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APLICACAO DO METODO DE MONTE CARLO NO
ESTUDO DA PADRONIZACAO DE RADIONUCLIDEOS
COM ESQUEMA DE DESINTEGRACAO COMPLEXOS EM
SISTEMA DE COINCIDENCIAS 47f-y

MAURO NORIAKI TAKEDA

RESUMO

O presente trabalho descreve uma nova metodologia desenvolvida para
modelar o comportamento da atividade em sistema de coincidéncia 4n(PC)B-y. As
eficiéncias para elétrons no detector proporcional (PC) e para radiacdo gama no detector de
Nal(T1) foram calculadas utilizando o programa de Monte Carlo MCNP4C. Outro cédigo
de Monte Carlo foi desenvolvido para seguir o caminho no esquema de desintegragao
desde o estado inicial do radionuclideo precursor, até¢ o estado fundamental do nucleo
filho. Cada etapa do esquema de desintegracao ¢ selecionada por meio de numeros
aleatdrios levando em conta as probabilidades de cada ramo 3° ou captura eletronica, as
probabilidades de transi¢do e os coeficientes de conversao interna. Uma vez que o estado
final tenha sido atingido ¢ verificado se houve deteccdao de eventos beta, captura eletronica
ou transi¢des gama, € 0s eventos para os trés espectros, beta, gama e coincidéncia sdo
contabilizados. A varia¢do da eficiéncia beta pode ser feita através da simulagdo de corte
na energia detectada ou pela utilizacdo de absorvedores (Collodion). Foram escolhidos
para a simulagdo os radionuclideos **Cs, "*Ga que se desintegram por transi¢io -, '*°Ba
que se desintegra por captura eletronica e >°S que é um emissor beta puro. Para este tltimo
foi simulando o Método do Tragador. As curvas de extrapolagdo obtidas por Monte Carlo
foram ajustadas pelo Método dos Minimos Quadrados com os pontos experimentais e

comparados com os resultados obtidos pelo Método da Extrapolagao Linear.



APPLICATION OF MONTE CARLO METHOD IN STUDY
OF THE PADRONIZATION FOR RADIONUCLIDES WITH
COMPLEX DISINTEGRATION SCHEME IN 4nf-y
COINCIDENCE SYSTEM

MAURO NORIAKI TAKEDA

ABSTRACT

The present work describe a new methodology for modelling the behaviour of the activity
in a 4n(PC)B-y coincidence system. The detection efficiency for electrons in the
proportional counter and gamma radiation in the Nal(Tl) detector was calculated using the
Monte Carlo program MCNP4C. Another Monte Carlo code was developed which follows
the path in the disintegration scheme from the initial state of the precursor radionuclide,
until the ground state of the daughter nucleus. Every step of the disintegration scheme is
sorted by random numbers taking into account the probabilities of all B~ branches,
electronic capture branches, transitions probabilities and internal conversion coefficients.
Once the final state was reached beta, electronic capture events and gamma transitions are
accounted for the three spectra: beta, gamma and coincidence variation in the beta
efficiency was performed simulating energy cut off or use of absorbers (Collodion). The
selected radionuclides for simulation were: **Cs, "?Ga which disintegrate by B~ transition,
'*Ba which disintegrates by electronic capture and *>S which is a beta pure emitter. For the
latter, the Efficiency Tracing technique was simulated. The extrapolation curves obtained
by Monte Carlo were filled by the Least Square Method with the experimental points and

the results were compared to the Linear Extrapolation method.
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INTRODUCAO

Em Metrologia Nuclear, o desenvolvimento e a utilizagdo do método de
medida absoluta de atividade de radionuclideos por coincidéncia 4nB-y iniciou-se nas
décadas de 60 e 70, quando o progresso na fabricacdo de detectores e o desenvolvimento
na area de eletronica permitiram o uso de sistemas de medidas mais confiaveis, sendo

atualmente considerado um padrdo primdrio, em razdo de seu alto grau de exatidao e por

depender apenas de grandezas observaveis para a obtencio de seus resultados!' .

Usualmente, um sistema deste tipo ¢ constituido por um detector proporcional em
geometria 4m, a gas fluente ou pressurizado, para a deteccdo de particulas alfa, beta,

elétrons ou foton-X, acoplado a um espectrometro gama, que utiliza detectores de

8-10]

cintilacio ou cristais semicondutores® %!, Outras configuracdes envolvem cintiladores

[11-15] 16,17]

liquidos ou plasticos!'®'"), para serem utilizados como detectores 47.
O Laboratorio de Metrologia Nuclear (LMN) do IPEN-CNEN/SP, desde a sua
fundacao em 1964, tem desenvolvido diversos sistemas e metodologias de medida de

18-29]

atividade de radionuclideos! A confiabilidade dessas padronizagdes tem sido

verificada por meio de varias comparagdes internacionais patrocinadas pelo BIPM (Bureau

International dés Poids et Mésures), Frangal*’>"

, cujos resultados comprovam o excelente
grau de confiabilidade atingido pelos sistemas de medidas desenvolvidos no LMN do

IPEN.

Atualmente, o LMN possui dois sistemas de coincidéncia 4np-y constituidos

[724] " Estes

por detectores proporcionais a gas fluente e pressurizado, respectivamente
sistemas sao considerados primarios e servem como referéncia para os diversos sistemas de
calibracao secundarios do LMN, constituidos por: camaras de ionizagdo, detectores de

barreira de superficie, espectrometros de HPGe ou Ge(Li) e cintiladores de Nal(T1).

Uma das dificuldades da utilizagdo do método de coincidéncias 4nB-y € o

planejamento detalhado das condig¢des experimentais que possibilitem a otimizag¢do das
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medidas, de modo a minimizar a incerteza no valor da atividade. Usualmente, este valor ¢
obtido pelo Método da Extrapolacdol™), medindo-se o comportamento da atividade da fonte
radioativa, em fun¢do de um parametro associado a eficiéncia do detector 4nf. O valor

extrapolado para eficiéncia unitéria corresponde a atividade procurada.

Para esquemas de desintegragdo simples, este planejamento ¢ relativamente
facil e os resultados podem ser obtidos de modo rapido e confiavel. Entretanto, para
esquemas complexos, torna-se dificil definir a priori as condigdes ideais de medida. Neste
caso, diversos efeitos espectrais podem ocorrer, tais como: degradacdo da energia da
radiagdo, sobreposi¢cdo de eventos provenientes de radiagdes de natureza diferentes, tanto
no detector 473 como no detector gama. Desta forma, o planejamento deve levar em conta
tanto as caracteristicas do esquema de desintegragdo, como a contribui¢do de cada uma das

radiacdes emitidas no espectro final dos detectores.

Na literatura, a abordagem ¢ feita, em geral, de forma analitica e usualmente
considera apenas os parametros do esquema de desintegragdo, sem considerar em detalhe
as eficiéncias dos detectores. Em alguns casos, uma parte da expressao analitica do Método
de Coincidéncias, onde estd incluida a eficiéncia do detector gama, pode ser estimada

[37-39

teoricamente!®” " para o caso de um radionuclideo especifico.

Na padronizagao do 'Yb da referéncia 37 o autor considerando as condi¢des
ideais de medida simulou a desintegragdo matematicamente. Para simplificar os célculos,
utilizou os seguintes parametros: a “intensidade dos niveis”, I, (i.e., a soma das
intensidades absolutas das transi¢des para esse nivel) e a “eficiéncia dos niveis”, g;, (i.e. a
parte da desintegracdo desse nivel computado no canal considerado, incluindo o canal
coincidéncia). Os parametros de cada nivel sdo calculados usando os pardmetros das
transi¢des para esse nivel e dos niveis abaixo dele.

O autor da referéncia 38, na padronizagio do '*

Yb, utiliza somente parte da
formula de coincidéncia, na qual ¢ levado em consideragdo as eficiéncias do detector 3
para a radiagdo B do r-ésimo ramo 3 e a eficiéncia do detector [ para a transicdo gama

(elétrons de conversdo ou fotons) associados ao r-€simo ramo .



No presente trabalho, a abordagem ¢ abrangente, possibilitando a sua utilizagao
para qualquer radionuclideo de interesse, cujo esquema de desintegragao seja conhecido
com a exatidao requerida. Nesta abordagem, as informagdes contidas no esquema de
desintegracdo sdo utilizadas para determinar a contribui¢do de todas as radiacdes emitidas
pelo radionuclideo nos espectros medidos em cada um dos detectores. A simulacdo
desenvolvida permite uma previsao do espectro de coincidéncias, possibilitando a escolha
adequada das energias gama para as quais a atividade possa ser obtida com maxima

exatidao.

O proposito do presente trabalho foi desenvolver uma metodologia, aplicando a
técnica de Monte Carlo, para simular todo o processo de detecgdo em um sistema de
coincidéncia 4m(f3,X)-y, possibilitando o conhecimento prévio do comportamento da
atividade aparente da fonte radioativa como funcdo da eficiéncia do detector 4nf3. Os

resultados foram comparados a curvas experimentais obtidas para alguns radionuclideos

padronizados no LMN do IPEN.

A relevancia do tema justifica-se pela necessidade de um planejamento
adequado das medidas, particularmente para radionuclideos com esquema de desintegragdo
complexos. O comportamento da expressao analitica geral do Método de Coincidéncias
47(B,X)—y ¢é determinado por meio dos espectros simulados para as vias B,ye de

coincidéncia.

Os aspectos de originalidade estdo associados ao desenvolvimento da
metodologia tedrica utilizando o método de Monte Carlo para a simulagdo dessa expressao
analitica, considerando a histéria da radiagdo desde a sua emissdo até o registro do pulso
no detector. Esta simulagdo possibilita prever detalhadamente o comportamento da curva
de extrapolagdo, principalmente na regido de eficiéncias do detector 4n(p,X) proximas de
100%, inacessivel experimentalmente em razdo de efeitos de auto-absor¢do dos elétrons de

baixa energia no substrato da fonte radioativa.

O método proposto torna-se complexo, principalmente na simulagdo de
radionuclideos que se desintegram por Captura de Elétrons, ou emissdo de radiagdo beta de

baixa energia, em presenca de gamas de alta energia. Além disso, a forma do espectro de
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r

energia das radiacOes beta ¢ obtida a partir da teoria geral aplicada a desintegracao

beta[40’4 1 .

Os radionuclideos estudados na padronizacdo de radionuclideos por meio de
sistemas de coincidéncia 4nf-y aplicando o Método de Monte Carlo apresentam

desintegracao por -y, CE-y, e emissor beta puro, este aplicando a técnica do tragador. Foi

133

escolhido o "*Cs e ®Ga, que desintegram por P; ’Ba, que desintegra por captura

A . 35 r .
eletronica e 0 °”S que ¢ um emissor beta puro.

134 . ~ .
O '*'Cs apresenta um esquema de desintegragio complexo e desintegra-se por

- . , e o~ , ~ . 2 r
B~ seguida de varias transi¢des gama ou elétrons de conversdo interna. O “Ga também

apresenta um esquema de desintegragdo complexo e desintegra-se por B~ seguida de varias

transicdes gama ou elétrons de conversdo interna, e € de interesse em razdo da presenca de
gamas de 2200 keV e 2500 keV, preenchendo um intervalo de energias onde ha poucos
pontos de calibracdo e pode ser utilizado como um padro auxiliar. O '**Ba apresenta um
esquema de desintegracdo complexo e se desintegra por captura eletronica seguida de
varias transicdes gama ou elétrons de conversdo interna, e foi alvo de uma comparacao
internacional®”. O *°S ¢ um emissor beta puro e foi utilizado o “°Co como tragador, e
permitiu a simulagdo por Monte Carlo da Técnica do Tracador na padronizagdo de

radionuclideos.

A escolha desses radionuclideos permitiu fazer um estudo dos resultados
obtidos aplicando-se o M¢étodo de Monte Carlo comparado com os resultados
experimentais para esses radionuclideos, e verificar a validade do c6digo de Monte Carlo
desenvolvido no presente trabalho para simular todo o processo de deteccao do sistema de

coincidéncia 4nf3-y para os casos estudados.

No Capitulo 1 sdo apresentados os fundamentos teodricos envolvendo os
processos de desintegracdo radioativa ressaltando a desintegracdo beta e Captura
eletronica, a desexcitagdo de um nucleo atémico, o rearranjo eletronico e a interacdo da

radia¢do com a matéria.



No Capitulo 2 ¢ tratada a metodologia empregada e aborda a medida absoluta
da atividade pelo método de coincidéncia, o arranjo experimental do sistema de
coincidéncia 4n(PC)B-y, a preparacdo das fontes radioativas, padronizagdo de
radionuclideos por meio de sistemas de coincidéncia, o método de Monte Carlo e a
simulacdo por Monte Carlo aplicando a teoria de Fermi para o espectro beta,
desenvolvimento do programa ESQUEMA para a determinagdo da atividade pelo método

de Monte Carlo.

No Capitulo 3 sdo apresentados os resultados obtidos utilizando o método de
Monte Carlo na padronizacdo de radionuclideos por meio do sistema de coincidéncia

4n(PC)B-y e feito uma discussao desses resultados.
No Capitulo 4 sdo apresentas as conclusdes deste trabalho.
No Capitulo 5 sdo apresentadas as perspectivas futuras que podem ser

implementadas no presente trabalho visando um aperfeigoamento e refinamento do modelo

utilizado.



1. FUNDAMENTOS TEORICOS

Neste capitulo sdo abordados os fundamentos tedricos sobre os processos de
desintegracdo radioativa e os varios tipos de radiagdes com diferentes caracteristicas
provenientes desses processos, além de consideragdes sobre a interacdo da radiagdo com a
matéria. E apresentado o método de coincidéncia e o método de Monte Carlo, essenciais

para o desenvolvimento deste trabalho.

1.1. Processos de Desintegracao Radioativa

Um nuclideo radioativo tende a seu estado fundamental pela desintegracdo

radioativa que ocorre por diferentes processos atdmicos ou nucleares que ddo origem a
N ~ . . . . [42].
radiagdes que sdo classificadas em quatro tipos gerais a seguir

Lo ) elétrons
radiagdo de particulas carregadas )
particulas carregadas pesadas

o radiagdo eletromagnética
radiacdo sem carga §
neutrons

Dentre essas radiagdes, as particulas carregadas que sdo de interesse no
presente trabalho incluem: particula beta (positiva ou negativa), captura eletronica, elétrons
de conversdo interna, elétrons Auger. As radiagdes eletromagnéticas incluem: raio X
emitido no rearranjo das camadas eletronicas do atomo, e raios gama que originam de

transi¢des dentro do préprio nucleo.

O principal enfoque dessas radiacdes ¢ com relagdo as fontes radioativas de
baixa atividade (kBq) que sdo de interesse para a calibracdo de detectores de radiagdo ou

caracterizagdo das propriedades de desintegragdo dos radionuclideos.

As radiacdes de interesse diferem pela dificuldade ou capacidade de penetragdo

no material. Radiacdes de baixo poder de penetragdo, como particulas alfa ou raio-X e
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elétrons de baixa energia, conseguem atravessar somente pequenas espessuras de material.
Fontes radioativas espessas podem portanto, depositar uma fragdo consideravel da energia
dessas radiagdes no substrato da propria fonte. Este efeito, denominado auto-absor¢ao,
altera a intensidade e o espectro de energia das radiagdes que emergem de sua superficie.
Particulas beta de alta energia sdo geralmente mais penetrantes, e fontes que apresentem
alguns centésimos de milimetros de espessura, em geral podem ser aceitas. Radiacoes de
alto poder de penetragdo, tais como raios gama, de energias intermedidrias ou altas sdo
muito menos afetadas pela auto-absor¢do e as fontes podem ter dimensdes de décimos de

o, . , . . .~ [42
milimetro, sem afetar seriamente as caracteristicas do feixe de radiacdol*?.

As diferentes propriedades de desintegracdo dos radionuclideos e os
parametros caracteristicos de sua desintegragcdo sdo normalmente descritos pelos esquemas
de desintegragdo, que sdo diagramas que apresentam a energia de desintegragdo, as
energias dos niveis excitados e as transi¢des entre niveis excitados, conforme exemplo da

figura 1.1.

1261 13,02 d

N
CE+p 4.6%

3,7%

880,5 keV

1420,2 keV

32% 8

B 0,2%
CE 30% ]

10%

Ys
Y9

v | 3885keV

Y6

666,2 keV v

” B 0,8% 7

CE 19%

0keV ¥

) Y OkeV
126Te 126Xe

IA

Figura 1.1 - Esquema de desintegragao tipico.



1.2. Lei da Desintegracio Radioativa

A atividade de uma fonte radioativa ¢ definida como a sua taxa de
desintegracdo e ¢ obtida da lei fundamental da desintegracdo radioativa, para um

radionuclideo isolado:

dN
—=-AN (1.1)
dt

na qual N ¢ o nimero de nucleos radioativos e A ¢ definido como constante de
desintegracdo. De acordo com a equagdo 1.1, o decréscimo no numero de atomos do
elemento radioativo por unidade de tempo € proporcional ao nimero de dtomos ainda nao

desintegrado.

A unidade de atividade no Sistema Internacional ¢ o becquerel (Bq), e ¢

definido como uma desintegragao por segundo, assim:
1Bq=15"

A quantidade atividade ¢ definida pelo NCRP™! da seguinte forma: “A
quantidade da atividade de um nuclideo em um estado de energia especifico em um dado
instante de tempo ¢ o valor esperado do niimero de transi¢des nucleares espontaneas por

unidade de tempo daquele estado de energia”.

A atividade especifica de uma fonte radioativa ¢ definida como a atividade

por unidade de massa da amostra radioativa, dado em Bq- g_1 .

1.3. Desintegracao 3

A desintegracdo 3 pode manifestar-se de duas formas, através da emissdo de
um elétron negativo ou um positron do ntcleo. As reagdes para esses processos sao
apresentadas a seguir de forma simplificada, visto que o detalhamento de como ocorrem

esses processos foge ao escopo do presente trabalho.



O valor de Q indicado representa a energia liberada no processo. Na
desintegracdo por emissdo de um elétron negativo, o nimero atomico ¢ incrementado de

uma unidade, como mostra a equagio 1.21**],

X, Y + B +7 +Q (1.2)

vV representa o antineutrino.

Na emissdo de um positron, resulta no decréscimo do niimero atdmico de uma unidade,

como na reagdo indicada na equacao 13044,

X, AY + 87 +v+Q (1.3)

em que Vv representa o neutrino.

e Desintegracao : Neste processo um néutron ¢ convertido em um préton, € uma
particula B~ e um antineutrino (que tem massa de repouso aproximadamente nula e
probabilidade extremamente pequena de interacdo com a matéria) sdo emitidos do nucleo

como resultado do processol*¥:

n—>p+e +v (1.4)

Essa desintegragao aumenta a carga nuclear em uma unidade.

Para alguns nuclideos, a emissdo B~ pode se dar por mais de um ramo de
desintegracdo, decaindo para diferentes niveis de energias de estados excitados dos nucleos
filhos, que entdo se desexcitam por emissdo gama e/ou elétrons de conversdo interna.
Sendo a energia da transi¢cdo dividida entre a particula f° e o antineutrino de modo
estatistico, a energia do B apresenta um espectro continuo de energia que se estende de

zero até um valor maximo permitido, e ¢ correspondente a diferenca entre a energia de
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desintegracdo e a energia do nivel do estado excitado do nucleo filho para o qual ele

decaiu, ou sejal*¥:

Emax =Q —Fj (1.5)

na qual
Q' ¢ a energia de desintegracdo, igual a diferenca de massa atOmica, expressa em
unidades de energia, entre os estados fundamentais do nuclideo pai e filho.
E; ¢ a energia do nivel para o qual ocorre a desintegragao.

A energia média de uma particula f~ para uma determinada transigio ¢ dada por'**!:

E

j E N(E) dE

Emea = —Eoméx (1.6)
j N(E) dE

0

Na qual N(E) ¢ o nimero de particulas 3~ com energia entre E ¢ E+dE.

