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SISTEMA DE COINCIDÊNCIA PARA MEDIDA ABSOLUTA DE

ATIVIDADE DE RADIONUCLIDEOS EMPREGANDO CINTILADOR LIQUIDO

ReynaMo Pugliesi

RESUMO

Foi desenvolvido um sistema de padronização da atividade dt rtdionueMdeos utilizando cintiladores líquidos. O

sittema foi iintalado no Laboratório da Metrologia Nuclear da Ana de Física Nuclear do Imtiluto da Energia Atômica.

O desempenho do sistema foi verificado pela medida da atividade de dois ijdionuclldeo». *°Co e 2 'Am. A

determinação de atividade foi feita pelo método de coincidência *n(a, py). obtendo-se precisíes da ordem d> 99.8%.

~ X>t resultados para o *°Co foram comparados com aqueles obtidos pelo método de coincidência 41107

utilizando-se detector proporcional instalado no L.M.N.. e os resultados para o J 4 l A m foram comparados com os

obtidos pelo método de extrapolação linear utilizando o mesmo cintilador liquido,

-^A simplicidade e rapid» na preparação das amostras e ausência dt aufo-absorejo são nlguns aspectos que

tomam a utilização do sistema, desenvolvido na presente dissertação, vantajosa em relt^fc ao emprego de outros

métodos de medida.

INTRODUÇÃO

Atualmente no campo da metrologia nuclear, o método mais preciso para a determinação
absoluta de atividade de radionuclldeos, é o método de coincidência4jr(a, 0, X f ) . Por esse método
consegue-se alcançar precisões melhores que 99,9% uma vez aue a atividade medida depende somente de
contagens observadas, enquanto que para outros métodos deve-se levar em conta uma série de correções.

0 método de coincidência é aplicável aos radionuclldeos que tt> desintegram por emisslo de
radiações simultâneas e de natureza diferente. Para detectar essas radiações sSo utilizados dois tipos de
detectores, um para cada via de desintegração do radionuclídeo.

No Laboratório de Metrologia Nuclear (LMN), da área de Ffsica Nuclear do Instituto de Energia
Atômica exístom dois sistemas de coincidência que utilitam detector proporcional a gás fluente, para a
detecção da radiação beta e um detector de iodeto de sódio (Nal(TI)p, pari a detecçio d» radiaçlo qama.

Com esses dois sistemas o LMN tem participado de comparações Internanonai», patrocinado!
pelo Bureau Internacional de Pesos e Medidas (RIPM), alcançando prerisftos suprrinre» a 99,911.

Entretanto, a dfltecçín de radiaçân com o detector proporcional exige uniu demorada
preparação prévia das amoMras radioativas. O mair-iial deve ser depositário solve suportes linos (filmm
de acetato de cloreto de prliviniln Vynt) .,11c s3n prpparíirlos e mptaliradot <i vAruo 110 próprio
laboratório. Isso de certa fnrmn é um iricnnw-nipntp pma i>< sisfemns 4»r(< -y, (|IIP iitili/nm ilofnrt.ires

Aprovada pata puhh^^cno nw Jullio/lo/lt



proporcionais. Nessas condições, visando uma ampliação e atualização de laboratório, foi desenvolvida a
instalação de um sistema de medidas mais rápidas que utiliza o mesmo metixl.- <l» i KincíHAriria, porém
substituído o detector proporcional por um detector de cintilaçàb liquido.

A presente dissertação descreve todos os estudos e procedimentos efetuados para colocar esse
novo sistema de padronização de at jidade de radionuclídeos em operação no LMN.

Entre as vantagens apresentadas pelo uso de cintiladores líquidos, pode-se citar a rapidez e
simplicidade na preparação das amostras radioativas e a ausência de auto-absorção, isso porque a amostra
radioativa se encontra dissolvida homogeneamente no cintilador.

Para se obter uma alta eficiência de detecção com esse sistema, é necessário que quatro fatores
principais sejam considerados: qualidade do cintilador, maximização na coleção da luz gerada, qualidade
das fotomultipücadoras, energia e tipo da radiação emitida pelo radionuclldeo.

Para estudar o desempenho do sistema de coincidência com cintilador líquido, foram usadas
fontes de *°Co 1 4 1 A m , para o levantamento das características do sistema.

0 " C o foi escolhido porque apresenta um esquema simples de desintegração e o método de
medida já foi estabelecido para o sistema 4n proporcional. Isso permite uma intercomparação de
resultados, entre o sistema de coincidência com detector proporcional e o sistema com detector d«
cintilaçâo líquido.

A escolha do 2 * ' Am foi feita para se avaliar o desempenho do sistema na determinação de
atividade de emissores alfa, uma vez que o 3 " Am se desintegra por emissão 0-7. Além disso, a utilização
do 1 4 l A m , permitiu que dois métodos de padronização fossem aplicados: o método de
coincidência Ana-y e o método de extrapolação de espectro por contagens simples na via alfa. Pela
comparação desses métodos pode-se mostrar que a extrapolação é satisfatória a que portanto o sistema
pode também ser utilizado na determinação de atividade de emissores alfa puro.

Nesta dissertação, procurou-se fazer um estudo teórico do processo de clntílscSo, bem como
uma abordagem dos aspectos práticos de cintiladores líquidos que serSo descritos no capítulo I.

No capitulo I I , estão descritos os métodos que foram utilizados na padronização da ttivldadedo
•°Co»34IAm.

0 capitt'o III contêm uma rlmcriçab pormenorirnda dn arranjo experimental a de wut
componentes, além de mennonar o« métodos utilizados para a determinação do tempo morto e tempo
de resolução do sistema.

Nos capítulos IV <• V d IP IM IIIII.I inâlxo <),<<; IPMIIIBIIIK nhlidoí com o <iMema d« rintiluçiin e
uma discussão das melhorias a serum introduzidas no sistema pare implantá-lo definitivamente no
L.M.N..



CAPITULO

CINTILADORES LÍQUIDOS

1.1 - Noções Gerais

Um cintilador líquido pode ser definido como uma solução capaz de emitir um pulso de luz (ou
ctntilar) quando uma partícula ou radiação eletromagnética interage com essa solução.

Existem cintíladores orgânicos e inorgânicos. Entretanto os cintiladores líquidos sempre
pertencem a .lasse de cintiladores orgânicos.

Esses cintiladores começaram a ser usados por volta de 1950 quando Reynolds, Kallmann •
Furst1161, independentemente, verificaram que soluções diluídas de certas substâncias orgânicas,
poderiam ser utilizadas, acopladas à fotomultiplicadoras, para a detecção de radiação nuclear.

O Ifquido fluorescente poderia por si só absorver a radiação, mas é mostrado ' que o liquido
no estado puro quase não apresenta f luorescéncia, por causa do problema de sobreposição dos espectros
de emissão e absorção (self quenchingl que inibe a emissão de luz fluorescente. Essa é a razão de se
utilizar soluções diluídas, pois dessa forma o solvente é utilizado para absorver a energia da radiação e
posteriormente transferir a energia de excitação ao soluto. Assim é minimizado o problema de inibiçio.

Reynolds, numa experiência preliminar, verificou que uma solução composta de p-terfenil
(soluto-substancia fluorescente) dissolvida a uma concentração de 5 g/l em xileno, (solvente-substãncia
absorvedora da energia da radiação incidente), apresentava uma eficiência de cintilação da ordem de 48%
da eficiência de cristais de antraceno os quais eram na época os cintiladores orgânicos que mostravam a
melhor eficiência de cíntilação'31.

Posteriormente, Kallmann, Furst e Belcher"61, investigaram pormenorizadamente materiais
similares ao utilizado por Reynolds. A partir desses estudos pioneiros foi possível estabelecer os
princípios básicos relacionados com o processo de cintilação desses detectores. No processo de
transferência da energia da excitação das moléculas do material absorvedor (solvente) para as moléculas
do soluto, observou-se que o espectro de emissão fluorescente de uma solução cintiladora, era uma
característica do decaimento do primeiro estado excitado do esquema de níveis molecular do soluto'161.
Experimentalmente, verificou-se que mesmo no caso em que as moléculas do soluto stb excitadas a
níveis de energia mais altos, a emissão observada continua a apresentar as mesmas características de uma
excitaçSo ao primeiro nível.

Pode-se concluir que nesse caso a molécula aparentemente deve retornar ao primeiro nível de
energia por outros processos que não o de emissão de luz e posteriormente deve decair ao estado
fundamental por fluorescência. Em gerai a emissão da luz ocorre após um tempo total da ordem de
10 ' ' segundo.

O modelo para esse; tipos de decaimento é confirmado pelo fato de que no caso de excitação
por luz, a intensidade de luz fluorescente observada é independente do comprimento de onda da luz
incidente.

As moléculas do soluto podem também retornar ao estado fundamental, dissipando
termicamente a energia absorvida. Essse processo juntamente com a auto-absorçãb da luz fluorescente
emitida, causam uma diminuição na eficiência de cintilação. A influência desses processos na eficiência
de cintilacío deppndem, da concentração tio solulo na solução.



soluto'51.
A figura abaixo mostra a variação da eficiênna de cintilação em função da concentração do

tilil MO
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Figura 1.1 — Eficiência de Cintilação em Função da Concentração do Soluto

Da mesma forma pode-se notar que para a maioria dos solutos utilizados a eficiência de
cintilaçâo passa por um máximo de concentrações no intervalo de 5-10 g/litro.

