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RESUMO

Neste trabalho, apresentamos uma retrospectiva dos radionuclideos produzidos
no reator [IEA-R1, que foram padronizados no Laboratorio de Metrologia Nuclear
(LMN) do CRPq, IPEN-CNEN/SP. Para este propdsito, o laboratorio dispde de
sistemas de calibragdo primdrios, utilizando a técnica de coincidéncia 4nf—y,
aplicando uma metodologia especifica para cada radionuclideo. Neste método, os
elétrons e os raios-X sdo usualmente registrados por um detector 4n consistindo
em um contador proporcional, cintilador plastico ou cintilador liquido. Os raios
gama sdo registrados por meio de detectores semicondutores de HPGe ou de
cristais de Nal(Tl). Neste trabalho sdo apresentados os diagramas eletronicos
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empregados, os métodos de analise de dados e de incertezas implementados por
meio da aplicagao da metodologia de andlise de covariancia, além da aplicagao
de métodos computacionais de simulagdo dos sistemas de medida pela técnica
de Monte Carlo. A padronizagdo de radionuclideos em sistemas absolutos tem
possibilitado a determinagdo de parametros nucleares, como: probabilidade de
emissao gama por decaimento e coeficientes de conversao interna, entre outros,
contribuindo para a melhoria nos dados nucleares, proporcionando a formagao
de recursos humanos de alto nivel, por meio de mestrados, doutorados e pos-
-doutorados, além da participagdo em congressos ¢ publica¢do de artigos em
periodicos internacionais.

1. INTRODUCAO

O Laboratorio de Metrologia Nuclear (LMN) do IPEN, desde a sua fundacao
em 1964, vem desenvolvendo métodos e sistemas de medida primarios para
padronizacao de radionuclideos de uso em medicina nuclear, na pesquisa basica
e aplicada, visando sua capacitagdo no atendimento da demanda de padroes com
boa exatiddo e na determinagao de parametros nucleares de radionuclideos, para a
calibracao de sistemas secundarios como camaras de ionizacao e espectrometros
gama.

Neste trabalho, apresentamos uma retrospectiva dos radionuclideos produzidos
no reator IEA-R1 e padronizados no LMN. Para este propdsito, o laboratorio
dispde de sistemas de calibragdo primarios, utilizando a técnica de coincidéncia
4nf—y, aplicando uma metodologia especifica para cada radionuclideo. Neste
método, os elétrons e os raios-X sdo usualmente registrados por um detector 4n
constituido por um contador proporcional, cintilador plastico ou cintilador liquido.
Os raios gama sao registrados por meio de detectores semicondutores de HPGe
ou de cristais de Nal(T1).

A anélise de dados dos radionuclideos padronizados ¢ feita pelo uso de
programas computacionais elaborados no proprio laboratorio e a anélise das
incertezas ¢ feita pela aplicagdo da metodologia de anélise de covariancias.

A padronizacdo de radionuclideos em sistemas absolutos tem possibilitado a
determinagdo de parametros nucleares, como: probabilidade de emissdo gama por
decaimento e coeficientes de conversdo interna, entre outros, contribuindo para a
melhoria nos dados nucleares, proporcionando a formagao de recursos humanos
de alto nivel, por meio de mestrados e doutorados, e a publicagdo de artigos em
periodicos internacionais.
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2. METODO DE COINCIDENCIAS 4mB—y

O método de medida absoluta de atividade de radionuclideos, referido como
um método primario, ¢ o método de coincidéncias 4nf—y, que ¢ aplicavel na pa-
dronizagdo de radionuclideos que emitem radiagdes distintas e simultaneas, como:
B—y, a—y, RX—y etc., envolvendo para isso o uso de dois detectores diferentes, um
para cada tipo de radiag@o emitida simultaneamente. A determinag¢do de atividade
de uma fonte radioativa utilizando este método pode ser realizada com grande
exatidao, dependendo apenas de grandezas observaveis [1,2].