A figura 1.2 mostra um espectro tipico de uma transicdo B~ permitidal**.

N(E)

Figura 1.2 - Espectro tipico de uma transi¢do 3° permitida.
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. ~ + . I3 r
e Desintegragdo B: Neste processo, analogamente ao processo anterior, um proton é

. A ’ .. —+ y . . ~ o, .
convertido em um néutron, e um elétron positivo B~ (pdsitron) e um neutrino sdo emitidos

. 44
do niicleo como resultado do processol*":

pon+e’ +v (1.7)

Esta desintegrag¢do diminui a carga nuclear de uma unidade.

. ~ — . ~ + .
Analogamente a emissdo 37, a desintegragdo 3 pode se dar por mais de um
ramo de desintegracdo, e a energia do B° também apresenta um espectro continuo de

: . ros 44
energia que se estende de zero até um valor maximo!**.;

Epax = Q1 —2mgc? —E; (1.8)

na qual
Q" ¢ aenergia de desintegracio
moc® ¢ a energia correspondente & massa de um elétron em repouso
E; ¢ aenergia do nivel para o qual ocorre a desintegracao

A figura 1.3 mostra um espectro tipico de uma transi¢io P~ permitidat*®.

Figura 1.3 - Espectro tipico de uma transi¢ido B permitida.
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. ~ + A e
A desintegragdo 3° concorre com o processo de captura eletronica, mas requer

uma energia limiar de 2moc2 (ou2x 0,511 MeV) para que ocorra, ou seja**:

Q" —E; >2m,c? (1.9)
1.4. Captura Eletrénica (CE)

Neste processo, um elétron orbital ¢ capturado pelo nucleo induzindo a
conversao de um préton em um néutron € a emissdo de um neutrino, o qual carrega a

energia da transigaol**:

e +p—on+v (1.10)

Nesta desintegracdo a carga nuclear diminui de uma unidade e a carga atdmica

permanece constante!**,

AX+e” >, Yy (1.11)

Este processo deixa uma vacancia na camada atomica que ¢ preenchido por
outro elétron atdmico. Para desintegragdes com energia maior que duas vezes a energia de
ligacdo da camada K, o elétron capturado pertence a uma camada K em 90% dos casos, e
os 10% restantes de uma camada L ou maior. No processo de desexcitacdo do nuclideo, o
preenchimento da vacancia deixado pelo processo de captura eletronica ¢ acompanhado da

emissdo de raios-X caracteristicos ou elétrons Auger.
1.5. Desexcitacio de Estados do Nucleo Filho
Uma transi¢do pode ocorrer pela desexcitacdo de um nucleo atdmico para um

estado de menor energia, podendo ou nao ser o estado fundamental. Ela manifesta-se

espontaneamente pela emissdo de um foton gama ou pela transferéncia da energia
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excedente para um elétron da camada atdmica, denominado elétron de conversao e, mais

raramente quando condi¢des de energia tornam possiveis, por um par elétron-positron.

A intensidade da transi¢do gama ¢ dada por[44]:

T, =1, +1 +Iei (1.12)

na qual I, Ic e I+ sdoas probabilidades de emissdo gama, elétron de conversdao ou par

elétron-positron, respectivamente.

O terceiro processo ndo foi considerado no presente trabalho pois a intensidade

PN T -4 [44
para essa emissdo ¢ menor que 10 (441
1.5.1. Emissao y

A energia do raio gama emitido ¢ dada por™**:
E, =(E; —E¢)-E, (1.13)

na qual
E; — E¢ ¢ a diferenca de energia entre os niveis inicial e final da transi¢do gama.

E; ¢ a energia de recuo do estado final do nucleo, dado port**:

E, = 3
ZMNC

(1.14)

na qual
My € a massa do nucleo de recuo

¢ ¢éavelocidade da luz

A energia de recuo ¢ usualmente desprezivel, exceto para altas energias gama e

. , N .~ 24
baixos numeros atomicos. Por exemplo, para a emissdo gama de 1369 keV do “'Na,
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E; =42 ¢eV. Para conservacao do momento, o nucleo recua em dire¢do oposta a do raio y

emitido.

Outra propriedade importante de um estado nuclear ¢ sua meia-vida. Existe
uma probabilidade A; associada a cada modo de desintegracdo de um nivel. Se um estado
excitado decai para varios niveis de menor energia, as probabilidades de transi¢dao
associadas sdo todas independentes. A probabilidade total A serd a soma dos valores

individuais, ou sejal*™:

A=+, +A; 4+ (1.15)

e a meia-vida do estado excitado ¢ dada por'*":

T =—2 (1.16)

Ha alguns estados excitados que tem vida-média relativamente longas. Este
tipo de transicdo de um nucleo filho excitado para um nivel de energia mais baixo do
mesmo nucleo é chamada transi¢ao isomérica. O isomerismo nuclear ¢ indicado pela letra

m (de meta-estavel) apés o nimero de massa atdmica do radionuclideo. Na figura 1.4 ¢

[45]

123
MTet™H,

mostrado o esquema de desintegracdo do estado isomérico (ou meta-estavel) do

123m
52TE
247 119,74
159
[:I o -
123
52TE

Figura 1.4 — Esquema de desintegracdo
isomérico do '**™Te
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1.5.2. Conversao Interna

O processo de conversdo interna inicia-se com o nucleo em estado excitado,
que pode ter sido formado por um processo precedente — freqiientemente uma
desintegracao radioativa. A energia de desexcitagdo do nucleo ¢ transferida diretamente a
um elétron orbital (K, L etc.) do 4&tomo o qual ¢ ejetado deste, carregando uma energia

dada port**:

~E, (1.17)

na qual Ey ¢ a energia de ligagdo do elétron na camada X (X =K, L, M ...).

Diferentemente da desintegragdo [, os elétrons de conversdo interna sio
monoenergéticos, tendo energias um pouco menores, com relagdo aos fotons gama com os

quais concorrem, na faixa de energias entre keV a alguns MeV.

Para uma dada transi¢cdo, a razdo entre as da probabilidades de emissdo do

elétron de conversdo da camada K e de emissdo do raio-y ¢ chamada de coeficiente de

~ s : 44
conversdo interna para a camada K, sendo definido por'**:

|
ay = eICK (1.18)
e

na qual lgc, e I, sdo as probabilidades de emissdo dos elétrons de conversio K e da

radiagdo gama, respectivamente.

Os coeficientes de conversdo interna para as outras camadas sdo definidos

de modo analogo:

op = , op. = (i=1,2,3) (1.19)



16

naqual o, =ap, +of, +aL,

ay. = ! (i=1,2,3..) (1.20)

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

varias camadas ou subcamadas atomicas, e ¢ dado por:

I
a=ag +a +apy Foo=— (1.21)

ly

e L. € a probabilidade total para emissdo de elétrons de conversdo da transi¢do em questao.

A partir destas defini¢des, tem-se as seguintes relagoes:

1
I, = 1.22
Y 1+0Lt ( )
(04
loo =—L.T 1.23
© g (1.23)
_ ok
lece _—1+at T, (1.24)

na qual T, € a probabilidade total da transi¢do, T, = I, + L.

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

~ . . : . K K K
conversao interna relativos, representados simbolicamente pelas razdes T —

LM’ LM...

que sdo definidas da seguinte maneira:
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|
K _leex _ak (1.25)
L Iec,_ a,_
K _ lecy X (1.26)
LM IeCL+IeCM +"' aL +aM +"'

O processo de conversdo interna depende do estado inicial do elétron (camada

atdmica ou subcamada), do nimero atdomico Z e da transi¢ao nuclear.

Um exemplo de um espectro de um elétron de conversdao ¢ mostrado na figura

Contribuigao
relativa  do Conversio
elétron de camada K
conversao
(Ti 100 min) 113 Conversao
393 keV : "In camada L
i 1
0 'm 300 365 389 keV
In Energia do elétron
1.5,
Figura 1.5 — Espectro do elétron de conversdo da conversdao interna do nivel
isomérico para energia de 393 keV do '"*™In.

1.6. Rearranjo Eletronico

Os processos de captura eletronica e conversao interna induzem o atomo a um
estado excitado, que dao origem a vacancias nos orbitais eletronicos. A tendéncia natural ¢
haver um rearranjo dos elétrons nas camadas com o intuito de preencher essas vacancias. O
preenchimento de uma vacancia ¢ acompanhado pela emissao de raio-X ou de um elétron
Auger, criando novas vacancias nas camadas eletronicas menos ligadas. A vacancia inicial
¢ assim transferida por cascata para as camadas periféricas. A energia liberada corresponde

a energia de ligacdo do elétron na camada no qual a vacancia inicial foi produzida.
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Vacancia na camada K

O numero de vacancias K criadas durante uma transi¢do por captura eletronica

com probabilidade I; corresponde a I;Pk.

Para um dado radionuclideo, o niimero total de vacancias criadas na camada K,

. N ~ . , 44
considerando eventos de captura eletrénica e conversio interna, ¢ dado por'**:

(04
Nk = 1,Pc+>.T, 1+Zt (1.27)

Fluorescéncia produzida pela camada K

A probabilidade de que o preenchimento de uma vacancia na camada K seja

acompanhado por radiacdo Xk (fluorescéncia) ¢ dada porl**:

|
ok =nx—; (1.28)

na qual Iy K ¢ a probabilidade de emissao de fotons Xk.

A probabilidade de emissdo de elétron Auger ¢ deduzida a partir da

probabilidade de fluorescéncia:

ak =1—CL)K (129)

Deste modo, obtém-se a probabilidade de emissdo de étrons Auger K:
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IEAK =dak Nk (130)

A probabilidade de fluorescéncia wg depende exclusivamente do numero
atdmico Z, exceto para dtomos de baixo Z, para os quais ela pode ser influenciada pelo

estado quimico.

Para radionuclideos com baixos nameros atdmicos temos wx << 1. Este

parametro aproxima-se de 1 para radionuclideos com nimeros atomicos elevados.

Raios X

Raios X sdo radiagdes eletromagnéticas emitidas em transi¢cdes dos elétrons
atomicos entre diferentes estados no atomo. As emissdes ocorrem quando os elétrons mais
externos preenchem as vacancias deixadas nas camadas mais internas. Cada transi¢ao
possui uma energia caracteristica, dada pela diferenca entre as energias dos estados inicial
e final. Quando a vacancia ¢ na camada K, se dd a emissdo de foton Xk; quando ¢ na

camada L ocorre a emissdo de foton X, e assim sucessivamente.

A energia do raio Xk emitido para uma transicdo KX ( X =L, M, N, ...) é dada

por:
E, =E,-E, (1.31)

Onde Ex e Ex sdo as energias de ligacdo dos elétrons nas camadas K e X,

respectivamente.
Elétrons Auger

Em alguns casos, a energia de excitagdo do atomo ¢ transferida para um elétron
de uma camada mais externa, provocando a sua eje¢do do atomo. Este elétron tera uma
energia dada pela diferenca entre as energias de excitagdo do atomo e de ligacdao do elétron

ejetado. Em geral, essa energia ¢ menor que a de particulas B ou elétrons de conversdao
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interna, uma vez que a emissdo de elétron Auger ocorre com maior probabilidade em
radionuclideos de Z baixo (Z<45), por apresentarem baixas energias de ligagdo dos

elétrons.

Quando a vacancia ocorre na camada K a energia do elétron Auger-K ¢ dada

porl*¥:

Ep, =Ex —Ex —Ey —AE (Ey < Ex) (1.32)

Na qual Eg, Ex, Ey, sdo as energias de ligacdo dos elétrons nas camadas K, X
e Y (ou subcamadas), respectivamente. AE ¢ um termo corretivo para o caso em que a
energia de ligacao do elétron do a&tomo no estado excitado seja muito maior do que a do

atomo em seu estado fundamental.
1.7. Interacido da Radiacdo com a Matéria

Quando particulas carregadas atravessam um meio, eles sofrem colisdes
elasticas e inelasticas com os atomos e moléculas deste meio. A colisdo elastica produz
apenas deflexdes e a ineléstica produz também um ion positivo e um elétron, usualmente
chamado de par-de-ions. Em média, aproximadamente 35 eV de energia ¢ necessaria para
formar cada par-de-ions em gases. A producdo dos pares-de-ions por particulas carregadas

se da por interagdes Coulombianas.

Outras formas de transferéncia de energia podem ocorrer por meio de excitagao
dos atomos ou moléculas do meio e pela producdo de radiagdo de freiamento
(“Bremsstrahlung”). Esta ultima ocorre preferencialmente pela interacdo de elétrons ou
positrons com a matéria ¢ ¢ dominante em altas energias e materiais de alto nimero

atomico.

Grande parte das fontes radioativas gama emissoras decaem pela emissdo de
radiagdo beta. Por esta razdo, radiacdo secundaria na forma de raio-X (“Bremsstrahlung”)

pode ser gerada e contribuir para o espectro medido.
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A energia dos fotons X ou gama pode ser expressa como E = hv, ¢ as
interagdes desses fotons com a matéria sdo consideradas ndo dependentes da origem do

foton, dependendo apenas de sua energia e do material considerado.

Diferentemente das particulas carregadas, um feixe de radiagdo gama, bem
colimado, apresenta uma atenuagdo exponencial na matéria. Isto ocorre porque os foétons
sdao absorvidos ou espalhados em um unico evento. H& diversos tipos de interagdo que

causam espalhamento ou absorc¢ao de raios gama:

Tipo de interagdo Efeito da interag¢do
1- Interagdo com elétrons atdmicos a) absorc¢do completa
2- Interagdo com nucleons b) espalhamento elastico (coerente)

3- Interagdo com o campo elétrico ao redor c¢) espalhamento inelastico (incoerente)
do nucleo ou elétron
4- Interagdo com o campo nuclear ao redor

dos nucleons

Hé 12 maneiras de combinar a coluna 1 e 2; assim em teoria ha 12 processos
diferentes para cada raio gama poder ser absorvido ou espalhado. Varios desses processos
sdo pouco freqlientes. Os processos principais de transferéncia de energia pelos raios X e
gama na matéria sdo: (i) efeito Fotoelétrico, importante em baixas energias; (ii) efeito
Compton, importante para energias intermediarias; e (iii) Producdo-de-Pares (elétron-

positron) que ocorre para radiagio gama com energias acima de 1022,0 keV'*',

Secéo de Choque

A base de todas as medidas de absorcao de raios X e raios gama ¢ o fato de que
a intensidade de radiagdo decresce ao passar através da matéria. Em tal passagem, para
uma pequena espessura Ax, a variacdo na intensidade Al € proporcional a espessura e a

intensidade incidente I, isto €,
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Al = —plAx (1.33)

na qual p é a constante de proporcionalidade, dependente do material e da energia do
foton, e ¢ chamada de coeficiente de absor¢do ou se¢do de choque macroscopica. Se a

radia¢do ¢ homogénea, | ¢ constante, e a integracdo dessa equacao fornece:

=KX (1.34)

A equacdo fornece a intensidade de radiacdo I apds uma particula de

intensidade inicial Iy ter atravessado uma espessura x de um dado material.

Os trés processos de interagdo de radiagdo gama com a matéria (efeito
Compton, efeito Fotoelétrico, e Producdo-de-Pares) agem independentemente um do outro,
assim, podemos separar o coeficiente de absor¢do em trés partes que designaremos por G

para efeito Compton, t para o efeito fotoelétrico, e k para a produ¢do de pares:

L=0+T+K (1.35)

Um quarto processo que ¢ o espalhamento coerente (Geoe) também pode

contribuir para atenuagdo do feixe de fotons, embora ndo transfira energia aos atomos do

meio:

L=0C+T+K+GCcpe (1.36)

1.7.1. Efeito Fotoelétrico

Para energias abaixo de aproximadamente 100 keV, o modo predominante de
interacao de fotons gama ou X em materiais de alto Z ¢ o efeito fotoelétrico. No efeito
fotoelétrico, a energia total do foton hv ¢ transferida para um elétron orbital, o qual
abandona o 4tomo com uma energia igual a do foton, menos a energia de ligacdo (E,) da

camada K, L, M, etc., do qual ¢ ejetado:
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E_ =hv-E, (1.37)

na qual Ee_ ¢ a energia cinética do elétron ejetado. O restante da energia aparece na forma

de raio X caracteristico ou elétrons Auger, durante o preenchimento da vacancia na camada

interna. A figura 1.6 ilustra o processo.

hI"' : IE

=
A A

Figura 1.6 - Efeito Fotoelétrico.

Um f6ton incidente ndo pode ser totalmente absorvido por um elétron livre. A
absorcdo total somente pode ter lugar se o elétron estiver ligado ao 4&tomo. Desse modo, o
momento ¢ conservado pelo recuo do atomo residual inteiro. Como podem ser esperados,
os elétrons mais ligados tem a maior probabilidade de absor¢cdo por efeito fotoelétrico,
sendo que 80% dos processos de absor¢do fotoelétrica ocorrem na camada K, desde que a
energia do foton incidente hv exceda a energia de ligacdo correspondente, € uma grande

parte dos 20% restantes ocorrem na camada L. O efeito fotoelétrico possui uma forte

dependéncia com o numero atémico (Z* ou Z*) e cai com Portanto, ¢ um processo

(hv)?

dominante em baixas energias.

A absorc¢do fotoelétrica ¢ o processo ideal se estamos interessado em medir a
energia do raio gama original. Como a energia dissipada por emissdo de raios X
caracteristicos e elétrons Auger normalmente ¢ absorvida no meio, um tUnico pico
aparecera no espectro de energia absorvida, correspondendo a energia dos raios gama

incidentes (figura 1.7).
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Figura 1.7 - Espectro de energia correspondente a
absorcao total de um feixe de radiagao
gama ou X monoenergéticol*.

1.7.2. Efeito Compton

No efeito Compton, o foton é espalhado e comporta-se como uma particula,

. hv . . , . .
com energia, hv, ¢ momento —. A energia ¢ transferida para um elétron livre que ¢
C

defletido em uma nova dire¢do, sendo o foéton espalhado com energia menor. A divisdo da

energia entre os dois depende do angulo de espalhamento (figura 1.8).

Figura 1.8 - Espalhamento Compton

A energia do raio gama espalhado hv’ em termos do angulo de

espalhamento 0 ¢ dada port*":

hv
hv’ = ——F—< 1.38
Y 1+a(l—cos6) (1.38)

hv

na qual o =
mgce



25

A energia cinética do elétron de recuo é entdol*”:

E - =hv-hv’ =hv 1—; (1.39)
c 1+a(l—cos6)

Podemos deduzir que para dngulos de espalhamento muito pequenos, tem-se

0=0, hv’=zhv e Ee_ = 0. Neste caso, elétron de recuo Compton tem energia muito baixa

e o raio gama espalhado tem aproximadamente a mesma energia do raio gama incidente.
Para uma colisdo frontal, ou seja 6 = m, o raio gama incidente ¢ retro-espalhado voltando
para sua diregdo de origem, enquanto o elétron de recuo tem dire¢do incidente. Essa
situacdo corresponde a energia maxima que pode ser transferida para um elétron em uma

interacdo Compton.

A se¢do de choque para o nimero de fotons espalhados por elétron e por

unidade de 4ngulo solido na diregdo 0, ¢ dada por'*:

d.o(8) 3 ry’ 1 2 a2(1—0059)2
0 _7{[l+a(lcost9)]2 |:1+cos 9+[1+a(1—cosl9)] (1.40)

€

- —2.818-1073 cm.

