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DESENVOLVIMENTO DE M É T O D O S DE MEDIDA DE ATIV IDADE DE 
RADIONUCLÍDEOS UTILIZADOS EM MEDICINA NUCLEAR - A P L I C A Ç Ã O NA 

PADRONIZAÇÃO DO "^Cr E Sm 

Wi lson de Oliveira Lavras 

R E S U M O 

Este trabalho descreve a metodologia desenvolvida para a 
padronização dos radionuclídeos ^^Cr e ^ ^ S m . Estes radionuclídeos são de 
grande interesse na área de medicina nuclear, cuja necessidade de padrões bem 
conhecidos é sempre crescente. As soluções radioativas foram fornecidas pelo 
Centro de Radiofarmácia do IPEN. O sistema primário uti l izado para 
padronização foi o sistema de coincidências 4% (PC)-Nal(TI) o qual é formado 
por um contador proporcional em geometr ia 4% acoplado a dois cristais de 
Nal{TI), tendo sido aplicada a técnica de extrapolação linear da eficiência. Para a 
padronização do ^^Cr foram uti l izados dois sistemas eletrônicos; o sistema 
eletrônico convencional , no qual o registro das contagens é feito por meio de 
contadores temporizadores; e o sistema eletrônico desenvolvido no Laboratório 
de Metrologia Nuclear (LMN) do IPEN, que utiliza um analisador mult icanal para 
registro das contagens observadas. Para as medidas no sistema convencional a 
eficiência foi var iada pela adição de absorvedores externos de Col lodium sobre e 
sob a fonte. Na medida com sistema TAC, a eficiência foi variada pelo uso de 
absorvedores externos e pelo método de discriminação eletrônica. A 
padronização do ^ ^ S m foi feita ut i l izando-se o sistema TAC var iando-se a 
eficiência pelo uso de absorvedores externos. Neste trabalho foi medida a 
probabi l idade de emissão gama por decaimento da radiação gama de 103 keV do 

Sm, a medida da radiação gama foi feita no espectrómetro gama com detector 
de HPGe, previamente cal ibrado por meio de ampolas contendo soluções 
padrões de ^ C o , ^ ^ B a , ^^^Cs e ^^^Eu, padronizadas no LMN. A s incertezas 
envolvidas foram tratadas por meio da metodologia de análise de covariancias. 
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D E V E L O P M E N T OF METHODS FOR MEASURING T H E ACTIVITY OF 
RADIONUCLIDES, USED IN NUCLEAR MEDICINE - APPLICATION TO THE 

STANDARDIZATION O F '^Cr A N D ^ " S m 

Wilson de Oliveira Lavras 

A B S T R A C T 

The present work describes the methodology developed for primary 
standardizat ion of ^^Cr and ^^Sm radionucl ides. These radionucl ides are of great 
interest in nuclear medicine because standards of good accuracy are necessary 
in this f ield. The radioactive solutions were given by Radiopharmacy Center of 
IPEN. T h e primary standardization was per formed in a 4K (PC)-Nal(TI) 
coincidence system consisting of a 4K proport ional counter, coupled to a pair of 
Nal(TI) crystals. The extrapolation eff iciency technique was applied. For two 
electronic systems ^^Cr were used: a convent ional system witch makes use of 
scalers and timer, and a second one novel system developed at the Nuclear 
Metrology Laboratory of IPEN, which makes use of a T ime to Ampl i tude Converter 
(TAC) associated wi th a Multichannel Analyser. The eff iciency in the conventional 
system was changed by using external absorbers over and under the sources. 
For measurements wi th this system, the eff iciency was changed by using 
electronic threshold discrimination and external absorbers. The ^ ^ S m 
standardizat ion was performed by using this new system, changing the efficiency 
by using external absorbers. The gamma-ray emiss ion probability per decay of 
103 keV transit ion of ^ ^Sm has also been measured. The gamma-ray 
measurements were performed in a HPGe system, previously calibrated by means 
of ^ C o , ^ ^ B a , ^ ^Cs and ^^^Eu sources, previously standardized at the Nuclear 
Metrology Laboratory. All uncertainties involved were treated rigorously, by means 
of covar iance analysis. 
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1 INTRODUÇÃO 

Metrologia de Radionucl ídeos é a ciência que se ocupa de medidas 

precisas do valor da atividade de fontes radioat ivas as quais apresentam diversos 

aspectos tanto na sua forma f ís ica como no t ipo de emissão e na energia da 

radiação emitida. Estas diversidades naturais impõem dispor de instrumentos e 

métodos específ icos para as radiações consideradas [Baerg, 1967]. 

Desde 1964, o Laboratór io de Metrologia Nuclear do IPEN desenvolve 

métodos e sistemas de padronização de radionuclídeos visando qualif icar o 

laboratório na padronização de uma vasta gama de radionuclídeos que são 

uti l izados em pesquisa básica e apl icada, na indústria, na medicina e em controle 

ambiental . 

Atualmente o objetivo principal do desenvolvimento de métodos de 

medida está direcionado ao estudo de radionuclídeos de uso em medicina 

nuclear, principalmente nos radionucl ídeos produzidos no IPEN, de modo a 

garantir uma melhor qual idade nas padronizações assim como sua rastreabi l idade 

com relação aos padrões internacionais. 

Neste trabalho foi feita a padronização do ^^Cr e do ^ ^ S m . Estes 

radionuclídeos são de grande interesse tanto na área de medicina nuclear, cuja 

necessidade de padrões bem conhec idos é sempre crescente, como do ponto de 

vista metrológico, pois a medida cu idadosa destes radionuclídeos possibil i ta uma 

melhor compreensão das part icular idades dos seus esquemas de desintegração. 
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o interesse no ^^Cr na área de medicina nuclear reside na sua 

uti l ização para marcação de células vermelhas no sangue, a fim de determinar o 

volume específ ico sangí j íneo em determinada região do corpo humano [Saha, 

1997]. 

O interesse no ^ ^ S m em medic ina nuclear reside no fato de ele 

depositar-se em regiões dos ossos at ingidas por células cancerosas no caso de 

metástases ósseas, a judando a aliviar as dores por elas causadas [Marques, 

2002; Saha, 1997]. Os estudos com este radionúcl ídeo começaram no IPEN em 

1992 e em 1995 ele já estava aprovado para uso em seres humanos. Para os 

al ivios para das dores causadas por metástases ósseas eram util izados ^ S r e a 

morfina, porém a desvantagem apresentada pelo ®^Sr é a sua alta meia vida (« 

50,53 días), o que pode potencializar efeitos colaterais ao paciente. O baixo custo 

do ^ ^ S m é também uma outra vantagem por ele apresentada em relação ao ^ S r . 

Quanto á morfina as suas desvantagens eram a causa de dependência, e a sua 

menor permanência no organismo, o que neste caso implicam no uso de doses 

cada vez maiores no paciente. 

O método escolhido para a padronização destes radionuclídeos foi o 

método de coincidências proposto por Baerg e Campion [Baerg, 1967; Campion, 

1975]. Este método foi desenvolvido para medida de atividade de radionuclídeos 

que decaem por emissão beta-gama ou raio-X - g a m a simultâneas. 

O método quando aplicado faz uso de dois tipos de detetores; um para 

radiações corpusculares como é o caso de partículas alfa e beta e outro para 

radiações eletromagnét icas, fótons. 

A probabi l idade de emissão gama foi determinada por espectrometr ia 

gama com o detetor de HPGE. 
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o presente trabalho é apresentado na seguinte ordem; 

Neste capítulo 1 foram apresentadas as mot ivações para estudo dos 

dois radionuclídeos bem como a apresentação dos métodos de medida absoluta 

de atividade. 

No capítulo 2 são apresentados os fundamentos teóricos, aonde são 

discutidos os principais t ipos de radiações estudados e a formulação do método 

de coincidências. 

No capítulo 3 são apresentados os arranjos exper imentais util izados. 

No capítulo 4 são apresentadas as equações de padronização para o 

^ ^ C r e p a r a o ' ^ S m . 

No capítulo 5 são apresentados e discut idos os resultados 

experimentais obtidos para o ^^Cr e para o ^ ^ S m . 

No capítulo 6 são apresentadas as conclusões. 



2 FUNDAMENTOS TEÓRICOS 

2.1 Processos de desintegração radioativa 

A desintegração radioat iva é a forma que um radionúcl ídeo possui para 

atingir o seu estado fundamenta l . Em razão deste fato é importante o 

conhedmento e estudo dos processos nucleares e atômicos que levam este a se 

desintegrar. 

Abaixo são descr i tos os principais processos de desintegração 

radioativa. 

2.1.1 Decaimento fi" 

O decaimento beta é caracter izado pela desintegração do neutron em 

um proton, um elétron e um ant ineutr ino. Neste processo, que é descrito pela 

reação 

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

o elétron ( partícula beta) é e jetado no núcleo juntamente com um antineutrino 

que possui massa de repouso nula e uma probabi l idade de interação com a 

matéria extremamente pequena, isto é, ele possui um longo livre caminho médio. 

Este processo de desintegração radioativa leva a uma t ransmutação nuclear que 

é descrita esquemat icamente por [Knoll , 1988]. 



Í X ^ z Í Y + p - + v (2.2) 

Neste esquema X é o núcleo pai e Y é o núcleo fi lho. Este t ipo de 

t ransmutação tem como efeito, o aumento do número atômico do núcleo pai em 

uma unidade. 

No decaimento, a energia l iberada durante uma única transição é 

dividida entre a partícula beta e o antineutr ino. Se considerarmos então uma 

amostra que possua uma grande quant idade de transições, as di ferenças entre as 

energias das partículas beta e os ant ineutr inos fomnarão um espectro contínuo de 

energias que variarão de O até um valor máx imo [Knoll, 1988]. 

O valor Q, descreve a di ferença de massa nuclear em unidades de 

energia entre os estados iniciais e f inais do decaimento, o seu valor é dado por 

Krane [Krane,1988] 

Q = ( m n - m p - m e - m j c ^ (2.3) 

onde 

mn = massa do neutron 

mp = massa do proton 

me = massa do elétron 

mv = massa do neutr ino 

c = velocidade da luz. 
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Emed 

JEN(E)dE 

E ^ = ^ í i ã (2.5) 
JN(E)dE 
o 

onde N(E) é o número de partículas P' com energ ia entre o intervalo E e E+dE. 

2.1.2 Decaimento y8* 

Este decaimento é caracter izado pela t ransmutação de um proton em 

um neutron e um elétron positivo, com a emissão de um neutrino. O decaimento é 

descrito esquemat icamente por: 

p - ^ n + p + v (2.6) 

Este processo possui como carateríst ica fundamenta l a diminuição do 

número atômico em uma unidade, conforme o esquema mostrado abaixo 

A v V A v / , n + z X ^ z - i Y + P ^ + v (2.7) 

Dessa forma a energia máxima determinada para o decaimento beta, é dada por 

Q p _ = Q - - E , (2.4) 

Onde Qpmax é o nível de energia at ingido pelo núcleo f i lho [NCRP, 1978]. 

A energia média de uma part ícula (3 e m uma transição é dada por 

(NCRP, 1978) 



As partículas ass im como as partículas p", possuem um espectro de 

energías cont inuo. Neste espectro as partículas possuem uma energia máxima 

que é caracterizada pela seguinte equação [NCRP, 1978] 

E ^ = Q ^ - 2 m c ^ (2.8) 

Onde Q* é a di ferença de massa atômica, expressa em unidades de energia, 

entre os estados fundamenta is dos nuclídeos pai e f i lho, m e a massa da partícula 

e c é a velocidade da luz. 

2.1.3 Decaimento por Captura Eletrônica 

Este processo é caracter izado pela emissão de um neutrino do núcleo. 

Isto ocorre devido ao fato de um elétron orbital ser capturado pelo núcleo, 

promovendo a reação: 

p* + e ^ n° + V (2.9) 

Neste t ipo d e decaimento, o próton converte-se em um neutrón, devido 

a sua interação com o elétron no núcleo, consequentemente a carga nuclear é 

diminuída de uma un idade e o núcleo filho apresenta uma vacância em uma das 

suas camadas atômicas. Esta t ransmutação nuclear é descrita por meio do 

esquema: 

z ^ ^ z - i Y + v (2.10) 



A energia Q * l iberada durante o processo de captura eletrônica é dada 

por 

Q ^ : ^ E L + E K ( 2 . 1 1 ) 

Sendo EL O n ivel de energia do elétron na carnada L e E K o n ivel de energia do 

elétron capturado da carnada K. 