Usualmente, o sistema de coincidéncias ¢ constituido por um contador
proporcional a gas fluente ou pressurizado, em geometria 4, para a detecgao
de particulas beta, elétrons Auger, raios-X ou particulas alfa, associado a um ou
dois detectores para a detec¢ao da radiagdo gama coincidente, como cristais de
cintilacdo ou detectores semicondutores. Outros detectores podem ser utilizados
no lugar do contador proporcional, como: cintiladores liquidos, em que a geometria
4m ¢ obtida por meio de uma solugdo cintiladora contendo o material radioativo
ou cintiladores plasticos em geometria 4 [3].

O planejamento para a medigado da atividade de um radionuclideo deve levar em
conta o seu esquema de desintegracao e a defini¢cdo dos detectores mais indicados
para esta medi¢do, sendo que em sua maioria os esquemas de desintegracao sao
complexos envolvendo vérios ramos de decaimento, com variados tipos de emissdes
radioativas [4], nestes casos, aplica-se a técnica de extrapolagdo da eficiéncia [5,6],
que consiste na varia¢ao da eficiéncia beta em funcdo das contagens observadas
e extrapolando-se a eficiéncia a 100%, obtém-se o valor da atividade.

A variacdo da eficiéncia beta pode ser feita de duas maneiras distintas: a
primeira ¢ variar a eficiéncia na propria amostra de modo a alterar a auto absor-
¢do, o que pode ser feito pela adicdo de quantidades variadas de carregador ou
adicionando absorvedores externos sobre a fonte; outro método de variagdo ¢ a
variacdo da eficiéncia por discriminagdo eletronica [7].

2.1. Sistemas de coincidéncias 4ap—y

Os sistemas eletronicos empregados pelo LMN, na padronizac¢ao de radionu-
clideos pelo método de coincidéncias 4np—y, foram classificados como: Sistema
eletronico convencional, Sistema TAC (Time Amplitude Converter) e Sistema SCS
(sistema de coincidéncias por software), sendo descritos a seguir.
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2.1.1. Sistema eletrénico convencional

Constituido de trés partes principais que estao destacadas por cores distintas
no diagrama de blocos apresentado na Figura 1.

A primeira parte (em vermelho) ¢ constituida pelos detectores alimentados
pelas fontes de alta tensdo, e conectados aos pré-amplificadores e aos amplificadores.

A segunda parte (em verde) corresponde aos discriminadores para selecdo
dos gamas de interesse na via gama e para e eliminagao do ruido eletronico na
via beta, conectados a mddulos de porta e atraso, que permitem a fixagdo dos
tempos mortos e de resolu¢dao e a um modulo logico para registro das coincidéncias
beta-gama dentro de um tempo de resolucdo pré-fixado.

A terceira parte (em azul) € constituida pelos contadores e pelo crondometro/
temporizador para registro das contagens beta, gama e coincidéncia. A atividade
¢ determinada por meio de um programa de computador denominado DILUL.

Figura 1 — Diagrama de blocos do sistema convencional de coincidéncia.
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2.1.2. Sistema TAC (Time Amplitude Converter)

Com o passar do tempo e em funcao de problemas técnicos com os contadores,
foi necessaria uma modificacdao do procedimento de aquisi¢do de dados surgindo
assim o sistema TAC desenvolvido no LMN [8], que utiliza um mddulo conversor
de tempo em amplitude denominado Time to Amplitude Converter. Na Figura 2 ¢
apresentado o diagrama de blocos que corresponde a este sistema.

No sistema TAC, a parte inicial (em vermelho) que contém os detectores, foi
mantida sem qualquer alteracao.
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A segunda parte (em verde) foi alterada para introdu¢do de médulos de atraso
para permitir o registro das vias beta, gama e coincidéncias, com diferentes atrasos
nos tempos, para serem enviadas ao modulo TAC.

A terceira parte (em azul) foi totalmente modificada com a introdugao do uso
do moédulo Multi Channel Analyzer (MCA) que registra as amplitudes enviadas
pelo TAC, construindo um espectro correspondente as contagens beta, gama e
coincidéncia. A atividade € determinada por meio de um programa de computador
denominado CONTAC, Versiol5.

