de decaimento por 3°

TIPO DE ENERGIA (keV) INTENSIDADE
RADIACAO (%)

Eletron Auger

CAL 343 0,51 (5)
Eletron de
Conversao 354,072 (11) 0,53 (5)
€eeKl
B
P71 miax 371 (5)
méd 108,9(17) 3,6 (3)
B2 miéx 862 (5)
méd 289,7 (20) 32 (3)
B73 maéx 1251 (5)
méd 449,5(22) 8 (3)
Total B~
méd 304,1 (22) 44 (5)
Raio - X
X ka2 29,4580 (10) 0,134 (12)
X Kal 29,7790 (10) 0,249 (22)
Radiagdo - vy a-coeficiente de
conversdo interna
T 388,633 (11) 34 (3) 0,0187"%
s 491,243 (11) 2,85 (22) 0,00944%%!

Yo 879,876 (13) 0,75 (6)




2.2. SISTEMAS DE COINCIDENCIA

Para a padronizacio do '*°l, isto ¢, a determinagdo da taxa de desintegragio,
foram empregados dois sistemas de coincidéncia distintos. O sistema convencional
4nB-y utilizado para medida do ramo que se desintegra pela emissdo de B~ e B*e o
sistema de coincidéncia raio X-y para a medida do ramo que se desintegra pelo
processo de captura eletronica, emitindo raios-Xg caracteristicos. A atividade foi

obtida pela combinacdo dos resultados das medidas nos dois sistemas de

coincidéncia.

2.2.1. SISTEMA DE COINCIDENCIA 41(PC)-Nal(Tl)

No método de coincidéncia convencional 4nf-y utilizou-se um detector
proporcional a gas fluente em geometria 4w, para detec¢do das particulas bela,

acoplado a um par de cristais de cintilagdo de Nal(Tl) para a detec¢éo da radiacdo

gama coincidente.

Analisando o esquema de decaimento do '*° I (item 2.1), verificou-se que a
radiagdo gama mais conveniente (por ser a mais intensa) a ser selecionada para
medida em coincidéncia com o {37, foi a radiacdo gama de 388 keV, entretanto
devido a presenga dos pésitrons e dos raios-X provenientes da captura eletrdnica, foi

feita paralelamente a medida do gama de 666 keV coincidente com estes.

Desse modo, as expressdes das taxas de contagem no sistema proposto para o
126 ¥ . PP . d + d i dir {
I, considerando-se a hipdtese de que praticamente todo B” decai diretamente para

o nivel fundamental, sdo dadas por:




b (X. gcc 8 y?
Np = No{b83+ (1 —Ep)b( ! 17+ OZ ’ )+ pEs+ (1—Ep)p2€pn + (a — p)Ex +

(a— p)i0lsEec + epﬂ} ((a ~ p)sOLs€ec + ems)W} o)

[
+(a - p)(1 - SX)L(

14+ O 1+ Qs
N—-N( Ly )8 (2.2)
! 'l+(17'](7 '
N~—N( Ly )8 € (2.3)
¢ = INo. [+ Ol .ECy1.€p .
onde:

Ny € a taxa de desintegragao total da fonte,

b ¢ a probabilidade de desintegracio por

a ¢ a probabilidade de desintegragio por EC + B,

p ¢ a probabilidade de desintegragao por B,

(a - p) € a probabilidade de desintegragio por captura eletronica,

Ng € a taxa de contagem do contador proporcional,

N, ¢ a taxa de contagem da janela gama de 388 keV (Nal),

N, € a taxa de contagem do mdédulo de coincidéncia,

ep € aeficiéncia para o ramo B (B e BY),

(1-gg) € a ineficiéncia para o ramo B (B~ e ),

gp  €aeficiéncia para o y; (388 keV), tabela 2.2, item 2.1,

o ¢ o coeficiente de conversdo interna total, os subindices
representam a transigdio gama correspondente ( tabela 2.1 e 2.2),

Ly € a probabilidade de emissio do y; (388 keV),tabela 2.2, item 2.1,

€ec € a eficiéncia do detector [ para elétrons de conversdo,

gpy € aeficiéncia do detector 3 para a radiagéio gama,

€x € a eficiéncia do detector 3 para raio-X ,

(1-ex) € aineficiéncia do detector [ para raio-X,

€pya  eficiéncia do detector 3 para o raio gama de aniquila¢do (511keV)
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Os subindices (3, 5 e 7) representam os grupos beta e captura eletronica

indicados na figura 2.1, item 2.1, cujos valores estdo indicados nas tabelas 2.1 e 2.2.

Dividindo-se a equag@o (2.3) pela (2.2) obtém-se gp = Nc /N, e fazendo-se

alguns rearranjos matematicos; considerando eu'ze,f, Ko, = (b7a78“ + Epir g
1+ Oy

ke = |— (a - p)3(x38cc + 8[313 + (a - p)5a58cc + 8[375 _I’ e dividindo-se a
T I+ Os 1+ Os

equagdo (2.1) por N¢ /Ny, obtém-se:

NNy (1-Nc/Ny - B e }
Ne = o{b PR, [b kor+ 2p€pu+ (a — p)[Ex + kx — Exkal] [ +
+ No(a - p)[8x + kx — 8xkx] (24)

Como a variagdo de ex ,obtida da medida do y de 666 keV, foi pequena

(menor que 1%) pode-se fazer:

g, +ky—¢€,k,=f, ,comissotem-se:

NuNy
Nc

(1 = Nc/ Ny)
- old — { = 0 B 25
No(a — p)fx = Nuo(b + p){l+ NN [ ]} (2.5)

onde B =bkor+2pEpsn+(a—p)fx

Rearranjando a equagdo 2.5, tem-se:

NeNy I-Ne/Ny )Y
frnd — old — X —_— B 2.6
No (b + p) [ N No(a p)f](l+( NN, )[ ]J (2.6)




onde:
N, (b +p)
b
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€ a taxa de desintegrag@o correspondente a emissio e 8,
¢ a probabilidade de desintegragdo por §~,
é a probabilidade de desintegragdo por B,

€ a taxa de contagem do contador proporcional,

¢ a taxa de contagem da janela - y de 388 keV (Nal),

€ a taxa de contagens coincidentes,

= [ex + kx - €x kx ] € um fator de corre¢@o para os raios-X
detectados na via beta,determinado a partir dos parametros do
esquema de desintegracio e pela medida da eficiéncia do
raio-X na janela de 666 keV.

¢ um fator de correc¢io para o esquema de decaimento
referente ao ramo B~ e 8" determinado experimentalmente pela

técnica de extrapolagio linear da eficiéncia ''*!

e representa a
contribui¢do dos eventos nao coincidentes para a eficiéncia de

detecg¢do do contador proporcional.

As taxas de contagens observadas, Npe N, foram corrigidas para radiacdo de

fundo, tempo morto, tempo de resolugdo e decaimento radioativo pelos métodos

usuais apresentados no item 2.6. A taxa de coincidéncia N¢ foi corrigida para tempo

T . . . ) 21 .
morto e coincidéncias acidentais usando-se o formalismo de Cox-Isham ! Foi

considerado também o fator de corre¢io devido ao efeito Compton como descrito no

item 2.6.

2.2.2. SISTEMA DE COINCIDENCIA Nal(Tl)-Nal(T1)

Este método de coincidéncia utilizou dois cristais cintiladores de Nal(T1). Os

raios - Xg de 30 keV provenientes do processo de captura eletrénica foram
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detectados por um dos cintiladores, enquanto o outro detectou os raios - Y emitidos

simultaneamente.

A energia da radiagdo gama mais conveniente para este sistema foi a de

666 keV e as expressdes das taxas de contagem desse sistema, sio dadas pelas

equagdes:
Nx = No. (a - p) 8x (27)
Ny = Nu.( IY] ) 873 (28)
1+ o
Iys
Nc = Nn. . 871. Ex (29)
1+ o
onde:

Ny ¢ a taxa de contagem em um dos cintiladores ,para o raio X de

30 keV,

Ny, € ataxa de contagem da janela - y de 666 keV, do outro cintilador,

N¢e € ataxa de contagens coincidentes,

(a - p) € a probabilidade de desintegragio por captura eletrdnica,

O3 € o coeficiente de conversdo interna para a energia gama de 666keV
(tabela 2.1 ),

I ¢ a probabilidade de emissdo do y; (666 keV),

€y3 € a eficiéncia para o y; (666 keV),

€x ¢ a eficiéncia para raio-X ,

Das equagdes (2.7), (2.8) e (2.9) pode-se escrever:

NxNy

No d — )) -
(=1 N.

(2.10)
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onde:

No(a - p) ¢ a taxa de desintegra¢do do ramo de captura eletronica,

As taxas de contagens observadas Ny, Ny, e N, foram corrigidas como

descrito no item 2.2.1 incluindo o fator de corregdo devido ao efeito soma (item

2.6).
2.3. DETERMINAGAO DA TAXA DE DESINTEGRACAO DO 21

A partir das medidas nos dois sistemas e lembrando que a soma das
probabilidades de emissio de cada ramo de desintegragdo (B~ e B'+CE),
corresponde a unidade, isto é, (a + b) = 1, foi possivel determinar a taxa de
desintegrag¢iio N, pela soma das equagdes (2.6) e (2.10). Entretanto, como pode ser
verificado, vérios pardmetros dessas equagdes dependem do esquema de
decaimento. Para contornar este problema e evitar o uso de valores da literatura que
apresentam incertezas muito altas, foi aplicada a técnica de extrapolacdo linear da

eficiéncia para os dois sistemas.

A partir das equagdes (2.6) e (2.10) obteve-se a razio:

Ry —fi = A[HB(N’—l)] (2.11)
NC

onde;:

R [NﬂNy /NXN,]
"L N N. :

A=(b+p)/(a-p=[@-p -1 (2.11.1).
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Esta razdo (equagdo 2.11) é independente da atividade, massa e tempo de
irradiagdo da fonte, portanto fontes de diferentes grupos de irradiacdes puderam ser

utilizadas em uma tnica extrapolagio.

Os pardmetros A e B foram obtidos pela técnica de extrapolagdo linear,
utilizando-se o método de minimos quadrados com o programa LSSOLVER!?? que

inclui a metodologia de matriz de covariancia.

O pardmetro de eficiéncia N, / N, foi variado pelo uso de absorvedores
externos, que sao colocados sobre a fonte radioativa de modo a diminuir a eficiéncia
pela absorg¢@o dos betas de menor energia e dos raios-X e elétrons Auger, para os
dois sistemas de coincidéncia empregados. Utilizou-se filmes metalizados de
COLLODION (com ~ 40 pg/cm’® de espessura), folhas de aluminio (com densidade
superficial de 0,2 mg/cm® ) e MYLAR aluminizado (com 0,93 mg/cm? de densidade
superficial). Os absorvedores foram colocados de modo a formar um "sanduiche"

com a fonte no meio.