1.2 - Mecanismo de Transferência de Energia

As moléculas do solvente ao interagir com a radiação podem ser levadas a um estado excitado,
ou serem ionizadas ou, ainda, pode ocorrer a formação de radicais livres. Essa energia deverá ser
transferida âs moléculas do soluto, que reemitirão parte dessa energia sob a forma de luz fluorescente .

Entretanto Kallmann e Furst181 mostraram experimentalmente que os processos de transferência
de energia envolvendo ionização ou formação de radicais livres, sio muito lentos, com tempo: fuperiores
a 10* ' segundo, e portanto na"o podem ser usponsáveis pela emissão da maior parte de luz gerada, cujo
processo completo ocorre em um tempo total de 10" ' segundos. Portanto, considera-se que a energia
transferida ao soluto, é essencialmente proveniente dos estados excitados da molécula.

Nessas condições, pode-se mencionar quatro processos para a transferência de energia: Difusão,
Emissão e Absorção de Radiação, Colisão e Interação Dipolo-Dipolo.

O processo de difusão é lento e não é aquele que contribui predominantemente no caso de
emissão de luz, uma vez que a difusão de moléculas na solução ocorre em tempos maiores que
10"' segundos.

0 processo que envolve emissão e absorção de luz fluorescente, só é importante em soluções
cintiladoras que possuem mais de um soluto.

A luz fluorescente emitida pelas moléculas do soluto é absorvida por moléculas de um sequndo
soluto, que a reemite em um comprimento de onda maior.

A colisão e a interação dipolo-dipolo são os processos predominantes na transferência de energia
pelo esquema de níveis de exr.ítaçao molecular.

Nesses processos, a energia migra pfilos níveis de energia excitados, de molécula a molécula do
solvente, até que seja transferida a uma das moléculas do soluto'81.



A migração da energia pode ocorrer por processos mie envolvem colisões moleculares, onda uma
molécula do solvente excitada colide com outra molécula, do solvente ou do soluto, no estado
fundamental dando origem a um dímero excitado .

O dfmero excitado se dissocia em 1 0 " " sequndo e nesse intervalo de tempo, a energia de
excitacio pode ser transferida i molécula que estava no estado fundamental.

Uma equação esquemática do processo está mostrada abaixo:

S A + S B

onde SA e Sg representam moléculas diferentes do solvente e os símbolos "asterístico" e "zero"
representam estados excitado e fundamental respectivamente.

A taxa de formação de dímeros excitados é da ordem de IO1 ' S"1. A formação a dissociação
contínua dos dímeros excitados proporciona um rápido e abundante processo de transferencia de energia
pela solução.

A transferência da energia de excitação poderá ainda ocorrer por processos de interação
dipolo-dipolo. Por esse processo um dímero excitado poderá, transferir sua energia de excitacio a uma
outra molécula da solução, antes que ocorra a sua dissociação, em I O ' 1 1 segundo; ou entlo a
transferencia poderá ocorrer, diretamente da molécula excitada em 1 0 " " segundo, sem que haja a
formação do dímero excitado.

1.3 - Aspectos Práticos

Nesse item serSo abordados os problemas práticos envolvidos com o uso de cintiladores
líquidos. Em especial será dado atenção a pormenores de preparação das amostras, tipos de cintiladores
comumente usados e optimizacao da relação sinal-ruído.

1.3.1 — Preparação das Amostras

Como já foi mencionado, um cintilador líquido é uma solução homogênea composta de soluto
(fluorescente) e solvente orgânico (absorvedor).

Na prática a amostra radioativa é dissolvida completamente nesse cintilador de maneira a se
obter uma solução fina! também homogênea. Nos casos em qua a mistura permanece instável deve-se
utilizar um agente estabilizante para se conseguir a solução homogênea.

Os cintiladores s3o acoplados is fotomultiplicadoras que irão converter parte da luz garada pala
solução (soluto) em pulsos eletrônicos. A intensidade dessa luz (fluorescência) depende do tipo e da
energia da radiaçSo incidente, bem como de algumas características da solução cintiladora.

Na escolha de um solvente, as seguintes características devem ser consideradas: alta
transparência ao comprimento de onda do fóton emitido, ser um bom agente transferidor de energia *
apresentar baixo ponto de solidificação para o caso em que é necessário se trabalhar em baixa
temperatura.

Quanto ao soluto, a característica principal ê que esse deva emitir fóton» com comprimento de
onda compatível com a sensibilidade máxima doi fotocatodos das fotomultiplicadoras. No caso em que



o espectro de comprimentos de onda não for compatível rom a sensibilidade máxima dos fotocatodos,
emprega-se um segundo soluto para se deslocar o espectro para uma região mais conveniente.

Tabela dos Solutos • Solventes Característicos1131

Solutos (max. int)A|A) Solúvel em

Pterfenil 3460 xileno, tolueno (9 g/l - 25°C)

PPO 3650 tolueno (200 g / l - 0 " Q , metanol

dioxano

POPOP 4200 metanol, tolueno (2 g/l 0°C|

A dissolução da amostra radioativa no cintilador líquido, é feita em recipientes que devem
possuir as seguintes características: resistência ao ataque dos solventes e aditivos, alta transparência aos
comprimentos de onda emitidos, baixa radioatividade intrínseca e dimensionalmente estável.

Os materiais mais usados na fabricação destes recipientes são: vidro com baixo teor de 4 0 K , isso
porque esse isótopo é um emissor beta-gama de meia vida, muito longa ( T % = 10'anos) e poderia
contribuir para radiação de fundo; quartzo é um material que nSo possue impureza de 40K, entretanto
seu custo é alto, o que torna proibitivo seu uso para medidas de rotina; polietileno não contem
radioatividade intrínseca, mas pode sofrer deformações por ataque de solventes, como por exemplo
'olueno. Cintiladores que contém esse tipo de solventes podem ser acondicionados em frascos de
olietileno por um período de 12 horas, apôs a qual a deformação provocada torna a medida
mpraticável'15'.

Ainda quanto aos aspectos práticos do uso de cintiladores líquidos, vamos nos deter um pouco
mais com respeito a certos cuidados na preparação da amostra. Já foi mencionado que ao se utilizar
cintiladores líquidor na padronização de atividade de radionuclídeos 6 fundamental que se tenha uma
mistura homogênea e estável entre a solução radioativa e o cintilador.

Em uma mistura instável ocorre a deposição de material radioativo e consequentemente haverá
uma diminuição na eficiência de contagem. Esse aspecto é especialmente importante no caso de amostras
radioativas inorgânicas, uma vez que a dispersão desse tipo de substância em meios orgânicos, geralmente
resulta na formação de misturas instáveis'71.

De um modo geral é para esse último caso que se adiciona um agente estabilizante para
contornar o problema.

A solução deve ser preparada preferencialmente na luz vermelha, de modo a se evitar uma
radiação de fundo, induzida nas paredes do recipiente e na solução.

Esses fenômenos juntamente com a quimioluminescéncia e com a interação da radiação y com
as paredes do recipiente e com as faces das fotomultiplicadoras, originam pulsos de luz com intensidade
suficiente para serem detectados pelas fotomultiplicadoras. Embora esses pulsos sejam de baixa
amplitude, eles se tornam inconvenientes para medidas de atividade de radionuclídeos de baixa
energia'17I.

Nesse item 1.3, sobre aspectos práticos quanto ao uso de cintiladores, convém salientar as séries
de combinações entre solventes e solutos, comumente usados para a medida de atividade de
radionuclídeos, ou grupo de radionuclídeos, combinações estas feitas com o objetivo de se obter
cintiladores líquidos mais eficientes. Os componentes mais usados que constam na literatura17 '16-171

para a preparação de soluções cíntiladoras são



- solventes: xileno. dioxano, tolueno

- solutos: PPO (2.5-difeniloxazol); POPOP (1,4-di-(2-(-5-feniloxazol))-benz<>no), em
concentrações da ordem de 5 g/l e 0,5 a/l respectivamente.

- estabilizantes: TOPO (Tri-n-octilfos no) em concentrações da ordem de 5 g/l.

Os cintiladores líquidos usados neste trabalho foram:

- Liquido de Bray de composição:

- nafta leno 60 g.
- metanol 100 ml
- etileno glicol 20 ml
- PPO 4 g/l
- POPOP 0,2 B/1
- dioxano: o que falta p/ 1 litro.

e o volume utilizado foi de 10 ml com radionuclídeo " 4 ' Am.

- Insta-Gel (composição não consta na literatura) e o volume utilizado foi de 20 ml com
radionuclídeo 6 0 Co.

Para ambos os cintiladores a massa de solução radioativa, foi de 30 a 50 mg.

U método utilizado neste trabalho para a preparação das amostras radioativas, segue o seguinte
esquema:

- adição de 5 ou 10 ml de solução cintiladora no recipiente vazio.

- adição de solução radioativa.

- adição de 5 ou 10 ml de solução cintiladora.

Desta maneira procurou-se evitar o problema de adsorção do material radioativo, nas paredes do
recipiente.