. hv
Aqui o = er, =
mc mc

A secdo de choque para o total da energia espalhada por elétron e por unidade

de angulo solido é dada port*®:

2 2 2
LRCAGN ! 1+ cos? g4 & (L=c0s0) (1.41)
dQ 2 [l + a(l —COS 0)]3 [1 + a(l — COS 9)]

A secdo de choque total Compton .o ¢ obtida pela integragdo da equagdo

(1.40) no intervalo [0, ] para 0 e [0, 21] para ¢[46]:
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e = 2nr02{1+—a[Mlln(l + 2a)} LW 2a)1+—3“2} (1.42)
o

21420 « o (1+2a)

Integrando a equacao (1.41) entre os mesmos limites obtemos o coeficiente de

espalhamento Compton, .o, dado por*®’;

2(1+ a)(zaz ~2a- 1)
20 1

a a?(1+2a)? 3(1+2a)

As relagdes acima indicam que o espalhamento Compton ¢ dominante em
energias intermedidrias de fotons X ou gama. Por outro lado, este processo estad
relacionado com a densidade de elétrons no meio. Como esta densidade ¢
aproximadamente constante em diferentes materiais, resulta que a probabilidade de

interacao por efeito Compton praticamente independe do material absorvedor.
1.7.3. Producio-de-Pares

Para um fo6ton incidente de energia maior do que duas vezes a energia de
repouso do elétron, ou seja, maior do que 2mOC2 =1022,0keV , um terceiro tipo de

interagdo conhecida como produgdo-de-pares, torna-se importante. Nesta interagdo o foton

¢ completamente absorvido e em seu lugar aparece um par elétron-positron (figura 1.9).

h par elétron-
pésitron

Figura 1.9 - Efeito de Produg¢do de Pares.
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O processo ocorre somente no campo de particulas carregadas, principalmente
dentro do campo Coulombiano de um nucleo. A energia em excesso, acima de 1022,0 keV,

, . . .. , 42
¢ transferida na forma de energia cinética das particulas'**:

E_ +E_ =hv-2myc’ (1.44)

O coeficiente de produgdo-de-pares interno ¢ definido port**:

O = (1.45)

A intensidade desta emissdo ¢ em geral baixa e o, ¢ geralmente menor do que
10", Para energias tipicas o elétron e o positron, penetram no méximo poucos milimetros

em material s6lido antes de perder toda a energia cinética no meio absorvedor.

Na figura 1.10 temos a representacdo esquematica dos estados de energia
positivo e negativo do elétron. Pares elétron-pdsitron sdo criados pelas transicdes que
somam uma energia maior do que 2m,c” para um elétron originalmente em um estado de
energia negativa. A lacuna é entdo um positron de energia total mec” + Ec+ , e o estado

excitado ¢ simplesmente um elétron de energia total moc2 + Ee- .

@ Inc;:.l::2 IS Estado de energia
Lo positive para
= {E mocz | t elétrons
SE |
5c O i it
-E‘ o 2 1
5o of — + Totalmente ocupado por
i s 2 == estade de energla
H (mgc® +Eg+) — negativo para elétrons

Figura 1.10 - Representacdo esquemadtica dos estados de energia

positivo e negativo do elétronl*”),

O grafico da energia cinética total das particulas carregadas (elétron-positron)

criado pelo raio gama incidente esta localizado 2myc” abaixo da energia do raio gama
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incidente, como ilustrado na figura 1.11. Este espectro corresponde ao pico de duplo

escape dos gamas de aniquilagdo.

Gl

Figura 1.11 - Gréfico da energia cinética total das particulas
carregadas (elétron-positron) 2.

O positron subsequentemente aniquila-se com um elétron produzindo dois
fotons de 0,511 MeV, ditos fotons de aniquilagdo. Os processos de produgdo de pares e
aniquilagcdo normalmente ocorrem dentro do tempo de resolucao do detector, e os foétons de

aniquila¢dao propagam-se essencialmente em direcdes opostas, um em relagdo ao outro.

A deteccdo de radiacdo gama ¢ possivel pelas interagdes com a matéria dos
elétrons secundarios produzidos através dos processos descritos acima. Os raios gama,
produzem elétrons dentro do volume sensivel dos detectores, tais como cristais de lodeto
de Sédio, germanio e silicio. No germanio e silicio as interagdes produzem pares elétron-
lacuna, que sdo coletados e dao origem a pulsos, cuja amplitude estd relacionada com a

energia depositada no cristal.

A importancia relativa dos trés processos descritos acima para diferentes
materiais absorvedor e energias de raio gama sdo ilustrados na figura 1.12. A linha a
esquerda representa a energia para o qual absorcdo fotoelétrica e espalhamento Compton
sao igualmente provaveis como uma fun¢do do nimero atémico do absorvedor. A linha a
direita representa a energia para o qual o espalhamento Compton e producdo-de-pares sao
igualmente provaveis. Trés areas estdo assim definidas no grafico dentro do qual absor¢ado

fotoelétrica, espalhamento Compton, e producio-de-pares cada um predominam.
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Figura 1.12 — Importancia relativa dos trés principais tipos de interacao
de raios gama*”!

1.8. Espectrometriaye X

A espectrometria y ¢ X ¢ um método de analise utilizada em metrologia das
radiagdes ionizantes, € consiste basicamente em identificar e determinar a natureza ¢ a
atividade de radionuclideos contidos em uma amostra, bem como calcular os parametros

da emissdo radioativa, a partir do registro e anélise de seu espectro de emissao.

Este espectro ¢ Unico para cada nuclideo, caracterizado pelo tipo de emissdo
radioativa, energia e probabilidade de emissdo da radiacdo. Para obté-lo, utiliza-se um
detector acoplado a um sistema eletronico de aquisi¢ao de dados, resultando em um

espectro de natureza discreta (linhas).

Diferentes fenomenos eletronicos no sistema de medigdo provocam o
alargamento dessas linhas, transformando-as em picos de distribui¢cdo centrados na energia
da radiacdo. A largura a meia-altura destes picos (FWHM) ¢ definida como resolugdo e

permite avaliar a qualidade do dispositivo de deteccao.

Para associar os picos de um espectro a um radionuclideo, determina-se a
relacdo energia-canal, por meio de uma calibracdo. A seguir, determina-se a curva de

eficiéncia de absor¢ao total, com o intuito de calcular a atividade dos radionuclideo através
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das areas sob os picos. A relagdo entre a area de um pico de energia E, x e a atividade ¢

dada por:

S(E%X)

A=
8(E7,X ) p(E%X )T

(1.46)

na qual A ¢ a atividade da amostra, S(E, x) ¢ a 4rea do pico de energia E, x, corrigida para
desintegracdo, radiacdo de fundo, tempo morto, efeito soma em cascata, atenuacido e
geometria, p(E, x) ¢ a probabilidade de emissdo de radiacdo gama ou X de energia E, x, € ¢

a eficiéncia do pico de absorcao total para esta energia, e T o tempo de medida.
Formagao de espectros

Ao observar um espectro de emissdo de fotons em um detector de radiacao, ¢
possivel ver o resultado das diferentes interagdes produzidas por eles no interior do
detector ou em materiais ao seu redor, tais como picos de absorcdo total, espalhamento

Compton, fenomenos de escape e coincidéncias.
Picos de absorcéo total

Espectros de fotons que ndo sofreram interacdes com o meio exterior,
depositando toda sua energia no interior do detector, por efeito Fotoelétrico, por varias
interagdes Compton ou producao-de-pares seguida de Compton e Fotoelétrico, cuja energia

depositada corresponda a energia especifica do foton.
Espalhamento Compton
Compoem espectros de formas diferentes:
a) Fotons que sofreram somente uma interagdo Compton no interior do detector. O foton
espalhado terd energia maxima quando o angulo de espalhamento for zero e minima

quando o angulo de espalhamento tender a 180°, portanto, a energia depositada no

detector sera maxima para 4ngulo de espalhamento de 180° e zero para angulo zero,
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resultando num fundo continuo no espectro com energias entre zero keV e a energia

maxima depositada.

b) Fotons que sofrem varias interagdes Compton no interior do detector antes de ser
espalhado para fora dele. No espectro aparecem superpostos ao fundo continuo e

também além dele, formando um vale que acaba antes do pico de absor¢ao total.

c¢) Fotons que interagem por efeito Compton com o meio externo antes de depositar sua
energia no detector, encontrados no fundo continuo e no vale. Em alguns casos, os

; . n ;. 0 L.
fotons espalham-se no meio externo em um angulo proximo a 180~ antes de atingir o

detector, dando origem a um pico caracteristico, chamado pico de retroespalhamento.

Fendmenos de escape

Quando um féton com energia E maior que 1022 keV alcanga o detector, ele
pode produzir um par elétron-positron acompanhado da aniquilagdo do positron dentro do
detector e a emissdao de dois fotons de 511 keV. Estes foétons podem sair do detector sem
interagir, originando dois picos: o pico de escape simples, com energia de 511 keV abaixo
do pico de absorcao total, quando um tnico foton escapa, e o pico de duplo escape, com
energia de 1022 keV abaixo, se os dois fotons escapam. A produgdo-de-pares pode
também ter origem no exterior do detector, sendo que, neste caso, um dos dois fétons de
aniquila¢ao pode interagir com o detector e dar origem a um pico com 511 keV, chamado

pico de aniquilacdo.

Um outro fendmeno de escape esta ligado aos fotons X de fluorescéncia. Neste
caso, havera um pico com energia E - Ex, sendo Ex a diferenca entre a energia de ligacao

das duas camadas.

Eventos em Coincidéncia

A desexcita¢do do nucleo, sucedendo uma desintegracdo, pode originar uma ou
varias transi¢des gama. Quando emitidos em cascata, em um intervalo de tempo muito
inferior ao tempo de coleta de cargas do detector, um unico pulso, soma dos dois eventos

distintos, sera registrado, reduzindo a intensidade dos picos correspondentes a energia de
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cada foton e originando um pico-soma de coincidéncia gama-gama. Pode ocorrer também,
no caso de um féton gama seguido de um féton X de rearranjo, formando um pico soma

por coincidéncia gama-X.



33

2. METODOLOGIA

2.1. Medida Absoluta da Atividade Pelo Método de Coincidéncia

Os métodos absolutos, ou diretos, sdo aqueles na qual a taxa de desintegragao
pode ser determinada sem o conhecimento prévio dos pardmetros do detector (angulo

solido, eficiéncia etc.) ou do valor de uma grandeza auxiliar, a ndo ser o tempo.

Um dos métodos de medida absolutos amplamente utilizado na padronizagao

7] que possibilita a obtencio de resultados

de radionuclideos ¢ o método de coincidéncia
de taxa de desintegracdo com grande exatiddo por meio das taxas de contagens, sem o
conhecimento dos parametros inerentes ao processo de desintegracdo ou do equipamento

utilizado.

2.1.1. Principio do Método

O método de coincidéncia ¢ utilizado para as padronizagdes de radionuclideos
que se desintegram pela emissdo de duas radiagdes simultdneas e de natureza diferente,
como a-y, B-y, CE-y. Baseia-se no uso de dois detectores estaveis no tempo, um para cada
tipo de radiacdo emitida e um moédulo para a determinacdo dos eventos coincidentes, isto €,

detectados simultaneamente nos dois detectores, figura 2.1.

_— registrador
fonte radicatrva i

detector 5

unidade de registrador de
comcidéncia cotncidéncia

detector ¥

registrador
¥

Figura 2.1 - Diagrama de bloco do sistema de coincidéncia tipico.
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Considerando-se uma fonte puntiforme de um emissor genérico com esquema

de desintegracao simples (Figura 2.2), em que a desintegracao se da pela emissdo de uma
particula B~ seguida por um foton gama, as taxas de contagem registradas em cada uma das

vias de deteccao sao dadas por:

N, =Nog, (22)
N, =Nyege, (2.3)

na qual
No atividade da fonte;
Np taxa de contagens na via beta;
N, taxa de contagens na via gama;
N, taxa de contagens de coincidéncias;
eg  probabilidade de detecgdo da via beta e

g,  probabilidade de detec¢do da via gama.

Figura 2.2 - Esquema de desintegracdo simples
para um emissor [3-y genérico.

Multiplicando-se a equagao (2.1) por (2.2) e dividindo por (2.3), tem-se:

T =N, (2.4)
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Portanto, a atividade do radionuclideo (Ny) ¢ funcdo apenas das taxas de
contagens observadas, ndo dependendo do conhecimento de nenhum outro dado. Neste
caso simples, as eficiéncias também podem ser determinadas substituindo a equacdo (2.4)

nas equacdes (2.1) e (2.2) obtendo-se:

C
e = — 2.5
PN (2-3)
¥
I C
e = 2.6
TN (2-6)

2.1.2. Técnica da Extrapolacao da Eficiéncia

Na pratica, a desintegragdo apresentado no esquema anterior (Figura 2.2),
corresponde a uma condicdo ideal que ¢ raramente alcancada. Geralmente, os
radionuclideos apresentam esquemas de desintegragdo mais complexos, com varios ramos
beta seguidos de transicdo gama ou da emissdo de elétrons de conversdo interna. Desse

o) ~ . 1-
modo, uma série de correcdes devem ser aplicadas !

, Visto que ndo podem ser
descartados outros parametros intrinsecos ao método de medida como sensibilidade de um
dos detectores ao outro tipo de radiacdo, a qual ele ndo se destina, uso de fontes ndo

puntiformes, tempos de resposta diferentes para cada detector etc.

Para um caso pratico, em que o radionuclideo decai por B-y (ou Captura
Eletronica - y) e apresenta um esquema de desintegracdo complexo, com N ramos beta, as

equacgodes (2.1), (2.2), (2.3) sdo alteradas e podem ser reescritas como:

m

n
NB :NOZai SBi +<1_8Bi)zbij
1=1 j=1

& [Secij + (1 ~ Eecyj )S(XaA)ij )]+ By | (2.7

1+0Lij

m n l
N, =Nj ZaiZb--e L (2.8)
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R
N. =Ny Z‘ia €8, Z ij Yu 1+a (1 €B; )Zblj c1J 1t (2.9
i= ajj

na qual
Np, N, e N sdo contagens beta, gama e coincidéncia, respectivamente

Ny ¢ a atividade;
a; ¢ b sdo as intensidades por desintegracdo do i-ésimo ramo beta e intensidade

relativa da j-ésima transicao relacionada com o i-ésima ramo
n ¢ o nimero de transigdes que seguem o i-¢simo ramo beta

m ¢ o numero de ramos beta;
¢ a eficiéncia beta associada ao i-€simo ramo beta;

By

Eyj;» © Epyy; SAO eficiéncias de detec¢do gama e eficiéncia gama para detector beta

respectivamente, associada a ij-€sima transi¢ao;

€ e gx A): sao eficiéncias de detecgdo para elétron de conversdo e elétron
€Cjj (X,A)

Auger ou eficiéncia de detec¢do para raio-X, respectivamente

associada a ij-€sima transi¢ao e,
ec;; €y sdoa eficiéncia de detecc¢do da coincidéncia gama-gama e o coeficiente
de conversao interna da ij-ésima transicao.

e a equagao (2.4) passa a ser reescrita como:

NpN,
N,
n 1J|:86CIJ (1 Secl_]) (X A)ij:|+8BY1J m 1
Zal &g +( £p; )Z‘b I+, Ealgbugylj 1+a
j=1 ! 1= ’
N
0 m n 1 n 1
Dol Dby g+ e ) Dbusey
1= J= -
(2.10)

A medida da eficiéncia beta pode ser escrita como:
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| ( 2 1
a:| ep. € 74-1—8.) bie.. —
N, i lzzl i [31JZ:1 1755 1+0Cij Bi J;l ey 1+0‘ij (2.11)
N - m n 1
Y >ai by
1 IJ ’\{
=1 j=1 lto

A equagdo (2.10) determina que para obtermos Ny ¢ necessario conhecer os
parametros do esquema de desintegracdo e as probabilidades de detec¢do. Para solucionar
esse problema e manter a principal caracteristica do método que consiste na sua

independéncia do conhecimento das eficiéncias de detec¢ao e dos parametros do esquema

de desintegragdo, foi desenvolvida a Técnica da Extrapolagdo da Eficiéncial®!.

Segundo esta técnica, a determinagdo da taxa de desintegracdo de um nuclideo
com esquema de desintegracdo complexo, sem o conhecimento prévio dos parametros do

esquema de desintegracdo e das eficiéncias de detecg¢do, sO serd possivel se pudermos

estabelecer uma relagdo funcional entre a contagem no detector beta, Ng, € o parametro de

.. . N N
eficiéncia —* tal que Ng — Ny quando —= — 1.
NY N"/

Esta condic¢ao ocorre quando a eficiéncia dos varios ramos beta, £g, » puder ser

representada como uma fun¢ao de uma tnica eficiéncia ¢ By isto é,

SBr - fr (SBS )

e ¢ imprescindivel que esta relagdo se conserve para o caso em que f; tenda para 1, quando

uma das eficiéncias beta, € By tender para a unidade, ou seja,
f, —>1quando»35S —1 parar=12,---,n

além de que os valores das probabilidades de deteccdo &y , ep, > ¢, © Eec,

. . . N
permanecam constantes no intervalo de variagio —< .

Ny
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.. . N
Portanto, Ng resulta como uma fun¢do F do pardmetro de eficiéncia —<  tal
Y

que:

N; =N, F(Nj 2.12)

y

em que F—>1 e Ng—>Nj quando %—) 1. A equagdo (2.12) ¢ a formula de
Y

coincidéncia generalizadal'~).

A formula de coincidéncia generalizada pode ser posta em uma forma mais

NgN
conveniente para sua solucdo grafica ou analitica. Usando-se "B como varidvel

C

dependente e como parametro variavel, obtém-se uma fun¢do G do parametro de

Y

ineficiéncia, cuja variacao ¢ mais lenta do que a da fung¢ao F referida na equagao (2.12).

Assim a férmula de coincidéncia generalizada pode ser escrita como:

NN N
12 * =N, G % (2.13)
‘ Ny
- Ne
NNy Ny
na qual a funcdo G —>1 e — Ny quando N —>0
c _c
NY

A variacdo do pardmetro de eficiéncia pode ser obtida pelo uso de
absorvedores externos, ou auto-absorcao na fonte, discriminagdo eletronica ou qualquer

outro método que possibilite a variacao da eficiéncia beta.
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Determina-se a taxa de desintegragdo Ny por meio da extrapolacdo obtida por

NC
. . . . . . , NBNy Ny
ajuste polinomial dos dados experimentais a partir do grafico de ———— versus N~
c ~c
NY

2.1.3. Técnica do Tracador

A padronizacao de um emissor beta puro geralmente ¢ feita utilizando a técnica
do tragador'*’). Nesse procedimento um emissor beta-gama conveniente ¢ utilizado como
tracador e misturado na solugdo do beta puro.

As equagdes gerais de coincidéncia aplicada para esta técnica podem ser

escritas como:

NB = NOPSBP +
m no O [Secq +(1‘Secu )S(XaA)ij)]’L By 2.14
+Nor Y aiiep, +(1-ep, )2 b . L &9
i=1 i=1 +0j T
m n 1
Nyt =Not| 2 2; > bijey, Tran (2.15)
=1 j=1 i )r
m n n
Ner =Not Zai &p; Zleng 1+ +(1_8Bi )Zbijgclj 1+ (2.16)
. . ,

assim
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=NOPSBPN—y + (2.17)

Zal o L . )i OLij[Secij +(1—gecu)g(XA) }

i=1 j=1

By [m & 1

i

| Xa; ) bijey;
+0Lij i=1 i1 +0Lij

+ NOT

n
1
Za Ep; Z ij Ylj 1+0ﬁ1] (1_8[3 )zle CIJ 1+alj

1

na qual:

P e T sdo indices relacionados com emissores puro e beta-gama,

respectivamente. Os demais parametros foram definidos no item 2.1.2.