Figura 2 — Diagrama de blocos do arranjo eletronico do sistema TAC.

Pre- Amplif.
‘ .ll.mr;lll. s s Ricam. | | e
i 1l ki “oma
Alta T Asrsadod
Tensdo o o Soma | | Dhczrsm_ - i T
b
Mal Forta @
| I Atraso Il -
Alta Pra- Amplif. Discrim.p Soms
Tensao ‘| i I -‘ Ampil. o - 4"_‘:" TAC
| Porta &
Mal Atrazo |
Alta N +
Tensio ~|
k.

Pre- Amplif.
Amplif.

2.1.3. Sistema SCS (Sistema de Coincidéncias por Software)

Com a evolugdo dos microcomputadores surgiu a oportunidade de uma
mudanga radical no registro das medidas do sistema de coincidéncias, por meio
da digitalizagdo dos sinais, dando origem ao sistema SCS [9]. Este diagrama
do sistema de coincidéncias por software SCS, foi desenvolvido no LMN e ¢
apresentado na Figura 3.
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Figura 3 — Diagrama de Blocos do SCS.
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Neste sistema, a parte em vermelho que corresponde aos detectores foi
mantida como tal, no entanto, a parte em verde, que ¢ a mais complexa e mais
trabalhosa para ajustar as condi¢des de medida, foi eliminada e a parte em azul foi
substituida pelo sistema de coincidéncias por software, constituido por uma placa
de aquisi¢ao de dados da National Instruments, modelo PC6132, gerenciada por
um software desenvolvido em LabView 8.5 [10] e instalada em um computador
tipo PC, utilizando plataforma Windows. A atividade ¢ determinada por meio de
um programa de computador denominado SCTAC, Versao 6 [11], e pelo programa
CAT[12], por meio da reconstrucao dos dados apos a digitalizagao dos sinais de
amplitude de pulso e tempo de ocorréncia.

2.2. Sistema de espectrometria gama

O LMN, para complementa¢do de suas padronizacdes possui além dos
sistemas de coincidéncia 4n—y, um espectrometro gama, em geometria definida,
com detector semicondutor de germanio hiperpuro (HPGe), calibrado com fontes
radioativas padroes. A padronizagdo de radionuclideos em sistemas absolutos, em
conjunto com a medida em espectrometros de HPGe possibilitam a determinacao
de parametros nucleares, como: probabilidade de emissao gama por decaimento,
coeficientes de conversdo interna, entre outros, quando determinados com boa
exatiddo, sao de grande importancia e contribuem diretamente para a melhoria
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do conhecimento dos esquemas de desintegragdo e portanto, na qualidade dos
resultados em que estes radionuclideos sao empregados.

3. PADRONIZACAO DE RADIONUCLIDEOS PRODUZIDOS NO REATOR IEA-RT

Por meio do sistema de coincidéncias 4nf—y empregando os arranjos eletronicos
descritos, aplicando-se o método de coincidéncias, foi possivel a padronizagao de
inumeros radionuclideos,

Os primeiros radionuclideos padronizados, produzidos no reator IEA-R1,
empregando o sistema convencional foram '*°I (n,y) I, *'Si (n,y)*Si e K (n,y)
2K, tendo sido também determinadas as probabilidades de emissdo gama por
decaimento dos raios gama mais intensos destes radionuclideos, que apresentaram
valores concordantes com a literatura [13-15].

Com a introduc¢ao do sistema TAC, foram padronizados outros radionuclideos,
sendo que estas padronizagdes foram efetuadas nos dois sistemas para validag¢ao
do novo sistema. Entre os quais destacamos os radionuclideos produzidos no
reator IEA-R1 por meio de reagdes de captura: ' Re (n,y) "*°Re, ’Au (n,y) **Au,
'Ga (nyy) *Ga, *Am (n,y) >**Am, *’Cs (n,y) '*Cs, 3’Co (n,y) 3*Co ¢ *Cu (n,y) **Cu
[16-21]. A partir destas padronizagdes, além da determinagdo das probabilidades de
emissdo gama por decaimento foi possivel também a medida de algumas seccdes
de choque de reagdes de captura de néutrons em radionuclideos radioativos [22].