A quantidade de solução radioativa utilizada foi de 30 mg a 50 mg; a massa dessa solução foi
determinada por balanças Mettler de 6 casas decimais. As massas foram corrigidas para empuxo do ar. A
precisão obtida na massa da solução é de 0,05%.

0 recipiente que contém a amostra radioativa é de vidro de baixo teor de 4 0 K .

1.3.2 - Optimização da Relação Sinal - Ruído

As fotomultiplicadoras utilizadas para a detecção do sinal (pulso gerado pela luz fluorescente
emitida pela solução cintiladora), possuem também um ruído intrínseco (pulsos originários no
fotocatodo em virtude da emissão térmica).

O número de elétrons ejetados pelo fotocatodo por emissão térmica é dado pela relação de
Richardson por: N = aT2.e b ' T . t com: a - área do fotocatodo; b - função trabalho do material;
T - temperatura do fotocatodo, i limpo'""



Em alguns casos, esses elétrons multiplicados pelos dinodos das fotomultiplicadoras, fornecem
pulsos de amplitude comparáveis aos pulsos originados pela radiação no cintilador.

Alguns recursos podem ser utilizados para optimizar a relação sinal-ruído. Levando em conta
que o numero de elétrons ejetados é uma função decrescente da temperatura, uma diminuição dessa
causa uma diminuição dos pulsos do ruído térmico.

Por outro lado, como a emissão térmica é um processo aleatório, pode-se atenuar o efeito
colocando duas fotomultiplicadoras em coincidência.

A relação sinal-rufdo, poderá também ser optimizada auitentando-se o sinal. Desta maneira,
deve-se utilizar condutores de luz (ou guias de luz) de forma e tamanho compatíveis com a geometria do
sistema. Esses componentes tem a função de encaminhar para os fotocatodos das fotomultiplicadoras a
maior fração possível da luz emitida pela solução cintiladara.

Esses condutores são feitos de materiais que apresentam alta transparência ao comprimento de
onda da luz emitida, tais como: Quartzo e Lucite. Algumas vezes podem ser parcialmente pintados com
TiOi, MgO3 ou entío cobertos com folhas metálicas de alumínio, cobre, etc, de maneira a reconduzir
em direção as fotomultiplicadoras parte da !uz que se dispersa .

Atualmente existem fotomultiplicadoras com alto ganho e baixo ruído térmico, que estão sendo
encomendadas pelo L.M.N. e futuramente serão instaladas no sistema definitivo.



CAPITULO II

MÉTODOS DE PADRONIZAÇÃO

Como já foi mencionado, o sistema de coincidência utilizando cintilador líquido, instalado no
Laboratório de Metrologia Nuclear, terá seu desempenho verificado a partir de medidas com
radionucltdeos padronizados.

0 presente capitulo irá descrever os métodos de padronização empregados para a determinação
de atividade dos radionuclideos utilizados: " ' A m i 6 0Co. Será dada ênfase especial ao Método de
coincidência e também será mencionado o Método de Extrapolação Linear.

11.1 - Método da Coincidência

O método de padronização por coincidência 4n(a, 0, X-y) é de Interesse para a determinação da
atividade de radionuclideos, uma vez que proporciona precisões melhores que 99,9%. Esse método que é
aplicável a radionuclfdeos que se desintegram por emissão de radiações simultâneas e de natureza
diferente"4', pode ser utilizado para o caso do 1 4 1 A m e do e°Co, pois o primeiro é emissor a — y e o
segundo fS-y. (Ver esquema de desintegração nas Figuras 2.2 e 2.4). Neste método, são utilizados dois
tipos de detectores, um para cada tipo de radiação. Normalmente são utilizados detectores proporcionais,
cintiladores líquidos ou detectores de semicondutores tipo barreira de superfície para a detecção de
radiação do tipo a ou p. Para a detecção da radiação y utilizam-se detectores de lodeto de Sódio
(Nal(TI)) ou detectores semicondutores do tipo Ge-Li. Um sistema de coincidência está representado
esquematicamente na Figura abaixo:

tu «

it\ '

Figura 2.1 - Esquema de um Sistema de Coincidência

As radiações originadas de uma mesma desintegração, são detectadas pelos detectores A e 7 e os
pulsos eletrônicos causados por essas radiações são encaminhados aos canais eletrônicos respectivos, os
quais fornecerão as contagens N A e N^. Os pulsos dos canais eletrônicos A e y que estão coincidentes
dentro do tempo de resolução \it). s3o contados pelo módulo de coincidência (M.C.) que fornecerá o
valor Ne.
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No caso de fontes puntiformes, esquemas de desintegração simples e utilizando detectores
estáveis no tempo, sensíveis à uma das radiações e insensíveis á outra, as contagens registradas nas vias A,
T e coincidência são dadas respectivamente pelas expressões:

NA

N c = N o £ A e 7

onde eA e c são as eficiéncias de contagem das vias A e y e No ê a atividade da fonte. Tomando-se o
produto de N . por N e dividindo por Nc obtém-se:

A 7

Assim a atividade nesse caso é função apenas de contagens observadas. Esta é a razão pela qual
se consegue altas precisões na determinação da atividade pelo método de coincidência.

Porém no caso de cintiladores líquidos, que é o assunto da presente dissertação, as fontes não
são puntiformes e as eficiéncias de contagens podem não ser constantes para todas as regiões da fonte.
Nesse caso, as eficiéncias eA e e devem ser substituídas por efidências médias ?A e F , integradas em
todo o volume da fonte. Dessa forma as contagens nas vias A,r e coincidência sSo representadas por:

Nc

Dessas equações obtém-se:

No caso em que pelo menos uma das eficiéncias constante em toda a regiSo da fonte, a
f A F >

razão —zzZT = 1 e recai no caso anterior.

Na pratica o detector da via de detecção A, não é insensível a outros tipos de radiação. Como a
eficiência A é menor do que a unidade, poderá haver um aumento das contagens nessa via devido à
detecção de elétrons de conversão, elétrons Auger, raios X e inclusive radiação gama. As eficiências de
contagem desses eventos devem multiplicar o termo que leva em conta a ineficiência de detectar um
evento do tipo A na via A que é dada por (1 - cA).



11

Deve-se então aplicar correções para levar em conta os efeitos imencionados. As correções serão
tratadas no próximo item.

11.1.1 - Correções Devido ao Esquema de Desintegração'1'

A correção que leva em conta os elétrons de conversão será tratada a sfguir: a conversão interna
das transições y, contribui com uma contagem na via de detecção A dada pela expressão:

_ a

%» o £A ece 1 + a

onde ece é a eficiência do detector A para a contagem de elétrons de conversão, a é o coeficiente de
conversão interna e (1 ~ê"A) já foi citada anteriormente.

Na maioria dos casos ê"ce é igual a 1 por causa da alta energia dos elétrons de conversão. No
caso em que essa eficiência for menor do que a unidade, poderá haver à detecção dos elétrons Auger ou
raios-X que se seguem à emissão dos elétrons de conversão.

Para levar em conta as correções devido a detecção de radiação j no detector A, procede-se do
seguinte modo: sendo £Ay a eficiência do detector A para a radiaçãoy, um raio y que atravessa o
detector A poderá ser contado. Esse orocesso contribuirá com uma contagem adicional na via de
detecção A dada por:

Assim, vimos quais os fatores que afetam as contagens na via de deteccio A. Entretanto o
coeficiente de conversão interna altera também a expressão de contagem na via y de deteccio. Esse efeito é

considerado pela expressão: N = Hg . A contagem na via y, também poderá ser alterada por

contribuições devido a detecção da radiação do tipo A. Entretanto a existência de materiais
absorvedores, entre a fonte e o detector tornam na prática essa eficiência nula ou if. = 0.

7

Poderá haver também um aumento na contagem da via de coincidência devido a
coincidências y — y, causada pelo espalhamento Compton ou de coincidência de raio» y em cascata, no
caso (ie radionuclídeos com esquemas de desintegraçSo complexos. Esse evento so será contado quando
não for detectada a radiação do tipo A. Essa contribuição è contagem nessa via oevido a coincidência
7 - 7 i repre«ntada por nc = N 0 (1 - i ^ ) fc onde éj é a eficiência de contayem de um evento desse
tipo. Entretanto ee = 0 no caso em que a medida é feita no fotopico da via de detecção y.

Reunindo todos esses fatores considerados nas expressões que fornecem as taxas de contagens,
tem-se:

1 + a
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11.2 - Método d* Coincidência Generalizado

Para radionuclídeos que possuem um esquema de decaimento envolvendo n diferentes ramos A,
cada um com abundância ralativaar e pelo menos um dcs ramos com uma ou mais transições 7
associadas, as expressões das taxas de contagens, serão:

e
N = N Ear ( — )

onde as somatórias estendem-se a todos os n-ramos.