Em casos especiais, para os quais o pico de absorc¢do total de energia no canal
gama pode ser selecionado para um unico gama (com intensidade b por desintegragdo e

coeficiente de conversdo o), as coincidéncias gama-gama sdo eliminadas (8%. ) e as

equagdes 2.17 e 2.11 podem ser simplificadas:

NN N l—eg)olecp +(1—¢ € +¢€
BYZNOPSBP_Y"‘NOT 1+b( B) ce +(1—&cg) (X,A)] By (2.18)
I\IC NC SB l+a
T
e N, (2.19)
N, T
Y
na qual

epT —{Za SBI}
i=l1 T
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2.2. Arranjo Experimental do Sistema de Coincidéncia 4n(PC)B-y

O sistema de coincidéncia 4n(PC)B-y utilizado no LMN do IPEN ¢ constituido
por um detector proporcional a gas fluente, com geometria 47 para detecgdo da radiacdo 3
(B~ e B"), elétrons de conversido, raios-X e elétrons Auger, acoplado a dois cristais
cintiladores de Nal(Tl), para deteccdo da radiacdo gama. A figura 2.3 mostra o sistema de
coincidéncia do LMN. Os eventos coincidentes sdo registrados quando detectados

simultaneamente nos dois detectores (4n(PC) e Nal(T1)).

Figura 2.3 - Sistema de coincidéncia 4n(PC)-Nal(Tl) do LMN.
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2.2.1. Detector Proporcional com Geometria 41

O contador proporcional apresenta baixo ruido, baixa sensibilidade para
radiag¢do y (< 1%), tempo de recuperacdo de = 100 ns, e alta eficiéncia na deteccdo de

particulas B, entre 90% a 100%.

O detector proporcional do LMN ¢é composto por duas partes simétricas de
latdo, entre as quais ¢ encaixada uma placa deslizante com dois orificios para o
posicionamento das fontes no interior do detector, sem a necessidade de abri-lo. A vedacao
¢ garantida por um sistema de anéis de borracha dispostos em cada uma das metades. Seu
volume interno ¢ delimitado por definidores de latdo, que o tornam aproximadamente
cilindrico quando as duas partes do conjunto sdo justapostas, tendo 3,0 cm de didmetro e

comprimento de 7,5 cm, como mostra as figuras 2.4 (a) e (b).

Figura 2.4 - Contador proporcional do LMN, com suas duas metades
separadas para ilustrar o interior do detector. Na ilustragao
(b) percebe-se a fenda para encaixar a placa deslizante para o
posicionamento da fonte no seu interior.

Em cada metade do detector estende-se, paralelamente ao eixo do cilindro, um
anodo, formado por um fio de ago inoxidavel, com didmetro de 25 um, muito bem
esticado, preso por isoladores de teflon em um dos lados e ligados a conectores de alta
tensdo do outro lado. A figura 2.5 mostra o esquema do contador proporcional, em corte

transversal e vista frontal.
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entrada de gas

anodo de cima

/ suporte para fontes \

conectores .
isoladores

\ | /

anodo de bhaixo

saida de gas

Figura 2.5 — Esquema do contador proporcional, em corte transversal e vista frontal.

O interior do contador € preenchido com gés de alta pureza constituido de 90%
de argonio e 10% de metano (mistura P10), operado a pressao de 0,1 MPa (pressdo
atmosférica). O contador proporcional do LMN também pode ser pressurizado, acoplando-

se um sistema de alta pressao.

As particulas emitidas pela fonte ionizam as moléculas do gas. Os elétrons
livres assim formados sdo acelerados pelo campo elétrico no interior do detector em
direcdo ao anodo, ganhando energia no percurso e ionizando outras moléculas do gas,
originando uma avalanche, conhecida como avalanche Towsend*. Essa avalanche
termina quando todos os elétrons livres sao coletados no anodo, sendo a corrente formada
proporcional ao numero de elétrons, que por sua vez, € proporcional a energia depositada
pela particula, uma vez que o detector ¢ operado na regido proporcional, com um fator de

multiplica¢io de aproximadamente 10*.
2.2.2. Cristal Cintilador de Nal(TI)
As janelas de aluminio (espessura de 0,3 mm) de dois cristais cintiladores de

Nal (Iodeto de Sédio) ativado com Talio (TI), com dimensdes de 76 mm x 76 mm, estdo

posicionados em contato direto com as faces superior e inferior do contador proporcional.
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Os fotons emitidos pela fonte radioativa incidem sobre a superficie do cristal
produzindo ionizagdo que podem ser detectadas pela emissdo de cintilagdes através das
quais as moléculas do cristal retornam ao estado fundamental. A luz visivel assim gerada
incide em uma célula fotomultiplicadora, que a convertera em elétrons que, por sua vez,
serdo multiplicados. Esta corrente elétrica produz um pulso cuja altura é proporcional a

energia perdida pela radiacdo e/ou particulas no interior do cristal.

2.2.3. Sistema Eletronico Associado

A cada um dos detectores sdao acoplados equipamentos eletronicos que
permitem os ajustes necessarios para a medida e aquisicdo de dados. O sistema eletronico

basico utilizado ¢ apresentado na figura 2.6**],

Este sistema ¢ composto por duas vias distintas, 3 € y, cada uma destinada a um

tipo de detector.

e Via 3 — Detector proporcional 47t: Os pulsos provenientes dos dois anodos distintos sdo
somados gerando um Unico sinal que passa por um estagio de amplificagdo. A medida
nesta via ¢ feita selecionando-se a regido do espectro beta acima no ruido eletrdnico.
Para isso faz-se a discriminagao por meio de um analisador monocanal com atrasador
(Single Channel Analyser-Timing, ou simplesmente SCA-Timing). ApoOs esta
discriminagdo, os pulsos sdo enviados a um modulo de porta e atraso (Gate and Delay
Generator) onde ¢ fixado o atraso para a separagao dos pulsos no espectro de aquisi¢ao
de dados, sendo posteriormente enviados para um conversor de tempo em altura de

pulso (mddulo TAC) para o registro dos eventos.

e Via y — Detector cintilador de Nal(Tl): Os pulsos provenientes dos dois detectores
distintos passam por amplificadores e sdo depois somados gerando um unico sinal. A
medida nesta via ¢ feita selecionando-se a regido do espectro gama referente a um ou
mais picos de absor¢ao total; para isso faz-se a discriminagdo destes por meio de um

analisador monocanal com atrasador (Single Channel Analyser-Timing, ou
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simplesmente SCA-Timing) que permite selecionar a faixa de energia de interesse

janela. Apos esta selegdo, os pulsos sdo tratados de modo semelhante a via beta.

Nal
Fonte de alta tensdo
(1100 V)
Fonte de alta tensdo
an (2050 V)
Nal
Pré amplificador Pré amplificador Pré amplificador
Amplificador Amplificador Amplificador
Somador
Discriminador r— | Discriminador
Vi Atraso
Porta e atraso Porta e atraso
TAC
Analisador
multicanal

Figura 2.6 — Diagrama do arranjo eletronico convencional utilizado no sistema de
coincidéncias 4mp-y.
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O método utilizado para o registro das contagens foi desenvolvido no LMN do
IPEN e utiliza um moédulo TAC, acoplado a um multicanal, onde ¢ feito o registro dos

espectros de aquisicdo de dados!®.

Para isso, o médulo TAC recebe os pulsos provenientes das vias, y € 3, apds
passagem por modulos de porta e atraso. Uma vez no TAC, um dos pulsos dara o inicio
start e o outro o término Stop, havendo o registro das contagens do seguinte modo: uma
contagem 3 quando ambos os pulsos forem provenientes do detector proporcional; uma
contagem y quando ambos os pulsos forem provenientes dos cintiladores e uma contagem

de coincidéncia quando for detectado um pulso de cada uma das vias.
2.2.4. Preparacao de Fontes Radioativas

As fonte radioativas utilizadas no sistema de coincidéncias, devem ser
preparadas em substratos de plésticos (filmes) finos o suficiente para evitar que haja a

auto-absorcao de elétrons ou raio-X de baixa energia.

Os substratos utilizados na confec¢ao das fontes para medida no sistema de

coincidéncia 4nfB-y, sdo filmes finos de Collodion (nitrato de celulose, com espessura de

~10 pg- cm ™2 ) aderidos a arandelas de aco inoxidével com 0,1 mm de espessura, didmetro

interno de 2 cm e externo de 4 cm. Como o sistema de coincidéncia utilizado tem como

pré-requisito o uso de substratos condutores, o conjunto ¢ metalizado com Au (densidade

superficial de ~10 pg- cm ™2 ), tornando-o condutor para que, uma vez colocado no interior

do detector proporcional, ndo interfira no seu campo elétrico.

As fontes sao preparadas depositando-se sobre o centro do substrato aliquotas
conhecidas da solugdo radioativa. Durante o processo de secagem, pode ocorrer a
cristalizagdo de residuos nao uniformes. Para evitar a formagdo destes cristais e garantir a
homogeneidade do conjunto, adiciona-se uma gota de Cyastat S.N. (concentragdo de 1%),
um agente que rompe a tensao superficial do liquido. Faz-se a secagem com jato aquecido
de nitrogénio (45 °C), reduzindo a formagdo de cristais maiores, produzidos com a

secagem rapida. Na figura 2.7 ¢ mostrado um esquema das fontes.
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Deposito da solugdo radioativa

Collodion metalizado com Au Arandela de ago inoxidavel

Figura 2.7 — Esquema das fontes para as medidas no sistema de coincidéncias 4nf3-y

A massa das fontes ¢ determinada pelo método do picndmetro, que consiste na
determinagdo da massa da aliquota pela diferenga obtida entre pesagens consecutivas do
picnometro que contém a solucdo radioativa, antes e depois da deposi¢dao da aliquota no
substrato. A pesagem do picndmetro ¢ feita em balanca analitica da marca Mettler, modelo
MS5SA, ou Sartorius MC 218, com incerteza da ordem de 15 pg, sendo a massa da fonte

aproximadamente da ordem de 1,7 mg.

2.3. Simulacio Teorica do Sistema de Coincidéncia 4n(PC)B-y

Foi efetuada uma modelagem simplificada do arranjo experimental do sistema
de coincidéncia 4n(PC) B-y vista no item 2.2 para a simula¢do por meio da técnica de
Monte Carlo da extrapolacdo da eficiéncia na medida da atividade, tomando-se por base
informagdes da geometria do sistema de coincidéncia do LMN. Na figura 2.8 ¢
apresentado esse modelo simplificado que € constituido por um detector proporcional e por

um detector de Nal(Tl).

Este modelo ¢ o que foi utilizado na geracao das tabelas finais de eficiéncias no
sistema de coincidéncias utilizadas na simulacdo da técnica da extrapolacao da eficiéncia

para determinar a atividade da fonte radioativa.

Os resultados obtidos utilizando este modelo estdao de acordo com os resultados
experimentais para a maioria dos casos estudados, mostrando que este modelo ¢ uma

aproximacao razoavel para o arranjo experimental.
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Detector Mal(Tl)

Tampa do
Detector Nal{Tl)

Detector PC

Figura 2.8 — Esquema simplificado do arranjo experimental do
LMN utilizado na técnica de Monte Carlo.

2.4. Padroniza¢ao de Radionuclideos por Meio de Sistemas de Coincidéncia

Aplicou-se a metodologia desenvolvida no presente trabalho para a
padronizagdo de radionuclideos que se desintegram por emissdo de B e pelo processo de

Captura Eletronica. Os radionuclideos empregados foram '**Cs e "?Ga para o primeiro

1
caso, e '*Ba para o segundo.

Foi aplicada a metodologia também para o caso do S que é um emissor beta

puro, por meio do Método do Tragador e utilizando-se °°Co como radionuclideo tragador.
2.4.1. Padronizacio do B4c

O radionuclideo "**Cs apresenta esquema de desintegracio complexo e se
desintegra com meia-vida de 2,066 anos e energia de desintegragdo total de 2058,7 keV.
Varios ramos beta alimentam os niveis excitados do '**Ba que, por sua vez, decaem
originando varias transicdes gama ou por emissao de elétrons de conversao interna. O ramo
beta mais intenso ¢ o de 657,8 keV e as transi¢des gama mais intensas sao de 604,69 keV e

795,84 keV. O ramo de Captura Eletrénica que alimenta o estado excitado de "**Xe
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apresenta intensidade muito baixa (0,0003%) e foi desprezado. O esquema de

desintegracio do '**Cs é apresentado na figura 2.9"%.

| | 1969.87 |
|
Yo eCy " :
+ | 164339 |
Yoecs "’rl I
¥ 140061 |
Y, 8o, 20587
|
I | 1167,539 |
|
|
T 8% Mg By Tr80 | Yy ec, I
|
l l l l 604,705 |
Yo BC1p | I
";fﬁecﬁ I
|
l l 0
154
Ba
36

Figura 2.9 - Esquema de desintegragdo do **Cs (omitido ramo captura eletronica)

Na tabela 2.1 sdo apresentadas as energias e probabilidades de emissdo dos

varios tipos de radiagdes emitidas na desintegragdo do '**Cs!*¥.

A padronizacio do "**Cs foi realizada por meio de um sistema de coincidéncia

convencional 4n(PC)B-Y[49]

, constituido de um contador proporcional 4n preenchido com
uma mistura de gas P-10 a pressdo de 0,1 MPa, acoplado a um par de cristal de Nal(Tl) de
76 mm x 76 mm. Uma descri¢do detalhada deste sistema pode ser obtida na referéncia 7.
Todos os pulsos acima da energia de corte do ruido (0,7 keV) foram medidos no canal
beta. Foram selecionadas duas janelas para os raios gama, abrangendo os picos de absor¢dao

total de 600 keV e 800 keV, respectivamente.
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Tabela 2.1 - Tipos de radiagdo, energia e probabilidade de emissdo para o
processo de desintegracio por B~ do **Cs.

Probabilidade de
Tipo de Energia emissao por Coeficiente de
radiacao (keV) desintegracio conversio interna
(%)

Transi¢des B
B 88,5+0,4 272+0,2
iy 415,104 2,50 + 0,05
iy 657,8 £0,4 70,2 +£0,4
in 890,5+ 0,4 0,04 +0,03
Bs 1453,7+ 0,4 0,008 + 0,006

Transigdes y ak (10_3) o (10_3)
" 242,8 £0,1 0,021 £ 0,001
12 326,5+0,1 0,014 + 0,001
73 475,34 + 0,02 1,52+ 0,02 9,5+0,2 11,4+0,3
74 563,23 0,02 8,44 +0,03 6,1 £0,4 7,3+0,5
75 569,32 + 0,02 15,44 £ 0,05 82+0,5 9,6 0,6
76 604,69 + 0,02 98,21 + 0,04 4,94+ 0,13 5,9+0,3
77 795,84 + 0,01 85,78 + 0,03 2,58 £ 0,07 3,0+0,1
78 801,93 £ 0,02 8,73+ 0,02 2,54+ 0,08 3,0+0,1
79 1038,555+ 0,020 0,993 + 0,004 1,57+0,15 1,8+0,1
710 1167,92 £ 0,02 1,794 + 0,008 1,12+ 0,05 1,31 +0,07
1 1365,16 £ 0,02 3,018 +£0,013 0,82 +0,03 0,96 + 0,04

2.4.2. Padronizacio do *Ga

0 "?Ga decai com meia-vida de 14,10

K59

por emissdo 3~ alimentando o estado

excitado de "*Ge e possui energia de desintegracao total igual a 4001,1 keV. Seu esquema

de desintegracdo ¢ apresentado na figura 2.10 e 2.11°". A padronizagdo do "Ga no
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sistema de coincidéncia 4nf-y ¢ de interesse, em razdo da presenga de gamas na regido de
alta energia (em torno de 2000 keV) onde hd poucos pontos de calibracdo. Para a

o n in . s 24
calibracao de espectrometros gama nesta regido de energia, geralmente ¢ utilizado o “ Na,

que apresenta duas transi¢cdes gama intensas: 1369 keV e 2754 keV. O "Ga pode ser

utilizado como um padrdo auxiliar por apresentar transi¢gdes gama intensas de 834 keV,

2200 keV e 2500 keV, preenchendo o intervalo entre 1369 keV e 2754 keV.

Experimentalmente foram irradiadas duas amostras e foram preparadas duas fontes
radioativas a partir de cada amostra. As medidas foram efetuadas selecionando-se duas

janelas no canal gama que foram (680 + 834) keV (janela 1) e (2202 + 2508) keV

(janela 2)2%4,
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Figura 2.10 - Esquema de desintegracio para o °Ga, parte 1.
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Figura 2.11- Esquema de desintegragio do "*Ga, parte 2.

Na tabela 2.2 estdo as principais linhas de energia gama emitidas com suas

respectivas probabilidades de emissao.
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Tabela 2.2 - Principais linhas de energias gama de
desintegragdo do “Gal"".
Energia (keV) Probabilidade de emissao
por desintegracao (%)

600,95(3) 5,53(11)
629,96(4) 24,76(48)
786,44(8) 3,20(6)

810,20(9) 2,008(38)
834,03(3) 95,63(7)
861,11(5) 0,913(20)
894,25(10) 9,87(16)
999,86(6) 0,798(14)
1050,69(5) 6,91(11)
1230,86(7) 1,453(19)
1260,10(7) 1,128(29)
1276,76(7) 1,564(16)
1464,00(7) 3,547(57)
1596,68(8) 4,236(86)
1861,09(6) 5,250(77)
2201,66(7) 25,91(47)
2490,98(7) 7,67(23)
2507,79(7) 12,77(23)

2.4.3. Padronizacio do "**Ba

O sistema de coincidéncia 4n(PC)B-y também pode ser utilizado para a
padronizac¢do de radionuclideos que decaem por Captura Eletronica e apresentam esquema
de desintegracdo complexo. Para a verificagdo da presente metodologia, foi escolhido o
Ba porque foi alvo de uma comparacao internacional patrocinada pelo BIPM (Bureau
International dés Poids et Mésures)[sz]. O '**Ba decai com meia vida de 10,6 anos, sendo a

energia de desintegragdo de 520,4 keV. Apresenta dois ramos para captura eletronica tendo
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o mais intenso energia de 83,4 keV e duas transi¢des gama mais intensas com energia de

80,998 keV e 356,018 keV. Seu esquema de desintegracdo ¢ apresentado na figura 2. 12144

A
133 !
437,003 seBa |
| !
Y1 €Cq i
81 1
383,852 :
Y6 €C6 & E
'Y7 €Cy :
Ys €Cs Ys ecs !
520,4
Y9 €Co :
v 160,613 !
[ :
Y2 €C2 i
L v l 80,998 5
Y4 €C4 5
Y3 €C3 !
v 0 i
3 cs

Figura 2.12 - Esquema de desintegragio do *’Ba

Na tabela 2.3 sdo apresentadas as energias e intensidades dos varios tipos de

radiagdes emitidas na desintegragdo do 133Bal*],

Para a determinacdo experimental da atividade, o corte no nivel de
discriminacdo para o ruido no detector proporcional foi de 0,91 keV. A janela gama foi

ajustada para abranger o intervalo de energias entre 222 keV e 420 keV, aproximadamente.
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Tabela 2.3 - Tipos de radiacdo, energia e probabilidade de emissdo para o esquema de
desintegracio por Captura Eletrénica do '**Ba.

Probabilidade
Tipo de Energia de emissao por
radiacao (keV) desintegracao
(%)
Captura Eletronica Px Py
& 83,4+3,0 85,9+0,6 0,689 +£0,008 0,247 + 0,007
&, 136,6 + 3,0 14,1 +£0,6 0,775 £ 0,006 0,179 £ 0,005
Transigao y oK Ot
Vi 53,161 0,001 14,65 £ 0,35 4,85+ 0,05 5,66 + 0,06
Vs 79,623 + 0,010 7,6 +0,3 1,4+0,1 1,7+£0,2
V3 80,998 £ 0,005 90,10+ 0,20 1,36 £ 0,04 1,64 + 0,05
Va 160,613 £0,008 0,80+0,02 0,205+ 0,007 0,253 +0,010
Vs 223,234+0,012 0,49+0,02 0,085+0,010 0,090+0,010
Ve 276,398 £0,002  7,59+0,06 0,048 £0,002 0,058 £0,003
V7 302,863 + 0,001 19,1 +0,2 0,037 £0,002 0,043 +0,003
s 356,018 40,010  63,6+04 06(,)355 o 0.02560,0007
Yo 383,852 £ 0,009 9,1 +0,1 0,017 +0,001 0,021 + 0,001
Constantes atdmicas
Wy 0,895 +0,012
o, 0,10+ 0,03
Elétron Auger
KLL 24,41 — 25,80 100
KLX 29,00 — 30,96 46,8
KXY 33,51 -35,95 6,4
L 2,5-5,6
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2.4.4. Padronizagio do **S

Este caso corresponde a medida de um emissor beta puro, aplicando-se o

Método do Tracador. O radionuclideo escolhido para esta padronizag¢do foi o 33 que se
desintegra por desintegracio B para o estado fundamental do nucleo estavel do *°Cl (a
figura 2.13 mostra o esquema de desintegragdo'**). Foi utilizado como tragador o %co que

se desintegra por emissdo B populando os niveis excitados do ONi (figura 2.14 mostra o

esquema de desintegragdao) misturado na solugdo com o beta puro.