2.1.4 Radiação r 

As radiações podem ser classif icadas em dois t ipos; radiação 

corpuscular e radiação eletromagnét ica, o primeiro t ipo é a radiação de 

desintegração nuclear, e o segundo tipo é a radiação de desexci taçao nuclear 

[Moura, 1 9 6 9 ] . A radiação gama é portanto uma radiação de desexci taçao que é 

emit ida por núcleos exci tados, e tende a faze-los retornarem ao seu estado 

fundamental . A transição gama pode ser também caracter izada pela emissão de 

um elétron de conversão, e a sua intensidade de transição é dada por [Lagoutine 

e t al. , 1 9 8 4 ] 

T ^ ^ l y + l c e ( 2 . 1 2 ) 

Onde 1̂  e ICE são as Intensidades da emissão y e da emissão do elétron de 

conversão. 



Os raios gama possuem as seguintes propriedades: 

a) São provenientes de desexci taçao nuclear 

b) São monoenerget icos podendo ter energias entre alguns e 

vários mi lhões de eV 

c) A energia do raio gama emit ido é dada por [Lagout ine et. al . , 

1984] 

E , = ( E i - E f ) - E r (2.13) 

Onde: 

Ei - Ef = é a diferença de energia entre os níveis inicial e final da transição y. 

Er é a energia de recuo do estado final do núcleo, dado por 

Onde: 

M N é a massa do núcleo de recuo 

c é a velocidade da luz. 
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2.1.5 Conversão Interna 

Ao se desexcitar, o núcleo emite urna radiação que poderá interagir 

com os elétrons das camadas mais internas (K, L, ...), neste caso, a energia desta 

radiação é transferida para estes elétrons, e os mesmos são ejetados dos orbitais 

atômicos. A energia carregada pelo elétron de conversão é dada por [Lagoutine 

et. al., 1984] 

E c e X = E e x - E x (2-15) 

Nesta equação 

Eex = Energia de exci tação nuclear 

Ex = energia de l igação do núcleo à camada X. 

2.1.6 Radiação-X 

Quando um elétron é ejetado de uma camada mais interna, esta será 

preenchida por meio de rearranjo eletrônico. Este rearranjo será dado pela 

migração dos elétrons das camadas mais externas para as camadas mais 

internas. A conseqüência deste rearranjo é a produção de radiação X ou a 

emissão de elétrons Auger, Durante o rearranjo cada transição possui uma 

energia característ ica, que é dada pela di ferença entre as energias dos estados 

final e inicial. 

E - h v (2.16) 

A E - E f - E j (2.17) 



u 

onde 

h = constante de Planck 

V = Freqüência 

Ei = Energia do estado inicial 

Ef = energia do estado final 

2.1.7 Elétron Auger 

Quando o átomo transfere a sua energ ia de exci tação a um elétron da 

camada mais externa, este é ejetado com uma energ ia equivalente à diferença de 

energia entre a energia de l igação do elétron ao á tomo e a energia de excitação 

do átomo. Devido ao fato dos elétrons Auger ocorrerem com maior probabil idade 

para núcleos com Z < 45, ou seja para elétrons mais f racamente l igados ao 

núcleo, eles possuem baixas energias quando comparadas com as radiações 

beta e a dos elétrons de conversão interna. 

2.2 Medida absoluta da atividade 

As técnicas disponíveis para a medida absoluta da at iv idade podem ser 

divididas basicamente em duas amplas categor ias [Koskinas, 1988]; 

( 1 ) 0 s métodos diretos, onde algumas radiações são detectadas sob condições 

bem definidas, tais como geometr ia, ef iciência, espalhamento etc., ou onde 

todas as radiações emit idas são detectadas. 
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( 2 ) Os métodos de coincidencia, onde pela medida adequada das taxas de 

contagens, a taxa de desintegração pode ser determinada sem o 

conhecimento prévio dos parâmetros do detetor (ângulo sólido, eficiência etc.). 

O método de coincidência é um método pr imário de determinação da 

atividade amplamente uti l izado. A vantagem da sua uti l ização é a possibi l idade de 

obtenção de resultados com al ta precisão, sem o conhecimento dos parâmetros 

do esquema de decaimento do radionúcl ídeo ou da eficiência de detecção. 

No entanto, deve-se ressaltar que a escolha do método de medida depende 

principalmente do esquema de desintegração do radionúclídeo a ser padronizado. 
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registrador 

Unidade 
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de (» inc idAncia 

registrador 
y 

FIGURA 2.1 - Diagrama de bloco do sistema de coincidência básico 

Pode-se desenvolver as equações básicas para o método de 

coincidências ao considerarmos uma fonte punti forme que possua um esquema 

de decaimento simples, por exemplo a emissão de uma partícula beta seguida por 

uma radiação gama. A estes dois t ipos de radiação denominamos de radiação de 

desintegração e radiação de desexci taçao [Moura, 1969], respect ivamente. Na 

f igura 2 é apresentado o esquema de decaimento genér ico de um radionúcl ídeo 

e o formal ismo das equações pert inentes. 

2.2.1 Método de coincidências 

O método da coincidência pode ser uti l izado para determinar a 

at iv idade de um radionúcl ídeo que desintegra pela emissão de duas radiações 

s imul tâneas, do tipo a-y, p-y, raio-X-7. 

O método para ser apl icável, necessita de detectores distintos, a f im de 

termos u m para cada t ipo de radiação e de uma eletrônica associada que auxi l ie 

na determinação dos eventos coincidentes. 

Na f igura 1, é mostrado o diagrama do sistema de coincidência básico. 
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A Y 
Z+1 ' 

FIGURA 2.2 - Esquema de decaimento genérico para um emissor p 

A s equações que regem este método são: 

Np = Nosp 

Ny = N o 8 y 

Ne = NoEpEy 

(2.18) 

(2.19) 

(2.20) 

Sendo Np, Ny e Ne as taxas de contagens, corrigidas para radiação de 

fundo, tempo morto e decaimento, das vias p, y e de coincidência, 

respect ivamente, Ep e z., são as ef iciências do detector p e do detector y e No é a 

atividade da fonte. 
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Mu l t i p l i cándose as equações (2.18) e (2.19) e dividindo pela (2.20), 

tem-se: 

(2.21) 

de onde obtém-se a taxa de desintegração No e m função apenas das contagens 

observadas. 

Estas cons iderações correspondem a condições ideais raramente 

alcançadas. Na prát ica, os nuclídeos apresentam esquemas de desintegração 

complexos, de modo que urna série de correções devem ser apl icadas, como por 

exemplo, sensibi l idade dos detetores a outras radiações que não sejam 

desejadas, uso de fontes não puntiformes, tempos de resposta diferentes para 

cada detetor. Portanto, para um caso prático e m que o radionúclídeo decai por 

e apresenta um esquema de desintegração complexo, com n ramos beta as taxas 

de contagens beta, g a m a e coincidência podem ser rescritas como: 

N p = N o 2 a r 
r=1 

, ,Pr f a s E c e s + ^ P v , 

N , = N o ¿ a , X b r 3 e ' 
r=1 s=1 

Nc=No2:ar 
r=1 

Pr Pr 

s=1 s=1 

(2.22) 

(2.23) 

2.24) 
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Onde 

Np = número de contagens beta 

No = at ividade da fonte 

Qr = abundância relativa do résimo grupo beta 

spr = eficiência de detecção do contador beta à radiação beta do résimo grupo 

Pr = número de radiações gama associadas à reama des integração beta 

b, = abundância relativa 

Ece = eficiência de detecção do detetor beta aos elétrons de conversão 

1 + a , 

s'„ = eficiência do contador gama 

ttr^ = coeficiente de conversão interna total para a t ransição do Sésimo gama 

associado ao fésimo grupo beta. 

Ny = número de contagens gama 

Nc = número de contagens de coincidência 

ep^^ = eficiência do detetor beta â radiação gama 

ec = eficiência de coincidências y ^ . 

S 

As equações ac ima podem ser simpli f icadas omit indo-se as somatórias 

em s, desde que as mesmas sejam consideradas implícitas, bem como as 

abundancias relativas p^^, nos fatores em s , ec e (acce+sp.,), quando houver mais 

de uma radiação gama seguida por uma desintegração beta. 
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Com apenas as somatór ias em r as equações ac ima se reduzem a: 

r=1 

n 

+ 
(p tEce+ep, ) 

N ^ ^ N o ^ a r e ^ r 
r=1 

Nc = N o X a r ^ P r 4 r + ( ' - ^ P r K ) 
r=1 

(2.25) 

(2.26) 

(2.27) 

Com isso, a equação (2.21) passa a ser representada por: 

NpN 

Nc 
^ = No 

Z Qr^Pr + (1 - £pr h^ce + ^^A ^0 + a ) |NoZ a,z'^^ 

N ^ z ã í p Ã + í - % K 1 

(2.28) 

Anal isando a equação (2.28), conclui-se que para a determinação de 

No é necessário o conhecimento dos parâmetros do esquema de desintegração e 

as eficiências de detecção. Para solucionar este problema e manter a principal 

característica do método que consiste na sua independência do conhecimento 

das eficiências de detecção e dos parâmetros do esquema de desintegração, foi 

desenvolvida por Baerg e Camp ion a "Técnica de Extrapolação Linear da 

Eficiência [Baerg, 1967; Baerg, 1973 ; Campion , 1959; Baerg, 1966]. 

Segundo esta técnica a determinação de No (atividade) só será 

possível se pudemnos estabelecer uma relação funcional entre Np e o parâmetro 

de eficiência Nc/N^ tal que Np -> No quando Nc/Ny -> 1. 
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N, _ l a , e ; K + ( l - e p J e c . / £ ; J 

N 
r ^ ,r (2.29) 

onde 

_ apelar 

Sendo kr constante para uma dada eficiência beta (r-ésimo ramo beta) 

e Zkr = 1. 

O parâmetro de eficiência pode então ser escrito na forma: 

^ = 1 - I k ^ [ l - f r ( e p 3 ) ] (2.30) 

Esta condição o c o a e quando a epr (eficiência dos vários ramos beta) 

puder ser representada como uma função de uma única eficiência eps, tal que 

epr = Meps) e que esta relação se conserve para o caso em que a eficiência tenha 

valor um e seja tal que: 

fr(eps) ^ 1 quando eps ^ 1. 

Isto impl ica que os valores para ec, ep^ e &, sejam constantes ou nulos. 

Das equações (2.24) e (2.25) obtém-se que: 



19 

Com k'r = kp 1 - ĉr N c / N y ^ 1 quando sps ̂  1 

Portanto Np é simplesmente u m a função F do parâmetro de eficiência 

Nc/Ny tal que 

N P = N q F ( 2 . 3 1 ) 

onde F - ^ 1 quando Nc/N^ ^ 1. 

Esta é a fórmula de coincidência general izada. 

Para um intervalo l imitado de var iação do parâmetro de eficiência e 

para espectros semelhantes dos grupos beta o u no caso de haver apenas um 

grupo beta, ou ainda, de ser possível isolar um de les por discriminação gama, 

esta função é linear, podendo-se determinar por meio de seu coeficiente angular, 

a correção para o esquema de desintegração. 

A fórmula de coincidência general izada pode ser escrita de forma mais 

conveniente para sua solução gráfica ou analí f ica; usando-se a razão NpN^Nc 

como variável dependente e o parâmetro de inef iciência [1-(NO/NY]/(NC/N.,)] como 

variável independente. Obtém-se assim uma função G, cuja var iação é mais lenta 

do que a função F referida na equação (2.30). 
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Com isso pode-se escrever a fórmula geral de coincidência como: 

Nc 

Onde, G - > 1 e ÍSÍI^NQ 

Quando 

N. 

( I - N ç / N ^ ) 

N c / N ^ 
- > 0 

V N , / N , , 
(2.32) 

Obtém-se então, a constante da con-eção para o esquema de 

desintegração, para um dado sistema de detecção e um dado radionúclídeo. 

A partir do gráf ico de NpN/Nc versus (1-Nc/Ny)/(Nc/N^) obtido a partir da 

variação do parâmetro de eficiência pelo uso de absorvedores externos, ou por 

auto absorção na fonte ou por discr iminação eletrônica, determina-se a função G , 

que relaciona NpNy/Nc com No. O valor extrapolado obtido por ajuste polinomial 

dos dados exper imentais, nos fornece a taxa de desintegração Nq, e o coeficiente 

angular nos fornece a correção para o esquema de desintegração para um dado 

sistema de desintegração e um dado nuclídeo. 