Das expressões 11.1, 11.2 e 11.3, obtém-se:

N com * ' = ( )

t HQ po^e ser dado por:

N =_Ur.__L_ _ _ _ _ (11.4)
S ar l e A • (1 - «A H« e,. • eArír/(1 • a)r ] £ » e ' 7

a razSo Nc/N^ chamada de parâmetro de eficiência é dada por:

Se «L é constante, o parâmetro de eficiência i uma função apenas da eficiência c.

ou; — = flf^ ) (ll.5.a) e pela expressão 11.5 pode-se notar que t •* 1 quando fA * 1



13

Da expressão (11.4) verifica-se que em princípio a determinação de No , exige o conhecimento
prévio das eficiências de contagem, bem como das constantes ar e a do esquema de desintegração.
Entretanto, a atividade NQ pode ser determinada por técnicas de extrapolação, possibilitando essa
determinação sem o conhecimento prévio dos fatores citados no Darágrafo anterior. ,

N c
Essa técnica de extrapolação envolve a variação do parâmetro de eficiência — , a qual é

N 7

realizada por discriminação eletrônica na via de detecção A, uma vez que esse parâmetro é uma função
Nc _ N A N r

de eficiência e» ou — = f(e. ). Essa determinação só é possível se existir uma função entre «
' N7 \ Nc

Nc N A N 7 N c

o pír3metro de eficiência — tal que • N o quando • 1 (relação 11.4).

NAN
7

 NC N A
A fim de que seja uma função, apenas de — e que • No , duas condições têm

que ser Miitfeiu... Nc "y c

1) que as eficiências ê~Ct, c~A , L « c " ( permaneçam constantes ou então variem lentamente,

N c
no intervalo de variação de — e assim a expressão 11.4 será uma função, apenas desse

N 7

NAN W,
parâmetro de eficiência ou: = N F ( — ) .

Nc N 7

2) que as eficiências dos n ramos A, devem ser relacionadas por uma função T de tal modo
que se uma das eficiências 7. , tomada arbitrariamente tender a unidade, totíís ai outras

• _ - _
tenderão a esse valor; em símbolos tem-se: e . = T ( e . ) tal que T-» 1 quando e. •* 1.

* r A l A i

N c _ _ N c _
Assim, como — = f(e. ) (ll.5.a) e eA = T(e. ) *• — = ^[e. ) e ii> -* 1 para e . •• 1.

Ny "r r « tiy *$ *s

N A N T N C
Nessas condições -* N„ quando • T.

11.2.1 - Correções d o M é t o d o ' 1 >

Antes que as fórmulas de coincidência (11.1,11.2 e 11.3) possam ser utilizadas para determinação
da atividade Ho. as contagens observadas devem ser corrigidas para tempo morto e de resolução, os quais
no sistema uti l izado foram fixados eletronicamente. A contagem no canal A ( N A ) , no canal T ( N 7 ) , são
corrigidas para tempo mor to pelas expressões:

N A N
N ' = . . a W • —

A 1 ~N A T T 1 - N^T

onde T é o tempo morto e N A , N são JS contagens observadas nessas vias de detecção,
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A correção para tempo de resolução ê devida a possibilidade de se obter um pulso de
coincidência originado de eventos não relacionados. Essa correção pode ser expressa pela seguinte
relaçlo:

N. 2 T . N A N

N' =
c ' ' ' ' ^ 1 onde Tf è o tempo de resolução e Ne

c 1 - r f ( N A + N J a contagem observada no canal de coincidência

11.3 - Particularizacão do Método para o z 4 ' Am e *°Co

' A m :

A Figura 2.2 mostra o esquema de desintegração desse radkmuclídeo. Ele tem uma meia vida de
433 anos e se desintegra por emissão a e y. O principal ramo a tem uma energia de 5.49 MeV com uma
abundância relativa de 85,5%. É importante notar que os outros ramos são de energia muito próximas o
que faz com que a condição T -• 1 para Ja -*• 1 seja obedecida por esse radionuclfdeo.

a

Ainda para esse radionuclídeo, a eficiência de contagem dos elétrons de conversão fe e de

radiação gama êj, que atravessam o cintilador Ifquído tornam-se nulas, uma vez que os pulsos

produzidos pela radiação gama de 59 KeV e pelos elétrons de conversão de energia < 20 Kev, são de
baixa amplitude e sfo discriminados eletronicamente juntamente com os pulsos do ruído térmico das
fotomultiplicadoras (Figura 2.3).

Se as contagens na via de detecção y do sistema de coincidência for realizado no fotopico de
59 Kev a eficiência para a contagem de uma coincidência 7 - 7 é nula ou Tc = 0. Assim, as condições
para a utilização de técnica de extrapolação são satisfeitas para o caso do 2 " Am. As contagens nas vias
de detecção A, y e coincidência serão dadas por:

V".Ç

onde

» portanto
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Figura 2.2 - Esquema de Desintegração d o 1 4 ' A m 1 1 1 1
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2625,9 k«V

2509,9

2158,7

1332,5

Figura 2.4 - Esquema de Desintegração do * ° C o ( 1 2 )
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60Co:

A Figura 2.4 mostra o esquama de desintegração desse radionucl(deo. Possui meia vida de
5,272 anos e se desintegra por emissão (J e 7.

O principal ramo f tem energia máxima de 317.9 KeV e abundância relativa de 99,85%. Os
outros ramos (T são de abundância menor do que 0.1%. Desse modo a condição T-* 1 para e» ->1 é

_ vi
obedecida também para esse radionuclídeo. A eficiência <ce é constante pois a energia dos elétrons de
conversão é de ordem de 1 MeV e elétrons dessa energia não são discriminados no intervalo de variação

Nc
de —: A eficiência 7 do cintilador varia lentamente pois os pulsos causados por efeito Compton da

radiação gama no cintilador líquido, tem uma distribuição contínua e como a variação d e — ê feita por

discriminação eletrônica, é de se esperar que esta eficiência varie lentamente com — . A eficiência ? 0,
Ny

uma vez que a medida na via de detecção é realizada nos fotopicos das radiações gama. Assim as
condições para a utilização da técnica de extrapolação são satisfeitas também para o 60Co.

As contagens nas vias(3, 7 e de coincidência, observadas serão dadas por:

o n d e

portanto

(11.7)

11,3.1 - Análiw do Termo de Eficiência Geométrica

Esse fator é chamado de termo de eficiência geométrica porque estabelece a diferença do
método de coincidência entre fontes puntiformes e extensas e para o seu cálculo foram considerados
apenas fatores geométricos. A seguir, será feita uma análise desse termo que aparece nas expressões (11.6)
e (11.7), a fim de se obter, em primeira aproximação, o comportamento do método de coincidência para
0 caso de fontes extensas em cintiladores líquidos.

0 comportamento da eficiência» ou fl iea.tg) pode ser obtido aproximadamente por meio da
seguinte consideração: .• eficiência na coleção da luz, qerada pelo cintilador líquido, varia principalmente
ao lonqo rlri HÍXCÍ vf.'ifiritl 'Io n'M!jif.Ftífrr t m/mrn:i rui rpnfro r ini'nirrt.T 'M*. rfKtf^miríarlps Esw suposição
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é razoável, uma vez que nas extremidades a coleção de luz pelos fotocatodos é menos eficiente por causa
da própria geometria do sistema.

Assim o comportamento da eficiência o ou 0 (eQ, e«) pode ser representada pela Figura

• -f)

Figura 2.5 — Variação de eA ao Longo do Eixo do Recipiente

Numa primeira aproximação a eficiência, eQ ou €g. *o longo do eixo pode ser expressa por:

{!• RI

onde eA = €a ou tg e e é a eficiência no centro do cintilador, y é a distância que varia entre - ! e + t «
Nc

f é um termo constante para um determinado valor de — e tende a zero quando e« - » 1 . Esse termo f é
Ny

uma função do parâmetro de eficiência — pois — = (Me. ). Pode-se escrever f de uma maneira
N~ Hy f

conveniente como função de — na forma f = G( -
N .

- ) tal que a funçfo G •* 0 quando • 1.

Com esses elementos pode-se estudar em primeira aproximado o comportamento da eficiência «A no
cintilador líquido.

A variação da eficiência «„ (desprezando-se a absorção y no cintilador) è rieviüa a efeitos
puramente geométricos e pode ser dada por:

2 [ ( V + I )2 • a 2 ] ' 4

onde a é o raio do detector de Nal(TI) e y é definido no sistema de coordenadas da Figura 2.5.

Assim os valores médios ê"A, t e è ^ " serão dados respectivamente por:

2Í
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/ - I 1 - Iv + D / [ (V + I»2 + a2 ]% ] dV

J J - i

•tl v 1 y + 1

/ : | V > l t 1 | J

«7 21

Resolvendo-se essas integrais obtém-se:

- ^ » 1 + (k /<Ç- 1/3) x f - 1 + (k/ í^"- 1/3) x G (-

onde

• I V j

k =
21

"ara o caso do 2 * l A m tem-se:

e -* N quando — -* 1

e para o 60Co tem-se:

(II 9)

<H.9.a,

Como e^ pode ser representado como uma função de Nc/N essa expressão para o 6 0Co pode ser
escrita de uma forma geral como:

( 1 N C / N )
= N [ 1 + W — ! (II.10)

° N /N

W é uma função de (1 - N /N J/N /N similar à função G já descrita e portanto »N o quando

N
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Convém notar que o termo k/e - 1/3 vaiia com a eficiência gama. €y, e portanto varia com o
volume de solução cintiladora. Esse fator foi calculado por métodos numéricos e seu valor foi de 0,17 e
0,16 para soluções cimiladoras de volume 10 e 1 ml respectivamente. A f im de tornar as expressões 11.9

1 - N C / N T

e ll.9.a mais trabalháveis em termos experimentais, pode-se expandir f = GI ) em série de
1 - N c /N 7

 N c / N 7
Taylor fornecendo, em primeira aproximação, o termo: f = a[ ] onde a è uma constante, cuja

N c / N 7

ordem de grandeza pode ser estimada, substituindo f na expressão (11.8) mostrada abaixo

1 - Nc /N
N c / N 7

C

No caro de 2 4 1 A m em que — "V 0,98, a eficiência no centro do cintilador e "V 1
N 7

e consequentemente nas extremidades (y = C) a eficiência eA 'v 0.96. Substituindo-se esses valores na
expressão anterior resulta que a é aproximadamente igual a 2.