Foram feitas varias medidas, discriminando-se os picos de absorgio total dos
raios-y de 388 keV e 666 keV que estdo em coincidéncia com as particulas B (B e

B ) e dos raios-y de 666 keV que estdo em coincidéncia com o raio-X de 30 keV.

Os resultados obtidos foram corrigidos para todos os fatores de correg¢io
descritos no item 2.6 e permitiram a determinagiio do valor extrapolado, por meio do
grafico de Ry — fx versus (I-N/N,) / N. /N, (pardmetro de ineficiéncia). Estes

resultados serdo apresentados no capitulo 4.

Conhecendo-se o valor de A (determinado experimentalmente), pode-se
determinar a atividade Ny por meio das medidas no sistema Nal(TIl)-Nal(Tl)
(equagdo 2.10) e os valores das probabilidades de desintegragdo por §~, e CE (b,

P € a — p, respectivamente).

T T ” Ll R SU A e ——————— . e et e e o s . o o
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2.4. ARRANJO EXPERIMENTAL

24.1. CARACTERISTICAS DOS DETECTORES UTILIZADOS NO
SISTEMA 45 (PC)- Nal(T1)

O sistema de coincidéncia 41 (PC)- Nal(T}) utilizado, compde-se, como ji
foi citado anteriormente, de um detector de geometria 47, tipo pill-box, a gés fluente
operando em regime proporcional, empregado na detecgdo das particulas beta (e

B"), acoplado a dois cristais de Nal(TI) utilizados para medir as radiacdes Y

coincidentes.

2.4.1.1. CONTADOR PROPORCIONAL 47(PC)

O contador proporcional apresenta baixo ruido, baixa sensibilidade para
radiac@o vy (< 1%), tempo de recuperagio de = 100 ns, e alta eficiéncia na detecgdo

de particulas beta.

O detector do LMN / IPEN (4r(PC)) é formado por duas partes simétricas de
latdo, entre as quais corre uma placa ("lingueta") com dois orificios para a colocagio
das fontes, permitindo a troca das mesmas sem abertura do detector. A vedacdo €
garantida por um sistema de anéis de borracha colocados em cada uma das metades.
Seu volume interno, € delimitado por definidores de latdo, que o tornam
aproximadamente cilindrico, tendo 3,0 cm de didmetro e 7,5 cm de comprimento.
Em cada metade do detector estende-se, paralelamente ao eixo do cilindro, o anodo,
constituido por um fio de ago inoxidavel, de 25 pm de didmetro, preso pelas

extremidades a isoladores de teflon.

OO S TR MR U MR O STV ek RO T 4 R s ORI T R e o i
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O gas utilizado neste detector é uma mistura de 90% de argbénio com 10% de
metano (P10), e € operado a pressao atmosférica como contador de eventos, pois em

geral os betas depositam somente uma fragio de sua energia no volume sensivel.

Foi operado com uma tensio de operagao de 2.050 V, a medida foi feita no

modo integral , discriminando-se apenas o ruido eletronico (~ 2 keV).

2.4.1.2. CRISTAL CINTILADOR DE Nal(TIl)

Em contato direto com as paredes inferior e superior, de 0,3 cm de espessura
do contador "pill-box", foram posicionados os cristais cintiladores de iodeto de

sédio ativado com talio, com dimensdes de 76 mm x 76 mm.

A tensdo de operagdo de cada cristal foi de 1.100 V , e a medida foi feita

apenas nos picos de absorg¢do total dos gamas em estudo.
Todo o sistema foi posicionado em uma blindagem de chumbo (de 5 cm de

espessura) para diminuir a radia¢gdo de fundo, principalmente para os cristais de

Nal(Tl).

2.4.1.3. SISTEMA ELETRONICO ASSOCIADO

O sistema eletrénico associado (figura 2.2) foi o convencional para este tipo

de medida. Este sistema € constituido de trés vias distintas:
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Via Beta - Na via beta os pulsos provenientes do detector 47 (PC), apos
serem amplificados, passam por um discriminador (analisador de altura de pulso
monocanal) para serem selecionados os intervalos de energia de interesse. Os pulsos
selecionados sdo enviados a um analisador de porta e atraso que permite fixar
eletronicamente o tempo morto e o tempo de resolugdio do sistema. Apds esse

processo, os pulsos sdo enviados simultaneamente a um contador e a via de

coincidéncia.

Via Gama - De modo analogo ao da via beta, os pulsos provenientes dos
cintiladores sio somados apés sua amplificacio, e os intervalos de energia de
interesse, slio selecionados através de dois analisadores de altura de pulso

monocanais.

Os tempos morto e de resolugdo foram fixados eletronicamente por um
modulo eletronico semelhante ao da via beta. Desta maneira, os pulsos sdo enviados
simultaneamente aos contadores gama e as vias de coincidéncia (uma para cada

energia gama).

Via de Coincidéncia - A via de coincidéncia é constituida de um médulo

eletrbnico que registra os eventos provenientes de radiacdes emitidas

simultaneamente.



Pré . Discriminador Clontador
Amplifieador = Amplificador Somador L1 Monocanal ¢ g Porta ¢ Atraso 4 N
Atrasador
r
Countador
! Alta Coincidéncin Colncidéncia
Nal Tensao -
B-n
\ Pré \ , Contador
47'C Amplificador fed Amplificador, Discriminador |~ Portee L B
/ J Atraso
Nal
Alta
Tenso Contador
Coincidéncia Coincidéncia
™ B-1:
Pié Contador
Amplificador Amplificador Disceiminador Porta ¢ 12
Pt 1 Alraso 1

Figura 2.2 - Arranjo eletrOnico para o sistema de coincidéncias 4np—y
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As radiagdes simultaneas provenientes da desintegragio radioativa estudada,
foram detectadas e processadas por detectores diferentes e passam por virios
médulos eletronicos, podendo ocasionar defasagem no tempo de chegada ao médulo
de coincidéncia dos pulsos. Para corrigir este efeito, utilizou-se uma linha de atraso
incorporada ao analisador monocanal, que coloca os pulsos das vias B e v em fase,

de modo que atinjam o mddulo de coincidéncia ao mesmo tempo 2,

Este dispositivo de coincidéncia funciona como uma porta "E", registrando as
coincidéncias apenas quando os pulsos provenientes das duas vias de deteccdo

atingem a unidade de tempo pré-estabelecido, conhecido como tempo de resolugdo

TR

Os contadores das cinco vias de detec¢do B, v, e v, e coincidéncias 1 e 2

estavam ligados a um crondmetro digital.

2.4.2. CARACTERISTICAS DOS DETECTORES UTILIZADOS NO
SISTEMA Nal(TD)-Nal(TI)

O sistema Nal(TI)-Nal(Tl) para medida das coincidéncias raio X-y utiliza
detectores cintiladores de iodeto de sédio ativado com tilio, semelhantes aos

descritos no sistema 4n(PC) -Nal(Tl), de 76 mm x 76 mm.

O arranjo experimental para este sistema, € constituido de uma garra de
aluminio fixada na parede interna de aluminio e chumbo da blindagem, onde foram
dispostos frontalmente os Nal(Tl), um com janela voltada para baixo e o outro,
fixada numa base com rosca, com janela voltada para cima. Entre eles, foi colocado
um suporte de fontes confeccionado em lucite, com algas que permitiram a troca da

fonte, somente puxando-se o suporte para fora do arranjo fixo. Desta maneira,

b o ik o WUMGAR I s a1 S bl e 20t
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fonte, somente puxando-se o suporte para fora do arranjo fixo. Desta maneira,
formou-se um "sanduiche" com a fonte entre os dois detectores que distavam

aproximadamente 3mm da fonte radioativa (como mostra a figura 2.3).

2.4.2.1. SISTEMA ELETRONICO ASSOCIADO

O sistema eletronico para este sistema de coincidéncia (figura 2.3) &
semelhante ao descrito no item 2.4.1.3. Foram suprimidos os contadores,
amplificadores, discriminadores € modulos de coincidéncia sobressalentes e o

modulo soma.

Pré Amplificador Discriminador Porta e Contador
Amplificador Atraso X
Alta
Nal Tensio
=  Fonte Coincidéncia fo.q Contador
Coincidéncia
X-v
Nal
Alta
Tensdo
Pré Amplificador Discriminador Porta ¢ Contador
Amplificador Atraso Y
Crondmetro

Figura 2.3 - Arranjo eletrnico para o sistema de coincidéncia Nal-Nal
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2.4.3. MEDIDA DE TEMPO MORTO E DE RESOLUCAO

Na medida da atividade nos sistemas de coincidéncia acima descritos, o0s
tempos mortos das vias 3, y e os tempos de resoluciio das vias de coincidéncia foram
fixados eletronicamente no médulo gerador de porta e atraso. A seguir sdo

apresentados os métodos experimentais utilizados para a medida destes parametros.
2.4.3.1. DETERMINACAO DOS TEMPOS MORTOS BEYy

O método experimental utilizado para medida do tempo morto dos sistemas
de coincidéncia é uma variagdio do método das duas fontes, conhecido como

"Método do Pulsador" 2,

Este método utiliza uma fonte radioativa e um gerador de pulsos periédicos

atuando como fonte.

O tempo morto foi determinado pela expressao!”:

1 Nep — N 1z
T=—{L{—~—J } (2.12)
Nr Np

n € a taxa de contagens por unidade de tempo da fonte radioativa
¢ a taxa de contagens por unidade de tempo do gerador (freqiiéncia

do pulsador)
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N ¢ a taxa de contagens por unidade de tempo da combinagdo gerador

mais fonte.
Nesta medida foi utilizada uma fonte de ®*Co com uma taxa de contagens da
ordem de 20.000 cps. O gerador utilizado foi o TIME MARK GENERATOR
Modelo 429 - Marca Tektronix e a freqiiéncia usada foi de 20.000 pps (pulsos por

segundo).

O valor de tempo morto encontrado para os dois sistemas de coincidéncia foi

de 15=(3,259+0,004) pse t,=(3,238 £0,011) ps.

2.4.3.2. DETERMINACAO DO TEMPO DE RESOLUCAO

O tempo de resolugdo € determinado pela contagem de coincidéncias
acidentais produzidas por fontes ndo correlacionadas no tempo, incidindo no
modulo de coincidéncia provenientes das duas vias de detecgdo. O tempo de

resolugio foi determinado por''":

Th=— (2.13)

Onde:
N... € ataxa de contagens acidentais
Ng € ataxa de contagens da via B, onde utilizou-se uma fonte *Sr-""Y
com aproximadamente 32.000 cps
N, € a taxa de contagens da via v, onde a fonte utilizada foi de B
com 3.800 cps, posicionada no lado externo ao detector proporcional

(foi utilizado o fotopico de 661 keV).
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O valor de tempo de resolugdo encontrado foi de t= (0,930 20,007) us.