2 . 3 Probabilidade de Emissão gama por decaimento 

A probabi l idade de emissão gama por decaimento é um dos principais 

parâmetros nucleares que caracter izam os radionucl ídeos emissores gama, uma 

vez que de seu conhecimento, depende diretamente a determinação da atividade 

das fontes radioativas uti l izadas nos vários campos de apl icação. 

;0«liSSAO r.ACiCNAL CE E U t K Ü I A N U C L E A H / S P i m 
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O método empregado neste trabalho para sua determinação, é o que 

relaciona a taxa de emissão de fótons de energia gama da fonte radioativa, 

determinada pela medida em um espectrómetro gama prev iamente cal ibrado com 

fontes radioativas padrão, com a at ividade (A) da fonte em estudo, determinada 

em um sistema primário. 

A probabil idade de emissão gama por decaimento é obt ida da 

equação: 

" ^ ' ^ ^ 
sendo: 

S(Eyi) = Área sob o pico de absorção total do i-ésimo gama de energia E 

A = At iv idade absoluta da fonte na data da medida 

e(Eyi) = Eficiência de pico para o i-ésimo gama de energia E 

T = Tempo de medida 

fc = Fator de correção ( tempo morto, atenuação e geometr ia). 

2.3.1 Curva de calibração do sistema de espectrometría gama com detetor 

semi-condutor HPGE 

Para determinarmos a curva de eficiência do HPGe, fazemos o uso de 

fontes padrões primárias, caracter izadas por terem energia, probabi l idade de 

emissão gama por deca imento e meia - vida bem conhec idas e atividade 

determinada por sistema primário. A eficiência de detecção para o pico de 

absorção total é dada por 
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lnE(EX^ = Í C j ( l n E j ^ (2.35) 

onde 

q = Coeficiente do ajuste 

n = Grau do polinomio ajustado 

A área sob o pico de absorção total foi determinada integrando-se 

numer icamente a equação 

K3-1 
S ( E , ) = Z C i - S s F k (2.36) 

K2+1 

onde 

Cj = Contagem no canal i 

F K = Fator que leva em consideração o número de canais do pico de absorção 

total e o número de canais da região de fundo 

S b = Área do espectro da radiação de fundo dada por 

A curva da eficiência e m função da energia, pode ser expressa 

gener icamente pela equação (2.35). Esta curva é detemninada pelo ajuste 

logarítmico entre eficiência e energia dada por 
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K2 K4 
Sb = S C Í + S C Í (2.37) 

Ki K3 

Kj = Canais considerados na soma, dados por 

Kl = K p ' 3 D é o cana l de início da contagem da radiação de fundo 

K2 = Kp" 2D é o cana l de início do pico de radiação total 

Kp* 2D é o canal f inal do pico de absorção total 

K4 = Kp"" 3D é o canal f inal de contagem da radiação de fundo 

Com Kp o canal da centroide do pico e D a resolução do espectrómetro. 

2.3.2 Correções aplicadas para medidas no HPGE 

O fator de correção fc considerado, foi a correção para tempo morto do 

sistema, determinado pelo método do pulsador [Debert in, 1979]. Este método 

consiste no envio de pulsos, por um pulsador, ao sistema eletrônico em intervalos 

de tempo regulares, com freqüência de 60 Hz juntamente com os pulsos enviados 

pelo detetor. O fator de conreção é então dado por 

fp = ^ (2.38) 

onde 

Spr = Taxa real de contagens do pulsador 

Spm = Área sob o pico do pulsador no espectro da fonte medida. 
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As correções para efeito geométr ico e a tenuação fo ram consideradas 

iguais a um, uma vez que neste trabalho foram ut i l izadas fontes radioativas na 

fonna líquida, preparadas em ampolas de v idro semelhantes e com mesmo 

volume, tanto para os padrões como para a fonte em estudo. Introduzindo-se as 

incertezas devidas às possíveis variações na espessura do vidro e na altura do 

líquido no cálculo da eficiência e da probabi l idade de emissão gama por 

decaimento. 

A conreção para efeito soma não foi apl icada, uma vez que foi 

considerada desprezível ( < 0,5%) para a geometr ia uti l izada ( distância fonte -

detetor de aprox imadamente 18 cm). 

2.3.3 Correções aplicadas para medidas no sistema 4^PC)- NalÇTI) 

As correções apl icadas ás medidas no sistema 47t(PC)- Nal(TI) são 

dadas a seguir. 

2.3.3.1 Correção para o tempo morto 

Quando dois eventos chegam a um detetor, ocon-erá um intervalo de 

tempo e m que ele estará impossibi l i tado de detectar novas contagens devido ao 

fato de estar ainda registrando os eventos anter iores. Este tempo no qual o 

detetor f ica indiferente a estas novas contagens não registradas, é o tempo morto 

do sistema. 

No sistema eletrônico 47c(PC)-Nal(TI), este tempo é f ixado 

eletronicamente, e o seu valor é corrigido por meio da equação 
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(2 .39, 

onde N é a taxa de contagens d o detetor e t é o tempo morto do sistema. 

O tempo morto é determinado exper imentalmente pelo método do 

pulsador mais fonte (Baerg, 1965; Fonseca, 1997). Os valores detenninados para 

as vias beta e gama foi 

Tp = ( 3 , 0 4 ± 0 , 1 7 ) t i s . 

2.3.3.2 Correção para coincidências acidentais 

As coincidências acidentais podem interferir na taxa de contagens, de 

modo a alterar o valor absoluto da at ividade. As correções foram fei tas de acordo 

com o formalismo desenvolv ido por Cox e Isham [Cox e Isham, 1977] e adaptado 

por Smith [Smith, 1987]. Este formal ismo considera todos os possíveis casos de 

coincidências acidentais. Sua fórmula é exata para tempos mortos f ixos e iguais 

nas duas vias de detecção [Moreira, 2000] , como considerados neste trabalho. A 

taxa de coincidências corr igida para coincidências espúrias é dada p o r . 

p^e*^'^e^2-PiXT^r-8) _ p2eP2^e^l -P2X^r+8) + (p^x _ gP2xj 

P1P2 

(2.40) 

onde 

T = Tempo morto das vias beta e gama 

Xr = Tempo de resolução 

Ô = Delay mimatch posit ivo se o pulso chega antes 
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Pl = 

T Ï 

P I = l - x N ^ 

P2 = i - t n ; 

N'„ = 
i - n ; T P 

n ; = n ' , - 2 X , n ; n ; 

Np, N^, Nc são as taxas de contagem observadas nas vias beta, gama e de 

coincidência, respect ivamente. 

2.3.3.3 Correção para decaimento radioativo 

A o levarmos em conta o decaimento para a data da referência, é feita 

também a correção para o decaimento durante a medida. Esta correção é dada 

por: 

Nr = N e^^m- t r ) (2.41) 
1-e~^* 
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onde 

Nr = Taxa de desintegração na data de referência 

N = Taxa de desintegração na data da med ida 

T = tempo de medida 

Tr = data de referência 

Tm = data de medida 

X = Constante de decaimento 

2.3.3.4 Correção para radiação de fundo 

A radiação de fundo, é um t ipo de radiação que não é proveniente da 

fonte. Dessa forma faz-se a correção des ta radiação efetuando uma medida no 

detetor sem a fonte, após a contagem da fonte no detetor, sendo subtraída das 

contagens observadas. 

2.4 Análise estatística levando em consideração as covariancias 

No presente trabalt io o t ra tamento das incertezas foi feito uti l izando-se 

o método de anál ise de covariancias. Este método consti tui atualmente e m uma 

importante ferramenta estatística para a aval iação das incertezas envolvidas em 

experimentos. Estas incertezas podem ser representadas em forma de matriz de 

covariancia a qual é uma das mais comple tas fo rmas de representação de 

incertezas. Esta metodologia permite cons iderar não apenas as incertezas 

envolvidas nas medidas mas também o nível de correlação existente [Geraldo 

and Smith, 1989; Geraldo and Smith, 1990; Mannhar t , 1981 ; Smith, 1981]. 
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Vxij = Z C¡j,e¡,ej, (2 .42) 
i=l 

As informações a respeito das incertezas parciais envolvidas e suas 

correlações possibi l i tam a construção da matr iz de covariancias, e a 

determinação da incerteza total da medida. 

Em u m conjunto de medidas exper imentais existe uma quantidade de 

erros associados a es tas medidas, dessa maneira podemos fonmalizar que seja L 

o número de fontes dist intas de erros que detemninam a incerteza total de um 

go ipo de n dados, x = (x i , X2, . . .Xn). Dessa manei ra e¡i será o erro em x i 

con-espondente ao atr ibuto 1 e C i a matriz de con-elação correspondente a esses 

erros parciais com e lementos C í j i , sendo a mesma def in ição vál ida para todos os 

componentes de x. Na matr iz, o coeficiente Cíji , determinará o grau de correlação 

existente entre os erros e» e e^j devido ao efeito 1 . O coeficiente de correlação é 

um valor l imitado pelo intervalo [-1,1] e a sua classif icação é dada como a seguir: 

C|i = O Correlação nula 

C^i = 1 Corre lação posi t iva perfeita 

Cçi = -1 Corre lação negat iva perfeita 

-1<Ciji<0 Conrelação negat iva parcial 

0<Ciji < 1 Corre lação posit iva parcial 

Neste âmbito uma corre lação será perfeita quando todos os valores experimentais 

se encontrarem sobre a reta de ajuste e parcial quando os valores experimentais 

estiverem divididos e m lugares sobre e em t o m o da reta de ajuste. 

A matr iz de covar iancia é construída pelos e lementos VXÍJ, dados por 
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Sendo a incerteza total na i-ésima medida dada por. 

Ox ,=VvT ( 2 . 4 3 ) 
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3 ARRANJO EXPERIMENTAL DO SISTEMA 47r(PC)-Nal(TI) 

O sistema 47t(PC)-Nal(TI), uti l izado na apl icação do método de 

coincidência é constituído de um contador proporcional em geometr ia An 

acoplado a dois cristais cint i ladores de Nal(TI). 

Contador Proporcional 47r(PC) 

O contador proporcional uti l izado neste trabalho é um contador do t ipo 

"pill-box" confeccionado em latão, sendo consti tuído de dois semi-ci l indros com 

paredes de 3 mm de espessura. Em cada semi-ci l indro, paralelo ao eixo é 

posicionado um anodo de aço inoxidável com 25 |am de diâmetro, o qual é f ixado 

o corpo do detetor por isoladores de Tef lon f igura 3.1 [Moreira, 2000]. 

FIGURA 3.1 - Parte superior do contador proporcional 
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FIGURA 3.2 - Detetor com a fonte posicionada na lingüeta 

Em uma das extremidades o anodo é soldado a um conector para 

fornecimento da alta tensão e coleção do sinal, e a outra extremidade é soldado à 

uma mola, que permite o ajuste de modo a mante-lo tensionado. Entre os dois 

ci l indros há uma placa desl izante (l ingüeta) com um orifício central na qual é 

posicionada a fonte radioativa, (f igura 3.2). Quando o detetor está fechado a fonte 

fica localizada bem no centro dos dois semi-ci l indros (figura 3.3). 
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FIGURA 3.3- Contador proporcional fechado 

O contador proporcional é operado à pressão atmosférica, sendo 

preenchido com uma mistura gasosa consti tuída de 9 0 % de Argônio e 10% de 

Metano, conhecida como mistura P-10 ou ARGO-META. O gás, antes de ser 

injetado no detetor, passa por uma coluna de sílica gel com indicador, de maneira 

a garantir que não haja contato com o ambiente, e o gás mantenha as suas 

propriedades. 
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FIGURA 3.4- Contador proporcional com o detetor Nal(TI) acoplado, 
com parte da blindagem de Pb 

Cristal Cintilador de Nal(TI) 

O cristal de cinti lação uti l izado é um cristal inorgânico de Nal(TI), um 

dos cristais mais uti l izados na detecção da radiação gama, pela sua alta ef iciencia 

de detecção. O cristal de Nal(TI) é frágil e higroscópico, devendo ser 

encapsulado, não podendo ser exposto ao ambiente. Os cristais uti l izados no 

arranjo são cristais planos de 76 mm x 76 mm, encapsulados e acoplados às 

fotomult ipl icadoras. A tensão de operação uti l izada foi de 1100 V. 