87,32(16) d
35 —
1619 Em% 0
350
17718
G =167,14 keV

Figura 2.13 — Esquema de desintegragdo do >°S.

EDCO

27

g ", 2,5057

y.ec 100%
1,3325

7560 100%
0

&0
It
28

Figura 2.14 - Esquema de desintegragio simplificado do “Co.

Na tabela 2.4 sdo apresentadas as transicdes mais intensas das radiacdes

emitidas do *°Co.

Foram preparados dois tipos de fontes radioativas para serem medidas no

sistema 41 (PC)B-y: fonte pura de %Co e fonte mista de *°S + “Co.
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Tabela 2.4 - Energias e probabilidades de emissdo das transi¢des mais intensas do ®“’Co.

Tipo de Energia Probéllll)liilsiglﬁaode de
Radiacao (keV) (%)
Transigdo
B 317,89+ 0,11 99,92 + 0,03
Transigao y oK Ot
N 1173,239 + 0,004 99,91 £ 0,02 1,51 0,03 1,67+0,04
2 1332,503 £ 0,0005 99,9989 + 0,0006 1,15 0,03 1,27 +0,04

2.5. O Método de Monte Carlo

2.5.1. Introducao

A velocidade de processamento e a capacidade de memoria dos modernos
computadores tornaram possivel a simulacdo de complicados problemas matematicos
utilizando o Método de Monte Carlo. O Método de Monte Carlo ¢ um método numérico
que permite resolver problemas fisicos ou matematicos, através da simulacao de processos
aleatorios. O Método de Monte Carlo pode ser considerado como uma metodologia
matematica melhor do que a solug@o por meio de equacdes (geralmente regidas por leis de
probabilidade conhecidas), que tornariam este tipo de problema tdo complexo que nao

poderia ser expresso por meio de uma solucdo analitica simples™ "),

Considera-se como data de nascimento do Método de Monte Carlo o ano de
1949, em que apareceu o artigo com o titulo “The Monte Carlo methods™**!. A criagio
deste método estd ligado aos matematicos norte-americanos J. von Neumann e S. Ulam,
que foram os principais responsaveis pela grande utilizacdo do método de Monte Carlo em
Fisica e Engenharia modernas, sem a necessidade de fundamentos sofisticados da teoria

estatistica>,
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O nome Monte Carlo ¢ uma referéncia ao principado de Mdnaco, célebre por
seus cassinos. Um dos aparelhos mecanicos mais sensiveis que permitem obter varidaveis

aleatorias ¢ a roleta.

Uma peculiaridade do método de Monte Carlo é que seu algoritmo tem uma
estrutura muito simples. Como regra, elabora-se primeiro um programa para a realizacao
de um evento aleatorio. Depois esse evento se repete N vezes de modo que cada
experiéncia seja independente das outras e toma-se a média dos resultados de todas as

historias.

A outra peculiaridade € que a incerteza estatistica ¢, em geral, proporcional a
D , . : o , :
N’ onde D ¢ uma constante € N ¢ o nimero de historias. Esta formula permite

observar-se que para diminuir o erro em 10 vezes € preciso aumentar N (ou seja, 0 nimero

de processamentos) em 100 vezes.

Um mesmo problema pode ser resolvido aplicando variagdes distintas do
método de Monte Carlo, para que correspondam a diferentes valores de D. Em diversos
problemas consegue-se elevar consideravelmente a precisdao dos resultados escolhendo um

procedimento de calculo que utiliza um valor pequeno de D.
2.5.2. Problemas que Podem ser Resolvidos pelo Método de Monte Carlo

O método de Monte Carlo permite simular qualquer processo cuja seqiiéncia
depende de fatores que sejam aleatorios e conhecidos. Em muitos problemas matematicos
que ndo tem a menor relagdo com questdes aleatorias, pode-se inventar um modelo
probabilistico artificial (ou mais de um modelo) que permita resolver estes problemas. Por
conseguinte, pode-se dizer que o método de Monte Carlo ¢ um método universal para a
solucdo de problemas matematicos. Historicamente, o método de Monte Carlo tem sido
uma ferramenta computacional rotineira para problemas de transporte de particulas, com

maior énfase ao néutron e ao foton.
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2.5.3. Numeros Aleatorios e Pseudo-Aleatorios

O ponto critico da aplicagdo do método de Monte Carlo ¢ a geracdo de
nimeros distribuidos uniformemente no intervalo ]0, 1[ . Existem varios métodos para a
geracdo desses numeros e a escolha do método a ser adotado ¢ de grande importancia, pois

de seu sucesso depende a correta solugao do problema.

Numeros aleatorios podem ser obtidos utilizando tabelas construidas através de
procedimentos experimentais, como por exemplo, uma roleta de nimeros. Entretanto, para
a utilizagdo de tabelas ¢ necessario uma grande area de memoria para armazenamento
destes niimeros, o que constitui uma desvantagem. Tao pouco é conveniente introduzir a
tabela em uma memoria externa e recorrer constantemente a ela ja que isto afeta
consideravelmente a velocidade de processamento. Usualmente utiliza-se formulas de
recorréncia que fornecem numeros chamados pseudo-aleatorios, uma vez que estes

nimeros sdo gerados deterministicamente.

O primeiro algoritmo destinado a contrucdo de numeros pseudo-aleatorios foi

proposto por J. von Neumann e ¢ conhecida como a técnica do quadrado central. Para
[53]

explica-lo vamos tomar um exemplo
Considere o numero v, =0,9876 formado por quatro algarismos. Ao

elevarmos ao quadrado obtemos o nimero v; = 0,97535376 de oito algarismos. Tomemos

0s quatro algarismos que aparecem no centro deste nimero e consideramos 0 numero

v, = 0,5353.

Elevando agora v, ao quadrado (vf = 0,28654609), escolhemos de novo os
quatro algarismos do centro e consideremos v, = 0,6546. Procedendo da mesma forma,
obteremos V5 = 0,42850116, v, =08501;  v;=0,72267001, v, =0,2670;

v, = 0,07128900, v, = 0,1289, etc.
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Podemos resumir este algoritmo na formula v, , = F( vk) , onde F representa

o conjunto de operacdes que devemos realizar com o numero vi para obtermos Vviii. O

numero vy € um numero dado.

As vantagens da utilizagdo dos numeros pseudo-aleatorios sdo evidentes. Para
obter um nimero basta realizar algumas operagdes simples, o que torna a velocidade de
geracdo desses numeros aleatérios da mesma ordem de grandeza da velocidade dos
computadores. O programa ocupa pouca memoria e qualquer numero vy pode ser
reproduzido facilmente. Apesar de ser impossivel garantir que o algoritmo utilizado na
geracdo de numeros aleatérios mantenha uma uniformidade desses nimeros, basta
comprovar uma vez a qualidade desta geracdo para poder aplicd-la depois reiteradamente

na solucao de problemas semelhantes.

Hoje, muitos computadores estdo equipados com programas para esta
finalidade. No presente trabalho utilizou-se o gerador de numeros aleatérios do programa
FORTRAN (FORTRAN Visual Workbench Version 1.00). A eficidcia do gerador foi

verificada em simulagdes especificas, conforme descrito no capitulo 3.
Exemplo Aplicado a Interacédo de Fétons Gama com a Matéria

Considere na interagdo da radiacdo gama com a matéria apenas trés processos,
ou sejam: o efeito fotoelétrico (A), o efeito Compton (B) e o efeito de formagdo de pares
(C). Supondo que probabilidades de ocorrer o evento do tipo A ¢ de 0,2 (p;), do tipo B ¢é
0,5 (p2) e do tipo C é 0.3 (p3)P”), tem-se que para um grande numero N de nimeros

aleatorios (r) gerados:

0,2N estardo no intervalo 0 <r < 0,2
0,5N estardo no intervalo 0,2 <r < 0,7

0,3N estardo no intervalo 0,7 <r <1

A B O -
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Cada vez que simulamos a experiéncia, geramos um nimero r. Se esse nimero
esta no intervalo correspondente ao evento A, entdo aceitamos como ocorrido o evento A.

Se estiver no intervalo B, aceitamos B e assim sucessivamente.

O fluxograma do exemplo acima estd esquematizado na figura 2.15 abaixo.

rdili],l; . AB]-

Figura 2.15 — Fluxograma para os eventos A, B e C.

Se Ei, Es, ..., E; sdo eventos independentes mutuamente exclusivos, com
probabilidades respectivamente p;, p2, ..., Pn, S€ndo p; + ... + pp = 1 e se r € um dos
componentes de um conjunto de N niimeros, o acontecimento do evento E; ¢ determinado

pelarelacdop; +... +pii <r<p; +..+p;.

2.6. Aplicacao do Método de Monte Carlo ao Presente Trabalho

As taxas de contagens nas vias beta, gama e de coincidéncia observadas pela
técnica da extrapolacdo da eficiéncia na medida de atividade podem ser simuladas por
meio da técnica de Monte Carlo. No presente trabalho, o calculo de eficiéncias para fétons
e elétrons foi efetuado por meio do programa MCNP4C - Monte Carlo N-Particle
Transport Code System®®. que ¢ um programa consagrado e faz simulagdo para néutron,
elétron e foton. Para simular todo o processo de detec¢do e calcular os espectros de energia
depositada, o programa MCNP4C utiliza como dados de entrada: a) especificagao da fonte
radioativa; b) especificacdo dos tipos de superficie e defini¢do de células para a geometria.
Os resultados obtidos pelo programa foram utilizados para gerar uma tabela de resposta do
detector proporcional 4m para elétrons monoenergéticos e, uma tabela de resposta do
detector Nal(Tl) para fotons monoenergéticos, utilizados no programa ESQUEMA. A
simulacdo do processo de desintegracdo do radionuclideo considerado foi efetuada por

meio de um programa de Monte Carlo, desenvolvido no presente trabalho em linguagem
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FORTRAN (FORTRAN Visual Workbench Version 1.00), denominado ESQUEMA. A

descri¢do deste programa ¢ apresentada nas proximas segoes.

2.6.1. Periodo e Uniformidade na Geracdo de Numeros Aleatorios do Gerador de

Numeros Aleatorios do FORTRAN.

Inicialmente, foi feita uma andlise da qualidade do gerador de numeros
aleatorios do FORTRAN (FORTRAN Visual Workbench Version 1.00). Foi desenvolvido
um coédigo em linguagem fortran (APENDICE A) para verificar o periodo do gerador
(quantidade de numeros gerados até a primeira repeticdo) de numeros aleatorios, e

constatou-se que o periodo ¢ da ordem de 2,1 x 10°.

Desenvolveu-se também um outro cédigo em linguagem fortran (APENDICE
B) para verificar a uniformidade na geragao de nimeros aleatorios. O algoritmo consiste
em gerar numeros aleatérios no intervalo de ]0, 1[. Em um primeiro nivel, esse intervalo
foi dividido em 20 subintervalos, e dentro de cada subintervalo gerou-se novos numeros
aleatorios no intervalo de ]0, 1[, e dividiu-se esse subintervalo em 20 novos subintervalos e
assim sucessivamente até 3 niveis. A divisdo em 20 subintervalos e em 3 niveis garante
que a geragdo de numeros aleatorios ndo ultrapassa o periodo do gerador. Os resultados

obtidos podem ser vistos na figura 2.16, 2.17 e 2.18.

O programa ESQUEMA necessita no maximo de 12 numeros aleatérios por
historia, em média, para os casos estudados no presente trabalho. Os resultados obtidos nos
dois casos indicam que o periodo do gerador de nimeros aleatérios é suficiente para o
proposito do presente trabalho e a uniformidade na geracdo dos niimeros aleatorios €

, J 3 ’ . - . ~
confiavel até 20° subniveis, valor suficiente para as simulagdes apresentadas no presente

trabalho.
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Figura 2.16 - Uniformidade do gerador de numeros aleatérios do Fortran, nivel 1.

Uniformidade do Gerador Randémico do
Fortran - nivel 2
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Figura 2.17 - Uniformidade do gerador de niimeros aleatorios do Fortran, nivel 2.
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Uniformidade do Gerador Randémico do
Fortran - nivel 3
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Figura 2.18 - Uniformidade do gerador de niimeros aleatorios do Fortran, nivel 3.

2.6.2. Elaboracao dos Dados de Entrada Utilizados no Programa ESQUEMA

O programa ESQUEMA utiliza dois tipos de dados de entrada armazenados em
arquivos. Um deles sdo dados constantes ou obtidos por intermédio de expressdes

analiticas ou da literatura e o outro obtido por meio do Método de Monte Carlo.

Os dados do arquivo de entrada para a modelagem do sistema utilizado pelo
programa MCNP4C - Monte Carlo N-Particle Transport Code System para o calculo do
espectro de deteccao para elétrons e fotons como fungdo da energia foi determinado
tomando-se por base informacgdes da geometria do sistema de coincidéncia 4n(PC)B-y do

LMN (Figura 2.8).

O célculo de espectros de energia depositada e eficiéncias para elétrons
monoenergéticos foi efetuado por meio do programa de Monte Carlo MCNP4C,
abrangendo o intervalo de energias entre 2,1650 keV e 4,1024 MeV, para a geometria do
arranjo experimental do detector proporcional 4n utilizado no método da coincidéncia

(figura 2.8). Esse intervalo foi dividido em subintervalos variando de 15% em energia. A
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menor energia que o programa de Monte Carlo MCNP4C fornece como resultado uma
eficiéncia para elétrons monoenergéticos diferente de zero € 2,165 keV. Considerando que
a energia depositada pelo beta ¢ da ordem de 5 keV, o valor de 2,165 keV ¢ relativamente
alto. Para contornar essa restricao foi feito uma extrapolacdo das eficiéncias até a energia
de 231 eV considerando o mesmo comportamento da curva de 2,165 keV. Os resultados
obtidos dao origem a um vetor de energias de 0 MeV a 4,1024 MeV com energias variando
conforme mencionado acima e uma tabela integrada e normalizada de eficiéncias para
elétrons em fungdo dessas energias. Esses dados estdo dispostos no arquivo

EFIBETA.DAT (APENDICE ()

Os espectros de energia depositada e eficiéncias para fotons também sdo
determinadas por meio do programa MCNP4C. Andlogo ao caso do elétron
monoenergético, a menor energia que o programa de Monte Carlo MCNP4C fornece como
resultado uma eficiéncia para fotons diferente de zero ¢ 48 keV. Considerando esse fato,
foi considerado o intervalo de energias de 48 keV a 3,004 MeV, com subintervalos
variando de 4 keV em energia, para o detector de Nal(Tl), para a geometria do arranjo
experimental utilizado no método de coincidéncias (figura 2.8). Por intermédio dos
resultados obtidos pelo MCNP4C neste calculo gerou uma tabela integrada e normalizada
de eficiéncias para esses fotons em fun¢do da energia de 0 MeV a 3,004 MeV com
variagdo de energia conforme descrito acima. Essa tabela faz parte do arquivo
EFIGAMA DAT (APENDICE D). Esses resultados geraram também uma tabela de
eficiéncia total em fungdo da energia para esses fotons, cujos resultados estdo no arquivo

EFIGAMAT.DAT (APENDICE E).

Os dados do arquivo de entrada utilizados pelo programa ESQUEMA, como o
valor da energia de corte dos elétrons emitidos e ou depositados no detector proporcional,
numero de canais, numero de historias, espessura do absorvedor, quantidade de
absorvedores e a opcao para definir se a desintegra¢do ocorre por beta-gama, CE-gama ou
emissdo beta puro na qual é aplicada a técnica do tracador estdo dispostos no arquivo
CONSTANT.DAT. Um exemplo desse arquivo com a formatagdo e disposicao desses
dados e as respectivas definigdes esta disponivel no APENDICE F.

Os dados utilizados, provenientes das informacdes contidas no esquema de

desintegracdo de um nuclideo, obtidas na literatura, como niveis de energia, energia de
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desintegracao (Q), intensidade dos ramos beta ou captura eletronica, niveis de energia,
probabilidade das transi¢gdes gama, coeficientes de conversdo interna, probabilidade de
emissdo de raio-X, estdo dispostos no arquivo ESQUEMA.DAT. No APENDICE G esta
disponivel um exemplo desse arquivo com a formatacdo e disposi¢cdo desses dados e as

respectivas definigdes.

Os dados referentes a escolha da janela gama, como quantidade de janelas e
canais do intervalo de interesse estdo dispostos no arquivo NPICOS.DAT, e no

APENDICE H é apresentado um exemplo desse arquivo.

2.6.3. Espectro Beta

Para compor o espectro beta emitido do radionuclideo, aplicou-se a Teoria de

. . ~ [40] , - .
Fermi para desintegragcdo B, levando-se em conta as caracteristicas de energia e regras
de selegdo de momento angular para a transi¢do nuclear considerada. Para o caso nao

relativistico a probabilidade de que um beta seja emitido com momento entre p € (p + dp) ¢

dada por'*”:
dn 16n°m,’ c*dp | )
B : n*(W, - W)’ Fy(Z,n)dn (2.20)
0
na qual
nzi,
m,c
woE +m,c’
myc®
2y
Fn(Z,7m)=
N( ’ ) 1 e—2ﬂ'y

e o valor de y ¢ dado por:
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+
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Para uma verificagdo inicial, foi calculado um espectro para energia maxima
beta de 1,0 MeV, supondo uma transi¢do beta permitida. O intervalo foi dividido em 25
subintervalos de 40 keV, que foram integrados e normalizados. O espectro obtido ¢

apresentado na figura 2.19.

(dn/dEo)*F
o
>

0 I I I I I I I I I
o 01 02 03 04 05 O6 O7 08 09 1

Energia (MeV)

Figura 2.19 - Espectro beta para E = 1 MeV previsto pela Teoria de Fermi, para uma
transi¢ao permitida

O programa ESQUEMA calcula o espectro beta para todas as energias dos
ramos beta do esquema de desintegragdo utilizando a Teoria de Fermi vista acima.
Valendo-se dos resultados obtidos constroi-se uma matriz que relaciona as probabilidades

com as respectivas energias. Essa matriz estd no arquivo FERMIL.DAT (APENDICE ).
2.6.4. Resolucio em Energia
O espectro do programa ESQUEMA ¢ de alta resolugdo, entretanto a resolugao

em energia na maioria dos detectores cintiladores utilizados para radiagdo gama nao ¢ alta

e, portanto, o espectro apresenta picos de energia relativamente alargados. Para simular o
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espectro experimental, no programa ESQUEMA, para o espectro de energia gama

depositada, foi considerado a resolucdo relativa em energia R definida comol*”:

_FWHM Kk

R -
Ho, +E

2.21)

na qual:
FWHM = largura a meia altura do pico de energia.
Hy = altura de pulso médio correspondente a0 mesmo pico.
k = constante de proporcionalidade

E = energia gama

O parametro R e a energia correspondente sdo dados de entrada, permitindo
sua alteracdo de acordo com os parametros do sistema utilizado. No presente trabalho foi
considerado o pardmetro R para a energia de 661,66 keV do B7Cs, obtido

experimentalmente no sistema de coincidéncias 4nf3-y do LMN.