2.5. PRODUCAO E PREPARACAO DAS AMOSTRAS

2.5.1. PRODUCAO DO '*1

O "I utilizado neste trabalho, foi produzido no reator de pesquisa tipo
piscina, de 2MW de poténcia do IPEN/CNEN-SP (IEA-R1), a irradiacfio foi feita
numa posi¢do que apresentava um alto fluxo de neutrdns rdpidos (posi¢io 62). A
reagdo utilizada foi "I (n,2n)'*°1 sob um fluxo de néutrons rapidos de

2

. i, | . . .
aproximadamente 5 x 10" cm™ s™'. As amostras irradiadas foram confeccionadas

com 100 mg de p6 de KI (MERCK - P.A. 99,5%), seladas em tubo de quartzo e
envoltas em cddmio, para minimizar a ativa¢do por néutrons térmicos. O tempo de
irradiacao foi de aproximadamente 13 dias (8 horas/dia) € o tempo de "resfriamento”
(espera) foi de 10 dias, necessdrio para que ocorresse o decaimento das impurezas e

~ ‘- 2 9
reacoes secundarias como 23, (Typ=1,47 d)ll !

As impurezas ou contaminantes foram controladas pelas medidas no detector

HPGe e as impurezas [ presentes foram corrigidas por meio de estudos teéricos

apresentados no item 2.6.

2.5.2. PREPARACAO DAS FONTES

Para a preparagdo das fontes de '*°I, o KI (100 mg) foi diluido em 6 ml de
NaOH (5x10_3 mol/l) e depositado em um substrato de COLLODION (nitrato de

celulose), com densidade superficial de 10 a 20 pg/em® . O substrato utilizado é

e pae em e
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constituido de uma arandela de ago inox de 4 cm e 2,5 ¢cm de didmetro externo e

interno, respectivamente. Sobre este substrato metdlico adere-se o filme de

COLLODION.

As fontes deveriam ser finas e homogéneas para evitar perdas de contagens
devido a auto-absor¢do. Entretanto, durante o processo de secagem, um residuo
tendeu a cristalizar de modo visivelmente nio uniforme. Para minimizar este efeito,
a fonte foi submetida a um tratamento apropriado:

e aplicagdo de um agente umectante para diminuir a formagdo de cristais grandes.
Este agente € uma espécie de detergente que rompe a tensio superficial da gota e
evita a formagdo de cristais. O agente utilizado foi o CYASTAT S.N.
(concentrag@o de 1%). Foi colocada uma gola desta solugdio no filme antes da
deposi¢do da solugdo radioativa.

¢ secagem em um dessecador.

Devido ao fato do Iodo ser muito volatil, uma aliquota (aproximadamente
10mg) de uma solugdo contendo 160 mg de AgNO; por grama de solugio, foi
depositada sobre a fonte para garantir que nfio ocorressem perdas de material

radioativo.

A massa da solugdo radioativa foi determinada gravimetricamente pelo
método do picndmetro'> que consiste na determinagdo da massa da aliquota pela
diferenga obtida da pesagem do picnémetro que contém a solugfo radioativa antes e
depois da deposi¢do da aliquota no substrato. A balanga analitica utilizada na

pesagem foi da Marca Mettler M5SA, com uma incerteza de + 20 pg.

Como o sistema utilizado neste trabalho (sistema de coincidéncia) tem como
pré-requisito o uso de substratos condutores, as fontes foram preparadas em
substratos de COLLODION metalizados com Au com densidade superficial de

10ug / cm?®.
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Desta maneira, preparou-se virias fontes (14 fontes da 1° irradiacdo e 9
fontes da 27 irradiagdo) para medida nos sistemas de coincidéncia e uma ampola

com | ml da solug@o radioativa para medida no espectrdmetro HPGe.

2.6. CORRECOES APLICADAS

Para obteng@o da taxa de desintegrago, as taxas de contagens observadas
devem ser corrigidas para radiagdo de fundo, tempo morto, tempo de resolucio,
coincidéncias espirias e decaimento. No caso das corre¢des para coincidéncias
espurias e tempo de resolugao foi aplicada a férmula matemadtica exata desenvolvida

por Cox-Isham!*!!.

Além das corregdes acima citadas, para o caso particular do '*1, foi
necessaria a aplicag@o de outros fatores de corregdo especificos, como: corrego
para impurezas presentes na amostra, efeito da interferéncia Compton, efeito soma
no caso especifico do sistema Nal(T1)-Nal(TI). Estas corre¢des serdo descritas a

Seguir.

2.6.1. TEMPO MORTO

O intervalo de tempo minimo, T, para o qual dois eventos consecutivos
devem ser separados para que ambos sejam registrados é denominado tempo morto.
Os eventos que chegam durante este periodo do sistema eletrénico sdo perdidos e a

fragdo destes eventos aumenta quando a taxa de contagem cresce.
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O tempo morto do sistema utilizado neste trabalho foi fixado eletronicamente
¢ seu valor determinado experimentalmente como descrito no item 2431, a
corregdo aplicada as taxas de contagens observadas em cada via de detecgdo (B, ye

coincidéncia e X, y e coincidéncia) é dada por:

n

N=r——7 2.14
(1 - nT) ( )
onde:
N taxa de contagem corrigida para o tempo morto (taxa real)
n taxa de contagem medida
T tempo morto fixado eletronicamente.

Para obter-se as taxas de contagens verdadeiras, a taxa de contagem da
radiagdo de fundo ny foi subtraida das taxas de contagens observadas apos a

corregao para tempo morto, em cada via de detecgio:

n
= — G 1
N (1 - nT) 1 1i1e (2 5)

2.6.2. TEMPO DE RESOLUCAO E COINCIDENCIAS ESPURIAS

A taxa de coincidéncia € obtida pela detec¢@io de duas radiagdes consideradas
simultineas, em relagdo ao tempo de resolugio fixado eletronicamente (como
descrito no item 2.4.3.2). Portanto, sdo considerados coincidentes dois pulsos que
chegam na via de coincidéncia dentro de um intervalo igual ao dobro do tempo de
resolugd@o fixado. Mas como o tempo de resolu¢do possui valor finito (no sistema

eletrdnico) € possivel obter-se um pulso coincidente ocasionado por dois eventos
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ndo relacionados. Estes sdo denominados pulsos de coincidéncias espirias ou

acidentais.

Para o presente trabalho foi adotada a formulagdo desenvolvida por Cox-

[21]

[sham (26271

e adequada a um modelo pritico por Smith Esta formulagio

matematica € exata, para tempos mortos iguais nas duas vias de detecgdo (beta e

gama).

No caso de tempos mortos diferentes, esta fémula é uma aproximagio de 42
ordem. As formulagdes anteriores de Bryan!'®® ¢ Campion'"?! s6 podem ser

aplicadas para baixas taxas de contagem e sdo aproximagoes de 22 ordem.

2.6.3. DECAIMENTO

A corregdo para decaimento € aplicada diretamente na taxa de desintegragio

N, (para cada sistema de coincidéncia).

Esta corre¢@o leva em conta o decaimento durante a medida, sendo dada por:

Nk = Nu :-—m et (2.16)

onde:
Ngr taxa de desintegracdo Ny no instante de referéncia tg
N,, taxa de desintegragdo Ny no instante da medida t,,
A constante de desintegragdo do radionuclideo
t tempo de medida

tr instante de referéncia (ou data de referéncia)
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(. instante inicial da medida.

A corre¢do para decaimento dada pela expressio (2.16) foi aplicada a
férmula (2.15) para determinagiio da taxa de desintegraciio na data de referéncia

estabelecida.

Esta correg@o foi determinada pelo programa ATIVIBG (para o sistema beta-
gama) e ATIVIXG (para o sistema X-gama) desenvolvido no LMN/! e que

determina a atividade da fonte.

2.6.4. IMPUREZAS DETECTADAS

A presenga de impurezas contaminantes foi detectada a partir da andlise das

126

ampolas de "I no espectrdmetro HPGe. Para a identificacdo e quantificagdo dessas

impurezas, foi feito um acompanhamento em diferentes datas para observagdo do

decaimento das radiagdes emitidas e identifica¢do dos contaminantes.

Foram feitas também anilises das taxas de contagens beta e raio-X, e chegou-
se a conclusdo que estas estavam acima do valor previsto na literatura. Com isso,
concluiu-se que havia impurezas emissoras de radiagdo beta e gama, produzidas

durante a irradiacdo do material em estudo.

Para uma anidlise mais rigorosa do espectro gama fornecido, mediu-se as

12

ampolas preparadas com a solugio de '*°[ irradiada, no espectrometro de HPGe. A

~ L. . - . 126
detecgdo de varias energias gamas, que nio pertenciam ao espectro de

I, levou a
um acompanhamento, em diferentes datas, do decaimento destas radia¢des e com
isso foram identificadas; por meio de suas energias gamas e meias-vidas; as

impurezas contaminantes descritas a seguir:




o “MTe—'Te[y=4179keV, I,= 0,95 (10) %, T= 109(2) d]'"*!
o '**Sb [ y=602,72 keV mais intenso, I,= 98,3 (20) %, T\ 5= 60,20(3) d]!""!

o ®Rb[y=1077,2keV, I,=8,79(9) %, T, = 18,82(2) d]."”

As impurezas que alteravam as contagens beta e raio-X medidas nos dois
sistemas de coincidéncia foram identificadas como sendo de '*'Te (via B e X), '*'Sb
(viaffeX)e %Rb (via B3). Por este motivo foram calculadas suas atividades e suas
respectivas incertezas para as duas irradiagdes. Estes valores foram substraidos das
taxas de contagens beta e raio-X dos dois sistemas de coincidéncia, diretamente por

meio dos programas de cdlculo de atividade (ATIVIBG e ATIVIXG)?.

2.6.5. INTERFERENCIA COMPTON

Quando a radiag@o-y interage com o cristal de Nal, ocorrem vérios processos
de interacdo, entre eles o efeito foloelétrico e o espalhamento Compton. Com isso,
tem-se a formag@o de um espectro continuo de energia do elétron Compton que
pode se estender de zero até uma energia méxima que é um pouco menor que a

energia do féton incidente.

126

No caso do 71, foi necessdrio fazer as corre¢des para esse continuo

Compton nos dois sistemas de coincidéncia.