Assim para o 2 4 I A m a expressão

N / N1 C T
= N l 1 + (— - 1/3) x a x ( ) ]

° N / NN c

NQN 7 1 - N C / N 7

é uma reta de vs. , cuja inclinação C x NQ é próxima do vator 0,3 x NQ e que

N
intercepta NQ pa ra— l 1 . A ordem de grandeza de C, foi comprovada experimentalmente como será

N 7
visto no capitulo IV, o que a validade do tratamento teórico aqui utilizado.

11.4 - Método de Extrapolação Linear161

Esse método é comumente aplicável a radionuclídeos que se desintegram por emissão de
radiação monoenergética.

0 método de extrapolação linear é mais aplicável a cintiladores líquidos pois esses detectores
ipresentam uma auto-absorção desprezível e possuem geometria 4rr.

Nesses detectores, a radiação emitida nas bordas da solução geralmente não dissipa totalmente
.na energia. Este fato dará origem a pulsos de baixa amplitude que causarão o aparecimento de uma
região linear no início do espectro de energia, pela qual será feita a extrapolação.

Uma pequena fração ( ^ 1,0%) desses pulsos está na região de ruído térmico das
fotomultiplicadoras e são discriminados eletronicamente. Ajustando-se uma função linear na região do
início do espectro de energia e fazendo se a extrapolação ao nível zero de discriminação, pode-se calcular
os pulsos anteriormente discriminado'.
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A Figura 2.3 mostra o espectro do 2 4 l A m , a região linear no início do espectro, bem como a
região de ruído que eventualmente é discriminada.
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CAPITULO III

ARRANJO EXPERIMENTAI

111.1 - Descrição do Arranjo Experimental

Um diagrama esquemático do arranjo experimental pode ser visto na Figura 3.1.

0 cintilador líquido é introduzido em um canal cilíndrico central existente no guia de luz. O
guia. que faz o acoplamento entre o cintilador e as duas fotomultiplicadoras, serve para conduzir a luz
emitida pelo cintilador em direção às faces das fotomultiplicadoras. Sob o guia de luz, centrado na
direção do eixo que passa pelo centro da solução cintiladoia, está o detector de Nal usado para a
detecção de radiação gama.

A fixacSo do guia de luz é feita por pressão entre as duas fotomultiplicadoras que estão
dispostas frontalmente e também por dois apoios de lucite situados sobre o detector de Nal(TI).

As bases cias fotomultiplicadoras são encaixadas em suportes rígidos de alumínio, que também
servem de apoio para suportar todo o arranjo.

0 conjunto de detector, fotomultiplicadoras e Nal (TI) bem como o guia de luz estão encerrados
em uma caixa de alumínio que veda completamente o sistema da luz ambiente. Esse mesmo coniunto é
blindado contra a radiação de fundo por paredes de chumbo com 5 cm de espessura.

Entre os suportes de alumínio e a caixa de alumínio existem dois tubos de aço envolvendo as
duas fotomultiplicadoras; esses tubos possuem roscas de ajuste dando mobilidade aos componentes do
arranjo. O objetivo de se ter componentes moveis é o de permitir versatilidade ao sistema no que se
refere è limpeza do guia de luz e das fotomultiplicadoras, descont >minação, troca do material envolvente
e do acoplamento óptico do guia de luz (a ser visto mais adiante), troca de algum componente
danificado e qualquer eventual alteração na geometria do sistema

A troca do recipiente que contém o :intilador líquido é feita por uma tampa colocada na parte
superior da caixa de alumínio. Esse recipiente, que como já citado anteriormente é introduzido no canal
central do guia de luz, possui também unu tampa própria que é revestida internamente com alumínio de
modo a evitar absorção de luz.

O guia de luz confeccionado em lucite, é revestido externamente por uma folha de alumínio;
isso é feito para optimizar a coleção da luz conduzida as fotomultiplicadoras. A Figura 3.2 mostra o guia
de luz.

A fim de se evitar absorção ou espalhamenteo da luz emitida pela solução cintilador», n»
camada de ar existente na região de acoplamento entre as faces do guia de luz e das fotomultiplicadoras,
foi feito o acoplamento com uma graxa especial derivada do silicone (polimetilsiloxano).

Por existir entre a fonte e o detector Nal (TI) somente a fina camada de alumínio envolvente do
guia de luz e alguns milímefos de ar, materiais que praticamente não jbsorvem a radiação gama, é
possível se medir a atividade (Je radionuclídeos emissores In, y) ou (0, y) de baixa energia y.

Esta é uma vantagem desse sistema em relação aquele de coincidência já existente anteriormente
no L.M.N. e que utiliza detector proporcional. No caso do sistema com detector proporcional, a rad:3ção
gama de baixa energia é absorvida por uma placa de latão existente entre a fonte e o detector de
Mal(TI).
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perfil topo acoplamento óptico

UlUllüLllj

1 FM.

Figura 3.2 - Guia de Lui e Seu Acoplamento com a Fotomultiplicador

II 1.2- Sistema Eletrônico

O sistema eletrônico utilizado, é o convencional para a medida de atividade de radionucliüeos
pelo método de coincidência 4ir(a, 0, X-j).

A Figura 3.3 mostra um diagrama desse sistema eletrônico.

Na figura são vistas três vias de detecção. As vias 1 e 2 recebem os pulsos provenientes das
bases das fotomultiplicadoras acopladas ao cintilador, enquanto que a via 3, chamada via y recebe os
pulsos provenientes do detector de Nal(TI). As vias 1 e 2 chamadas via a ou p\ dependendo do
radionuclfdeo a ser medido, estão em coincidência, como urr, recurso para atenuação do ruído térmico
das fotomultiplicadoras (item II 1.2.1).

As fotomultiplicadoras são de marca RCA tipo 2064 B e suas bases são TMC com
pré-amplifieador acoplada O detector de Nal(TI) é com cristal 3"x 3" e a base desse detector é TMC,
também com pré-amplificador acoplado.

As três vias de detecção, mostradas na Figura 111.3 são constituídas por módulos eletrônicos de
marca ORTEC.

Os módulos A, B e C representam amplificadores enquanto os módulos 0, E e F representam
discriminadores de pulso.

Os pulsos provenientes dos discriminadores D e E das fotomultiplicadoras, lâo encaminhados a
um modulo de coincidência (G) de modo a atenuar os pulsos espúrios do ruído térmico, das
fotomultiplicadoras. Esses pulsos do módulo de coincidência, bem como os provenientes do
discriminador (F) da via 7, são enviados a dois módulos (H, I) que tem a finalidade de fixar o tempo
morto e o tempo de resolução do sistema. Em seguida esses módulos (H, I) enviam os pulsos em duas
direções: 1) para contadores (escalímetros) que fornecem as contagens das vias A ou y respectivamente;
2) para um segundo módulo de coincidência (J) que envia os pulsos a um outro contador (escal(metro)
que fornecerá as contagens da via de coincidência.

Como já foi mencionado no capítulo de Introdução, foram utilizados dois radionucKdeos para
estudar o desempenho do sistema de coincidência com detector de cintilaçân líquido: o ! 4 l A m um
mroissor In, y) e o ''°Co um emissor 10', y).
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Figun 3.3 - Diagrama de Bloco do Sistema Eletrônico
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Para a padronização do " ' A m não houve a necessidade de utilizar as vias 1 e 2 com
coincidência part atenuar o ruído térmico das fotomultiplicadoras, uma vez que os pulsos elétricos
provenientes do cintilidor líquido estavam destacados dos pulsos do ruído térmico, como pode ser visto
na Figura 3.4 que mostra o espectro do > 4 t Am e os pulsos do ruído térmico.

o

A m

rtíit ttmiict

CANAL

Figura 3.4 - Espectro d o 1 4 ' A m Mostrando a Região do Ruído Térmico

Essa Figura foi construída a partir de dados de um analisador multicanal, medinoo os pulsos
diretamente do amplificador, da fotomultiplicadora (A, ou B).

No caso do <0Co, foram utilizadas as vias 1 e 2 pois houve a necessidade de atenuacío do ruído
térmico como pode ser visto na Figura 3.5.

' mi<i térmica

'. I

*'**-, íiitrikniçíi •

0 20 40 60 80 100 120 140
ÍO CAfiAL .