Todo o arranjo de detecção foi posic ionado em uma bl indagem de 

chumbo com 5 cm de espessura. Na figura 3.4 é apresentado o cristal de Nal(TI) 

acoplado ao detetor proporcional com a l ingüeta em posição para colocação da 

fonte radioativa. 
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A figura 3.5 mostra o sistema 4% (PC) - Nal(TI) totalmente bl indado. 

FIGURA 3.5 - Sistema 47i(PC) - Nal(TI) com blindagem 

3.1 Sistemas eletrônicos associados 

No desenvolv imento deste trabalho foram uti l izados dois sistemas 

eletrônicos; o sistema eletrônico convencional que é descri to no item 3 .1 .1 , no 

qual o registro das contagens é feito por meio de contadores temporizadores; e o 

sistema eletrônico desenvolv ido no LMN que utiliza um anal isador mult icanal para 

registro das contagens observadas, descri to no i tem 3.1.2 denominado sistema 

TAC. 
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FIGURA 3.6- Diagrama de bloco do sistema eletrônico convencional 

Neste sistema podemos destacar três vias distintas: 

VIA BETA Representada em verde corresponde aos pulsos que são 

provenientes do contador proporcional os quais após passarem por um pré-

ampli f icador e um amplif icador, são enviados à um módulo anal isador de altura de 

pulso, para a discr iminação dos pulsos de interesse. No caso do contador 

proporcional, como a radiação beta apresenta um espectro de energias contínuas, 

é feita uma medida de modo integral, discr iminando-se os pulsos provenientes de 

ruído eletrônico. Após esta discriminação o pulso é enviado a um módulo gerador 

de porta e atraso que permite formatar o pulso como um pulso quadrado com 

3.1.1 Sistema eletrônico convencional 

O diagrama de bloco do sistema eletrônico convencional é apresentado 

na f igura 3.6. 
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largura e ampli tude variáveis e possibil ita a f ixação do tempo morto do sistema. 

Após este processo, os pulsos formatados com 5 V de ampl i tude e 1 | is de 

largura, são enviados simultaneamente a um contador e á via de coincidências. 

VIA GAMA: Representada em vermelho, con^esponde aos pulsos provenientes do 

cinti lador de Nal(TI), estes pulsos são enviados a um módulo soma onde os 

pulsos são somados após sua ampli f icação e enviados ao anal isador de altura de 

pulso, que permite discriminar os pulsos correspondentes ao pico de absorção 

total gama selecionado 

Após esta discr iminação os pulsos seguem um procedimento análogo 

ao descrito para a via beta. 

VIA DE COINCIDÊNCIA: Representada em azul con^esponde aos pulsos 

provenientes das vias beta e gama e que são enviados a um módulo lógico que é 

operado como uma porta "E" (and) o qual irá registrar uma coincidência quando 

os pulsos provenientes das duas vias atingirem a un idade em u m tempo pré-

estabelecido que é denominado tempo de resolução, o valor considerado é de 1 

| is. Quando os dois pulsos provenientes das v ias beta e gama chegam 

simul taneamente ao módulo de coincidência, um pulso é enviado a um contador 

para o seu registro. 

Todos os contadores são interi igados e controlados por um 

temporizador em que é f ixado o tempo de medida. As informações são enviadas a 

uma impressora para o registro que está identif icado em marrom. 
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FIGURA 3.7- Diagrama de bloco do sistema eletrônico TAC 

Este sistema é semelhante ao sistema convencional até o módulo 

anal isador de altura de pulso. Após este módulo, os pulsos das duas vias, beta e 

gama, são enviados a dois geradores de porta e atraso denominados PORTA 1 e 

PORTA 2. 

3.1.2 Sistema eletrônico TAC 

Visando automatizar o sistema de coincidência no que se refere à 

coleção de dados, foi desenvolv ido no LMN um sistema que util iza o módulo 

conversor de tempo em altura de pulsos " T A C " (TIME TO AMPLITUDE 

CONVERTER) associado a um anal isador mult icanal. Na figura 3.6, é 

apresentado o diagrama de blocos deste sistema denominado sistema TAC. 
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F / G . 3.8 - Espectro típico do sistema TAC 

Os sinais das duas PORTAS sao enviados ao módulo TAC atuando 

como INÍCIO (PORTA 1) e FIM (PORTA 2), gerando um sinal que é enviado ao 

anal isador mult icanal para o registro do espectro em tempo. 

Para que este registro seja feito é necessário que os pulsos 

provenientes da via beta após a discr iminação sejam enviados como pulsos 

posit ivos às duas portas com defasagem no tempo e de modo semelhante os 

pulsos da via gama. Tanto os sinais da via beta como os sinais da via gama darão 

or igem a um INÍCIO e um FIM. Para isto são uti l izados os atrasadores dos 

anal isadores de pulso, o atraso das próprias portas e um atrasador externo (Delay 

amplif ier) como apresentado no diagrama de blocos da f igura 3.7. 

Na f igura 3.8, é apresentado um espectro real registrado no anal isador 

mult icanal, onde o primeiro pico corresponde às contagens provenientes de 

pulsos beta (início p e fim p). O terceiro pico corresponde à contagem proveniente 

de pulsos gama (início y e f im y) e o pulso central corresponde à contagens de 

coincidências provenientes de pulsos beta e gama (início p e f im y ou vice-versa). 



39 

3.2.1 Sistema Para Selecionar a Energia y de Interesse 

O sistema auxil iar uti l izado para a seleção do intervalo de energia 

gama de interesse é apresentado na figura 3.9. 

amplificador 
Ampfificadof Analisador ^ 

Monocanal 
ra eradofíte 

Porta e 
Atraso 

Atrasador Multicanai 

FIGURA 3.9- Sistema auxiliar para seleção das energias gama 

Os pulsos provenientes do amplif icador são enviados simultaneamente 

para o analisador de altura de pulso e para um módulo de atraso denominado 

atrasador (Delay amplifier), em seguida o sinal é enviado a um analisador 

mult icanal para visualização do espectro. Para a seleção do intervalo de energia 

envia-se o sinal proveniente do analisador de altura de pulso após passar pelo 

módulo gerador de porta e atraso, para a porta (gate) do mult icanal, o que vai 

permitir registrar um espectro em coincidência e desse modo visualizar no 

espectro apenas o intervalo de energia selecionado pelo analisador de altura de 

pulso. 

3.2 Sistemas auxiliares 

Além dos ajustes usuais dos módulos eletrônicos para a realização das 

medidas no sistema de coincidência, dois sistemas auxil iares foram util izados. O 

sistema auxiliar para seleção da energia gama de interesse e o sistema auxil iar 

para ajuste dos tempos de resposta dos dois tipos de detectores util izados 

(distr ibuição de tempo). 
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FIGURA 3.10 a- Espectro de energia típico de radiação gama do ^"Co 
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O módulo atrasador (Delay amplif ier) é uti l izado para colocar em fase 

(no tempo) os pulsos provenientes do ampli f icador e do gerador de porta e atraso 

que devem chegar ao mult icanal s imultaneamente para serem registrados. 

Na f igura 3.10, é apresentado um espectro típico obtido de radiação 

gama no multicanal, em a é o espectro direto e em b o registro no modo em 

coincidência onde apenas uma região selecionada é registrada. 
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FIGURA 3.10 b - Espectro típico gama selecionado do Co 

Este sistema é usado para o ajuste das condições eletrônicas seja da 

via gama, como da via beta. Para esta última a seleção é feita apenas para 

discriminar o ruído. Na f igura 3 .11 , é apresentado o espectro típico beta, já 

discr iminado o ruído eletrônico. 

FIGURA 3.11 - Espectro típico beta do ""Co 
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3.2.2 Sistema auxiliar para distribuição de tempo 

A distribuição de tempo visa ajustar o tempo de chegada dos pulsos 

beta e gama à unidade de coincidência, para que sejam el iminadas as 

coincidências acidentais, ou seja, a detecção de um pulso p ^ , porém não 

provenientes de uma mesma desintegração. Para o ajuste dos tempos de 

chegada, determina-se a distr ibuição de tempo relativa dos pulsos gama em 

relação aos pulsos beta fazendo uso de um conversor de tempo para altura de 

pulso (TAC - Time Ampl i tude Converter) em conexão com o anal isador 

mult icanal. Dessa forma para obter-se uma di ferença de tempo nula entre a 

chegada dos dois pulsos, (beta e gama) no contador de coincidências, os tempos 

de atrasos individuais entre as duas vias devem ser ajustados. 

A distribuição de tempo da v ia p-p' é fei ta da seguinte maneira: 

Os pulsos provenientes do discr iminador beta são enviados 

s imul taneamente para o módulo gerador de pulso e atraso (GDG - Gate and 

Delay Generator) e para o conversor de tempo e m altura de pulso (TAC - Time 

Ampl i tude Converter). Dessa forma o pulso env iado diretamente para o conversor 

de tempo e m altura de pulso dará o comando para o inicio da contagem, e o pulso 

atrasado, proveniente do módulo gerador de pulso e atraso, dará o comando para 

o término da contagem. Ass im o mesmo pulso enviado, será o mesmo pulso 

atrasado, que será responsável pelo inicio e término da contagem, o que justif ica 

a distribuição discreta do espectro de tempo. A partir daí identif ica-se a posição 

no mult icanal. O diagrama de b loco que demonst ra as conexões expl icadas acima 

é apresentado na figura 3.12. 
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FIGURA 3.12 - Diagrama de bloco para distribuição de tempo para via p-y 

Paca a distribuição de tempo da via p-y, procedemos de maneira 

análoga para a obtenção da distribuição de tempo para a via p-p', Sendo que 

agora os pulsos provenientes do analisador monocanal beta serão os 

responsáveis pelo início da contagem, e os pulsos atrasados provenientes do 

módulo gerador de pulso e atraso gama, será o responsável pelo término da 

contagem. 

O tempo de chegada entre os pulsos gama e beta serão então 

registrados no mult icanal. Se houver diferença entre os tempos, é feito um ajuste 

para os atrasos, de forma que as duas distr ibuições tenham sua centroide no 

mesmo canal do mult icanal para que seja obtida a distribuição de tempo. Na 

f igura 3.13 é mostrado um diagrama que representa a distribuição de tempo. 
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FIGURA 3.13 - Diagrama representativo da distribuição de tempo 

para as vias fie y. 

3.3 Sistema de espectrometría gama com detetor semicondutor HPGE 

O Germânio é um semi-condutor uti l izado para detecção de radiações 

eletromagnét icas tais como as radiações gama e X. O pr incipio físico da detecção 

consiste na produção de pares elétron - lacuna, quando estas radiações emitidas 

pela fonte interagem com o semicondutor. 

As radiações gama emit idas pela fonte são coletadas, ampli f icadas e 

distr ibuidas pelo Conversor Analógico Digital (ADC) do anal izador mult icanal. Esta 

distribuição de pulsos ampli f icados gera então um his tograma que relaciona as 

energías absorvidas com as suas respectivas quant idades. 

O detetor de Germânio util izado no Laboratór io de Metrologia é de 

fabricação Canberra modelo GR1520, com um d iâmetro de 46,5 mm e altura de 

45,5 mm. Ele opera envolvido em uma b l indagem de chumbo com espessura de 

10 cm. O semicondutor opera a uma tensão pre-estabelecida de -4000 V Na 

f igura 3.14 é apresentado o diagrama de bloco do HPGE. 
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FIGURA 3.14- Diagrama de bloco da eletrônica associada ao detetor HPGE 
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4 PADRONIZAÇÃO DOS RADIONUCLÍDEOS"CrE''^Sm 1534 

4.1 Padronização do "Cr 

4.1.1 Esquema de decaimento do Cr 

O ^^Cr decai com uma meia vida de (27,703± 0,004) dias pelo processo 

de captura eletrônica, com 90,15% para o estado fundamental do e 9 ,85% 

populando o estado excitado do ^ V , que se desexcita pela emissão da radiação 

gama de 320 keV. Na f igura 4.1 é apresentado o esquema de decaimento do ^^Cr 

[Firestone, 1996]. Na tabela 4.1 são apresentadas as energias e intensidades das 

radiações emit idas pelo ^^Cr [Lagoutine, 1984]. 

184 ps 5/2-

Estável IIL. 