Para o sistema 47n(PC)-(Nal), essa correg¢do foi feita para os picos de
absor¢@o total das radiagdes-y de 666 keV, 753,8 keV e 1420,2 keV que interferiam

nas contagens do raio-y de 388 keV.

Este fator de correcdo foi determinado experimentalmente por meio da

medida de uma fonte de "*'Cs, cuja energia gama de 661 keV € préxima a energia de

“OMISSAC NAC.CN/L LE ENERGIA NUCLEAR/SP  1PED
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666 keV do %I, o que permitiu determinar a influéncia Compton na regiso do pico
de absorgdo total de 388 keV. A influéncia dos demais raios gama foi calculada

teoricamente pela estimativa das eficiéncias de detecgio.

Ja para o sistema de coincidéncia Nal(Tl) - Nal(Tl), tinha-se uma

interferéncia Compton na regido do raio-X de 30 keV do '**Te.

Esta contribuigéo foi determinada pela medida das contagens das fontes com

um filtro de cobre (com espessura de 0,6 mm) interposto entre a fonte e o detector.

Essas corregdes foram introduzidas diretamente nos programas que calculam

a atividade dos dois sistemas de coincidéncia.

2.6.6. EFEITO SOMA

Para o sistema de detecgao Nal(TI1)-Nal(T1) foram utilizados dois detectores
espessos, o que ocasionou uma interferéncia consideravel nas medidas. Esta
interferéncia denominada efeito soma''”! é um efeito importante, a ser levado em
consideragdo. Este ocorre quando um radionuclideo emite multiplos raios-y em
cascata em seu decaimento, assumindo que nenhum estado isomérico esteja
envolvido, o tempo de vida do estado intermedidrio é geralmente (do curto que dois
ou mais raios-y sdo, em efeito, emitidos em coincidéncia. E portanto inteiramente
possfvél para ambos raios-y, de um tnico decaimento, interagirem e depositarem
toda sua energia dentro de um curto intervalo de tempo comparado com o tempo de
resposta do detector ou o tempo de resolugdo do sistema eletrdnico associado. Com
isso pode ser observado um pico soma que resulta da detec¢do coincidente dos

pulsos dos picos de absor¢io total dos dois raios gamas coincidentes.
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Este efeito soma ndo somente cria um pico soma mas pode também remover

eventos que por outro lado contribuiriam em um pico de absor¢do total de raio-y

individual.

O efeito soma € bastante acentuado em detectores espessos e quando a

distancia fonte-detector é pequena (no nosso caso 3 mm).

Esta corregiio foi calculada para o sistema de coincidéncia Nal-Nal e seu

valor € da ordem de 0,896, que foi introduzido no programa de cdlculo da atividade
2 . . C A . . . .

do '*I para o sistema de coincidéncia X-y com sua respectiva incerteza associada (o

qual depende das eficiéncias de detecgdo e probabilidade de decaimento dos raios

gama).

P . R . - e e
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3. ESPECTROMETRIA y COM DETECTOR SEMICONDUTOR DE
GERMANIO HIPERPURO (HPGe)

Na medida da probabilidade de emissio da radiagio Y por decaimento, em um
espectrometro gama, um dos pardmetros mais importantes é o conhecimento da
eficiéncia de detecgdo no intervalo de energia de interesse e na geometria da

amoslra.

Essa eficiéncia ¢, (E) é denominada eficiéncia de pico de absor¢do total e
corresponde ao niimero de eventos registrados por féton emitido pela fonte. g, (E) €

expressa pela equagio:

€ - TY"(SI‘E(%‘T g (3.1)
Onde:
S drea sob o pico de absorgao total para a energia y considerada,
L, probabilidade de emissdo y por decaimento da linha considerada,
A atividade da fonte,
T tempo de contagem,
f fatores de corregio (item 3.3).

A eficiéncia do pico de absor¢do total, denominada a partir de agora apenas
de eficiéncia, foi obtida pela medida de fontes radioativas padrdes, isto é, que tem

sua atividade e intensidade gama conhecidas com boa exatiddo. A partir da medida




47

das fontes padrGes, foi determinada a curva de eficiéncia, cujos parimetros sdo

geralmente obtidos por ajuste polinomial pelo método de minimos quadrados™"!,

A curva de eficiéncia em fungdo da energia pode ser representada

genericamente como:

n

In€(E) =) a(lnE)" (3.2)
k=0
onde:
n grau do polindmio ajustado.

No caso especifico deste trabalho, como a fonte a ser medida estava na forma
liquida e acondicionada em ampola de vidro, foi necesséria a determinacéo da curva

de eficiéncia para esta geometria particular, isto é, para solugdes em ampolas.

3.1. AREA SOB O PICO DE ABSORCAO TOTAL

Para o célculo da drea, o método adotado™" foi o da integracdo numérica,
onde obtém-se a drea, da soma direta das contagens entre limites pré-estabelecidos,
subtraindo-se a contribui¢do da radiagéo de fundo (onde cada pico estd superposto),

canal por canal.

O intervalo estabelecido foi [ P — 3D, P + 3D] onde P é a centréide do pico e

D aresolucdo FWHM - (largura a meia-altura).

A regido de contagem de fundo adotada foi considerada suficientemente

afastada do pico de modo a ndo conter contagens provenientes da fonte e



suficientemente préxima para evitar a contagem de outros picos do espectro de

energia obtido em um multicanal, com energias préximas.

A drea sob o pico de absorgdo total foi calculada segundo a expressio? :

ki-l

S=Y C—(SuF) (3.3)

k2+l

onde:

Ci contagens do canal i,

Si drea sob o espectro das contagens de fundo dada por B :

k2 k4
Su=3) Ci+Y Ci (3.4)
ki k3
Fy fator que leva em considerag@o o niimero de canais do pico de

absor¢do total e o nimero de canais da regido de fundo.

E os canais K, K,, Kj e K; correspondem a:

K, canal da centréide,

K = inicio da contagem de fundo = Kp -3D
K, = inicio do pico de absor¢éo total = K, -2D
K3 = fim do pico de absor¢do total = K, +2D
K, = fim da contagem de fundo = Kp + 3D

. - ’ (v
COSSAG NEGORSL T TRERGI WUCLEAR/SP LR
RUL LR ) PR
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3.2.CURVA DE EFICIENCIA DO HPGe PARA SOLUCOES EM AMPOLAS

Para obtengfo da curva de eficiéncia com ampolas padrdes, foi necesséria a
produgio e calibragdo dessas ampolas, a partir de solugdes matrizes; para isso,

procedeu-se da seguinte maneira:

* Calibracfio do espectrdmetro gama numa posi¢io bem definida (a 17,23 cm sobre
o eixo do detector) utilizando-se fontes padrdes de 6OCO, ’52Eu, Bics e 'Ba

fornecidas pela Agéncia Internacional de Energia Atémica (IAEA).

* A partir de solugdes matrizes dos mesmos radionuclideos, produziu-se fontes em
polictileno ¢ ampolas scladas. As fontes em polietileno (irés para cada
radionuclideo) foram medidas no espectrdmetro Y previamente calibrado,
fornecendo as atividades das solugdes matrizes e consequentemente as atividades
das ampolas seladas (tabela 4.4) que passaram a ser as ampolas padrdes, com as

quais pode-se obter a curva de eficiéncia para a geomelria de interesse.

A eficiéncia das ampolas padroes foi determinada pela expressio 3.1.

Os parametros de ajuste da curva de eficiéncia em fun¢iio da energia foram
determinados por ajuste polinomial pelo método dos minimos quadrados, como

citado no item 3. O programa utilizado foi o LSSOLVER!??,

A escolha do grau do polindmio mais adequado aos dados experimentais, foi

[33,34}] S[34]

feita pela aplicagao do teste F de Snedecor obtido pelo programa S.A.

O intervalo de energia considerado foi de 244,70 keV a 1408,02 keV. Apoés a

L A - . 126
determinag@o da curva de eficiéncia foram feitas as medidas das amostras de ' “°I.
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Os resultados obtidos para a eficiéncia do espectrometro sio apresentados e

. . , . . 2
discutidos no capitulo 4, assim como os resultados das medidas do '2°I.

3.3. CORRECOES APLICADAS

A cficiéncia de um sistema de medidas (ou detector) pode ser definida como
o niimero de contagens detectadas (corrigidas para contagens da radiacio de fundo)
pelo nimero de desintegragdes da fonte. Consequentemente, todas as interagdes da
radiagdo que ocorrem entre sua fonte de origem ¢ sua detecgdo como um pulso
clétrico na saida do detector podem influenciar na cficiéncia. Isto é indicado pelos
fatores de corrego tal como fator geométrico, fator de atenuacao, absor¢ao na fonte

etc.

3.3.1. FATOR GEOMETRICO

Detectores como Ge(Li) B35 oy HPGe, possuem uma eficiéncia do pico de
absorgdo total ¢ (E,, d) para fontes puntiformes a uma distancia fonte-detector d, que
é proporcional a (d + d") " 2. Nessa expressdo d' € a distancia de penetragiio efetiva no
volume sensivel do detector, que depende da energia do féton. Desta maneira, a
eficiéncia do pico de absor¢io total € (Ey, d) deve ser expressa de acordo com a

equagao 31,

8()(Ey)
Fy,d) = ———— 3.5
B = Eor ()
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onde;

€ € a eficiéncia do féton de energia E,, considerada como a eficiéncia

intrinseca do pico de absor¢io total.

A distancia fonte-superficie do detector, d , foi calculada considerando-se as

caracteristicas geomélricas do suporte das fontes, além das dimensdes destas fontes.

O valor de d' foi determinado teoricamente, considerando o coeficiente de

absor¢do do detector, 1 (E), e a profundidade sensivel do detector de HPGe. O valor

de d' foi obtido pela equaggo !;

h
d& ZL[HTZHJ“—} (3.6)

Para o célculo do fator geométrico para as fontes de polietileno, foi utilizada
como referéncia a distancia entre as fontes padrdes e a superficie do detector. Com
isso, o fator geométrico utilizado no calculo das atividades das amostras foi

calculado pela expressio:

(daunuslm + (l' )2
(diaea +d' )2

f geo —

3.7)

Para a padroniza¢dio das ampolas, o fator geométrico considerado é 1 (um)
pois utilizou-se as ampolas como padrio, apds a calibragio da solucéo radioativa.
Sua incerteza leva em consideragdo as incertezas nas fontes da IAEA (Agéncia
Internacional de Energia Atdmica) e de polietileno, além da altura do liquido. Este é

apresentado na tabela 4.12, no capitulo 4.
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3.3.2. FATOR DE ATENUACAO

Se a fonte a ser medida e o padrido usado nfo sdo aproximadamente iguais,
corre¢oes devem, a maioria das vezes, ser aplicadas para atenuagio na superficie da

amostra ou material suporte entre a fonte e o detector.