Figura 3.6 - Espectro do *°Co Mostrando «Região do Ruído Térmico
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111.2.1 - Atenuação do Ruído Térmico

As técnicas de se contar pulsos de baixa amplitude cada vez menos contamindos pur pulsos de
ruído térmico das fotomultiplicadoras. serão tratados a seguir.

As razões para se atenuar esse ruído térmico já foram citadas no capftulo I.

Ouas técnicas foram testadas: Diminuição da temperatura do sistema e coincidência entre as
duas fotomultiplicadoras.

A primeira técnica foi aplicada com o auxílio de um condicionador de ar convencional. A
Figijra 1.6 mostra •> dispositivo ui'lirjiio.

V//7////////////////A

Figura 3.6 - Diagrama do Sistema de Refrigeração Utilizado para Atenuação do Ruído Térmico

Uma tubulação (A) foi acoplada ao condicionador (B) e ao sistema (C) de modo a conduzir o ar
frio para o interior da caixa de alumínio onde estSo as fotomultiplicadoras. A tubulaçío, na posição de
entrada no sistema, que é a abertura superior da caixa de alumínio, possui ume conexüo em forma de
"T". Por um dos braços vem o ar frio do condicionador, e penetra no sistema pela parte vertical da
conexão e pelo outro braço (E), é feita a troca do recipiente que contém o cintilador líquido.

Após refrigerar as fotomultiplicadoras, o ar é reconduzido ao condicionador por outra tubulação
em forma de funil (0) , • dessa forma se obtém um circuito fechado de circulaefo. Com esse sistema
atingiu-se temperaturas da ordem de 1,5°C no interior da caixa de alumínio.

A diferença da contagens de ruído nas duas situaçSes, temperatura de 1,5°C e temperatura
ambiente ( "* 20° C), corresponde a um fator de 95%.

A Figura (3.7) mostra um gráfico de variaçlo das contagens do ruído térmico, em funçfo da
temperatura do sistema.

Embora eficiente, o método foi abandonado uma vaz que com esse arranjo, nío foi possível
manter a temperatura na regiSo de interesse por mais de meia hora.

A técnica que utiliza duas fotomultiplicadoras em coincidência, foi a adotada neste trabalho.
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Figura 3.7 - Variação das Contagens Referentes ao Ruído Térmico Conforme a Temperatura

Como já mencionado, a emissão termoiônica dos fotocatodos é um evento aleatório em cada
uma das fotomultiplicadoras. Nessas condições a colocação de duas fotomultiplicadoras em coincidência,
reduz sensivelmente a possibilidade dos ruídos serem registrados simultaneamente, dentro do tempo de
resoluç*. Apôs a coincidência, permanecem apenas as contagens espúrias dadas pela relação
Ne - N|N] x 2 r r onde Ni e N 2 são as contagens do ruíao em cada fotomultiplicadora e rr é o tempo
de resolução utilizado (Item III.2.2I. As fotomultiplicadoras utilizadas apresentam as seguintes taxas de
contagens de ruído; Ni ^ 20000 e N i ^ 30 000 contp/segundo. O tempo de resolução entre as duas
fotomultiplicadoras é de 500 ns e o fator de atenuação foi de 98%, que é satisfatório para nossos
propósitos.

Entretanto, convém salientar que a contaminação dos pulsos do rjfdo térmico feri minimizada
mais ainda ao se utilizar outras fotomultiplicadoras modernas, por exemplo a RCA tipo 8850, que já
foram encomendadas pelo L.M.N.. Com a utilização dessas fotomultiplicadoras é postível se obter
tempos de resoluçSo da ordem de 10 n segundos e dessa forma evitar quase que completamente a
contribuição do ruído térmico.

II 1.2.2 - Tempo Morto a Tempo de Resohiçio do Sistema

Neste item serio descritos os métodos utilizados para a determinação do tempo morto e do
tempo de resolução do sistema.

DetarminaçSo do Tempo Morto (r i

O tempo morto foi fixado eletronicamente em 3 x 10'6seg. por meio dos módulos idênticos H
e I (Gate ».IÜ uc.«y/ da Figura 3.3. A determinaçSo experimental desie valor foi feita por um método'2'
em que se utilizou uma fonte radioativa e um pulsador eletrônico de cristal.

Conforme requisito do mátnrio, procurou-se manter próximos os ritmos de contagem
("- 'WOOOOcont. p/minuio), tanto com o puliador como com a fonte radioativa. Utilizando uma única
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via eletrônica (via 1 ou 2) foram feitas contagens separadamente com a fase radioativa (N,) no cintilador
Ifauido e com o pulsador (N ); posteriormente efetuou-se contaoens com ambos simultaneamente (N (p).

O tempo morto 6 calculado pela relação:

N t + N p " N fp
2 N f N p ( 1 - N f T / 2 )

que é resolvida por processo iterative». ADOS a aplicação desse matado, dettrminou-se o seouinte valor

para o tempo morto (3,1510,02) x 10~*seg.

Determinação do Tampo da Resolução (r r)

Quando dois eventos simultâneo» originados de uma mesma desintegração passam por vi«s de
detecçSo diferentes, esses podem sofrer uma defasagem (atraso de um em relação ao outro).

Com o auxílio de um modulo eletrônico (time to pulse amplitud converter - 'TAC"), que
converte diferença de tempo em altura de pulso, obtém-se o espectro rle distribuição de tempo entre as
vias de detecção. A largura desse espectro forneça o atraso máximo dos eventos inicialmente jir.iultâneos
de uma desintegração (vide Figura 3.8).

2
Ul
o

MO
CANAL

Figura 3& - Espectro de Distribuição de Tempo entre as Vias da DetecçSo A a 7

A largura dessa espectro é definida pela flutuação no temoo da trânsito dos pulsos pelas vias d*
detecção A e y. Assim para que não se perca nenhum evento proveniente da desintegraclò do
radiomiclfdeo, é necessário que a largura em tempo dos DUISOS provenientes dos módulos H e I das vias
de detecçSo (A) e (?) respectivamente cubram essa defaieoem. Esses módulos H e I possuem um aiuste
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para a fixação desse temDo, chamado tempo de resolução. A leitura desse valor é feita com auxílio de
osciloscópio e assim o tempo de resolução foi fixado em 1 x IO"6 seg.

Entretanto, esse valor foi confirmado por outro método independente, uma vez que a leitura na
escala do osciloscópio não é rigorosamente precisa. Para desenvolver esse método independente levou-se
em conta que, para eventos aleatórios em duas vias eletrônicas distintas, a contagem na via de
coincidência é dada por:

Nc = 2 Tr N| .Nj onde os termos já foram citados anteriormente. Um gráfico de (N,.Na) versus N dará
uma reta cuja inclinação é o termo 2 rr.

Para a obtenção dos valores, para a construção do gráfico, foi utilizado o arranjo descrito na
figura 3.9.

FM.

blindagem.

241

241

F.M.

Am (2)

Am(l)

Figura 3.9 - Esquema do Arranjo Utilizado para a Medida do Tempo de Resolução do Sistema

Foram utilizadas duas fontes radioativas de " ' A m : uma no cintiiador líquido e outra
puntiforme sobre o detector de Nal(TI). A fim de se obter eventos independente*, em ambos os
detectores, os calços de lucíte do guia de luz foram substituídos por um calço de chumbo cuja finalidade
é fazer com que a radiação emitida pela fonte (1) n3o atinja o cintiiador líquido e de modo que aquela
emitida pala fonte (2) nao atinja o Nal(TI).

Dessa forma a partir das contagens registradas no* três canais de contaoensN,, N, e N ,
obtém-se o gráfico mostrado na Figura 3,10. C

Fazendo-se um ajuste da reta pefo método dos mínimos quadrados, obteve-se o valor
(1,06 ± 0,03) x 10"* segundos para o temDO de resolução. O valor obtido dessa forma è praticamfnm
coincidente com aquele fixado com auxílio do osciloscópio.
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CAPÍTULO IV

OBTENÇÃO E ANALISE DOS DADOS

Neste capítulo serSo tratados os dados que foram obtidos durante o desenvolvimento do
presente trabalho, ou seja, durante a instalação e verificação do desempenho do sistema de coincidência
utilizando cintilador líquido.

Primeiramente será feita uma análise, dentr* os cintiladores disponíveis, do mais adequado para
ser empregado na medida de atividade de cada radionuclídeo utilizado l 1 4 l A m e 6 0Co). Essa análise
consta de verificação da estabilidade da mistura (cintilador líquido + solução radioativa) bem como
ensaios relacionados com a eficiência de detecçlo de cada um dos cintiladores disooníveis, para as
radiações o ou 0 emitidas pelos radionuclfdeos.

Escolhido o cintilador, os dados do parágrafo anterior relacionados com a estabilidade da
mistura servirão de base para a aplicação do método de coincidência. Isso porque o levantamento das

N A N , 1 - N ^
_ x para a-determinação de atividade No> requer uma constância na geometria de

distribuição do material radioativo, durante o intervalo de tempo em que se realizaram as medidas para o
levantamento dessa curva (Capítulo II).