27,702 d 7/2- O 

5 1 c r ' 
2 4 ^ ' 

Q e c = 752.73 

320,0852 J,88% 5,9 

5 1 w 
23V 

o ^90.12% 5.4 

FIGURA 4.1- Esquema de decaimento do Cr (energias em keV) 

[Firestone, 1996] 
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TABELA 4.1 - Radiações, energias e intensidades emitidas pelo "Cr 
[Lagoutine, 1984] 

Radiação 
Energia (keV) Intensidade Absoluta (%) 

Captura Eletrônica 

e i 4 3 1 , 2 + 0 , 9 9 , 8 5 + 0 , 0 9 

7 5 1 , 3 + 0 , 9 9 0 , 1 5 + 0 , 0 9 

Elétrons Auger 

E A K - K L L 4 , 1 6 - 4 , 3 8 6 6 , 8 + 0 , 9 

E A K - K L X 4 , 7 6 - 4 , 9 0 6 6 , 8 + 0 , 9 

E A K - K X Y 5 , 3 2 - 5 , 4 6 6 6 , 8 + 0 , 9 

Emissão Eletrônica 

E A L 0 , 4 - 0 , 6 1 5 0 + 8 

E C K 3 1 4 , 6 1 9 1 ± 0 , 0 0 0 9 0 , 0 1 5 + 0 , 0 0 2 

Ecc 3 1 9 , 4 5 - 3 1 9 , 5 7 - 0 , 0 0 1 

E C M 3 2 0 , 0 1 - 3 2 0 , 0 8 - 0 , 0 0 0 5 

Radiação X 

X L 0 , 4 5 - 0 , 5 9 0 , 3 5 + 0 , 0 5 

X K a 2 4 , 9 4 4 6 4 2 2 , 6 + 0 , 7 

X K a 1 4 , 9 5 2 2 0 2 2 , 6 + 0 , 7 

X K P 1 3 5 , 4 2 7 2 9 2 2 , 6 ± 0 , 7 

X K P 5 5 , 4 6 2 9 2 2 , 6 + 0 , 7 

Radiação gama 

Y 3 2 0 , 0 8 4 2 + 0 , 0 0 0 9 9 , 8 5 + 0 , 0 9 
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N x , A = N o ^ X , A + » 1 -(1-^X,A) 
ce *̂ PY 

(1 + a) J 
(4.1) 

onde: 

No = Taxa de desintegração (atividade) 

£x,A = Eficiência de detecção dos raios-X e elétrons Auger provenientes do 

processo de captura eletrônica 

a = Coeficiente de conversão interna 

Ece = Eficiência de detecção dos elétrons de conversão interna 

= Eficiência do detetor proporcional para a radiação gama. 

4.1.2 Aplicação do método de coincidências para padronização do ^^Cr 

Para a padronização do ^^Cr no sistema 47c(PC)-Nal(TI) pelo método de 

coincidências, foi se lec ionada a energia gama de 320 keV. A padronização foi 

feita medindo-se os raios-X e elétrons Auger provenientes do processo de captura 

eletrônica no detetor proporcional em coincidência com o gama de 320 keV 

detectado no cristal cinti lador. A medida foi fei ta uti l izando-se dois sistemas 

eletrônicos associados, s istema eletrônico convencional e sistema TAC, descritos 

no capítulo 3. 

As expressões das taxas de contagem para a padronização do ^^Cr 

são apresentadas a seguir. 

As contagens no contador proporcional (NX,A) são dadas por: 



As contagens no cristal cintilador (N.,) são dadas por 

y = 1 ^ 0 1 + a 

Sendo s^a eficiencia gama do cristal cintilador. 

As contagens de coincidencia (Nc) são dadas por: 

49 

(4 .2) 

1 + a 
(4 .3 ) 

Da combinação das três equações teremos 

Nc 

l , ( l - g x . A ) ( 

Ex,A 1 + a 
( 4 . 4 ) 

como Ece = 1 para elétrons de energia aprox imadamente igual a 300ke \ / e sp^ é 

muito pequeno, da ordem de 0,05 % [Moura, 1969], e 

Nç 

N. 
(4 .5 ) 

teremos a equação 4 . 6 . Como 

^ = No 
Nc ° 

( l - N c / N „ ) 

( N C / n J 
( 4 . 6 ) 
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Aw^,.cc.Aü r.fiCGfJfcL Lc tNLHÜÍA rMUCLtAH/Üf ires 

com 

K=^^^ (4.7) 
1 + a 

onde KE é a constante de correção para o esquema de decaimento. 

Pela aplicação da técnica de extrapolação da eficiência, desa i t a no 

item 2 .2 .1 . teremos o valor de No quando o valor do parâmetro de ineficiência for 

igual à zero. 
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4 . 2 Padronização do ^"Sm 

4.2.1 Esquema de Decaimento do ^^Sm 

O ^ ^ S m desintegra com cerca de 79 ,3% pela via beta populando os 

níveis exci tados do ^ ^ E u e com cerca de 20 ,7% diretamente para seu estado 

fundamenta l , com uma meia-vida de (46,28 ± 0,18)h [Firestone, 1996]. Os níveis 

exci tados do ^ ^ E u são despopulados por emissões de fótons sendo os mais 

intensos com 69,7 keV com probabi l idade de emissão de 5,25 % e 103,2 keV com 

probabi l idade de emissão de 28,3%. A seguir, na f igura 4.2 é apresentado seu 

esquema de decaimento. 
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FIGURA 4.2 - Esquema de decaimento do * " S m (energias em keV) 

[Firestone, 1996] 

Na tabela 4.2 são apresentadas as principais energias e intensidades 

absolutas dos vários tipos de radiações emit idas no decaimento do ^ ^ S m 

[Browne, 1986]. 
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TABELA 4.2 - Principais radiações, energias e intensidades emitidas pelo 

Radiação Energia (keV) Intensidade Absoluta 

(%) 

Elétrons Atômicos 

7 2,09 30 ± 3 

8 1,50 19,4 ± 0 , 2 0 

21 5,09 24,1 ± 0,11 

27-54 2,26 6,1 ± 0,3 

55 22,6 4 1 , 3 + 0,12 

62 2,24 3,64 ± 0,0017 

63-90 1,30 1 ,86+ 0,06 

95 5,13 5,39 ± 0,0016 

96-145 2,63 2,63 ± 0,04 

Radiação p' 

0 - 1 0 p- 0,129 2,57 

1 0 - 2 0 p- 0,385 2,57 

2 0 - 4 0 p- 1,54 5,1 

40 - 1 0 0 p- 10,6 15,2 

1 0 0 - 3 0 0 p- 86 44,3 

300 - 600 p 118 29,0 

6 0 0 - 8 0 9 p- 7,7 1,20 
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Radiação Energia (l<eV) Intensidade Absoluta 

(%) 

Radiação y 

E u U 5,83 5,0 ± 0,3 

E u l ^ 6,594 4.5 ± 0,4 

Eu Ka2 40,902 18,0 ± 0 , 6 

Eu K„i 41,542 32,4 ± 0 , 1 0 

Eu Kpi 46,999 9,4 ± 0,3 

Eu Kp2 48,496 2,85 ± 0 , 1 0 

yM1+1,9%E2 69,67322 ± 0,000021 5,32 ± 0,22 

ylVI1+1,7%E2 103,1806 ± 0 , 0 0 0 3 28,3 ± 0,6 
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Np=No ajSp^ +a2Ep, +a38p^ +ai(l-spj 
1 + a 

+ a, (4.8) 

N, = No 
(4.9) 

1 + a 

(4.10) 

N 

N 
(4.11) 

como 

er = K^ps) 
(4.12) 

podemos obter as eficiencias epi e spa e m função de Ep2. 

4.2.2 Aplicação do método de coincidências para padronização do 

Para a padronização do ^ ^ S m no sistema 47c(PC)-Nal(TI) foi 

selecionado o pico de absorção total com maior probabi l idade de emissão com 

energia de 103,2 keV. A padronização foi fei ta medindo-se as partículas beta no 

contador proporcional em coincidência com os raios gama detectados no cristal 

cinti lador. O sistema eletrônico assoc iado foi o sistema TAC descrito no capítulo 

3. 

As expressões das taxas de contagem no sistema de coincidências são 

dadas por: 
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Lembrando que para eficiências beta no intervalo de 75 a 100% 

podemos atribuir à função f uma forma linear suger ida por Baerg [Baerg, 1973], 

dada por 

8 p ^ = 1 - C , ( l - C p J (4.13) 

onde Cr é aprox imadamente constante no intervalo considerado. 

Desse modo podemos escrever que 

(4.14) 

^P3 = ' ' - ^ 3 ( l - e p 2 ) 
(4.15) 

substi tuindo na equação (4.8) teremos: 

Np=No 

a , ( l - C j ( l - 8 p ))+ a^Bp + a3(l- 0 3 ( 1 - 8 p ^ ) ) 

( i - ( i - c , ( i - 8 p j ) ) ; + a, 
^ i + a2 ; 

(4.16) 

Como a radiação P3 vai direto para o estado fundamental , o termo que 

considera sua ineficiência e consequente detecção dos elétrons de conversão e 

gama, é igual a zero. 
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Np=No^ 

- a ,C, ( l - £p J + asEp^ +a^~ a^C^ ( l - Sp^) 

+ a , [ ( l - l + C , ( l - e p J ) ] í í ^ l ! ^ V a , ( l - , 
(4.17) 

Separando os termos semelhantes teremos 

Np = No a i+a jSp^ +a3 + aiCi 
aiSçe + Epy 

1 + a , 
+ a. ^2^06 + Spy 

1 + a 
(4.18) 

Combinando as equações 2 .21 , 4.18 e 4.10 de modo usual e ± Noai 

e Noa3 teremos 

NpNy 
ai+a2+a3 + 

1-SR 
P2 

'•'?2 J 
+ a. 

1 + a 

agSce + Spy 

1 + 012 

+ 1 

+ a3(C3 + l ) 

(4.19) 

considerando 

^1^06 + Spy 

1 + a 
+ 1 + a. 

^asEce+Ep. ^ 

l + a^ 
+ a3(C3 + l ) = K , (4.20) 

e como 

ai + a2 + aa ~ 1 (4.21) 

teremos 
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NoNv 
1 + Kc 

N c / N ^ 
(4.22) 

como apresentado no item 2 .2 .1 . 

Neste caso v imos que quando o parâmetro 
N c / N ^ 

tende a zero, 

a razão das contagens observadas nos dará o valor de No. 
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5 ANÁLISE DE DADOS E RESULTADOS 

5.1 Medidas obtidas na padronização do ^^Cr 

5.1.1 Preparação de fontes 

A solução de ^^Cr uti l izada foi ^^CrCb em HCI 0,02N, fornecida pelo 

Centro de Radiofarmácia do IPEN. Esta solução foi importada do Canadá, e é a 

mesma fornecida aos centros de medic ina nuclear para suas apl icações. 

Dela foram preparadas 12 fontes radioativas para medidas no sistema 

de coincidências. 

As fontes foram obt idas deposi tando-se alíquotas conhecidas do 

material radioativo sobre fi lmes de Col lodiom (nitrato de celulose), com espessura 

áe ^ 10 | ig cm"^ montados sobre arandelas de aço inoxidável com 0,2 mm de 

espessura, diâmetro interno de 2 cm e diâmetro externo de 4 cm. O conjunto foi 

meta l izado com A u em ambos os lados total izando uma espessura final de 

30 | ig cm"^ para tonnar este substrato condutor. A massa do material radioativo 

ci tado acima foi detemninada gravimetr icamente pelo método do picnômetro 

[Fonseca, 1997]. Este método consiste na pesagem do recipiente que contém a 

so lução radioativa antes da deposição do material radioativo e após a sua 

deposição. A balança utilizada foi uma balança de precisão analít ica marca 

Mettier, modelo M5SA. A massa do material radioativo foi determinada pela 

d i ferença da pesagem do recipiente entre duas pesagens consecut ivas. A massa 
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obtida foi então comgida para empuxo. O material radioativo deposi tado no fi lme 

foi secado com jato aquecido de ni trogênio (45°C). 