As corregdes para atenuagdo podem, em geral, serem calculadas com boa
aproximagao, especialmente se a distancia fonte-detector é grande, comparada com
as dimensdes da fonte, pois todas as radiagdes da fonte para o detector podem ser

consideradas como perpendiculares a superficic do detector.
~ . P 36
Para a atenuagfio do raio-y na prépria amostra, tem-se %

X
o=

[=loe ? (3.8)
onde:
I € o numero de f6tons transmitidos por uma amostra de espessura x,
com relacdo a um feixe incidente de intensidade I
P . . ~ . 37
Lo € o coeficiente de atenuagdo linear total 1371

x/2 € a meia-espessura.

No caso das ampolas padrdes, o fator de atenuacio é considerado 1 (um) e
seu erro leva em consideragio a altura do liquido e a espessura do vidro da ampola.

Este € apresentado na tabela 4.12, no capitulo 4.




3.3.3. DECAIMENTO

A atividade da amostra (A) num determinado instante, é fungfo da atividade
inicial Ag, do tempo t transcorrido entre a sua calibragdo ou produgio e o instante da

medida, e da meia-vida, T}, desse nuclideo. Isto pode ser expresso pela equacio:

A= Ase™ (3.9)

onde:

A € a constante de decaimento do radionuclideo, A =1n 2/ T .

3.3.4. TEMPO MORTO E EMPILHAMENTO DE PULSOS

Para corrigir os efeitos de tempo morto e de empilhamento de pulsos foi
adotado o método do pulsador. Pulsos eletrdnicos de um pulsador de precisdo com
baixa frequéncia conhecida f sdo enviados a um pré-amplificador juntamente com os
pulsos provenientes do detector. A posi¢do do pico do pulsador no espectro
acumulado € selecionada tal que o pico do pulsador néo interfira com nenhum outro

pico existente no espectro.

Pelo ndmero de contagens do pico do pulsador, pode-se calcular esta

correcdo pela relagdo:

Spn(;

[r=
S Pronie

(3.10)
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onde:
Spsg € a drea do pico do pulsador real (60 contagens por segundo),

Sptone € @ drea do pico do pulsador no espectro da fonte.

3.3.5. EFEITO SOMA

A correg¢do para o efeito soma no detector de HPGe, é exatamente a mesma ja
descrita no item 2.6.6. Mas para este caso, como a distincia fonte-detector é grande
(aproximadamente 17,23 c¢cm), esta corre¢do foi considerada desprezivel (< 0,5%),

pois s6 € importante em casos de pequena distincia fonte-detector.

3.4. ARRANJO EXPERIMENTAL

O espectrometro gama do LMN (Laboratério de Metrologia Nuclear) do
IPEN/SP € constituido de um detector de germanio hiper-puro (HPGe), em
geometria bem definida acoplado a um sistema eletronico convencional (na figura

3.1. € mostrado o diagrama de bloco do espectrdmetro gama).
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i ALTA GERADOR DE
TENSAO PULSOS

FILTRO DE ALTA
TENSAO

I |

DETECTOR PRE-AMPLIFICADOR

v

AMPLIFICADOR

ANALISADOR
MULTICANAL

4
MICRO-
COMPUTADOR
IBM-PC

Figura 3.1: Sistema eletrnico para medidas no Detector de HPGe

3.4.1. CARACTERISTICAS DO ESPECTROMETRO GAMA

Detector de 1IPGe da marca INTERTECHNIQUE - tipo EGC 20, coaxial
com didmetro 51,2 mm ¢ area sensivel 20,6 cmz, comprimento 50,2 mm e volume

sensivel 99,7 cm’. A tensdo de operacdo foi de 3.000 volts (negativo).

O sistema eletronico utilizado € constituido de um pré-amplificador ¢ um

filtro de alta tensdo, constituindo uma unica pega. Este conjunto estd montado em




56

O sistema eletrénico utilizado é constituido de um pré-amplificador € um
filtro de alta tensdo, constituindo uma vnica peca. Este conjunto estd montado em
contato com nitrogénio liquido, por meio de um "dedo-frio". Todo o conjunto esta

blindado contra campos eletromagnéticos.
Demais componentes eletrdnicos associados ao sistema:

* Fonte de alta tensdo - Modelo ORTEC 459 | possui ajuste continuo de 0 a 5kV e
estabilidade < 0,1%.

* Amplificador - Modelo ORTEC 572, com uma constante de tempo de 2 us, saida
unipolar.

e Gerador de Pulsos - Modelo CAMBERRA 1501 - freqiiéncia 60 Hz, estabilidade
50 pulsos por minuto/volt/dia.

¢ Analisador Multicanal - Modelo IEN 115001, é composto por uma Interface
Multicanal - Modelo IEN 11019; um Conversor Analégico/Digital - Modelo
11020 (médulo NIM) (2048 canais) e um Programa gerenciador.

* Micro-computador tipo PC-XT marca SCOPUS .

3.4.2. MEDIDA DAS AMOSTRAS

Devido a baixa atividade especifica (< 1,67 X 10° Bq/g) das fontes de '*°
em COLLODION e de sua fragilidade decidiu-se utilizar ampolas seladas contendo
a solugdo radioativa (aproximadamente Iml ou 8,0 + 0,5 mm de altura do liquido).

A espessura da ampola de vidro foi de aproximadamente 0,6 + 0,2 mm.

O tempo de contagem foi de 50.000 s, para as ampolas das duas irradiagdes
distintas. Esse tempo foi escolhido de modo a se obter uma boa estatistica de

contagem sob os picos de absor¢io total de interesse.



A drea sob o pico de absor¢io total foi calculada pelo programa
UNITGAMm], para cada linha de energia de interesse; a atividade das ampolas,
meia-vida, data de referéncia, data de medida, energia ¢ probabilidade de emissao
gama por decaimento, assim como os fatores de corregio apresentados no item 3.2;
sao dados de entrada do programa. Este programa tem como op¢ao de saida ou a

atividade, ou a eficiéncia ou a drea dos picos de absorgdo total da energia desejada.

A medida no espectrdmetro gama possibilitou também a determinagdo da
probabilidade de emissdao de pésitrons (B* ) por meio da medida da intensidade da
radiag@o de 511 keV. Esta medida foi feita colocando-se a ampola com a solugdo de
91 dentro de um cilindro de lucite com paredes de 0,63 cm de espessura, para

garantir que todos os pésitrons fossem aniquilados na fonte.

3.5. MEDIDA DA MEIA-VIDA DO '*1

Em razdo das discrepéncias advindas da presenga de impurezas (item 2.6.4.)
verificadas nas medidas do sistema de coincidéncia e do espectrometro gama,

126

decidiu-se fazer o estudo da meia-vida do '*I, do qual obteve-se um valor

discordante dos encontrados na literatura.

Essas medidas foram feitas no espectrbmetro de HPGe, onde as ampolas
foram colocadas a uma distdncia de 17,23 c¢cm e foram contadas por 50.000
segundos. Com os resultados das dreas sob os picos de absorgdo total de energia

mais intensos (388 keV e 666 keV), calculou-se a meia-vida do '*°T.
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O resultado final para a meia-vida foi a média aritmética dessas medidas nos
dois picos de absor¢do total de energia (388 keV e 666 keV).Estes estdo

apresentados no capitulo 4, na tabela 4.11.
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4. RESULTADOS OBTIDOS E ANALISE DOS DADOS

4.1. RESULTADOS DA TAXA DE DESINTEGRACAO DO 1

A taxa de desintegragio do 126 I, como descrito no item 2.6, foi obtida pela
aplicagdo da técnica de extrapolagiio linear da eficiéncia, utilizando-se os dados

combinados das medidas nos dois sistemas de coincidéncia.

Na tabela 4.1 sfio apresentados os resultados obtidos para os parimetros
Ry~fx (equagdo 2.11) com suas respectivas incertezas e [1-(N/Np)V (N/N,). Os
dados apresentados sdo referentes a duas irradiagdes distintas perfazendo um total
de 15 (quinze) fontes medidas. Outras irradiagdes foram feitas mas apresentaram

problemas na preparac@o da solugfo, nfo podendo ser aproveitadas.
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Tabela 4.1. Resultados obtidos para Ry — fy. e para o pardmetro de ineficiéncia

(1-NJ/N)/N,/N,,

AMOSTRA Ry — fy (%) (1-N/N,)/NJ/N,.
01 0.9447 1.95 0.2484
02 0.9761 .48 0.3084
03 0.9688 1.50 0.3088
04 0.9562 1.50 0.2665
05 09718 153 0.2919
06 0.9643 1.56 0.3324
07 0.9209 2.48 0.1035
08 0.9510 2.41 0.1197
09 0.9603 1.59 0.1657
10 0.9488 1.57 0.1623
1 0.9497 1.78 0.1753
12 0.9738 1.57 0.2086
13 0.9578 238 0.2191
14 0.9786 1.91 0.1710
15 0.9597 3.49 0.2036

Com esses dados pode-se construir a curva de Ry — fx versus o parimetro de
ineficiéncia, apresentada na figura 4.1. Os pontos cheios correspondem aos dados
experimentais com as bairas de erro e a linha continua corresponde a curva de
extrapolagdo, representada pelo polindmio de grau 1 ajustado pelo método dos
minimos quadrados utilizando-se o programa LSSOLVER **! que além de permitir

um ajuste ponderado fornece a matriz de covariancia dos pardmetros do ajuste.
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Os pardmetros do ajuste da curva de extrapolagio sdo apresentados na tabela
4.2., juntamente com sua incerteza e matriz de correlagdo. O XZ reduzido obtido foi

de 1,07 para 13 graus de liberdade o que demonstra o bom ajuste efetuado.

Tabela 4.2. Pardmetros, incertezas e matriz de correlagfo relativos a curva de

extrapolagdo linear da eficiéncia.

Parametro  Valor Obtido Cabs Matriz de correlaciao (x 1000)
A 0,938 0,017 1000
B 0,0932 0,039 —602 1000

A partir dos valores de A e B, como descrito no item 2.3, pode-se determinar
o valor da atividade N, resultante da média aritmética das medidas feitas no sistema

de coincidéncia X-y.

A tabela 4.3 apresenta os valores de NxN/N, (média aritmética dos
resultados obtidos no sistema de coincidéncia X-y, para cada irradiagdo) e N, com
suas respectivas incertezas, obtido para cada irradiagdo. O coeficiente de correlagio
entre os parametros utilizados no célculo do erro da atividade (A e NxN,/N,), para

as duas irradiagdes, € calculado conforme item 4.5.1.2 equagao 4.5.

Tabela 4.3: Média da atividade do sistema raio X-y, a atividade final e o

coeficiente de correlagio.