Os resultados obtidos para a atividade N o pelo método de coincidência, sSò em seguida
comparados com os resultados obtidos por outros métodos independentes, a saber: método de
coincidência 4ir/3-7 (com detector proporcional) no caso do 6 0Co e método de extrapolação linear no
caso do I 4 1 A m . Essa comparacfo mostra a viabilidade de se instalar um sistema de padronizaçiò
definitivo no L.M.N., que utiliza cintiladores líquidos, tendo em vista os bons resultados obtidos com o
sistema provisório desse trabalho.

IV. 1 - Eficiência e Estabilidade do Cintilador Líquido

Em seguida serio tratados oi resultados relativos • eficiência e estabilidade da solucío
tintiladora.

0 perímetro de eficiência Ne/N (relaçfc II.5) citado anteriormente, pode ser utilizado para se
obter uma estimativa da eficiência de contagem na via de dettcçfto A ou mais especificamente nas vias a
ou 0. Assim, o valor máximo desse parâmetro será o critério adotado para selecionar o cintilador Ifauido
mais eficiente para cada um dos radionuclídens l 4 l A m i *°Co.

No caso do t 0 Co o valor máximo de Ne/Ny está próximo de 0,70 no caso em que se utiliza o
cintilador Líquido de Bray, enauanto que o valor máximo é de 0,92 no caso do cintilador Insta-Gel.
Assim, para a determinação da atividade N g pelo método de coincidência, deve-se utilizar o Insta-Gel
uma vez que para esse cintilador o intervalo de extrapnlacSo de N ( / N Y para a unidade, A menor do aue
para o Líquido de Bray, ou seja, é de 0,92 a 1 para o Insta-Rel, enquanto que para o Líquido de Bray é
de 0,70 a 1.

No caso do 1 4 ' Am, o Líquido de Bray apresentou um valor máximo de HJHy em 0,99,
mostrando grande eficiência do detector, que torna mínimo o intervalo pelo qual é feita a extrapolação
de N e /N T I unidade.

O volume do cintilador líquido utilizado para a determinacSo da atividade é um fator límitante
para a obtenção de alias eficiência»: em primeiro lugar porque a eficiência na coleção de luz emitida pelo
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cintilador líquido no fundo do recipiente é menor do que no centro (Capítulo II); e em segundo lugar
porque o alcance da radiação emitida na solução pode ser maior que o caminho a ser percorrido nessa
solução. Esse segundo comentário só será importante no caso da 6 0Co cuja radiação 0~ de energia
máxima (317 Kev) tem um alcance da ordem de I mm na solução cintiladora. Nessas condições
verificou-se qual a variação do parâmetro NJNy em função do volume de cintilador líquido utilizado,
no caso do ' °Co, e constatou-se que o parâmetro varia de 0,65 a 0,92, quando altera-se o volume de
10 ml para 20 ml. Portanto foi escolhido o volume de 20 ml.

Para o 2 4 l A m a quantidade de líquido cintilador a ser utilizado é mas ou menos arbitrária,
pois a radiação a de 5,49 MeV tem um alcance, na solução de Líquido de Bray, aproximadamente iaual
a 50/i e para a relação Nc/N o valor máximo obtido, comn já citado anteriormente foi de 0,99 tanto
para 1 ml como para 10 ml.

Uma vez selecionados os detectores (cintiladores líquidos! em termos de eficiência de contagem,
resta saber se esses detectores escolhidos têm a propriedade de manter estável a mistura das soluções.
Estes dois fatores (eficiência e estabilidade), definem completamente o cintilador adequado ao 2 4 1 Am e
ao 6 0Co. Esses ensaios de estabilidade foram realizados da seguinte maneira: após misturar as soluções
no recipiente, foi feita uma agitação a fim de espalhar homogeneamente o material radioativo no
cintilador líquida A verificação da estabilidade dessa mistura foi feita observando a variação de
contagens nas vias de detecção. A instabilidade da mistura resulta na deposição rio material radioativo no
fundo do recipiente, o que acarreta variação nas eficiéncias de contagens de ambas as vias. Dessa forma
ocorre um aumento constante para a eficiência gama e o inverso para eficiência a ou 0 (cap. II
item III.1).

A Tabela IV.1 representa as contagens nas vias de detecção A (a ou 0) para os radionuclfdeos
2 4 1 Am e 60Co, medidos, respectivamente com os cintiladores Líquido de Bray e Insta-Gel.

Tabela IV.1

Estabilidade da Mistura

contagem em t g

•v
"Co

V

141Am

V

= 0

= 136680

6280

- 163920

10642

contagem ei

N» = 135350

t*y = 6315

Nfl = 163825

Ny = 10700

AT

AT

A t

= 3hs

= 50 ho.as

Oi dados da fábula IV. 1 uiriwio', ,oni diferença de 3 hs revelam que 8 geometria de
distribuição do material radioativo no cintilador líquido, no caso do ' " C o . ; ; apresenta alguma variação
no Insta Gel; enquanto qun para o " " A m no Líquido de Bray não notou .e variação, mesmo apôs
50 horas.
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IV.2 - Levantamento da* Curvas

Ji foi visto no capítulo II que a determinação da atividade NQ por extrapolação das contagens

para NQ , requer uma constância na geometria de distribuição do material radioativo no cintilador
N M IU 1 — M Al

C A > c *V
líquida Assim, o levantamento das curvas x , deve ser feito nos intervalos de tempo

determinados pelos dados da Tabela IV.1 relativos a estabilidade de mistura; intervalo < 3 horas para o
6 0Co e < 50 horas para o 2 4 l A m . Desse fato nota-se diretamente a importância em se utilizar um
agente estabilizante na mistura.

As curvas obtidas para o *°Co e 3 4 1 Am sSo mostradas na Figura 4.1 e 4.2 respectivamente.

A fim de se verificar a reprodutibilidade do método, para cada radionuclídeo, foram levantadas
três dessas curvas, as quais foram ajustadas aos pontos experimentais aplicando o método dos mínimos
quadrados. Os resultados obtidos para o valor de C e para o valor extrapolado N foram:

Tabela IV.2

Atividade do *°Co e do 1 4 1 Am

«°Co

Valor de C

(6,1 ± 0,2 ) x 10'2

(6,4 ± 0,4 ) x 10'1

(5,6 ±0,3 )x10"J

» 'Am

Valor de C

(3,2 ±0,1 )x10"'
(3,2 ±0,1 )x10''
(3,17 ± 0,07) xKT1

No (dps/g)

(7,95±0,01)x10*
(7,97 ± 0,02) x 10*
(7,95±0,01)x104

No (dps/g)

(7,54 ± 0,01) x 10*
(7,59 ± 0,02) x IO4

(7,60±0,01)x104

Convém salientar que os erros indicados na Tabela IV,2 para o valor de C e para o valor
extrapolado N g sSo provenientes da estatística de contagem « flutuaçfo do sistema. Essas flutuações
incluem qualquer variaçlo de estabilidade dos módulos eletrônicos, dai fontes de alta tensío, bem como
variações na geometria de distribuíçSo do material radioativo. Para obtencio dos pontos da curva

N
, que fornece N

c
quando —

N7

* 1,a variação do parâmetro de eficiência foi feita
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por discriminação eletrônica dos pulsos da via de detecção A (a ou 0). No caso do I 4 1 Am, em que se
utilizou o Líquido de Br?y, esse parâmetro foi variado de 0,99 até aproximadamente 0,65 e para cada
ponto foram realizadas 4 medidas de 4 minutos.

No caso do 60Co em que se utilizou Insta-Gel, a variação do parâmetro de eficiência foi de
0,92 a aproximadamente 0.40 e para cada ponto foram realizadas três medidas de 2 (dois) minutos cada
uma. Esse tempo de medida que é determinado pel) estabilidade da mistura (Tabela IV.1) é pequeno o

que causou erros estatísticos da ordem de 1% em alguns pontos da curva: -

1-N
Como já foi citado anteriormente, a inclinação da curva é uma função da

geometria da distribuição do material radioativo. Esse fato foi comprovado experimentalmente e os
valores obtidos para a inclinação dessa curva estão numa relação de ~0,8.

li
2

Figura 4.3 - Variação da Inclinação para 1 ml e 10 m

C O ml) = 12,6 1 0,3) x 1 0 '

C(IOml) = (3,2 ±0 ,11x10- '
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Desu. forma, podi-se concluir que tjuanto mais disperso estiver o material radioativo na solução

cintiladora. maior será a inclinação da curva (esse fato é concordante com o que foi deduzido no Cap. II

itemlll.1).

IV.2.1 - Maneira Pratica para Determinar a Atividade pelo Método de Coincidência

N N 1 - N / N
Uma vez determinada a curva — - x - — T 2 P-ra *°Co e para ' " A m , ou * j .

"c N c ' N 7
estabelecida sua inclinação para um certo volume de solucSo cintiladora, a atividade No pode ser obtida
por meio de uma forma prática utilizando a relação IV.1 que i similar as 11.9 e 11.10.

xi x
Nc 1 - N C / N

o n d e N C é a inclínacío das curvas e
N/l 1 Nc /N7

l e — — versus . para os casos de Am e do
N Nm

»°Co, respectivamente. Os valores de N A , Ny e Nc , devem ser corrigidos para tempo morto, de resolucío

e radiação de fundo.