Na figura 3.1 e 3.5 pode-se observar os espectros gama simulados por Monte

Carlo, ndo incluindo o efeito de resolugao e incluindo o efeito de resolugao.
2.6.5. O Programa ESQUEMA

O programa ESQUEMA foi desenvolvido no presente trabalho, para a
simulacdo de todo o processo de desintegracdo radioativo considerado, acompanhando o
esquema de desintegragdo desde o nucleo pai até o nucleo filho, em seu estado
fundamental. Considera os niveis excitados de energia e analisa as transi¢des gama ou
elétrons de conversao interna, de modo a determinar as contagens nos canais beta, gama e

coincidéncia. Um esquema do programa ¢ mostrado na figura 2.20.

A presente versdo do programa permite selecionar valores de corte para a energia das
particulas beta emitidas e/ou para a energia depositada no detector 4nf3 (correspondente a
discriminacdo eletronica), possibilitando assim a simula¢do da variagdo na eficiéncia beta.

E possivel também simular a variagdo da eficiéncia [ através do corte
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Figura 2.20 - Diagrama de Blocos do programa ESQUEMA



71

para a energia depositada pelo uso de absorvedores externos de Collodion (nitrato de

celulose) sobre o substrato da fonte radioativa.

O programa faz a simulagio para desintegragdo por 3, por Captura Eletronica

ou por desintegracdo mista 3 -CE, além de permitir o uso da Técnica do Tragador (segao
2.1.3.). A escolha do tipo de desintegragdao ¢ feita através do sorteio de um numero
aleatorio que é comparado com as probabilidades para B~ e Captura Eletronica determinada

pelo esquema de desintegracao.

O programa permite fazer a simulacdo do sistema de coincidéncia 4np-y
utilizando o esquema de desintegragdo e prever qual a melhor transicdo gama, mesmo para
esquema de desintegracdo complexo e determinar a atividade da fonte radioativa. O

programa ESQUEMA ¢ apresentado no APENDICE J.

2.6.5.1. Desintegracao por Captura Eletronica

Na desintegragdo por Captura Eletronica, o programa faz a escolha do ramo
captura pelo sorteio de um nimero aleatério que € comparado com as probabilidades dos

ramos captura, com base no esquema de desintegracao do radionuclideo.

A escolha da camada K, L etc, onde ocorre a vacancia, é feita mediante o
sorteio de um numero aleatério, que ¢ comparado com as probabilidades de captura do
elétron dessas camadas (Px, Py, ...) fornecida pelo esquema de desintegracdo do
radionuclideo. A escolha entre a emissdo de raio X ou de um elétron Auger, que
acompanha o preenchimento da vacancia na camada K, L, ..., é feita por intermédio de
outro numero aleatorio, que ¢ comparada com wg, ®, ..., que sao as probabilidades de

emissdo de raio X.

A energia do raio Xg emitido para uma transicdo KX (X=L, M, N, ...) ¢
calculada segundo a equacdo 1.31, e a energia do elétron Auger ¢ calculada por meio da

equacao 1.32.
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Ocorrendo a emissao de um elétron Auger, determina-se o alcance do elétron,
para essa energia, através do sorteio de um numero aleatdrio e compara-se com o alcance

do elétron no absorvedor (Collodion) que se encontra tabelado no APENDICE K**!,

Se o alcance do elétron for maior que o alcance tabelado, para essa energia, a
escolha da energia do elétron depositada no detector proporcional 4w ¢ feita por meio do
sorteio de um numero aleatdrio, considerando os espectros de energia depositada para

elétrons mono energéticos calculados previamente por Monte Carlo, conforme item 2.6.2.

2.6.5.2. Desintegragio por 3’

No programa ESQUEMA, a escolha do ramo " ¢ feita mediante o sorteio de

um numero aleatério e comparado com as probabilidades dos ramos beta, com base em

dados obtidos no esquema de desintegragdo do radionuclideo.

A energia do beta emitido ¢ escolhida por meio do sorteio de um numero
aleatorio e a sua probabilidade corresponde a um valor no espectro beta, determinado
previamente pela Teoria de Fermi conforme item 2.6.3. para a energia do beta

correspondente ao ramo escolhido anteriormente.

Calcula-se o alcance do beta para essa energia através do sorteio de um numero
aleatorio e compara-se com o alcance no absorvedor (Collodion) tabelado no APENDICE

G

Se o alcance do beta for maior que o alcance tabelado para essa energia, a
escolha da energia do beta depositada no detector proporcional 4 ¢ feita por meio do
sorteio de outro numero aleatério, considerando os espectros de energia depositada para

elétrons mono energéticos calculados previamente por Monte Carlo, conforme item 2.6.2.

2.6.5.3. Transicao y ou por Emissao de Elétrons de Conversao Interna

Para as desintegra¢des por Captura Eletronica ou por B, o programa segue o

esquema de desintegracdo e a escolha da transi¢do subseqiiente gama ou por elétron de
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conversao também ¢ feita por meio de um novo numero aleatério. Esse nimero aleatorio €

. Se esse numero

comparado com a probabilidade de ocorrer uma transi¢ao gama
+a

aleatorio for menor do que a razao ocorreu uma transicdo gama, caso contrario

1+

ocorreu o elétron de conversdo interna.

Ocorrendo uma transicdo gama, ¢ sorteado um novo numero aleatorio e
comparado com a eficiéncia total para a energia correspondente a essa transi¢ao,
determinando se o gama foi detectado ou ndo detectado. Se foi detectado, a escolha da
energia depositada no detector Nal(T1) para essa transi¢do ¢ obtida com base em um novo
nimero aleatério, considerando os espectros de energia depositada para fotons calculados

previamente por Monte Carlo, conforme item 2.6.2.

Se ocorrer o elétron de conversdo, determina-se o alcance do elétron conforme
item 2.6.5.1 ou 2.6.5.2, e a escolha da energia depositada no detector proporcional 4 para
esse elétron ¢ obtida por meio do sorteio de novo numero aleatorio, considerando os
espectros de energia depositada para elétrons mono energéticos calculados previamente por

Monte Carlo, conforme item 2.6.2.

Seguindo o esquema de desintegragdo, o programa verifica se estd em um nivel
excitado ou no nivel fundamental. Se estiver num nivel excitado o programa seleciona
nova transi¢do gama conforme descrito anteriormente nesse item e executa €sse processo

até chegar ao nivel fundamental.

2.6.5.4. Espectros B,y e Coincidéncia

Ocorrendo os eventos beta e gama, as contagens desses eventos sdo
armazenadas nos respectivos espectros, de acordo com os canais correspondentes a energia
depositada. Quando um evento gama ¢ detectado em coincidéncia com um evento beta,
uma contagem ¢ incrementada no espectro de coincidéncias, no canal correspondente a
energia gama depositada. Quando um elétron de conversdo ¢ detectado em coincidéncia
com uma particula beta, uma contagem ¢ incrementada no espectro beta, no canal

correspondente a energia cuja soma corresponde a das duas energias depositadas.
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Uma vez obtidos os trés espectros de contagem: beta, gama e de coincidéncias,

- Ne
_ NpN, N, . .
determina-se e N selecionando-se os intervalos de altura de pulso de
c e
N,

interesse. E possivel a obtengdo de outros pontos, a partir da simulagdo da variagdo na
eficiéncia beta por meio do corte para energia beta emitida e/ou detectada e/ou utilizacao
de absorvedores externos sobre a fonte radioativa, possibilitando a constru¢cdo do grafico
para determinar a taxa de desintegragdo N, e o coeficiente angular da curva obtida por

Monte Carlo.

2.6.6. Determinacio da Atividade pelo Método de Monte Carlo

Para determinar o valor da atividade Ny , foi utilizado o método dos minimos

quadrados combinando os dados experimentais e simulados. O valor de qui-quadrado

correspondente ¢ dado por:

;(2 = (yexp —No¥Ymc )T v (yexp —No¥Ymc ) (2.22)

Yexp €0 vetor experimental de NgN,/N¢;

Ymc € o vetor NgN,/N calculado por Monte Carlo para atividade unitaria;

No ¢ a atividade especifica da solugdo radioativa;
A% ¢ a matriz de covariancia total, incluindo ambas as incertezas experimental e
calculada, e

T representa matriz transposta.
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2.6.7. Simulacoes Iniciais

Foram realizados alguns cdalculos preliminares de espectro de energia
depositada e de eficiéncia utilizando o programa MCNP4C. O primeiro caso foi para a
simulagdo de uma geometria simples (Figura 2.21), com o objetivo de comparar os
resultados fornecidos pelo programa MCNP4C, com os obtidos utilizando uma férmula
analitica, que leva em conta apenas o angulo solido entre fonte e detector. Este resultado
analitico corresponde ao valor esperado para o caso de fontes puntiformes e gamas de

baixa energia, onde a deposi¢do da radiacdo gama ¢ proxima a superficie do detector.

Este procedimento foi efetuado considerando uma fonte gama puntiforme com
energia de 50 keV e um detector de Nal(Tl) cilindrico com 2,53 cm de raio e altura de

4,96 cm. Os resultados de eficiéncia sdo apresentados na Tabela 2.5:

detector

¥

Figura 2.21 — Geometria simples para simulacdo
pelo método de Monte Carlo no
calculo de eficiéncias.

Tabela 2.5 - Resultados de eficiéncias para geometria simples. Os nimeros entre
parénteses correspondem a incerteza nos ultimos digitos.

Eficiéncia de Pico | Eficiéncia Total | Eficiéncia Analitica

(&p) (e) (e1) = (&p)

Distancia Fonte-Detector (cm)

0,001 0,4798(16) 0,5011(16) 0,50

188 0,0000447(12) | 0,0000455(12) 0,0000451
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Os resultados obtidos indicam que a modelagem e os resultados fornecidos
pelo programa MCNP4C estdao em bom acordo com os resultados analiticos dentro da

incerteza estatistica, objetivo desta simulacao.

O segundo caso foi a simulagdo para geometria simplificada (Figura 2.8), do
arranjo experimental utilizado no LMN, com o intuito de comparar os resultados obtidos

por Monte Carlo para essa modelagem com resultados experimentais para essa geometria.

Os resultados obtidos com o programa MCNP4C para as eficiéncias gama total
e de pico do cintilador de Nal(Tl), correspondentes ao foton de 661,66 keV do *’Cs sio
comparados na Tabela 2.6, com as eficiéncias experimentais obtidas por meio de uma

fonte calibrada pela Agéncia Internacional de Energia Atomica.

Foi efetuada também uma simulagdo para a eficiéncia de pico para o foéton de
1173,238 keV do ®°Co e comparada com a eficiéncia de pico experimental. A eficiéncia
total ¢ de dificil determinagio experimental para as energias individuais do ®°Co, utilizando
um detector de Nal(TI). Por esta razdo, foi efetuada uma simulacao para eficiéncia total

para a energia média de 1252,5 keV, para comparar com a eficiéncia total experimental.

Os resultados obtidos estdo incluidos na Tabela 2.6.

Tabela 2.6 - Eficiéncia gama para o foton de 661,66 keV do '*'Cs e eficiéncias de
pico para o foton de 1173,238 keV e total, para energia média de
1252,5 keV do “Co.

Nuclideo Eficiéncia Monte Carlo Experimental
1570 Pico 0,0349(6) 0,0334(4)
Total 0,0897(14) 0,0908(11)
o Pico 0,0230(5) 0,0236(4)
Total 0,0735(15) 0,0739(10)

A boa concordancia entre os resultados obtidos por Monte Carlo e a

Experimental indica que a modelagem se aproxima da experimental.
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A verificagdo da simulagdo do método de coincidéncia pelo método de Monte
Carlo por meio do programa ESQUEMA, foi efetuada a partir de um esquema de
desintegracao hipotético simples, apresentado na Figura 2.22, no qual o coeficiente angular

da curva resultante € facil de se obter analiticamente.

A
QCg™)=1,0 MeV
1,0 MeV
Y EC
— 0

Figura 2.22 - Esquema de desintegragdo hipotético simples.

Nesse esquema hipotético simples, um Unico ramo beta com energia de
1,0 MeV ¢ seguido por um unico foéton gama de 1,0 MeV. Esta transicdo gama ¢
parcialmente convertida internamente com um coeficiente de conversao (o) igual a 0,1. A
energia do elétron de conversdo ¢ de 0,95 MeV. Nessas condigdes, as equagdes de

coincidéncia serao:

Np = Ngeg +No(1-8p 2

€
5o ec (2.23)
1
Ny, =Npe
YT 0%Y T (2.24)
1
Nc =Ny EB Ey Tro (2.25)

assim,

& 1+a

NgN 1-¢
: Y—NO{I"‘( B)Lgec:| (2.26)
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Por intermédio da equacdo (2.26) pode-se observar que hd uma dependéncia

NNy (g
linear entre N € 0 parametro de ineficiéncia
C SB

, € a declividade corresponde a

o A ~ . <
oo €oc - Enquanto a eficiéncia de detecgdo do elétron de conversdo permanecer constante
+a

e proxima de 100%, a curva serd linear. No esquema de desintegracdo proposto, a

declividade esperada ¢ igual a 0,0909.

A Figura 2.23 mostra a curva de extrapolagcdo obtida pelo Método de Monte
Carlo. A curva A corresponde a varia¢dao na eficiéncia beta, obtida alterando-se o valor de
corte na energia beta emitida, enquanto a curva B corresponde a variacdo na eficiéncia

beta, alcancada modificando-se o valor de corte para a energia beta depositada.

Observa-se um comportamento ndo-linear para a curva B, na regido de baixas
eficiéncias. Isto pode ser explicado, porque nesta regido, os elétrons de conversdo

comegam a ser absorvidos e deixam de contribuir na contagem do detector beta.

—

—

e
1

1,08
NpNy _ o

1.021 =

1,00 : ' . ' . '
0,0 0,5 1,0 1.5

(1-g)/ep

Figura 2.23 - Curvas de extrapolagdo previstas pelo método de Monte Carlo
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As duas curvas estdo de acordo na regido de alta eficiéncia e o ajuste pelo
método dos minimos quadrados resultou na inclinagdo esperada (0,0909) dentro da
incerteza estatistica para ambas as curvas. Para abscissa acima de 1,0 (eficiéncia beta
abaixo de 50%), a curva B decresce, indicando que a eficiéncia do elétron de conversdao

esta diminuindo para valores abaixo de 100%.
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3. RESULTADOS E DISCUSSAO

Neste capitulo sdo apresentados e discutidos os resultados obtidos na
padronizagdo de radionuclideos por maio do sistema de coincidéncia 4nf-y aplicando o
método de Monte Carlo. Os radionuclideos estudados foram: '**Cs, "*Ga, que desintegram
por B '*’Ba, que desintegra por captura eletrénica e °°S, emissor beta puro. Para este

ultimo foi aplicada a técnica do tragador, sendo utilizado o %Co como tracador.

3.1. Padronizacao do B4cs

A figura 3.1 apresenta o espectro gama simulado por Monte Carlo para o
detector de Nal(Tl), de acordo com a geometria do sistema 4 (PC) B-y. No espectro A o
efeito de resolugdo nao estd incorporado € mostra a contribui¢do de todas as transi¢des
gama. No espectro B este efeito foi incorporado, de acordo com a equagdo 2.21, de modo a
ajustar-se com o espectro experimental na energia de 661,66 keV, que corresponde a

energia gama do "*’Cs.

N gNy
A figura 3.2 apresenta o comportamento de ﬁ como func¢do do pardmetro de
c
N
N,

ineficiéncia N Y para o “*Cs. Os circulos e tridngulos cheios correspondem aos

C

N?’

resultados experimentais para as janelas gama de 600 keV e 800 keV respectivamente,
obtidos com a utiliza¢do de absorvedores externos de collodion sobre a fonte radioativa. Os
circulos e tridngulos vazios correspondem aos resultados obtidos pelo programa
ESQUEMA utilizando o método de Monte Carlo, e simulando a utiliza¢ao de absorvedores

externos de collodion.
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Figura 3.1 - Espectro gama simulado por Monte Carlo para o 14Cs. Espectro A néo
inclui efeito de resolucao. Espectro B inclui efeito de resolugdo ajustado
ao espectro experimental para energia de 661,66 keV do B7Cs.

1,08

1,06 |

L

1,00 :

0,98 : : :
0,00 0,10 0,20 0,30 0,40

(1 = Ne/NYH Ne/N,)

Figura 3.2 - Comportamento de NgN,/NcNy em fungdo do pardmetro de ineficiéncia
(1-N¢/N,)/(Nc/Ny). Pontos superiores correspondem a janela gama de
600 keV e pontos inferiores correspondem a janela gama de 800 keV.
Simbolos cheios correspondem a resultados experimentais e simbolos
vazios a resultados por Monte Carlo.
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Na padronizacio do radionuclideo '*Cs, que apresenta esquema de
desintegracdo complexo por beta-gama podemos observar as curvas de extrapolagdo
apresentadas na figura 3.2 na qual pode-se verificar que ha um bom acordo entre a
declividade experimental (0,1819(30)) e a calculada por Monte Carlo (0,1783(24)), para a
janela gama de 600 keV. Esta grande declividade pode ser explicada pela contribui¢ao das
transicdes de 569,32 keV e 801,93 keV na janela gama de 600 keV. Essas transi¢cdes sao
provenientes da transicao beta de baixa energia (maxima energia de 88,5 keV) para a qual
as particulas beta sdo absorvidas mais facilmente em comparagdo com o beta principal
(méxima energia de 657,8 keV). A janela de 800 keV ¢ muito menos afetada pelo ramo
beta de baixa energia resultando numa declividade pequena. O valor experimental para a
declividade em 800 keV foi (0,0099(19)) e por Monte Carlo foi (-0,0041(36)). Esta
pequena diferenca pode ser explicada por uma possivel subestimagdo da eficiéncia gama
do detector beta feita por Monte Carlo. Contudo o efeito na atividade extrapolada ¢ inferior

a 0,1% para eficiéncias beta maiores que 94%.

3.2. Padronizac¢ao do Ga

A atividade do ?Ga que também desintegra por beta-gama foi obtida pelo
ajuste dado pela equagdo (2.22). A tabela 3.1 mostra os resultados para as duas janelas
gama selecionadas. A atividade resultante ¢ a média entre os resultados das duas janelas

gama.

NgN
As figuras 3.3 e 3.4 mostram as curvas dos resultados experimentais NB—NY
CHNO
N
N
como fungdo de N ’ comparadas com os resultados obtidos na simulacdo por Monte
e
N

v
Carlo (MC). O melhor ajuste para a janela 1 foi uma constante e para a janela 2 foi uma

reta.
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Tabela 3.1 - Parametros obtidos para as duas janelas gama selecionadas utilizando a
simula¢do por Monte Carlo.

Janela 1 Janela 2 Meédia
Fonte Atividade (Bq) Atividade (Bq) Atividade (Bq)
Monte Carlo | Experimental | Monte Carlo | Experimental | Monte Carlo | Experimental
Fonte 1 387716 3882+10 386119 3860 £31 3869+5 3871+ 10
Fonte 2 3871+6 3875+9 386616 3889+9 3869 +4 3881+7
Fonte 3 11546 £ 21 11578 £ 60 11446 £21 11440+ 61 11496 £20 | 1150941
Fonte 4 41447 £203 41536+£220 | 412261198 | 41391+£206 | 41336142 | 41463+ 149
Declividade | 0,0137 £0,0007 0 0,223 +0,003 | 0,225+0,018
1,04
1,02 4
< 1,00- 1
1L
<
Z>~ 1 e fontel
(<=1
= 0,98 4 fonte 2
m fonte 3
| v fonte4
— MC
0 ,96 T T T T T T T
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5

(1- Ne/N,)/ NN,

Figura 3.3 - Curvas dos resultados experimentais comparadas com a simulagdo
por Monte Carlo (Janela 1)
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o
=2
Z fonte 1
Z fonte 2
Q.
zZ fonte 3
fonte 4
0,94 4 —— MC
0,92 . T . T T T T
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4

(1- Ne/N.)/ NG/N,

Figura 3.4 - Curvas dos resultados experimentais comparadas com a simulagdo
por Monte Carlo (Janela 2)

Para a padronizacao do 72Ga, os resultados experimentais estdo de acordo com
os obtidos por meio da simulacdo de Monte Carlo (figuras 3.3 e 3.4). Isto indica que, nos
casos onde temos poucos pontos experimentais que dificultam a extrapolagdo, o resultado

obtido por Monte Carlo pode ser usado para atingir uma boa exatidao.
3.3. Padronizacio do '**Ba

O '’Ba se desintegra por captura eletronica e tem esquema de desintegracio
complexo, apresentando dois ramos de captura e varias transi¢oes gama (figura 2.12). A

janela gama experimental foi ajustada para abranger o intervalo de energias entre 222 keV

e 420 keV.