IRRADIACAO  (NxN/N.*o0)x 10° (N, = 0) x 10° Bq/g p

1® 3,28 £ 0,08 6,36+ 0,05 - 0,56

2@ 86,0x1,5 167,0 £ 0,8 -0,83
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Conforme descrito no item 2.3, obteve-se as probabilidades de desintegragio

para 3, B* e CE (b, p e a — p respectivamente) a partir dos resultados obtidos na
extrapolagdo linear da eficiéncia (labela 4.2).

Lembrando que:

A=[(a-p) - 1] e (a+b)=1, tem-se:

a= (52,68 +0,45)% ,
b=(47,32+0,45)% ¢
p=(1,09+0,016) %.

4.2. RESULTADOS DA ESPECTROMETRIA GAMA

Conforme procedimento descrito no capitulo 3 siio apresentados a seguir na
tabela 4.4 os radionuclideos utilizados para a calibragido do espectrdmetro HPGe e

na fabricacdo das ampolas padres, suas atividades, incerteza associada e suas

meias-vidas.

Tabela 4.4: Radionuclideos utilizados na determinago da curva de eficiéncia

com respectivas atividades e meias-vida.

Radionuclideo Atividade (kBq) Meia-Vida Data de Referéncia
(dias)™"!
®2Bu 401,3 £ 6,5 4933 £ 11 01/03/93 as 0:00h
“Co 3450 £2,5 1925,5+0,5 01/03/93 as 0:00h
137 521,1£5,6 11020+ 6 01/03/93 as 0:00h
'“Ba 46,55 £ 0,60 3862+ 15 01/03/93 as 0:00h
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A eficiéncia para cada linha de energia, no intervalo de 244,70 keV a
1408,02keV, das ampolas padroes , juntamente com sua incerteza absoluta

associada, descrita no item 3.2, esta relacionada na tabela 4.5

Tabela 4.5. Energia gama, eficiéncia e intensidade gama com suas respectivas

incertezas, para as ampolas padrdes.

E("™® | (Eficiéncia + 6,,,) x 10 | (Intensidade y+ o) %
(38]

244,70 (1,68+0,04) 7,53+0,53
344,28 (1,2740,03) 26,58 + 0,41
411,13 (1,05£0,03) 2,24 £ 0,45
443,97 (1,01£0,03) 3,12 40,45
778,90 (0,62610,013) 12,97 + 0,46
867,39 (0,56910,015) 4,2140,59
964,06 (0,53010,011) 14,63 0,41
1112,29 (0,47740,010) 13,54 + 0,44
1408,02 (0,39440,008) 20,85 +0,43
1173,24 (0,4730,005) 99,86 + 0,020
1332,50 (0,428+0,005) 99,98 + 0,010
661,66 (0,73420,009) 85,1 £0,23
276,40 (1,59+0,04) 7,15 £ 0,42
302,85 (1,4540,03) 18,30 + 0,33
356,02 (1,27+0,02) 61,94 +0,22
383,85 (1,2140,03) 8,91 +0,32

'
Cx
:
:




Na figura 4.2 € apresentada a curva de calibragao da eficiéncia €, em fungio
da energia, para as ampolas padrdes, descrita no item 3.2. Os pontos cheios
correspondem aos dados experimentais jd consideradas as barras de erro ¢ a linha
continua corresponde a curva de calibragdo, representada pelo polindémio de grau 1
ajustado pelo método dos minimos quadrados utilizando-se o programa

LSSOLVER™?. A escolha do grau do polindmio foi feita utilizando-se o teste F de

[33,34]) S [34]

Snedecor obtido pelo programa S.A.

Na tabela 4.6 estdo apresentados os pardmetros do ajuste da curva de
eficiéncia em func¢io da energia gama, os erros absolutos nos pardmetros € a matriz
de correlagdo entre estes, obtidos para as ampolas padrdes. Foi obtido um ¥’

(reduzido) de 1,74 para 14 graus de liberdade, considerado o melhor ajuste.

Tabela 4.6: Pardmetros da curva de eficiéncia de pico de absor¢ao total para

as ampolas padrdes com suas respectivas incertezas e matriz de correlagéo .

Parametro Valor Obtido o Matriz de correlacao (x 1000)
a -1.815 0,038 1000
a -0,8284 0,0056 ~977 1000
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Figura 4.2: Curva de calibrago da eficiéncia em fungdo da energia y.



ampola de '

estd indicada na tabela 4.8.
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A medida da ampola de "*°l, seguiu o procedimento adotado para as medidas
das ampolas padrdes como foi descrito no item 3.2. A sua eficiéncia foi obtida pelo
programa EFFICS™ onde os dados de entrada sio as linhas de energia gama € oS
parametros do ajuste com sua matriz de correlag@o, apresentados na tabela 4.6. A
tabela 4.7 apresenta os resultados dessa eficiéncia por linha de energia para a

I, e suas respectivas incertezas. A matriz de correlacio das eficiéncias

Tabela 4.7: Energia gama e eficiéncia com sua respectiva incerteza associada

para o "*°I por linha de energia.

Energia v (keV)

(Eficiéncia * o, )x10™

388,63
491,24
511,00
666,30
753,82
879,88

1420,19

(1,166 £ 0,011)
(0,960 + 0,008)
(0,929 + 0,008)
(0,746 + 0,006)
(0,673 £ 0,006)
(0,592 + 0,005)

(0,398 + 0,004)
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Tabela 4.8:Matriz de correlagdio das incertezas nas eficiéncias do 1.
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E(y 0% Matriz de correlacao ( x 1000)
388,63 0,91 1000
491,24 0,86 990 1000
511,00 0,85 986 1000 1000
666,33 0,82 942 980 985 1000
753,82 0,82 911 959 966 996 1000
879,88 0,82 862 924 933 982 994 1000
1420,19 0,89 668 766 781 879 916 953 1000

4.3. RESULTADO DA INTENSIDADE y POR DECAIMENTO

A intensidade gama por decaimento foi determinada como descrito no item

1.3 pela equacdio 1.26. A eficiéncia , corrigida para os fatores de correg¢do descritos

no item 3.3, foi calculada pela equacgdo 3.1 e os resultados apresentados na tabela

4.7.

A atividade foi calculada como descrito no item 2.3 e seu resultado foi

apresentado na tabela 4.3.

Os resultados para a intensidade gama por decaimento do 121 obtidos para

cada irradiagdo sio apresentados na tabela 4.9. A intensidade final foi a média

ponderada entre as duas irradiagdes, calculada pela expressio:
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WlIyl + WZIyz
=——7 (@1
Wi+ W2
onde:
Iyelp sdo as intensidades gama por decaimento para a 1%e 2°
irradiagdes, respectivamente.
Wi e W, sdo os pesos fornecidos pela equagdo w=1/6%, onde o é dado

pela equaglo 4.7, para cada irradiagao.

Tabela 4.9: Intensidade gama por decaimento para a 1%e 22 irradiagio, e a

média ponderada fornecendo a intensidade v final, com suas respectivas incertezas.

Energia y (In*xo) (I, 0) (I,to)
388,63 0,3502 £+ 0,0050 0,3603 £ 0,0048 0,3556 +£0,0048
491,24 0,02818 £ 0,00046 0,02930 + 0,00042 0,02882 + 0,00040
666,33 0,3252 +0,0043 0,3321 £ 0,0040 0,3290 £ 0,0040
753,82 0,04100 £ 0,00059 0,04186 +0,00053 0,04148 + 0,00052
879,88 0,00740 £0,00019 0,00745 +£0,00014 0,00743 £ 0,00013
1420,19 0,00279 £0,00011 0,00317 +0,00009 0,00304 + 0,00008

A metodologia para obtencdo das incertezas serd apresentada em detalhes no

item 4.5.

A tabela 4.10 apresenta os resultados obtidos no presente trabalho, para a

intensidade gama do l26I, comparados com os dados encontrados na literatura.



Tabela 4.10 : Resultados da intensidade gama do

I?.()I .

Probabilidades de Emissao y

Energia y (keV) Presente trabalho Tamura [02]
1982

Vs — 388,63 0,3556%0,0048 0,34110,027
Vs — 491,24 0,0288210,00040 0,028510,0022
Vs — 666,33 0,3290+0,0040 0,33140,025
Vs — 753,82 0,0414840,00052 0,0416+0,0031
Yo — 879,88 0,00743340,00013 0,00755+0,00059
Yo — 1420,19 0,0030391+0,000075 0,00295+0,00022

4.4. RESULTADO DA MEIA-VIDA

O resultado obtido para a meia-vida do

126
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I é mostrado na tabela 4.11, a qual

apresenta os resultados para as duas irradiagdes e a média aritmética obtida para o

resultado final, com suas respectivas incertezas, comparada com outros autores. As

medidas foram feitas sob os picos de absorc¢do total de 388 keV e 666keV (mais

intensos). Com as dreas e as diferentes datas, fez-se um ajuste polinomial de grau 1

e o coeficiente angular forneceu os resultados para a meia-vida.

o e



Tabela 4.11: Meia-vida do L.
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Energiay | Meia-vida (d) | Meia-vida (d) | Meia-vida (d) | Meia-vida (d)
Este Trabalho| Tamura[02] | Anderson[40] Ok[41]
388 keV 12,8310,01
666 keV 12,7910,01
Média T,), 12,8140,02 13,0210,07 12,810,1 12,9340,06

Na figura 4.3 é apresentado o esquema de decaimento do '*°I com os valores

dos pardmetros e meia-vida obtidos no presente trabalho.

1420keV

52,7%EC + B*

Vs

666,2keV

Yo

B¢
0,0keV

Figura 4.3: Esquema de decaimento do

126~
Te

126
|

12,81d
47,3%p"

Y8 |

Y7

v

I26xe

1261

probabilidades de desintegracio calculados neste trabalho.

, com valores

880,5keV

388,5keV

0,0keV

para as
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4.5. ANALISE DAS INCERTEZAS

4.5.1. METODO DE ANALISE DE COVARIANCIA

A metodologia de matriz de covaridncia é a forma mais completa de
representagdo das incertezas em dados experimentais, pois além da incerteza total,
ela fornece informagdes sobre a existéncia de um nivel de correlagio entre as

incertezas nos parametros.

O método de derivagdo de uma matriz de covarincia (V.) para quaisquer

dados experimentais tem sido discutido em detalhes por vérios autores>**>43441,

Devido a complexidade do esquema de decaimento do '*°

I, o célculo das
incertezas foi dividido em vdrias etapas, uma para cada sistema de medida e
irradiagdo. A metodologia de matriz de covaridncia ¢ o método dos minimos

quadrados foram aplicados na sua padronizagio.