De acordo com os dados da Tabela IV.2 os valores médios para C para esses radionucUdeo», sfo:

C = (6,0 ± 0,4) x 10"* paro 20 ml do Insta-Gel com " C o .

e

C = (3,19 ± 0,02) x IO"1 para 10 ml de Líquido de Bray com 1 4 1 Am

e o» resultado» obtidos para a atividade calculados pela expresslo acima sto mostrados na Tabela IV.3.

"Co

N o (dp»/o)

(7.9510,02) x
(7,92 ± 0,03) x
(7,93 * 0,06) x

10*
10*
10*

Tabele IV.3

Atividade do " C o • do 1 4 1Am

Solução 1

No (dp»/g)

(7,66 ± 0,03) x
(7,60 ± 0,01) x
(7,6810,02) x

1 4 «Am

10*
10*
10*

Soluçfo 2

N o (dpt/g)

(6,16 ± 0,01) x 10*
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Nota-se que esses resultados da Tabela IV.3 sfo concordantes com aqueles valores de atividade
da Tabela IV.2, os quais foram obtidos por extrapolação de Nc/N para a unidade; isso mostra que a
forma pratica pode ser utilizada nos casos do í o Co e > 4 1 Am. Essa maneira de determinar NQ é prática,
pois envolve apenas uma única medida dos valores de N A , N e N . A condição essencial a ser obedecida

é a reprodução das condições geométricas, uma vez que a inclinação da curva x como
N c N / N

deduzido no capítulo I I , é uma funçío da geometria de distribuição do mateinl radioativo.

IV.3 - Comparação dos Resultados

A confirmação dos valores obtidos, para a atividade de NQ utilizando cintilador Kquido, foi
feita por meio de comparação desses resultados com aqueles obtidos por dois outros métodos
independentes de determinação de atividade.

No caso do 60Co, um método independente é o de coincidência Aitfa, que utiliza detector
proporcional. Foi aplicado esse método e os resultados obtidos para a padronização da mesma solução
radioativa de 6 0Co, foram:

N0(dps/g)

(7,08 ±0,011x10*

(7,97 ± 0,02) x 104

(7,97 ± 0,03» x 10*

No caso do " ' A m , o método independente utilizado para a determinação da atividade foi o de
extrapolação linear citado no capítulo II (item 11.4). Embora esse método utilize o detector de cintilaçáo
líquido ele é independente do método de coincidência utilizado para a determinação dos resultados de
atividades, definidos na presente dissertação.

O arranjo experimental utilizado para tu* detorminaçSo, foi o desenvolvido neste trabalho.

Os resultados obtidos por M M método para a padronização da solução radioativa de 3 4 l A m
foram:

No(dps/g)

(6,17 ± 0,01) x 104 para a solução 2 e

(7,5910,02) x 104 para a solução 1

Reunindo os valores das atividades para as soluções de ( 0 C o e * 4 1 Am obtém-» a Tabela IV.4.

Esses resultados mostram que os valores calculados para a atividade pelos sistemas que utilizam
cintilador líquido e proporcional sâo concordantes dentro do erro experimental.

Esses erros »ío devidos a flutuações estatísticas das medidas, bem como devido a imprecisões no
cálculo dos valores do tempo morto, tempo de resolução, massa a no valor de C.

/S(x-x")f
v ;—-O erro estatístico E foi calculado pela relação v qu» representa o desvio padrío da

n ( n 1 )
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média, enquanto que o erro sistemático S foi calculado por propagação dos erros no tempo morto,
tempo de resolução, massa e no valor de £.. aplicada à relaclo IV.1.

Os resultados mostram também, que a aplicação do método prático de eoincfcüncia, no c*so
desse sistema, nâo é muito precisa tendo em vista a ordem de grandeza dos erros sistemáticos envolvidos
(0,3% no caso do *°Co).

A precisio do método prático pode ser melhorada adicionando-» um agente estabilizante na
mistura de modo a manter constante a geometria de distribuição do material radioativo no cintilador
líquida Desse modo haverá uma maior reprodutibilidade no valor de C diminuindo consequentemente o
erro sistemático das medidas.



Tabela IV.4

Quadro Resumo dos Valores para as Atividades Calculadas

Radionudi'deo Método Atividade

d.p.s/gx 10*

Valor Médio Erro
E - estatístico

S - sistemático

d.p.s/gx104

°Co
7.95 ±0.01

7,97 ± 0,02

7,95 ± 0,01

7,96

0,01 (E)

0,004 (Si

"Co

7.9S ± 0.02

7.92 ± 0,03

7.93 ± 0,06

7,93

0,01 ÍEt

0,02 IS)

°Co
7,98 ±0,01

7,97 ± 0,02

7,97 ± 0,03

7,973

0,003 (E)

0,005 (S>

Legenda dos Métodos A - Cintilador líquido - coincidência ( N c / N - » 1 ) .

B — Cintilador líquido — coincidência (método prático).

C - Proporcional - coincidência 4nj3-y



Tabela IV.4

Quadro Resunrm dos Valores para as Atividades Calculadas

! Radionudídeo Método Atividade

d.p.s/gx 10*

Valor Médio Erro
E — estatístico

S -sistemático

d.p.s/gx 10*

'Am

•Am

'Am

1 4 1 Am

7,54 ± 0,01

7.59 t 0.02
7.60 ± 0,01

7,56 t 0.03
7.60 ± 0.01
7.58 i 0,02

6.16 + 0.01 <sol.2)

7.59 ± 0.02
6.17 t 0.01 (sol.2)

7,58

7.5ÍJ

0,02 (El

0.004 (S)

0,01 (E)

0.004 (S)

Legenda do Método — 0 - Extrapolação Linear
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CAPfTULO V

CONCLUSÃO

Neste capítulo será feita uma retrospectiva dos assuntos abordados no desenvolvimento da
dissertação, comentários sobre a contribuição do trabalho e uma análise das perspectivas oferecidas pela
instalação do sistema de cintilador líquido para a padronização de radíonuclídeos.

No início dessa dissertação foram apresentadas as vantagens de se utilizar detectores do tipo
cintiladores líquidos, a saber: rapidez e simplicidade na preparação da amostra radioativa e ausência de
auto absorção. Essas duas vantagens aliadas â geometria 4ir dos cintiladores líquidos, fazem com que os
sistemas que utilizam esses tipos de detetor sejam eficientes mesmo para a padronização de
radíonuclídeos de baixa energia.

0 desenvolvimento do presente trabalho ofereceu a oportunidade de abordar aspectos básicos
sobre teoria e prática com cintiladores líquidos. Estão contidas no capítulo I informações sobre a teoria
de formação de pulsos de luz e comentários sobre a optimizaçao do sistema que utiliza cintiladores
líquidos.

A verificação do desempenho do sistema instalado foi feita padronizando radionuclídeos e
comparando os resultados com padronizações efetuadas por meio de outros métodos. Cuidou-se,
portanto, de apresentar em forma pormenorizada os métodos de padronização empregados para os
radionuclídeos *°Co e " ' A m , com ênfase maior ao método de coincidência 4»r(a, 0, X-7) que é o mais
complexa

De maneira a deixar registrado os pormenores importantes da montagem e confecção dos
componentes do sistema, a maior parte confeccionadas nas oficinas do Instituto de Energia Atômica, é
feita no capítulo III uma cuidadosa descrição do arranjo experimental utilizado. Julgou-se conveniente
também registrar os problemas encontrados para optimizar a relação sinal-ruído, por meio da atenuação
do ruído térmico das fotomultiplicadoras e da melhoria na eficiência de coleção da luz gerada pelo
cintilador líquido.

01 resultados experimentais dos radionuclídeos medidos com o sistema de cintilador líquido
instalado no L.M.N., estão apresentados no capítulo IV, onde também está feita uma comparação desses
resultados com os dados obtidos, para os mesmos radionuclídeos, por dois métodos independentes: o
método de coincidência 4*0-? com detector proporcional (no caso do 60Co) e o de extrapolação linear
(no caso do 2 4 1 Am).

A instalação no L.M.N. do sistema de coincidência utilizando cintilador líquido, propiciou um
estudo praticamente completo sobre o assunto em certas passagens com originalidade tal como a
dedução teórica do termo de eficiência geométrica (capítulo II), cujo comportamento foi comprovado
experimentalmente no capítulo IV.

Embora tenham sido obtidos bons resultados para a padronização do *°Co e a 4 l A m , esse
sistema não é o definitivo a ser implantado no L.M.N.. Algumas melhorias foram estudadas e
providenciadas para integrarem o sistema definitivo de padronização, a saber: utilização de agentes
estabilizantes a de fotomultiplicadoras mais eficientes. Assim o estudo aqui desenvolvido proporcionou as
bases para a implantação de um novo sistema de padronização de radionuclídeos, no Laboratório de
Metrologia Nuclear do I.E.A., que incluirá o sistema nas próximas comparaçfie* internacionais de
atividade de radionuclfdeos.

Isso irá proporcionar ao Laboratório uma modernização e ampliação de sua capacidade de
medida, que é um dos objetivos do presente trabalho.
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Além disso por abordar pormenorizadamente todos os problemas relacionados com o uso de
cintiladores líquidos, essa dissertação contém informações fundamentais e necessárias para qualquer tipo
de medida que venha a ser efetuada com sistemas de coincidência que utilizam cintiladores líquidos.
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