5.1.2 Medidas no sistema 4n (PC) - NalÇTI) 

Para a padronização do ^^Cr foram uti l izados dois sistemas eletrônicos 

distintos, o sistema convencional e o sistema TAC. Para as medidas no sistema 

convencional a eficiência foi var iada pela adição de absorvedores externos de 

Col lodiom sobre e sob a fonte, a var iação da eficiência foi de 13,5% a 35,5%, 

respect ivamente. Na medida com sistema TAC, a eficiência foi variada pelo uso 

de absorvedores extemos e pelo método de discr iminação eletrônica, o qual 

consiste em discriminar os pulsos de menor energia por meio do analisador 

monocanal . O intervalo de var iação da eficiência foi de 15,0% a 31 ,5% pelo uso 

de absorvedores externos e de 13 ,3% a 3 1 , 0 % pelo método de discr iminação 

eletrônica. 

A atividade das fontes e o parâmetro de ineficiência foram calculados, 

quando da medida no sistema convencional , pelo programa DILUI [Koskinas, 

2000] , desenvolvido no Laboratório de Metrologia Nuclear (LMN), apl icando as 

correções para radiação de fundo, tempo morto, coincidências acidentais e 

decaimento, confonne especif icado no item 2.3. 

Para as medidas com o s istema TAC, a anál ise do espectro registrado 

no mult icanal foi feita por meio do programa CONTAC [Dias, 2001] também 

- desenvolv ido no LMN, apl icando as con-eções ci tadas anteriormente. 
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Medida N X , A N , / N C 

(x10*' Bq g"") 

Nc/N, ( I - N C / N T V N C / N T 

1 1,251 ± 0 , 0 0 6 0,355 ± 0,003 1.817 ± 0 , 0 0 2 

2 1,249 ± 0 , 0 0 7 0,261 ± 0,004 2,832 ± 0,002 

3 1,255 ± 0 , 0 0 9 0,135 ± 0 , 0 0 4 6,4254 ± 0,0006 

4 1,258 ± 0 , 0 1 2 0,154 ± 0 , 0 0 6 5,491 ± 0,001 

5 1,273 ± 0 , 0 2 0 0,148 ± 0.009 5,776 ± 0,002 

6 1,258 ± 0 , 0 1 3 0,159 ± 0 , 0 0 6 5,287 ± 0,001 

7 1,258 ±0,008 0.174 ± 0 . 0 0 4 4,7390 ± 0,0008 

8 1,250 ± 0 , 0 1 0 0,175 ± 0.006 4,721 ± 0,001 

9 1,284 ± 0 , 0 1 3 0.239 ± 0.014 3,183 ± 0 , 5 5 8 

Na tabela 5.2 são apresentadas as incertezas parciais com respectivas 

con-elações consideradas. 

5.1.2.1 Resultados da Atividade com o Sistema Eletrônico Convencional 

Os dados obt idos por meio do sistema eletrônico convencional são 

mostrados na tabela 5 . 1 , nesta tabela são apresentadas: as razões das 

contagens por unidade de massa com respectivas incertezas, os parâmetros de 

eficiência e de ineficiência obt idos pelo uso de absorvedores externos colocados 

sob e sobre as fontes. 

TABELA 5.1- Variação da eficiência - Sistema convencional 
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TABELA 5.2 - Tabela das incertezas com respectivas correlações 

Medida Oestatístico massa Odecaimento Obg 

1 0,75 0.19 0.08 0,08 

2 0,60 0.17 0,08 0,09 

3 0,95 0.28 0,06 0,09 

4 0,90 0,38 0.06 0,17 

5 1.58 0,17 0,08 0,09 

6 1,06 0,16 0,09 0,09 

7 0.44 0.11 0.08 0,09 

8 0,65 0.17 0,08 0,09 

9 0.54 0.17 0.08 0,09 

Correlação 0 1 1 0 

a) 1 = correlacionado 
O = não correlacionado 

Onde: 

Oestatistico = Incerteza estatíst ica 

Omassa ~ Incerteza na massa 

Odecaimento = Incorteza na conreção para decaimento 

Obg = Incerteza na radiação de fundo. 
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FIGURA 5.1 - Curva da extrapolação linear da eficiência com absorvedores 

utilizando o sistema eletrônico convencional 

Na figura 5 .1 , temos a curva da razão das taxas de contagem obtidas 

versus o parámetro de ineficiência (1-N^/N.^XNc . Os pontos cheios 

correspondem aos dados exper imentais com suas respectivas barras de 

incertezas e a linha contínua con-esponde à curva ajustada. 

Os parâmetros da curva foram obt idos pelo método de mínimos 

quadrados com o programa LINFIT [Dias, 1996] desenvolvido no LMN. Nas 

tabelas 5.3, 5.4 são apresentados os parâmetros do ajuste e respectiva matriz de 

entrada dos dados, e na tabela 5.5 os parâmetros obt idos para o ajuste de grau 

zero. A escolha do grau do pol inomio foi feita pela análise de variâncias 

empregando o teste F [Atalla, 1978], apresentado no item 5.2. Por este teste foi 

constatado que o valor de No é dado pelo parâmetro obtido no ajuste de grau 

zero. 
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TABELA 5.3 - Parâmetros do ajuste de grau 1 para o "Cr, utilizando o 

sistema eletrônico convencionaL 

Parâmetro Valor (xlO" Bq g Matriz de Covariancia dos 

Parámetros (xlO^) 

A 1,249 + 0,008 5,9150 

B 0,0015+ 0,0018 -1,2461 0,3244 

TABELA 5.4 - Matriz de correlação para os dados de entrada 

Medida 

1 1000 

2 562 1000 

3 447 493 1000 

4 395 433 345 1000 

5 320 352 280 247 1000 

6 475 523 417 365 298 1000 

7 620 682 544 478 388 577 1000 

8 546 601 479 421 342 508 663 1000 

9 582 641 511 449 365 542 708 624 1000 

TABELA 5.5 - Parâmetros do ajuste de grau O para o **Cr, utilizando o 

sistema eletrônico convencionaL 

Parámetro Valor (xlO" Bq g ' ) Matriz de Covariancia dos 

Parámetros ( x i o ' ) 

A 1,2474 + 0,0055 2,9785 
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5.1.2.2 Resultados de atividade obtidos para o sistema eletrônico TAC 

A seguir serão apresentados os resultados obt idos no sistema 

eletrônico TAC fazendo o uso de absorvedores externos e fazendo o uso de 

discriminação eletrônica. 

5.1.2.2.1 Resultados obtidos no sistema Tac com uso de absorvedores 

externos 

Os dados obtidos com o sistema eletrônico TAC são apresentados a 

seguir. Na tabela 5.6 são mostrados os dados obt idos pela var iação da eficiência 

pelo uso de absorvedores externos. Na tabela 5.7 são apresentadas as incertezas 

parciais com respectivas correlações consideradas. 

TABELA 5.6 - Variação da eficiêcia utilizando o sistema TAC e 

Absorvedores externos 

Medida N X . A N T / N C NC/N^ ( 1 - N C / N , ) / N C / N , 

(x lO^Bq g-^) 

1 1 , 2 6 8 + 0 , 0 1 0 0 , 3 1 4 + 0 , 0 0 1 2 , 1 7 6 + 0 , 0 0 1 

2 1 , 2 5 7 ± 0 , 0 1 1 0 , 3 1 4 ± 0 , 0 0 6 2 , 1 8 7 ± 0 , 0 0 8 

3 1 , 2 4 9 ± 0 , 0 0 7 0 , 2 4 5 ± 0 , 0 0 7 2 , 7 8 6 ± 0 , 0 0 9 

4 1 , 2 4 4 ± 0 , 0 0 8 0 , 2 3 9 ± 0 , 0 0 8 5 , 4 2 9 ± 0 , 0 1 0 

5 1 , 2 5 6 ± 0 , 0 0 8 0 , 3 5 8 ± 0 , 0 0 6 5 , 4 7 7 ± 0 , 0 1 0 

6 1 , 2 5 0 ± 0 , 0 0 8 0 , 2 1 2 ± 0 , 0 0 7 5 , 6 3 5 ± 0 , 0 0 9 
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TABELA 5.7 - Tabela das incertezas com respectivas correlações 

Medida Oestatistico Omassa Odecaimento Obg 

1 0,58 0,10 0,32 0,07 

2 0,46 0,10 0,28 0,06 

3 0,63 0,10 0,40 0,09 

4 0,55 0,10 0,32 0,06 

5 0,58 0,10 0,32 0,07 

6 0,37 0,10 0,27 0,05 

Correlação^ 0 1 1 0 

a) 1 = correlacionado 
O = não correlacionado 

Na figura 5.2 é apresentada a curva das razões das contagens versus o 

parámetro de ineficiência a qual foi var iada pelo uso de absorvedores externos. O 

valor de No extrapolado foi obt ido pelo ajuste de um pol inomio de grau O 

(constante). 

1 2 3 4 5 

( 1 - N , / N , W N , ) ) 

FIGURA 5.2 - Curva de extrapolação da encienda para o ^^Cr, utilizando o 
sistema eletrônico TAC com at)sorvedores externos. 
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TABELA 5.8 - Parâmetros de ajuste de grau um utilizando sistema TAC com 

absorvedores externos 

Parâmetro Valor (xlO^^Bq g^) Matriz de Covariancia d o s 

Parâmetros (xlO'^7) 

A 1.2611 + 0,0075 5.6429 

B -0,0024 ± 0 , 0 0 1 7 -0,9636 0,2752 

TABELA 5.9 - Matriz de correlação para os dados de entrada 

Medida 

1 1000 

2 286 1000 

3 282 310 1000 

4 269 297 293 1000 

5 258 285 281 269 1000 

6 314 347 340 327 314 1000 

Nas tabela 5.8 e 5.9 são apresentados os parâmetros do ajuste para 

pol inomio de grau um com respect iva matriz dos dados de entrada e na tabela 

5.10 o parâmetro do ajuste para pol inomio de grau zero. A análise do grau do 

pol inomio é apresentado no item 5.2. 
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Parâmetro Valor ( x l O ^ B q g ' ) Matriz de Covariancia dos 

Parámetros (xlO^) 

A 1,2527 + 0,0048 2,2689 

5.1.2.2.2 Resultados obtidos no sistema TAC com discriminação 

eletrônica 

De modo análogo, na tabela 5.11 e 5.12 sao apresentados os dados 

obt idos variando-se a eficiência pelo método de discriminação eletrônica e as 

respect ivas incertezas. 

TABELA 5.10 - Parâmetros de ajuste de grau zero 
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1 1,257 ± 0 , 0 1 1 0,314 ± 0,006 2,187 ± 0.008 

2 1,259 ± 0 , 0 1 1 0,310 ± 0,006 2,230 ± 0,008 

3 1,259 ± 0 , 0 0 9 0,246 ± 0,004 3,070 ± 0,006 

4 1,248 ± 0 , 0 0 9 0,239 ± 0,004 3,183 ± 0 , 0 0 6 

5 1,244 ± 0 , 0 0 9 0,359 ± 0,004 3,240 ± 0,006 

6 1,250 ± 0.010 0.213 ± 0 , 0 0 5 3,703 ± 0,006 

7 1,243 ± 0.010 0.207 ± 0.005 3,839 ± 0,006 

8 1.237 ± 0.013 0.141 ± 0,007 6,060 ± 0,008 

9 1,269 ± 0.013 0,137± 0,007 6,312 + 0,008 

10 1.226 ± 0 . 0 1 3 0,134 ± 0 , 0 0 7 6,467 ± 0,008 

TABELA 5.11- Variação da eficiência utilizando TAC e discriminação 

eletrônica 

Medida Nx^vN^/Nc ÑJhL, lu¡JKJ)ÍÑM, 

(x10 ' Bq g ' ) 
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Med ida Cestatístico Omassa C^decaimento 

1 0 , 7 0 0,19 0 , 5 1 0 , 0 9 

2 0 , 5 4 0 , 1 9 0 , 4 3 0 , 0 8 

3 0 , 6 5 0 , 1 9 0 , 4 3 0 , 0 8 

4 0 , 6 7 0 , 1 9 0 , 4 3 0 , 0 8 

5 0 , 9 1 0 . 1 9 0 , 4 5 0 , 0 9 

6 0 , 9 0 0 , 1 9 0,45 0 , 0 9 

7 0 , 9 0 0 , 1 9 0 , 4 5 0 , 0 9 

8 0 , 7 0 0 , 1 9 0 , 5 3 0 , 0 9 

9 0 , 5 4 0 , 1 9 0 , 4 3 0 , 0 8 

1 0 0 , 5 4 0 , 1 9 0 , 4 3 0 , 0 8 

Correlação" O 

a) 1 = correlacionado 
O = não correlacionado 

A f igura 5.3 mostra a curva de extrapolação da eficiência para o ^^Cr, 

util izando o sistema eletrônico TAC com discr iminação eletrônica. O valor de No é 

dado pelo polinônio de grau zero. 