4.5.1.1. INCERTEZAS NAS EFICIENCIAS DE DETECCAO NO HPGe

Apos a identificacdo das diferentes fontes de erro no processo de medida das
ampolas, onde sao levados em consideragio as incertezas nas fontes padroes (IAEA)
e nas fontes de polietileno, propagou-se os erros em comum levando-se em conta a

correlagdo entre elas.

Com isso, obteve-se a matriz de covariincia das incertezas na eficiéncia, Ve

padrdo, a qual foi obtida por meio do programa CALCOVP" desenvolvido para
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gerar uma matriz de covarincia e produzir também a matriz de correlagio e as
incertezas totais. Os elementos dessa matriz de covarifncia sdo calculados pelo

programa a partir da relagio*?);

1.
VEU = Z Ssun. Cei. Ceit (42)
I=1

onde:
Seij s$ao as correlagdes parciais entre as incertezas,

Ceij € Cgij sd0 as incertezas parciais nos parametros.

Os dados de entrada do programa CALCOV sio as incertezas parciais e as
correlagbes entre cada fonte de erro. Para o nosso caso em particular, as incertezas
estao apresentados na tabela 4.12, em valores percentuais (resultado da propagacio
simples dos erros), para as ampolas padrdes, por linha de energia, considerando-se
os erros nas fontes de polietileno e da IAEA. As correlagdes consideradas estdo

indicadas nessa mesma tabela para cada fonte de erro.
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Tabela 4.12:Incertezas que afetam o célculo da eficiéncia de detecgéo

(em %).

E, Oz O'at Oy Oa Oy Om Os
244,70 0,42 0,86 0,60 1,57 0,53 0,08 0,68
344,28 0,42 0,77 0,60 1,57 0,41 0,08 0,35
411,12 0,42 0,72 0,60 1,57 0,45 0,08 2,13
443,96 0,42 0,70 0,60 1,57 0,45 0,08 1,64
778,90 0,42 0,55 0,60 1,57 0,46 0,08 0,78
867,39 0,42 0,52 0,60 1,57 0,59 0,08 1,78
964,05 0,42 0,50 0,60 1,57 0,41 0,08 0,77

1.112,09 0,42 0,46 0,60 1,57 0,44 0,08 0,79
1.408,03 0,42 0,40 0,60 1,57 0,43 0,08 0,68
1.173,24 0,59 0,45 0,60 0,42 0,02 0,16 0,44
1.332,50 0,59 0,42 0,60 0,42 0,01 0,16 0,43
661,60 0,58 0,59 0,60 0,52 0,23 0,14 0,21
276,40 0,58 0,82 0,45 1,12 0,42 0,08 1,57
302,85 0,58 0,79 0,45 1,12 0,33 0,08 0,88
356,02 0,58 0,75 0,45 1,12 0,22 0,08 0,47
383,85 0,58 0,74 0,45 1,12 0,32 0,08 1,30
fator de
Correlagao 1 0 lou0 1loul 0 1 0
Onde:
(o incerteza no tempo morto, obtida pelo programa UNITGAM?!,
Oy Incerteza no fator de atenuagdo, obtida da propagagao simples dos

termos da equacgdo(3.8) para as fontes da IAEA,
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Ory  incerteza no fator geométrico, obtida da propagagio simples dos erros
nos fatores para ampola, polietileno e agéncia,

Oa incerteza na atividade, obtida do certificado das fontes padrdes,
considerando-se um desvio padrdo, composto pelos erros sistematicos
e estatisticos,

[38]

bl

Oy  incerteza na probabilidade de emissdo gama por decaimento

Ow  incerteza na massa, obtida da propagagio simples dos erros com
analise de covariincia nas massas da ampola, das fontes de polietileno
e da IAEA, considerado aproximadamente 20 j1g na pesagem das
amostras,

Os incerteza na drea, obtida pela propagagao simples dos erros nas dreas
da ampola, das fontes de polietileno e da IAEA obtidos pelo programa

de cdlculo UNITGAM"?,
As incertezas menores que 0,1% foram desprezadas.

As incertezas totais na medida das eficiéncias sio relacionadas com as

A N P . 42
varidncias através da férmula!*?:

O. = (Ve.-)nz (43)

A matriz de covarilncia dos erros nos parimetros do ajuste da curva de

TN . s - 42
eficiéncia, Vi € dada por[ I,

Va=(A". V. A)" (4.4)
onde:

-, . . ~ A k-1
A € uma matriz n X m cujos elementos sdo A= (In&)"".
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V. € a matriz de correlagio das incertezas nas eficiéncias cujos elementos:

O superescrito t indica matriz transposta.

Com esses valores foi possivel calcular as incertezas nas eficiéncias para os
diferentes valores de energia, interpolados pela curva de calibragdo e as correlacoes

entre elas, por meio do programa EFFIC5™?!,

Este procedimento foi feito para o cédlculo da incerteza na eficiéncia das

126 : . :
[, o procedimento é o mesmo, considerando-se o

ampolas padrdes. Para o
resultado da incerteza nos pardmetros da curva de calibracdo e sua matriz de
correlagdo ¢ levando-se em consideragiio as incertezas nos fatores que influenciam
na sua medida (os mesmos considerados na tabela 4.12), determinou-se a incerteza

na sua eficiéncia, juntamente com sua matriz de covarincia, por linha de energia,

utilizando-se o programa EFFIC5"?!.

4.5.1.2. INCERTEZA NA TAXA DE DESINTEGRACAO

A metodologia de matriz de covariincia foi aplicada também no calculo das

126

incertezas na atividade do "“’I, onde os elementos da matriz Va foram calculados

pela equagdo 4.2.

Para obter-se a incerteza final na atividade, vérios passos foram seguidos:
e Montou-se uma tabela de incertezas parciais dos pardmetros envolvidos na razdo
Ry (item 2.3, equacdo 2.11), discriminando-se as fontes de erros parciais que

influenciam em cada sistema de medida (4nf-y e X-y) considerando-se as duas
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irradiacdes juntas, para cada amostra. Com isso pode-se determinar a matriz de
covariancia, por meio da equacdo 4.2, utilizando-se o programa CALCOV"™!
para a razio Ry. As incertezas niio correlacionadas foram agrupadas, por
propagacdo simples (somadas quadraticamente), em uma Unica incerteza total,
uma para cada sistema de medida. Para o sistema 4nf3-y essas incertezas foram:
estatistica, na radiagiio de fundo para os raios gamas (388 keV e 666 keV) e a de
correlagio, todas estas obtidas com o programa ATIVIBG"™ Para o sistema X-y
as incertezas foram: estatistica, devido a radiagdo de fundo para o raio gama e
raio-X e a de correlagdo, obtidas pelo programa ATIVIXG™ Estes resultados

sdo apresentados na tabela 4.13.

Foi calculada uma matriz de covariiincia que envolvia as incertezas parcials

no fator {y (equagao 2.11) utilizando-se o programa CALCOVP!,

As duas matrizes foram combinadas calculando-se a incerteza na diferenga Ry—fx
e sua matriz de covaridncia, obtida por meio das incertezas parciais apresentadas
na tabela 4.13.

Foram calculadas as incertezas e as matrizes de covaridncia nos cocficientes
lineares A ¢ B (equacio 2.11), obtidos por mecio do ajuste no programa

LLSSOLVER!"?*,

comiZ A0 NACGL L L LRERGIA Lubis AR/SP iR
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Tabela 4.13: Incertezas parciais no pardmetro Rn—fx.(%)

Amostras  4rf-y Xy Py x 107 Tempode  Fator Fator Fator

resolugao soma  Comptom Compton

X-y 4nB-y
1 138 148 1.65 0.11 1.10 0.17 0.61
2 084  1.69 1.59 0.11 1.10 0.17 0.61
3 054 061 0.95 0.11 1.10 0.17 0.61
4 049 063 080 0.11 1.10 0.17 0.61
5 075 085 098 0.11 1.10 0.17 0.61
6 040 066  0.86 0.11 1.10 0.17 0.61
7 091 169 088 0.11 1.10 0.17 0.61
8 063 109 071 0.11 1.10 0.17 0.61
9 1.58  2.63 2.51 0.11 1.10 0.17 0.61
10 131 06l 0.57 0.11 1.10 0.17 0.61
11 045 045 1.08 0.11 1.10 0.17 0.61
12 034 062 057 0.11 1.10 0.17 0.61
13 056 045 041 0.11 1.10 0.17 0.61
14 060 048 072 0.11 1.10 0.17 0.61
15 061 056 053 0.11 1.10 0.17 0.61
Fator de 0 0 0 ] 1 1 1
Correlagio

T Absoluto



Tabela 4.14: Incerteza total e matriz de correla¢@o para o parametro Ry—fy
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Amostra  Incerteza  Matriz de correlagiio
total

absoluta

(x 107%)
1 1.94 100
2 1.48 59 100
3 1.50 58 78 100
4 1.50 57 77 76 100
5 153 56 76 75 74 100
6 1.56 55 75 73 73 71 100
7 247 35 47 46 46 45 44 100
8 241 37 50 48 48 47 46 29 100
9 I59 55 75 73 73 72 70 45 47 100
10 157 56 75 74 73 72 71 45 47 71 100
11 178 49 67 65 65 64 62 40 41 62 63 100
12 157 56 76 74 74 73 7L 45 47 71 72 63 100
13 238 36 49 48 48 47 46 29 30 46 46 41 47 100
14 1.91 47 63 62 61 60 59 38 39 59 60 53 60 39 100
15 3499 25 34 33 33 33 32 20 21 32 32 28 32 21 27 100

A incerteza final na atividade foi estimada pela propagacdo simples da

equagao 2.10, dada por:

onde:

On =047 +O0x* + 2.p.GA,Gx

(4.5)

Oa € a incerteza no parametro A (valor extrapolado de Ry—fy ),

Ox ¢ a incerteza no lado direito da equacio 2.10,

p ¢ o coeficiente de correlagfio entre ambos parametros.

Todas as incertezas foram consideradas com nivel de confianca de 68% (10).

O valor de p foi calculado pela seguinte equagio:




e,
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cov(Rn, X)
= 4.6
p GRNGX ( )
onde:
cov(Rw, X) = E( Ne. N*) - E( Nx. Ny). E(Rw)
C C

E corresponde aos valores esperados (média) para cada irradiacio, Gy € Ox

ND Ny NX. Ny
NG

sdo os desvios padroes em ( ] respectivamente.

C
4.5.1.3. INCERTEZA NA INTENSIDADE Yy ABSOLUTA

A incerteza final na intensidade y por decaimento, para cada linha de energia,
levou em consideragdo os erros nos fatores de corre¢do (item 3.3), nas areas sob os
picos de absorg¢do total, na eficiéncia de detecgdo (determinada no item 4.2) e na

atividade (item 4.1).