A figura 3.5 mostra dois espectros gama do 3Ba simulado por Monte Carlo

para o Nal(Tl) de acordo com a geometria do sistema 4n(PC)B-y. No espectro A ndo esta

incorporado o efeito de resolucdo e podem ser visualizadas as contribui¢des de todas as
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transi¢des gama. O espectro B o efeito de resolugdo para o Nal(TI) foi incorporado e foi

ajustado ao espectro experimental para a energia gama de 661,66 keV do B¢,

Janela-y: 222 — 420 keV

100000 | |
A

N
)

\AN\

0 100 20 300
Energia (keV)

:

Contagens

5

Figura 3.5 - Espectro gama simulado por Monte Carlo para o '**Ba. Espectro A nio
inclui efeito de resolugdo. Espectro B inclui efeito de resolugdo
simulando o espectro experimental para energia de 661,6 keV.

NNy
A figura 3.6 mostra o comportamento da curva de ﬁ como fungao do
C
) o 1-ep ,
parametro de ineficiéncia . Os circulos vermelhos correspondem ao resultado
&g

experimental e os circulos na cor azul correspondem aos valores previstos pelo método de
Monte Carlo, normalizado pelo valor da atividade. A linha cheia corresponde a um
polindmio de segundo grau. Ha uma boa concordancia entre os pontos experimentais € 0s

calculados por Monte Carlo.
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. . : 1
Figura 3.6 - Curvas dos resultados experimentais do '*’Ba comparadas com a

simulacdo por Monte Carlo e polindmio de segundo grau.

A atividade obtida por intermédio do programa ESQUEMA foi de

1160,0(12) Bq.g'l. Este valor estd em excelente concordancia com o valor de

1159,9(15) Bq.g'1 obtido utilizando o polindmio de segundo grau e com o valor médio

obtido na comparagao, 1160,8(42) Bq.g'l[sz].

Podemos concluir pelos resultados obtidos na padronizagao do 338, (figura

3.6) que a simulagdo por Monte Carlo da curva de extrapolagdo esta em boa concordancia
com a experimental para este radionuclideo, que decai por Captura Eletronica,
apresentando uma pequena incerteza que ¢ comparavel a do ajuste polinomial. Entretanto,
enquanto o ajuste polinomial ndo possui nenhuma base fisica, o método de Monte Carlo

procura ser uma simulagdo, a mais proxima possivel, do experimento efetuado.
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3.4. Padronizacio do *°S

Fez-se uma simulacdo pelo método de Monte Carlo para a mistura de
335 4+ %Co e foi efetuada uma comparagdo com o resultado experimental obtido no LMN.

A janela gama utilizada para a discriminacdo gama abrange os picos de absor¢do total de

1173 keV e 1332 keV, respectivamente.

NszNy
A figura 3.7 mostra o comportamento da curva de ﬁ como funcdo do
C
~ . Al l-¢ B ; .
parametro de ineficiéncia Os circulos cheios correspondem ao resultado
£
B

experimental e os circulos vazios correspondem aos valores previstos pelo método de
Monte Carlo. A linha tracejada corresponde ao ajuste por um polindmio de primeiro grau e

a linha cheia a um polindmio de segundo grau.

44

39

_B 7 a3

29

24 1 1 1 1
0 01 0,2 0,3 04 05

(1 -N C/ N 7 )
N/N,
Figura 3.7 - Curvas dos resultados experimentais do >°S comparadas com a simula¢io
por Monte Carlo e polindmios de primeiro e segundo graus.
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O resultado da atividade obtida pelo método dos minimos quadrados de acordo

com a equacao 2.22 foi de 39,5(2) kBq.g-l. De acordo com os polindmios de primeiro e

segundo graus os resultados foram 38,8(3) kBq.g_1 e 40,0(6) kBq.g'l, respectivamente.

Conforme pode ser visto na figura 3.7, curva de extrapolag¢ao do 358, que é um

emissor beta puro e foi utilizado 0 ®®Co como tragador, ha uma boa concordéncia entre os
pontos experimentais € os calculados por Monte Carlo dentro da incerteza estatistica e
indica um comportamento ndo linear. Os pontos obtidos por Monte Carlo situam-se entre
as duas curvas polinomiais indicando que o procedimento por Monte Carlo sugere uma

curva mais realista e pode simular satisfatoriamente as equagdes 2.11 ¢ 2.17.
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4. CONCLUSAO

Os resultados obtidos na tabela 2.5 indicam que, para essa geometria, 0s
calculos pelo método de Monte Carlo estdo de acordo com os resultados analiticos, dentro

da incerteza estatistica.

Os resultados apresentados na tabela 2.6 mostram uma boa concordancia entre
os resultados obtidos por Monte Carlo e os dados experimentais indicando que a

modelagem se aproxima do experimental.

Na Figura 2.23 as duas curvas estdo de acordo na regido de alta eficiéncia e o
ajuste pelo método dos minimos quadrados resultou na inclinacao esperada (0,0909) dentro
da incerteza estatistica para ambas as curvas. Para valores de abscissa acima de 1,0
(eficiéncia beta abaixo de 50%), a curva B decresce, indicando que a eficiéncia do elétron

de conversao estd diminuindo para valores abaixo de 100%.

Esses resultados indicam que o método de Monte Carlo permite um leque de
alternativas na simulacdo aplicada a técnica da extrapolacao da eficiéncia para determinar a
atividade, tais como: variagdo na energia de corte para radiacdo beta depositada, que
corresponde na pratica a discriminagao eletronica; simulacao de fonte sem absorvedor, que
na pratica ndo ¢ possivel obter; obter eficiéncia para beta proximas de 100%, que na pratica

¢ dificil de obter, etc.

A simulagdo por Monte Carlo forneceu curvas de extrapolagdo em

concordancia com os pontos experimentais para os radionuclideos estudados, que decaem
por B—y (**Cs e "*Ga) conforme item 3.1. ¢ 3.2., Captura Eletronica-y ('**Ba) conforme

item 3.3. e emissdo B~ puro (S + °°Co), este ultimo padronizado pela Técnica do

Tragador, conforme item 3.4.
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A aplicacdo do método de Extrapolagdo para a medida de atividade por

coincidéncia 4np-y coincide com as previsdes por Monte Carlo para os casos estudados,
~ 35 . ~ . L. ,
com excecdo do 7S, cuja extrapolagdo convencional € incerta e ambigua. Neste caso, o

resultado tedrico pode ser considerado mais confidvel, pois se baseia numa simulacio

proxima da realidade.

Os resultados obtidos nos casos mencionados anteriormente indicam a
possibilidade da utilizagdo do codigo desenvolvido no presente trabalho para qualquer
radionuclideo de interesse, cujo esquema de desintegracdo seja conhecido. Com base nas
informacodes contidas no esquema de desintegragao ¢ possivel desenvolver uma simulacao
que permite prever o espectro de coincidéncias, possibilitando a escolha da energia gama
para o qual a atividade ¢ obtida com melhor exatiddo, incluindo a regido em que a

eficiéncia ¢ proxima de 100%.

A metodologia aplicando o método de Monte Carlo permite um planejamento
adequado das medidas para o método de coincidéncias, principalmente para radionuclideos

com esquema de desintegra¢ao complexo.

A possibilidade de um planejamento para a escolha de energia gama que
permite obter a atividade com melhor exatiddo vem corroborar o excelente grau de
confianga obtido nos sistemas de medidas desenvolvidos no IPEN, e um maior grau de
exatiddo na atividade obtida nas Comparacdes Internacionais patrocinadas pelo Bureau

Internacional dés Poids et Mésures, na Franca.

Este trabalho teve repercussdo no 15™ International Conference on
Radionuclide Metrology and its Applications — ICRM 2005, Oxford, England onde grupos
de varios paises, entre eles a Argentina, Korea, Itdlia, demonstraram interesse em conhecer
o programa objeto do presente trabalho. A partir do convite do grupo da Argentina, o
programa foi apresentado ao laboratdrio de metrologia do Centro Atomico Ezeiza — CNEA

— Comision Nacional de Energia Atomica, Buenos Aires, Argentina, em marco de 2006.
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5. PERSPECTIVAS FUTURAS

Esté previsto, e ja em fase de execu¢do, um aprimoramento da modelagem da
geometria do sistema 4n(PC)B-y, conforme apresentado na figura 5.1, para tornar o
modelo mais realista. Neste novo modelo estdo incluidos os materiais constituintes da

blindagem e acessorios proximos aos detectores.

blindagem (Pb)

| ——hase

| fotormultiphcadora

_—tchapa (Fe]
chapa (Al

alurninio -_\‘_\_\
lingiieta

cimara 4T

chapa (Fe)

Hal(Il latfo

totomultiplicadora

— blindagem (Ph)

base

————— Chapa (FE)

Figura 5.1 - Modelagem aprimorada da geometria do sistema 4np(PC)-y

Sera acrescentada uma tabela com os valores da funcdo de Fermi Fn(Z,n) que

estdo tabuladas na referéncia'®”

para o espectro beta, considerando o efeito relativistico na
equagao 2.20. Pretende-se também efetuar uma estimativa da incerteza nos resultados do
codigo ESQUEMA por meio de uma andlise de sensibilidade, incorporando distribui¢cdes

normais com desvio padrdo pré-estabelecido para cada um dos parametros envolvidos no
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calculo. Outra possibilidade ¢ comparar os resultados do MCNP4C com outro codigo de

transporte de radiacdo, e.g. PENELOPE!°".

Estas melhorias no codigo estdo previstas, com o objetivo de aperfeigoar a
modelagem, aproximando-se mais as condigdes experimentais e possibilitar a comparacao
dos resultados previstos por Monte Carlo, com curvas de extrapolagdo obtidas
experimentalmente para outros radionuclideos de esquema de desintegracdo complexos, ou
que apresentem outros modos de desintegracdo, e.g. emissio B’. Para a modelagem de
emissores de positrons, os codigos indicados sio PENELOPE ou MCNPX!%?. Com isto,
haverd maior confiabilidade nos resultados simulados e permitira que a presente
metodologia torne-se uma ferramenta poderosa no planejamento de experimentos,
utilizando a técnica de coincidéncias 4nB—y. Este procedimento também evitard a

ocorréncia de ambigiiidades na extrapolaco, conforme pode-se constatar na literatura'®.
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APENDICE A - Cédigo para Verificar o Periodo do Gerador de Niimeros Aleatérios

do Fortran

$DEBUG

C

C
C
C

PROGRAMA PARA VERIFICAR PERIODO DO GERADOR
DE NUMEROS RANDOMICOS DO FORTRAN.
MAURO N. TAKEDA
14/04/2004
IMPLICIT REAL*8 (A-Z)
REAL*4 NUMI,NUM2,NUM3,SORT,SORTANT1,SORTANT2
INTEGER*2 DAY 1,MONTHI,YEARI,HOURI,MINUTE1,SECONDI,HUND1
INTEGER*2 DAY2,MONTH2,YEAR2,HOUR2,MINUTE2,SECOND2,HUND2
INTEGER*2 DHOUR,DMINUTE,DSECOND,DHUND
CHARACTER*70 PERI
DATA PERI/'C\$TAKED~1\MONTEC\PERIODO.OUT/
CALL SEED(-1)
OPEN (1,FILE=PERI)
CALL DATAHORA (YEARI,MONTHI1,DAY1,HOUR1,MINUTE1,SECOND1,HUNDI)
WRITE (1,10) DAYI,MONTHI1,YEAR1,HOURI,MINUTE1,SECOND1,HUND1

10 FORMAT ('INICIO: ',12.2,'/,12.2,'/",14.4,10X,12.2,'h ',12.2,

- 'min'12.2,,,12.2'seg /)
COND=0

CONT=0

REPET1=0

REPET2=0

REPET3=0

CALL RANDOM(NUMI)
CALL RANDOM(NUM?2)
CALL RANDOM(NUM3)
WRITE (1,*) (NUMI = "),NUMI
WRITE (1,*) (NUM2 = "),NUM2
WRITE (1,*) (NUM3 = "),NUM3
CALL RANDOM(SORT)
SORTANTI=SORT

CALL RANDOM(SORT)
SORTANT2=SORTANTI
SORTANTI=SORT

IF (NUM1 .EQ. SORTANT?2) THEN

IF (NUM2 .EQ. SORTANT!) THEN

IF (NUM3 .EQ. SORT) THEN
COND=1
ELSE
COND=0
END IF
END IF
END IF
DO WHILE (COND .NE. 1)

IF (NUMI .EQ. SORT) THEN
WRITE (*,*) (NUMI1 ="),SORT
WRITE (*,*) (CONT ="'),CONT
REPETI=REPETI+1

ELSE
IF (NUM2 .EQ. SORT) THEN

WRITE (*,*) (NUM2 = "),SORT
WRITE (*,*) (CONT ="),CONT



REPET2=REPET2+1
ELSE
IF (NUM3 .EQ. SORT) THEN
WRITE (*,*) (NUM3 ='),SORT
WRITE (*,*) (CONT ="'),CONT
REPET3=REPET3+1
END IF
END IF
END IF
SORTANT2=SORTANT!
SORTANTI=SORT
CALL RANDOM(SORT)
CONT=CONT+1
IF (NUM1 .EQ. SORTANT?2) THEN
IF (NUM2 .EQ. SORTANT1) THEN
IF (NUM3 .EQ. SORT) THEN
COND=1
ELSE
COND=0
END IF
END IF
END IF
IF (MOD(CONT,100000000) .EQ. 0) THEN
WRITE (*,*) CONT
END IF
END DO
WRITE (1,*) (SORTANT2 ='),SORTANT2
WRITE (1,*) (SORTANTI ='),SORTANTI
WRITE (1,*) (SORT ="),SORT
WRITE (1,*) (REPETI ="),REPET1
WRITE (1,*) (REPET2 = "),REPET2
WRITE (1,*) (REPET3 = '),REPET3
WRITE (1,*) (CONT ="),CONT
CALL DATAHORA (YEAR2,MONTH2,DAY2,HOUR2,MINUTE2,SECOND2,HUND?2)
IF (HOUR2 .LT. HOUR1) THEN
DHOUR=(24+HOUR2)-HOUR]1
ELSE
DHOUR=HOUR2-HOURI1
END IF
IF (MINUTE2 .LT. MINUTE1) THEN
DMINUTE=(60+MINUTE2)-MINUTE
DHOUR=DHOUR-1
ELSE
DMINUTE=MINUTE2-MINUTE1
END IF
IF (SECOND2 .LT. SECOND1) THEN
DSECOND=(60+SECOND2)-SECONDI1
DMINUTE=DMINUTE-1
ELSE
DSECOND=SECOND2-SECONDI
END IF
IF (HUND2 .LT. HUND1) THEN
DHUND=(100+HUND2)-HUNDI
DSECOND=DSECOND-1
ELSE
DHUND=HUND2-HUNDI
END IF
WRITE (1,5010) DAY2,MONTH2,YEAR2,HOUR2, MINUTE2,SECOND2,HUND2
5010 FORMAT (/,1X,/,FINAL: '12.2,/,12.2,/,14.4,10X,12.2,'h ',
- 122'min"12.2,..12.2,'seg /)



WRITE (1,5020) DHOUR,DMINUTE,DSECOND,DHUND
5020 FORMAT ('TEMPO DE PROCESSAMENTO: ',12.2,'h ',12.2,'min ',12.2,",,
- 12.2)'seg ")
CLOSE (1)
STOP
END
C INICIO SUBROTINAS
SUBROUTINE DATAHORA (YEAR,MONTH,DAY,HOUR,MINUTE,SECOND,HUND)
INTEGER*2 YEAR,MONTH,DAY ,HOUR,MINUTE,SECOND,HUND
CALL GETDAT(YEAR,MONTH,DAY)
CALL GETTIM(HOUR,MINUTE,SECOND,HUND)
RETURN
END
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APENDICE B - Cédigo para Verificar a Uniformidade na Geracio de Niimeros

Aleatorios do Fortran

$DEBUG
C PROGRAMA PARA VERIFICAR UNFORMIDADE NA GERACAO
C DE NUMEROS RANDOMICOS DO FORTRAN.
C MAURO N. TAKEDA
C 19/04/2004
IMPLICIT REAL*8 (A-H,Q-Z)
INTEGER*4 NUM,NUM1,NUM2 ,NUM3 ,NUM4,NUM5 NUM6
REAL*4 SORT,BIN
DIMENSION NUM(20),NUM1(20),NUM2(20),NUM3(20)
DIMENSION NUM4(20),NUMS5(20),NUM6(20)
INTEGER*2 DAY1,MONTHI,YEAR1,HOURI,MINUTE1,SECONDI1,HUNDI1
INTEGER*2 DAY2,MONTH2,YEAR2 HOUR2,MINUTE2,SECOND2, HUND2
INTEGER*2 DHOUR,DMINUTE,DSECOND,DHUND
CHARACTER*70 UNIF
DATA UNIF/'C:\$TAKED~1\MONTEC\UNIFORM1.0UT/
CALL SEED(-1)
OPEN (1,FILE=UNIF)
CALL DATAHORA (YEARI,MONTHI1,DAY1,HOUR1,MINUTE1,SECONDI1,HUNDI)
WRITE (1,10) DAY1,MONTHI1,YEAR1,HOUR1,MINUTE1,SECOND1,HUND1
10 FORMAT ('INICIO: ',12.2,'/,12.2,'/',14.4,10X,12.2,'h ',12.2,
- 'min ',12.2,',',12.2,'seg ',/)
DO 1=1,20
NUM(I)=0
NUMI1(I)=0
NUM2(I)=0
NUM3(1)=0
NUM4(1)=0
NUMS5()=0
NUM6(1)=0
END DO
DO 11=1,400000000
C NIVEL 1
CALL RANDOM(SORT)
DO 1=1,20
IF (SORT .LE. FLOAT(I)/FLOAT(20)) THEN
NUM(D=NUM(I)+1
C NIVEL2
CALL RANDOM(BIN)
IF (BIN .LE. FLOAT(1)/FLOAT(20)) THEN
CALL RANDOM(SORT)
DO J=1,20
IF (SORT .LE. FLOAT(J)/FLOAT(20)) THEN
NUMI1J)=NUMI1())+1
C NIVEL3
CALL RANDOM(BIN)
IF (BIN .LE. FLOAT(1)/FLOAT(20)) THEN
CALL RANDOM(SORT)
DO K=1,20
IF (SORT .LE. FLOAT(K)/FLOAT(20)) THEN
NUM2(K)=NUM2(K)+1
C NIVEL4
CALL RANDOM(BIN)