:üWSS!^ WflCiCNAL ÜZ ENERGÍA N U C L E A R / S F IPt» 

TABELA 5.12 - Tabela das incertezas em (%) com respectivas correlações 
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1 2 3 4 5 

(1-Nc/N,)/Nc/N, 

FIGURA 5.3 - Curva de extrapolação da eficiência para o ^^Cr, utilizando 

o sistema eletrônico TAC com discriminação eletrônica. 

Nas tabela 5.13 e 5.14 são apresentados os parâmetros do ajuste para 

pol inomio de grau um com respectiva matriz de con-elação para os dados de 

entrada e na tabela 5.15 o parâmetro do ajuste para pol inomio de grau zero. A 

anál ise do grau do pol inomio é apresentado no item 5.2. 
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TABELA 5.13 • Parâmetros de ajuste da curva de extrapolação da eficiência 

para o ^^Cr, utilizando o sistema eletrônico TAC com 

discriminação eletrônica. 

Parâmetro Valor {x10^ Bq g" )̂ Matriz de Covariancia dos 

Parâmetros (x lO ' ) 

A 1,2609 + 0,0103 1,05711 

B -0,00326 + 0,00207 -0,16610 0,0429915 

TABELA 5.14 • Matriz de correlação para os dados de entrada 

Medida 

1 1000 

2 702 1000 

3 686 677 1000 

4 678 670 653 1000 

5 643 630 618 612 1000 

6 648 635 623 617 587 1000 

7 648 635 623 617 587 592 1000 

8 714 703 686 680 644 649 649 1000 

9 701 699 677 670 630 635 635 703 

10 701 699 677 670 630 635 635 703 

1000 
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TABELA 5.15 - Parâmetros de ajuste de grau zero para sistema TAC com 

discriminação eletrônica 

Parâmetro Valor (x10^ Bq g ' ) Matriz de Covariancia dos 

Parâmetros (xlO^) 

A 1,2575 ± 0 , 0 0 5 4 6 2,97846 

5.1.3 Análise estatística dos resultados obtídos para o ^^Cr 

Para o ^^Cr, verif icou-se a necessidade da comprovação do grau do 

pol inomio a ser adotado para os grupos de dados obtidos, a fim de obter-se a 

existência ou não de uma "aparente" incl inação dada pela presença do termo 

linear. 

Para verif icação da existência da regressão foi apl icado o teste 

estatíst ico F [Atalla, 1978] que possibil i ta a escolha do grau do pol inomio. O 

formal ismo deste teste é apresentado na tabela 5.16. 

TABELA 5.16 - Tabela ANOVA 

F O N T E DE 
V A R I A Ç Ã O 

Soma de 
Quadrados 

Graus de 
Liberdade 

Quadrado 
Médio 

F 

Devido à 
Regressão 

SQL M SQL Ftab 

Resíduo SQR n-2 S* = SQR/{n-2) Fo 

Total n-1 
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^ SQR 
l o 

e as hipóteses estatíst icas são: 

Ho = Não existe regressão 

Hi = Existe regressão. 

Se Fexp < Fo (1 ,n-2) 

Acei tamos Ho, isto é não há regressão. 

As fontes de variação são: 

Devida à regressão: 

SQL = b2z(x¡-xf 

Fonte de var iação residual 

SQR = z ( y i - Y i f 

Neste formal ismo 

Xi = Dados experimentais de x 

X = Valor médio de x 

Vi = Dados experimentais de y 

y = Valor médio de y 

b = Valor do coeficiente angular da reta ajustada. 

A anál ise de variância é concluída calculando-se 
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Para os três métodos uti l izados: 

a) Sistema convencional com absorvedores externos 

b) Sistema TAC com absorvedores externos 

c) Sistema TAC com discr iminação eletrônica 

Temos: 

TABELA 5.17- Tabela ANOVA para o sistema convencional com 

Absorvedores extemos 

FONTE DE S o m a d e Graus de Quadrado Médio F 
VARIAÇÃO Quadrados Liberdade 

Devido à 4 , 5 7 2 3 x 1 0 ' 1 4 , 5 7 2 3 x 1 0 ' 0,308 
Regressão 8 

Resíduo 1 , 0 3 6 5 x 1 0 ' 7 2 ,0545x10^° 5,59 

Total 1 , 0 3 6 5 x 1 0 ° 8 

TABELA 5.18 - Tabela ANOVA Para o sistema TAC com absorvedores 

externos 

FONTE DE Soma d e Graus de Quadrado Médio F 
VARIAÇÃO Quadrados Liberdade 

Devido à 8 , 5 3 0 3 x 1 0 ' 1 8 , 5 3 0 3 x 1 0 ' 1,2891 
Regressão 

Resíduo 2 , 6 4 7 0 x 1 0 " 4 6 , 6 1 7 4 x 1 0 ' 7,71 

Total 3 , 5 0 0 0 x 1 0 ' 5 
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TABELA 5.19 -Tabela ANOVA para o sistema TAC com discriminação 

eletrônica 

F O N T E DE 
V A R I A Ç Ã O 

Soma de 
Quadrados 

Graus de 
Liberdade 

Quadrado Médio F 

Devido à 
Regressão 

2 , 5 8 7 4 x 1 0 ' 1 

8 

Q 

2 , 5 8 7 4 x 1 0 ' 1,8130 

Resíduo 1 , 1 4 1 7 x 1 0 ' 

1 

8 

Q 
1,4271 X 1 0 ' 5,32 

Total 1 , 4 0 0 4 x 1 0 ' 
9 

A tabela que apresenta os valores calculados para a anál ise de 

var iância para um nível de signif icância de 9 5 % está apresentada na tabela 5.20. 

TABELA 5.20 - Tabela dos valores determinados para o teste F 

AMOSTRA 

Ã 

B 

Ú 

0,3088 

1,8130 

1,2891 

Ftab 

5,59 

7,71 

5,32771 

£ x / s f e Regressão 

Não 

Não 

Não 

Dessa maneira podemos comprovar estatist icamente que nenhuma das três 

curvas apresenta regressão linear para um polinomio de grau um. 
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5.1.4 Comparação dos resultados obtidos na padronização do ^^Cr 

Na tabela 5.21 são apresentados de modo comparat ivo os resultados 

obt idos pelos três métodos uti l izados 

TABELA 5.21 - Resultados obtidos com ajuste de grau zero para as curvas 

do ^'Cr 

Atividade 
Método (MBqg^) 

Convencional c o m absorvedores 1,2474 ± 0,0055 
externos 

TAC - Discriminação Eletrônica 1,2575 ± 0,0065 

TAC - Absorvedores Extemos 1,2527 + 0,0048 

Como pode ser observado, os resultados são concordantes dentro das incertezas 

experimentais, o que demostra que o método TAC é válido e poderá ser uti l izado 

para outras padronizações. 
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5.2 Resultados obtidos para a padronização do ^ "Sm 

5.2. f Preparação das fontes 

A solução de ^ ^ S m util izada foi produzida por irradiação no reator lEA-

R1 com potência 2 MW, em um fluxo de neutrons térmicos de 2 x 10^"^ c m " V \ 

pela reação ^^Sm(n ,Y )^^Sm, na forma de óxido de Sm isotópicamente 

enriquecido com ^ ^ S m 9 9 % colocado em um tubo de quartzo. 

Depois da irradiação, o óxido foi dissolvido em 0,1 N HCI, Desta 

solução foram preparadas, como descrito no i tem 5 .1 .1 , 10 fontes radioativas para 

medidas no sistema de coincidência, e preparada uma ampola selada com 

massa conhecida, para medida no espectrómetro de HPGe. 

5.2.2 Medida no Sistema 4K (PC) - NalÇTI) 

As fontes radioativas foram medidas no sistema 47r(PC)-Nal(TI), 

descrito no capítulo 3, uti l izando o sistema eletrônico TAC. A energia gama 

selecionada foi a de 103,2 keV. 

A ef iciência beta foi variada no intervalo de 92%. a 78%, adic ionándo­

se absorvedores ex temos de Collodium com a espessura de 40 | ig cm"^ sob e 

sobre a fonte. 

A at iv idade das fontes com as respect ivas eficiências foram calculadas 

de modo semelhante ao do ^^Cr uti l izando-se o programa CONTAC. As fontes 

foram medidas durante um tempo pré-estabelecido (« 2000 segundos), após o 

qual é feita uma medida da radiação de fundo, ret irando-se a fonte do detetor. 
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ineficiência 

TABELA 5.22 - Variação da eficiencia para o ^ " S m 

Medida NpN,/Nc Nc/Ng (1 -NC/N , ) /NC/NT 

eps g )̂ 

1 2,754 ± 0 , 0 1 7 0,9161 ± 0,0001 0,092 ± 0,001 

2 2,763 ± 0,002 0,8880 ± 0,0001 0,126 ± 0 , 0 0 1 

3 2,796 ± 0,002 0,8801 ± 0,0002 0,136 ± 0 , 0 0 2 

4 2,839 ± 0,002 0,8656 ± 0,0002 0,155 ± 0 , 0 0 1 

i 2,829 ± 0,002 0,8348 ± 0,0003 0,198 ± 0 , 0 0 2 

6 2,840 ± 0,002 0,8306 ± 0,0003 0,204 ± 0,002 

7 2,865 ± 0,002 0,8305 ± 0,0003 0,204 ± 0 , 0 0 2 

8 2,830 ± 0,002 0,8277 ± 0,0003 0,208 ± 0,002 

9 2,866 ± 0,001 0,7957 ± 0,0002 0,257 ± 0,001 

10 2,875 ± 0,002 0,7875 ± 0,0003 0,270 ± 0,001 

Com estes dados pode ser construida a curva de NpN/Nc versus o 

parâmetro de ineficiência apresentada na f igura 5.4. O valor da taxa de 

desintegração foi obt ido por ajuste polinomial dos valores experimentais 

uti l izando-se o programa LINFIT (Dias, 2001) desenvolv ido no LMN que utiliza o 

Os dados obt idos são mostrados na tabela 5.22, em que são 

apresentadas a razão das contagens por unidade de massa, (NpNy/Nc.m) com as 

respectivas incertezas, o parâmetro de eficiência (Nc/N^) e o parâmetro de 



método dos mínimos quadrados. Os parâmetros do ajuste são apresentados na 

tabela 5.23 com as respect ivas incertezas. 

0,1 0,2 

(1-N^ N^WN,)) 

FIGURA 5.4 - Curva da extrapolação linear da eficiência para o ^ " S m 

TABELA 5.23 - Parâmetros do ajuste da curva de extrapolação da eficiência 

para o ^ " S m , utilizando o sistema eletrônico TAC. 

Parâmet ro Valor (x10^ Bq g )̂ Matr iz d e C o v a r i a n c i a d o s 

Pa râme t ros ( x i O ' ) 

A 2,700 ± 0,002 3,9197 

B 0,669 ± 0,009 0,1665 0,8750 

Na tabela 5.24 são apresentados as incertezas e na tabela 5.25 a matriz 

de correlação para os dados de entrada. 



81 

TABELA 5.24 - Tabela das incertezas com respectiva correlação 

Medida (^estatístico Oinassa <y decaimento 

1 0,55 0,20 0,08 

2 0,62 0,20 0,08 

3 0,48 0,20 0,03 

4 0,55 0,20 0,13 

5 0,84 0,20 0,17 

S 0,62 0,20 0,13 

7 0,79 0,20 0,17 

8 0,79 0,20 0,18 

9 0,79 0,20 0,18 

10 0,79 0,20 0,18 

Corre lação ' 0 1 1 

a) 1 = correlacionado 
O = nao correlacionado 



82 

1 

2 

1000 

120 1000 

3 138 124 1000 

4 142 128 141 1000 

5 103 93 98 118 1000 

6 128 116 127 143 106 1000 

7 109 98 104 124 94 112 1000 

8 110 99 104 127 96 114 102 1000 

9 110 99 104 127 96 114 102 104 

10 110 99 104 127 96 114 102 104 

5.2.3 Calibração do espectrómetro gama 

Para a determinação da curva de cal ibração em eficiência de pico do 

espectrómetro gama foram util izadas soluções padrões de ^^^Cs, ^^Ba , ^ C o e 

^^^Eu cal ibradas previamente no laboratorio [Fonseca, 1997]. A tabela 5.26 

apresenta os radionuclídeos com respect ivos dados de meia vida, energías 

consideradas, at ividade das fontes, incertezas e data de referência. 