O procedimento para o célculo das incertezas para cada irradiacdio e suas
respectivas matrizes de covaridncia é o mesmo descrito no item 4.1 ¢ 4.2. A
incerteza final, considerando-se as duas irradia¢des, para cada linha de energia, foi

obtida por:

, WSO +w 0 +2wiw 00

(Wi+w:)?

Oi, 4.7



onde :

(o))
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€ a incerteza total da 1? irradiagdo, que leva em consideragéo as
incertezas parciais dos fatores que influenciam na medida do '*°1,
(item 3.3), fornecida pelo programa CALCOVP?, juntamente com sua
matriz de correlagdo,

€ a incerteza total da 2® irradiago, que também leva em

consideragdo as incertezas parciais dos fatores item 3.3.

W]-:I/O'l € wp = 1/02 (PCSOS),

P

correlagdo entre as duas irradiagdes.
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CONCLUSOES

No presente trabalho foi desenvolvido um método de medida absoluta que
emprega dois sistemas de coincidéncia distintos, 4nB-y e Xy-y, cujos resultados
combinados de modo adequado e empregando-se a técnica de extrapolagio linear da

eficiéncia, possibilitaram a medida absoluta da taxa de desintegragio "*°I.

Esta taxa de desintegragdo foi obtida com uma incerteza na faixa de 0,48% a
0,79%, dada predominantemente pela influéncia da radiagio de fundo gama,

interferéncia Compton e presenga de impurezas.

Além desta medida, com este método foi possivel a determinagio de alguns

parametros do esquema de decaimento do nuclideo em estudo como: intensidade de

emissdo dos ramos B ,B" e captura eletrénica.

Os valores obtidos para estes pardmetros foram: b = (47,32 £ 0,45)%,
p=1(1,09+0,016) %.e a= (52,68 1 0,45)%, que discordam com os da literatura'"®!.

A taxa de emissdo gama por decaimento para os fotons emitidos pelo '*°I foi
determinada com boa exatiddo. Para a transi¢do de 388 keV, seu valor resultou
35,56% ¢ para a transigdo de 666 keV em 32,90%, com incertezas de 1,35% e
1,22% respectivamente. Estas incertezas sdo bem inferiores quando comparadas
aquelas da literatura (da ordem de 7%), demonstrando assim que os objetivos

inicialmente propostos foram plenamente atingidos.

GWAELAD NELCIC T UREREIN BULLLAR/SP b
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Deve-se destacar também que o emprego da metodologia de matriz de
covériancia na analise de incertezas ¢ uma importante contribuigio para a melhoria
e aprimoramento da sistematica de determinagfo das incertezas que envolvem uma
medida experimental, anteriormente sujeita a avaliagdes subjetivas, principalmente

com relagdo as incertezas sistematicas.

Algumas perspectivas futuras podem ser apontadas para o método de medida
absoluta desenvolvido no presente trabalho, o qual podera ser empregado na
padronizagdo de radionuclideos com modo misto de desintegragdo (B~ ,p* e CE)

, 192 152
como ¢ o caso do ““Ire “Eu.



0t.

02.

03.

04.

05.

06.

07.

08.

09.

10.

11.

12.

84

REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

KOSKINAS, M.F. e DIAS M.S. Measurement of the gamma-ray probability per
decay of *'Si, Applied Radiat. Isot., 44, p. 1209-1211, 1993.

TAMURA, T, MIYANO K., OHYA S. Nuclear Data Sheets, vol. 36, n°2, p:
269-270, 1982.

NUGHABGHAB, S.F., DIVADEENAM, M. & HOLDEN, N.E. Neutron
Cross Section . vol.1, Upton, New York. Academic Press, 1981.

HORROCKS, D.L. Qualitative and Quantitative Measurements of
Radioiodines. J. Radioanal. Chem., 65 ,p: 307, 1981.

SANTRY, D.C. The 27 (n,2n) 126 reaction as a fast neutron flux monitor.

NBS- Special Publ,, 594. Proc. Int. Conf. on Nuclear Cross Sections for
Technology, 1979.

MIYAHARA, H.; MATUMOTO, H. ; MORI, CHIZUO. Precise Measurement
of the gamma-ray emission probability for '">Yb. Appl. Radiat. Isot., vol. 45,
n° 2, p.: 219-223, 1994,

LAGOUTINE, F.; COURSOL, N. ; LEGRAND, J. Table of radionucléides.
Laboratoire de Métrologie des Rayonnements Ionisants. Bureau National de
Meétrologie , 1982.

NATIONAL COUNCIL ON RADIATION PROTECTION AND
MEASUREMENTS. Handbook of radioactivity measurements
procedures. Report n° 58, nov. 1978.

COHEN, L. R., TAYLOR, B. N. The 1986 adjustment of the fundamental
physical constants. Review of Modern Physic, p. 1121-1148, out. 1987.

KNOLL, G. F. Radiation Detection and Measurement. Second Edition. Wiley,
1988.

BAERG, A .P. Absolute measurement of radioactivity. Metrologia, 3 (4), p:
105 - 108, 1967.

BAERG, A. P. Measurement of radioactive desintegration rate by the
coincidence method. Metrologia, 2 (1), p: 23 - 32, 1966



13.

14.

15.

16.

17.

18.

19.

20.

21.

22

23.

24.

25.

85

CAMPION, P.J. The standardization of radioisotopes by the beta-gamma
coincidence method using high efficiency detectors. Int. J. Appl. Radiat.
Iso., 4, p. 232-248, 1959.

MOURA, L.P. Método de coincidéncia generalizado para medida absoluta
de atividade de radionuclideos. Aplicagdo na determinacdo do coeficiente
de conversdo interna da transi¢do de 279 keV do *”> TI. Campinas: 1969.
Tese (Doutoramento) - Universidade de Campinas.

KOSKINAS, M. F. Desenvolvimento de um sistema de coincidéncia para a
medida absoluta da atividade de radionuclideos empregando detectores
de barreira de superficie. Sio Paulo: 1988. Tese (Doutoramento) - Instituto
de Pesquisas Energéticas e Nucleares.

HOUTHERMANS, H. ; MIGUEL, M. 4nf3-y coincidence counting for the
calibration of nuclides with complex decay schemes. Int. J. Appl. Radiat.

Isot., 13, p. 137 - 142, 1962.

BAERG, A.P. The efficiency extrapolation method in coincidence counting.
Nuclear Instruments and Methods. 112 , p. 143-150, 1973.

MOREL,J. Estude des differents problemes posés par I’étalonnage précis
d’un spectrométre y. Saclay, Fr., C.E.A. Mars, 1975 (CEA-R 4656 ).

LEDERER, C.M. ; SHIRLEY, V.S. Table of Isotopes, 7th ed. :1978.
Z1JP, W. H. ; BAARD, J.H. Report EUR 7164 EN (1979).

COX, D.R.; ISHAM, V. A bivariate point process connected with electronic
counters. Proc. Roy. Soc. A, 356, p. 149 - 160, 1977.

. TOKAI I. LSSOLVER. Argone, 1ll. Argone Nacional Laboratory, s.d. (ADP

314).

WILLIAMS, A. ; CAMPION, P.J. On the relative time distribution of the pulses
in the 4nf-y coincidence technique. Internatonal J. Appl. Radiat. Isot., 16,
p. 555-560, 1965.

BAERG, A.P. Variation on the paired source method of measuring dead time.
Metrologia, 1 (3), p. 131-133, 1965.

CAMPION, P.J. Procedures for accurately diluting and dispensing
radioactive solutions. Bureau International de Poids et Mesures, Monografie
BIPM-1. 1975.



26.

27.

28.

29.

30.

31.

32.

33.

34.

35.

36.

37.

38.

39.

40.

41.

86

SMITH, D.L. Improved correction formulae for coincidence counting. Nucl.
Inst. Meth., 152 ,p: 505 - 519, 1978.

SMITH, D.L. Some developments in the Cox-Isham theory to coincidence
corrections, including the extension to the computer- discrimination method.

Int. J. Appl. Radiat. Inst. Part A, 38 (10) ,p: 813 - 822, 1987.

BRYANT, J. Coincidence counting corrections for dead-time loss and
accidental coincidences. Int. J. Appl. Radiat. Isot., 14 ,p: 143 - 151, 1963.

DIAS, M.S.; KOSKINAS, M. F. Comunicagdo Pessoal, 1993.

GERALDO, L.P. ; SMITH, D.L. Least Square Methods and Covariance
Matrix Applied to the Relative Eficiency Calibration of a Ge(Li) Detector.
Sao Paulo : 1989 (IPEN - Pub - 243).

KOKTA, L. Determination of Peak Arca. Nucl. Instrum. Methods, 112, p.245-
251, 1973.

DIAS, M.S. Comunicagao Pessoal, 1992.

ATALLA, L.T. Interpretacdo Quantitativa de Resultados Experimentais, Sao
Paulo, Instituto de Energia Atomica, 1978. (Inf. IEA 60).

BARR, A.J.; GOODNIGTH, J.H. ; SALL, J.P. S.A.S. Institute Inc., Post Office
Box 10066, Raleigh, North Carolina 27605, U.S.A.

DIAS, M.S. e RENNER, C. Si (Li) Efficiency Curve for X-ray parallel beam.
Nucl. Instrum. Methods. 193 ,p: 91 - 93, 1982.

EVANS, R. The Atomic Nucleus . New York, McGraw-Hill, 1955.
NUCLEAR DATA TABLES, Section A, v.7, 1969/1970.

IAEA. X-Ray and Gamma-Ray Standars for Detector Calibration. Vienna,
1991 (IAEA - TECDOC-619).

DIAS, M.S. Comunicagdo Pessoal, 1993,

ANDERSON, G., RUDSTAM, G., SORENSEN, G. Decay Data on Some Xe,
I and Te Isotopes. Arkiv Fysik, 28, p. 37-43, 1965

OK, A. und KIRSCHNER, H.y - Intensititen beim Zerfall des '*°I. Z. Physik, A
274, p. 373-375, 1975



87

42. GERAIL.DO, L.P. ; SMITH, D.L. Covariance Analysis and Fitting of
Germanium Gamma-Ray Detector Eficiency Calibration Data. Nuclear
Instrum. Methods Phys. Res., A 290 ,p. 499-508, 1990.

43. MANNHART, W. A small guide to generating covariances of experimental
data. Braunschweig (Germany, F.R.). Physikalisch Technische
Bundesanstalt, 1981. (PTB-FMRB-84).

44. SMITH, D.L. Covariance matrices and applications to the field of nuclear
data. Idaho Falls, Argonne National Lab., 1981. (ANL/NDM-62).