Com a implementacao do sistema SCS varios outros radionuclideos produzi-
dos no reator IEA-R1 foram padronizados, desta vez aplicando-se duas técnicas
distintas de variagao da eficiéncia beta: pela colocagdo de absorvedores externos
as fontes radioativas ou por discriminag¢ao eletronica. Foram eles:'®!Ta (n,y) *°Ta,
1Ho (n,y) '*Ho e '*™Ho (n,y) '’"Ho [23-25].

4. METODOS DE ANALISE DE DADOS

Visando a melhoria dos métodos de padroniza¢ao de radionuclideos, durante
os ultimos anos, a implementagdo dos métodos de analise dados e da determinagao
de incertezas por meio da aplicacdo da metodologia de analise de covariancia. Esta
metodologia ¢ aplicada a incerteza final, considerando todas as incertezas parciais
envolvidas nas medic¢des e levando em conta todas as correlagdes possiveis entre
cada par de incertezas [26,27]. No LMN, esta metodologia tem sido aplicada para a
determinac¢do das incertezas finais, seja da taxa de desintegragao do radionuclideos
em estudo, na determinag@o da curva de eficiéncia gama do espetrometro, bem
como na determinagdo dos parametros nucleares [28].
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5. APLICACAO DA TECNICA DE MONTE CARLO

Tendo em vista a melhoria do planejamento do método de padronizagao de
um radionuclideo, foram desenvolvidos métodos computacionais de simulacdo
dos sistemas de medida pela técnica de Monte Carlo.

Para simular o método de coincidéncia aplicado ao sistema 4nf3—y, o LMN
desenvolveu um cédigo chamado Esquema [29] que aplica a técnica de Monte
Carlo por meio do cédigo MCNP6 [30]. Este programa tem sido aplicado a diversos
radionuclideos utilizando-se os métodos de variagao da eficiéncia beta por meio
de absorvedores colocados na fonte radioativa ou por variagdo nos niveis de
discriminacao eletronica da via beta [31].

Nos ultimos anos, o programa Esquema tem sido aperfeicoado para que
pudesse ser aplicado a uma variedade maior de radionuclideos que possuem um
esquema de desintegracdo com especificidades ndo consideradas nas versoes
anteriores do programa [32].

O método de Monte Carlo ¢ também usado para a determinagao tedrica da
curva de eficiéncia do HPGe aplicada no célculo de corre¢des como: soma em
cascata e auto absorcao na fonte [33].

6. CONCLUSAO

O Reator IEA-R1 tem sido essencial para as pesquisas desenvolvidas pelo
LMN, ampliando o niumero de radionuclideos padronizados pelo método absoluto
e possibilitando a determinagao de diversos parametros nucleares de interesse para
a comunidade cientifica, com destaque para as probabilidade de emissdo gama
por decaimento cujo conhecimento com boa exatiddo ¢ de grande importancia,
uma vez que, implica diretamente na melhoria do conhecimento dos esquemas de
desintegracdo e portanto, na qualidade dos resultados em que os radionuclideos
sdo empregados. As padronizacdes dos radionuclideos produzidos no reator
[EA-RI e a determinag@o dos parametros nucleares deram origem a varios tra-
balhos apresentados em conferéncias ou aceitos para publicagdo em periddicos
internacionais, além de ter contribuido para a formagao de recursos humanos
de alto nivel, por meio da elabora¢do de inimeras dissertagdes de mestrados e
teses de doutorados do programa de Tecnologia Nuclear do IPEN-USP e a varios
p6s-doutorados financiados pelo CNPq (Conselho Nacional de Desenvolvimento
Cientifico e Tecnologico).
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