TABELA 5.25 - Matriz de correlação para os dados de entrada 

Medida 
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TABELA 5.26 - Parâmetros dos radionuclídeos e soluções padrões 

utilizadas na determinação da curva de calibração em 

eficiência do espectrómetro gama 

Radionúclídeo Mela Vida Energia 

(dias) (keV) 
(%) 

Atividade Data de 

(kBq) Referência 

"Co 

^»Ba 

137, Cs 

1925,5 + 0,5 1173,20 99,86 ±0 ,02 345,0 ± 2 , 5 

1332,50 99,98 + 0,01 

3862 ± 1 5 80,90 36,77 + 0,30 46,55 + 0,60 

276,40 7,15 ± 0,42 

302,85 18,30 ±0 ,33 

356,02 61,94+ 0,22 

383,85 8,91 ± 0,32 

11020 + 6 661,66 85,1 ± 0,23 521,1 ±5 ,6 

4933 + 11 

01/03/1993 

às 0:00 h 

01/03/1993 

às 0:00 h 

121,78 

244,70 

344,28 

411,13 

443,96 

778,90 

867,39 

964,05 

1112,09 

1408,02 

61,5 ±0,06 

7,53 + 0,53 

26,58 ± 0,41 

2,24 ± 0,45 

3,12 + 0,45 

12,97 ±0,46 

4,21 ± 0,59 

14,63 ± 0,41 

13,54+0,44 

20,85 ± 0,43 

401,3 + 6,5 

01/03/1993 

às 0:00 h 

01/03/1993 

às 0:00 h 
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10-2 

Energia (keV) 

FIGURA 5.5 - Curva de eficiência de pico de energia obtida no HPGe 

Na tabela 5.27, são apresentados os valores de eficência, a incerteza 

total e as incertezas parciais com os fatores de correlação. 

A figura 5.5, representa a curva de cal ibração em ef ic iência versus a 

energia gama. A curva representada nesta figura foi obt ida por meio do ajuste de 

um pol inómio de grau três do t ipo Y = ao + a-jX + a2X^ + asX"^, onde Y é o 

logaritmo neperiano da eficiência e X é o logaritmo neper iano da energia . 

O programa uti l izado para fazer o ajuste foi o programa LOGFIT [Dias, 

1997] desenvolvido no LMN para este f im. O programa leva em conta as 

incertezas parciais e todos os fatores envolvidos para a determinação da 

eficiência de pico, dada pela equação 2.34 e uti l izando a metodologia da matr iz 

de covariancias descrita no capítulo 2. 
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Medida Energia 

(keV) 

Eficiência 

xlO- ' 

Ototal Ofg Ofat OA Os 

1 81,00 2,7992 1,75 0,36 0,22 1,28 0,68 0,82 0,33 

2 121,78 2,7565 1.46 0,36 0,10 1,20 0,58 0,46 0,12 

3 244,70 1,7453 1,48 0,36 0,10 1,20 0,45 0,53 0,34 

4 276,40 1,5340 1,83 0,36 0,22 1,28 0,43 0,42 1,08 

5 344,28 1,2473 1,39 0,36 0,10 1,20 0,39 0,41 0,18 

6 302,85 1,4243 1,58 0,36 0,22 1,28 0,41 0,33 0,64 

7 356,02 1,2107 1,47 0,36 0,22 1,28 0,39 0,22 0,36 

8 383,85 1,10310 1,77 0,36 0,22 1,28 0,37 0,32 1,03 

9 411,13 1,0395 1,68 0,36 0.10 1,20 0,36 0,45 0,95 

10 443,96 0,9650 1,59 0,36 0,10 1,20 0,35 0,45 0,78 

11 661,66 0,64894 1,14 0,36 0,12 1,00 0,30 0,23 0,11 

12 778,90 0,56519 1.43 0,36 0,10 1,20 0,28 0,46 0,43 

13 867,39 0,50158 1,75 0,36 0,10 1,20 0,26 0,59 1,03 

14 964,05 0,46029 1,41 0,36 0,10 1,20 0,25 0,41 0,43 

15 1112,10 0,41191 1,43 0,36 0,10 1,20 0,23 0,44 0,47 

16 1173,20 0,39447 0,87 0,36 0,03 0,72 0,23 0,02 0,25 

17 1332,50 0,35040 0,87 0,36 0,03 0,72 0,21 0,02 0.26 

18 1408,00 0,33282 1,40 0,36 0,10 1,20 0,21 0,43 0,39 

Correlação 1 1 1 0 0 0 

TABELA5.27 - Eficiência do detetor HPGe para cada linha de energia 

considerada e as incertezas totais e parciais percentuais com 

respectivo fator de correlação. 
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Onde 

ototai = Incerteza total 

Gfg = Incerteza no fator geométr ico obtida por propagação de erros 

= Incerteza no tempo morto obtido pelo programa UNITGAM 

CTfat = Incerteza no fator de atenuação obtida por propagação de erros 

OA = Incerteza na at iv idade obtida no cert i f icado das fontes padrões 

Os = Incerteza na área determinada pelo programa ALPINO 

= Incerteza na probabi l idade de emissão gama por decaimento. 

Abaixo, na tabela 5.28, estão apresentados os parámetros da curva 

ajustada e sua respect iva matriz de covariancia. 

TABELA 5.28 - Parámetros do ajuste da cun/a de eficiência do detetor HPGe 

sua matriz de covariancia associada. 

Parâ­
metro 

Valor Matriz de Covariancia dos Parâmetros (xlO"^) 

Ao -24,91036+ 0,00739 5,45957 

10,58438 + 0,00385 -2,84443 1,48467 

Aa -1,855046 + 0,000662 0,487252 -0,254736 0,0437753 

A3 0,0987847+0,00374 -0,0275612 0,143778 -0,00247439 0,00140064 
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1 3,06 

2 0,00 2,14 

3 0,00 1,58 2,18 

4 2,11 0,00 0,00 3,34 

5 0,00 1,81 1,58 0,00 1,93 

6 2,10 0,00 0,00 1,99 0,00 2,50 

7 2,08 0,00 0,00 1,98 0,00 1,98 2,15 

8 2,07 0,00 0,00 1,98 0,00 1,97 1,96 3,12 

9 0.00 1,79 1,58 0,00 1,72 0,00 0,00 0,00 2,81 

10 0,00 1,78 1,58 0,00 1,72 0,00 0,00 0,00 1,71 2,51 

11 0.00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 1,30 

12 0,00 1,74 1,58 0,00 1,69 0,00 0,00 0,00 1,68 1,68 0,00 2,05 

13 0,00 1,73 1,58 0,00 1,68 0,00 0,00 0,00 1,67 1,67 0,00 1,65 3,06 

14 0,00 1,72 1,58 0,00 1,68 0,00 0,00 0,00 1,67 1,67 0,00 1,65 1,64 2,00 

15 0,00 1,58 1,58 0,00 1,58 0,00 0,00 0,00 1,58 1,58 0,00 1,58 1,58 1,58 2,05 

16 0,00 0,13 0,00 0,00 0,09 0,00 0,00 0,00 0,08 0,08 0,00 0,06 0,06 0,06 0,00 

17 0,00 0,12 0,00 0,00 0,08 0,00 0,00 0,00 0,08 0,07 0,00 0,06 0,05 0,05 0,00 

18 0,00 1,58 1,58 0,00 1,58 0,00 0,00 0,00 1,58 1,58 0,00 1,58 1,58 1,58 1,58 

Abaixo na tabela 5.29, é mostrada matr iz de covariancia para o dados 

do HPGE 

TABELA 5.29- Matriz de covariancia para os dados experimentais do 

detetor de HPGE 

MEDIDA 
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Energia (keV) Eficiencia R(Er) 

103,1806 ± 0 , 0 0 0 3 (2,855 ± 0,023) xlO"' (7,8075 ± 0,074) x lO* 

172,85400±0,000025 (2 ,250 ± 0,017) x l O-' (2,1643±0,028) xlO^ 

A incerteza na taxa de emissão de fótons R{Ey) foi obtida pela soma 

quadrática das incertezas nos fatores: tempo morto, decaimento, variação do 

volume de líquido da ampo la (espessura do vidro), incerteza estatística e 

incerteza na eficiência. 

A probabi l idade de emissão gama para as energías em estudo foi 

determinada dividindo-se a taxa de emissão medida no espectrómetro gama pela 

atividade específica obtida no sistema de coincidências. 

5.2.4 Resultados da probabilidade de emissão gama por decaimento do 

A probabi l idade de emissão gama foi determinada de acordo com a 

medida feita no HPGE, de tal manei ra que o tempo de medida do espectro da 

fonte e da radiação de fundo foi 50000 segundos cada. 

O valor da eficiência foi obt ido por meio dos parâmetros da curva de 

eficiência de pico apresentados na tabela 5.28. Na tabela 5.30 são apresentadas 

as energias medidas com respect ivas eficiencias de pico e a taxa de emissão de 

fótons R(Ey) da fonte para as energias de 103 keV e 172 keV. 

TABELA 5.30 - Energia e taxa de emissão de fótons determinados duas 

energias do * " S / n . 
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Parâmetros Energia 103 keV Energia 172 keV 

Eficiência gama 0,82 0,75 

Estatística 0,03 0,93 

Decaimento 0,02 0,02 

Variação da ampola 0,61 0,51 

Tempo Morto 0,30 0,30 

Massa 0,20 0,20 

Atividade 0,73 0.73 

Na tabela 5.32 são apresentados os resultados de p (Ey) para as 

energias de 103 keV e 172 keV obt idas neste trabalho comparadas com os 

valores de outros autores. 

Na tabela 5.31 são apresentadas as incertezas parciais que 

contr ibuíram para a incerteza total da probabil idade de emissão gama por 

deca imento p (Ey). 

TABELA 5.31 - Incertezas parciais em porcentagens que contribuíram para 

incerteza total de p (Ej) . 
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TABELA 5.32 - Probabilidade de emissão gama por decaimento para as 

energias de 103 e 172 keV do ^ " S m em comparação com 

outros autores. 

Energía 
KeV 

Este 

T raba lho 

S c h o t z i g 

(1999) 

B o w l e s 

(1998) 

C o u r s e y 

(1987) 

103,18 0,2892 (35) 0 ,2923 (18 ) 0,285 (5) 0,2982 (36) 

172,85 0 ,000802(12) 0 ,000716(7 ) 0 ,00072 (3) 0,000805 (12) 

Como pode ser visto, os resultados obt idos para este trabalho concordam com os 

dados da literatura. Para energia gama de 103 keV o valor obtido neste trabalho 

concorda com os valores de Schotzig e de Bowles dentro da incerteza 

exper imental . Para a energia gama de 172 keV nosso resultado concorda dentro 

da incerteza experimental com o valor de Coursey, o que não ocon^e para a 

energia de 103 keV. 
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6 CONCLUSÕES 

Os objet ivos propostos neste trabalho foram plenamente atingidos, 

tendo sido desenvolv idos os métodos de padronização do ^^Cr e ^ ^ S m , 

capaci tando o Laboratór io de Metrologia Nuclear a produzir fontes padrões 

desses radionuclídeos. 

As med idas de atividade do ^^Cr nos dois sistemas eletrônicos, 

convencional e TAC, foram concordantes demonst rando a validade do sistema 

TAC proposto pelo LMN. 

Este últ imo permit iu a automação da coleção de dados, uma vez que 

esta é feita d i retamente no mult icanal acoplado a um microcomputador, no qual 

os espectros medidos são registrados juntamente com as informações referentes 

à data e hora da medida. A lém de substituir os contadores temporizadores que 

apresentavam f reqüentes problemas de funcionamento. 

A med ida do ^ ^ S m uti l izando o s istema TAC apresentou resultados 

satisfatórios o que foi corroborado pela medida da probabil idade de emissão 

gama por decaimento do gama de 103 keV cujo resul tado foi concordante dentro 

da incerteza exper imenta l com os demais valores da literatura apresentados no 

capítulo 5. 

Uma sugestão que poderia ser incluída em um trabalho futuro é a 

determinação das probabi l idades de emissão gama por decaimento das demais 

energias gama emit idas, que apresentam na l i teratura valores discrepantes. 
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