IF (BIN .LE. FLOAT(1)/FLOAT(20)) THEN
CALL RANDOM(SORT)
DO L=1,20
IF (SORT .LE. FLOAT(L)/FLOAT(20)) THEN
NUM3(L)=NUM3(L)+1
C NIVELS
CALL RANDOM(BIN)
IF (BIN .LE. FLOAT(1)/FLOAT(20)) THEN
CALL RANDOM(SORT)
DO M=1,20
IF (SORT .LE. FLOAT(M)/FLOAT(20)) THEN
NUM4(M)=NUM4(M)+1
C NIVEL6
CALL RANDOM(BIN)
IF (BIN .LE. FLOAT(1)/FLOAT(20)) THEN
CALL RANDOM(SORT)
DO N=1,20
IF (SORT .LE. FLOAT(N)/FLOAT(20)) THEN
NUMS(N)=NUMS5(N)+1
C NIVEL7
CALL RANDOM(BIN)
IF (BIN .LE. FLOAT(1)/FLOAT(20)) THEN
CALL RANDOM(SORT)
DO P=1,20
IF (SORT .LE. FLOAT(P)/FLOAT(20)) THEN
NUM6(P)=NUM6(P)+1
GOTO 100
END IF
END DO
ELSE
GOTO 100
END IF
END IF
END DO
ELSE
GOTO 100
END IF
END IF
END DO
ELSE
GOTO 100
END IF
END IF
END DO
ELSE
GOTO 100
END IF
END IF
END DO
ELSE
GOTO 100
END IF
END IF
END DO
ELSE
GOTO 100
END IF
END IF
END DO
100 CONTINUE
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IF (MOD(11,10000000) .EQ. 0) THEN
WRITE (*,*) (11 ="),11
END IF
END DO
WRITE (1,*) (CONTAGEM NO NIVEL 1"
WRITE (1,200) (NUM(I), I=1,20)
200 FORMAT (20110)
WRITE (1,*) (CONTAGEM NO NiVEL 2
WRITE (1,200) (NUM1(J), J=1,20)
WRITE (1,*) (CONTAGEM NO NIVEL 3"
WRITE (1,200) (NUM2(K), K=1,20)
WRITE (1,*) (CONTAGEM NO NiVEL 4
WRITE (1,200) (NUM3(L), L=1,20)
WRITE (1,*) (CONTAGEM NO NiIVEL 5"
WRITE (1,200) NUM4(M), M=1,20)
WRITE (1,*) (CONTAGEM NO NIVEL 6"
WRITE (1,200) (NUMS5(N), N=1,20)
WRITE (1,*) (CONTAGEM NO NIVEL 7
WRITE (1,200) (NUM6(P), P=1,20)
CALL DATAHORA (YEAR2,MONTH2,DAY2,HOUR2, MINUTE2,SECOND2,HUND2)
IF (HOUR2 .LT. HOURI1) THEN
DHOUR=(24+HOUR2)-HOURI1
ELSE
DHOUR=HOUR2-HOURI1
END IF
IF (MINUTE2 .LT. MINUTE1) THEN
DMINUTE=(60+MINUTE2)-MINUTE1
DHOUR=DHOUR-1
ELSE
DMINUTE=MINUTE2-MINUTEI1
END IF
IF (SECOND2 .LT. SECOND1) THEN
DSECOND=(60+SECOND2)-SECOND1
DMINUTE=DMINUTE-1
ELSE
DSECOND=SECOND2-SECONDI1
END IF
IF (HUND2 .LT. HUND1) THEN
DHUND=(100+HUND2)-HUND1
DSECOND=DSECOND-1
ELSE
DHUND=HUND2-HUNDI
END IF
WRITE (1,5010) DAY2,MONTH2,YEAR2,HOUR2,MINUTE2,SECOND2,HUND?2
5010 FORMAT (/,1X,//,'FINAL: ,12.2,'/',12.2,'/",14.4,10X,12.2,'h ',
- 12.2,)min ',12.2,",',12.2,'seg ',/)
WRITE (1,5020) DHOUR,DMINUTE,DSECOND,DHUND
5020 FORMAT ('TEMPO DE PROCESSAMENTO: ',12.2,'h ',]12.2,'min ',12.2,",',
- 12.2,'seg ")
CLOSE (1)
STOP
END
C INICIO SUBROTINAS
SUBROUTINE DATAHORA (YEAR,MONTH,DAY,HOUR,MINUTE,SECOND,HUND)
INTEGER*2 YEAR,MONTH,DAY ,HOUR,MINUTE,SECOND,HUND
CALL GETDAT(YEAR,MONTH,DAY)
CALL GETTIM(HOUR,MINUTE,SECOND,HUND)
RETURN
END



APENDICE C - Arquivo EFIBETA.DAT

Vetor de energias para elétrons (MeV).

0.000000 0.000010 0.000020 0.000030 0.000040 0.000050 0.000060 0.000070
0.000080 0.000090 0.000100 0.000110 0.000120 0.000130 0.000140 0.000150
0.000160 0.000170 0.000180 0.000190 0.000200 0.000210 0.000220 0.000230
0.000240 0.000250 0.000260 0.000270 0.000280 0.000290 0.000300 0.000310
0.000320 0.000330 0.000340 0.000350 0.000360 0.000370 0.000380 0.000390
0.000400 0.000410 0.000420 0.000430 0.000440 0.000450 0.000460 0.000470
0.000480 0.000490 0.000500 0.000510 0.000520 0.000530 0.000540 0.000550
0.000560 0.000570 0.000580 0.000590 0.000600 0.000610 0.000620 0.000630
0.000640 0.000650 0.000660 0.000670 0.000680 0.000690 0.000700 0.000710
0.000720 0.000730 0.000740 0.000750 0.000760 0.000770 0.000780 0.000790
0.000800 0.000810 0.000820 0.000830 0.000840 0.000850 0.000860 0.000870
0.000880 0.000890 0.000900 0.000910 0.000920 0.000930 0.000940 0.000950
0.000960 0.000970 0.000980 0.000990 0.001000 0.001200 0.001400 0.001600
0.001800 0.002000 0.002200 0.002400 0.002600 0.002800 0.003000 0.003200

3.150000 3.200000 3.250000 3.300000 3.350000 3.400000 3.450000 3.500000
3.550000 3.600000 3.650000 3.700000 3.750000 3.800000 3.850000 3.900000
3.950000 4.000000

Vetor das eficiéncias dos elétrons monoenergéticos no 4n normalizada e
integrada, a 1* coluna corresponde a energia de 0,0014 MeV, a 2 coluna a
energia de 0,0016 MeV e assim sucessivamente, as linhas correspondem as
eficiéncias para as energias do intervalo de 0 a energia considerada.

0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000
0.002995 0.002500 0.002102 0.001650 0.001277 0.000990 0.000764 0.000617
0.006206 0.005267 0.004425 0.003479 0.002705 0.002068 0.001616 0.001301
0.009474 0.008203 0.006969 0.005510 0.004277 0.003267 0.002559 0.002064
0.012642 0.011190 0.009616 0.007661 0.005958 0.004554 0.003569 0.002883
0.015611 0.014129 0.012308 0.009863 0.007707 0.005910 0.004639 0.003743
0.018294 0.016955 0.014927 0.012076 0.009492 0.007297 0.005732 0.004619
0.020660 0.019634 0.017483 0.014289 0.011272 0.008701 0.006833 0.005512
0.022751 0.022154 0.019974 0.016469 0.013049 0.010108 0.007957 0.006413
0.024612 0.024588 0.022432 0.018628 0.014833 0.011514 0.009077 0.007324

0.039623 0.061022 0.083782 0.105683 0.117562 0.117680 0.108414 0.095915
0.827580 0.496388 0.295844 0.209647 0.181720 0.166819 0.151622 0.134909
1.000000 0.904084 0.630398 0.381315 0.278519 0.230712 0.201284 0.177872
0.000000 1.000000 0.912958 0.623007 0.414787 0.314053 0.259575 0.224396
0.000000 0.000000 1.000000 0.895767 0.641184 0.446999 0.344661 0.285941
0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.888844 0.645468 0.465344 0.366776
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.878540 0.647279 0.481661
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.872205 0.659201
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.882123
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 1.000000
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APENDICE D - Arquivo EFIGAMA.DAT

Vetor das eficiéncias para gama no Nal(Tl) normalizada e integrada, a 1?
coluna corresponde a energia de 0,048 MeV, a 2* coluna a energia de
0,052 MeV e assim sucessivamente, as linhas correspondem as eficiéncias para
as energias do intervalo de 0 a energia considerada.

0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000
0.000000 0.000111 0.000030 0.000080 0.000053 0.000049 0.000053 0.000062
0.000000 0.000557 0.000640 0.000523 0.000413 0.000306 0.000234 0.000223
0.000000 0.001115 0.002195 0.002446 0.001963 0.001433 0.001053 0.000853
0.034660 0.002230 0.002378 0.002617 0.002725 0.003002 0.003454 0.002770
0.156611 0.031104 0.003444 0.002969 0.002941 0.003178 0.003574 0.003971
0.157895 0.137681 0.030359 0.004357 0.003465 0.003461 0.003796 0.004149
0.157895 0.138127 0.126254 0.030365 0.005079 0.004104 0.004107 0.004402
0.157895 0.138127 0.126680 0.114429 0.028637 0.006123 0.004956 0.004854
0.157895 0.138350 0.126680 0.115032 0.102739 0.027591 0.007280 0.005917
0.159178 0.138685 0.126863 0.115112 0.103331 0.093555 0.026829 0.008496
0.164313 0.140245 0.127686 0.115465 0.103517 0.094152 0.085644 0.026447
1.000000 0.146488 0.129241 0.116568 0.104268 0.094677 0.086352 0.078579
0.000000 1.000000 0.139848 0.118480 0.105580 0.095594 0.087122 0.079598
0.000000 0.000000 1.000000 0.133167 0.109050 0.097339 0.088244 0.080498
0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.128085 0.102919 0.090878 0.082222
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.126262 0.098928 0.085832
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.126855 0.096872
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.129017
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 1.000000

0.887823 0.887553 0.887319 0.887352 0.887439 0.887381 0.887493 0.887437
0.887918 0.888020 0.887615 0.887411 0.887575 0.887435 0.887581 0.887544
0.888006 0.888115 0.888071 0.887701 0.887634 0.887571 0.887646 0.887632
0.888113 0.888215 0.888159 0.888180 0.887924 0.887642 0.887777 0.887697
0.888184 0.888328 0.888266 0.888269 0.888420 0.887931 0.887848 0.887822
0.888237 0.888399 0.888378 0.888375 0.888509 0.888434 0.888131 0.887898
0.888255 0.888452 0.888449 0.888487 0.888610 0.888529 0.888634 0.888170
1.000000 0.888487 0.888502 0.888558 0.888722 0.888612 0.888729 0.888667
0.000000 1.000000 0.888544 0.888612 0.888793 0.888718 0.888805 0.888761
0.000000 0.000000 1.000000 0.888647 0.888846 0.888789 0.888906 0.888838
0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.888876 0.888842 0.888983 0.888939
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.888878 0.889036 0.889004
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.889083 0.889063
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 1.000000 0.889104
0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 0.000000 1.000000

Vetor de energias para gama (MeV).

0.000000 0.004004 0.008004 0.012004 0.016004 0.020004 0.024004 0.028004
0.032004 0.036004 0.040004 0.044004 0.048004 0.052004 0.056004 0.060004
0.064004 0.068004 0.072004 0.076004 0.080004 0.084004 0.088004 0.092004
0.096004 0.100000 0.104000 0.108000 0.112000 0.116000 0.120000 0.124000
0.128000 0.132000 0.136000 0.140000 0.144000 0.148000 0.152000 0.156000

2.848000 2.852000 2.856000 2.860000 2.864000 2.868000 2.872000 2.876000
2.880000 2.884000 2.888000 2.892000 2.896000 2.900000 2.904000 2.908000
2.912000 2.916000 2.920000 2.924000 2.928000 2.932000 2.936000 2.940000
2.944000 2.948000 2.952000 2.956000 2.960000 2.964000 2.968000 2.972000
2.976000 2.980000 2.984000 2.988000 2.992000 2.996000 3.000000 3.004000

100



APENDICE E - Arquivo EFIGAMAT.DAT

Vetor de eficiéncia total para gama, na primeira linha o 1° valor corresponde a
energia de 0,048 MeV, o 2° valor 0,052 MeV e assim sucessivamente.

0.000031 0.000179 0.000656 0.001758 0.003780 0.006935 0.011303 0.016857
0.023412 0.030804 0.038829 0.047320 0.056063 0.064951 0.074021 0.082818
0.091539 0.099961 0.108113 0.116044 0.123626 0.130906 0.137806 0.144425
0.150627 0.156601 0.162190 0.167525 0.172532 0.177257 0.181696 0.185903
0.189769 0.193501 0.196928 0.200157 0.203166 0.205995 0.208645 0.211119
0.213446 0.215601 0.217644 0.219486 0.221248 0.222825 0.224328 0.225762
0.227032 0.228237 0.229344 0.230373 0.231311 0.232162 0.232916 0.233683
0.234343 0.234946 0.235460 0.235952 0.236441 0.236846 0.237208 0.237522
0.237480 0.237822 0.238007 0.238195 0.238445 0.238584 0.238767 0.238870
0.238956 0.238876 0.238866 0.238816 0.238815 0.238768 0.238704 0.238654

0.167686 0.167735 0.167734 0.167780 0.167736 0.167763 0.167787 0.167748
0.167785 0.167780 0.167781 0.167805 0.167859 0.167921 0.167938 0.167939
0.167955 0.167968 0.168019 0.168062 0.168106 0.168064 0.168049 0.168061
0.168108 0.168137 0.168110 0.168142 0.168172 0.168184 0.168227 0.168235
0.168188 0.168212 0.168212 0.168191 0.168210 0.168280 0.168294 0.168341
0.168398 0.168476 0.168490 0.168533 0.168557 0.168566 0.168592 0.168638
0.168647 0.168672 0.168678 0.168690 0.168721 0.168755 0.168788 0.168765
0.168758 0.168767 0.168782 0.168791 0.168816 0.168804 0.168765 0.168764
0.168766 0.168788 0.168848 0.168861 0.168842 0.168897 0.168879 0.168964
0.168983 0.169030 0.169062 0.169075 0.169099 0.169084 0.169118 0.169168
0.169202 0.169209 0.169229 0.169293

101



APENDICE F — Arquivo CONSTANT.DAT

Disposi¢do dos dados de entrada do arquivo CONSTANT.DAT.
DISCE DISCD FEMF FEMB FEMG COELIN NCT NHIST
XCOL1 XCOL2 NCOL ERESOL RESOL TRAC EBmin RARAN

NA QUAL:

DISCE - energia de corte dos elétrons emitidos (MeV)

DISCD - energia de corte dos elétrons depositados no detector (MeV)

FEMF - fator de conversdo de energia maxima do elétron emitido em canal
FEMB - fator de conversdo de energia maxima do elétron depositado em canal

FEMF = FEMB < int eiro( nimero de canais J

maior energia do elétron [MeV]

FEMG - fator de conversdo de energia depositada gama em canal

L. nimero de canais
FEMG < int elro( J

maior energia gama [MeV]

COELIN - coeficiente linear para calibragdo em canal X energia gama
NCT - niimero de canais total

NHIST - niimero de historias

XCOLI - espessura minima do absorvedor (mg/cm?)

XCOL2 - espessura méxima do absorvedor (mg/cm®)

NCOL - niimero de intervalos para absorvedor

ERESOL - energia para calibragdo do detector gama em resolugdo
RESOL - resolugdo relativa (FWHM/H,)

TRAC - "flag" para tragador (beta-gama ou CE-gama = 0, e tracador = 1)
EBmin - energia beta minima da tabela de resposta

RARAN - raio da arandela (mg/cm?)

Exemplo de arquivo CONSTANT.DAT para o "**Cs, com efeito de resolugio.
0 .000030 100 100 750 0 1024 1000000
0.00 0.70 70 0.66166 0.0863 0 0.000231 1000
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APENDICE G — Arquivo ESQUEMA.DAT

Disposi¢do dos dados de entrada do arquivo ESQUEMA.DAT.
NUCLIDEO

Z NBIN NGAMA

BC

EDESB

PB(1) PB(2) ... PB(NGAMA)

ENG(1) ENG(2) ... ENG(NGAMA)=0

PG(1,1) PG(1,2) ... PG(1,NGAMA)

PG(2,1) PG(2,2) ... PG(2,NGAMA)

PG(NGAMA,1) PG(NGAMA,2) ... PGINGAMA,NGAMA)
ALFAT(1,1) ALFAT(1,2) ... ALFAT(1,NGAMA)
ALFAT(2,1) ALFAT(2,2) ... ALFAT(2,NGAMA)

ALFAT(NGAMA,1) ALFAT(NGAMA,2) ... ALFAT(NGAMA,NGAMA)
ALFAK(1,1) ALFAK(1,2) ... ALFAK(1,NGAMA)
ALFAK(2,1) ALFAK(2,2) ... ALFAK(2NGAMA)

ALFAK(NGAMA,1) ALFAK(NGAMA,?2) ... ALFAK(NGAMA,NGAMA)
EKLM(1) EKLM(2) EKLM(3)

EAL(1) EAL(2)

KLL KLX KXY

WK WL

PKL(1,1) PKL(1,2)

PKL(2,1) PKL(2,2)

na qual:

NUCLIDEO - representacao do nuclideo considerado (ex.: Cs-134)
Z - namero atémico do nuclideo
NBIN - niimero de bins utilizado para moldar o espectro beta de Fermi

NGAMA - namero de niveis de energia do esquema para B~ ou captura eletronica
BC - intensidade do ramo captura eletronica (beta-gama = 0, CE = 1)
EDESB - energia de desintegragdo no ramo beta ou captura eletronica
PB(I) - vetor de intensidades dos ramos beta ou captura eletronica normalizado=1 (I1=1, 2, ..., NGAMA)
ENG(]) - vetor de energias dos niveis excitados ramo beta ou captura eletrénica (I =1, 2, ..., NGAMA)
PG(I, J) - matriz das probabilidades das transi¢des gama no ramo beta ou captura eletronica, normalizado = 1
porlinha(I=1,2,..,NGAMAeJ=1,2, .., NGAMA)
ALFAT(, J) - matriz dos coeficientes de conversdo interna total, valores do esquema sem normalizar (I =1,
2,..,NGAMAeJ=1,2,..,NGAMA)
ALFAK(, J) - matriz dos coeficientes de conversdo interna da camada K, valores do esquema sem
normalizar (I=1,2, .., NGAMA eJ=1,2, .., NGAMA)
EKLM(1), EKLM(2), EKLM(3) - energia de liga¢do do elétron na camada K, L e M, respectivamente, do
nucleo filho, em MeV
EAL(1), EAL(2) - energia minima e maxima, respectivamente, do elétron Auger da camada L, em MeV
KLL, KLX e KXY - intensidade relativa do elétron Auger na camada K
WK, WL - probabilidades de emissao raio X nas camadas K e L
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PKL(I, J) - probabilidade de ocorrer a captura na camada K ou L no i-ésimo ramo captura, normalizado = 1
por linha, (I=1, 2). J=1 — camada K, J =2 — camada L.

Exemplo de arquivo ESQUEMA.DAT para o **Cs, ramo B
Cs-134

55 100 6

0

2.0584

272141 .025013 .702366 .000400 .000080 O

1.96985 1.64326 1.40054 1.16792 .60469 0

.000513 .569189 .319757 .110541 O

.008287 .599842 .391871 0

0 0 1 0

0 0 .824702 .175298

0 0 0 1

0 0 0 0

.0096 .003 .00096 O
0 .0114 .0018 0

0 0 .003 0

0 0 .0073 .00131
0 0 o0 .0059
0 0 O 0
.0082 .00254 .00082 O
0

0

0

0

0

1

o

.0095 .00157 O
0 .00258 0
0 .0061 .00112
0 0 .0049%4
0 0 0
.005987 .001293
.0026  .0058

100 47 6.5

901 .10

.86604 .13396

0 0

S R N R Y =R N R R =R
S R R N



APENDICE H — Arquivo NPICOS.DAT

Disposi¢do dos dados de entrada do arquivo NPICOS.DAT.

NPIC
CANAL1 CANAL2

CANAL1 CANAL2
na qual:

NPIC — quantidade de intervalos gama em canais
CANALI1 — canal inicial do intervalo de interesse
CANAL2 — canal final do intervalo de interesse

Exemplo de arquivo NPICOS.DAT para o '**Cs.
2

390 510

550 650
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APENDICE I - Arquivo FERMLDAT

A 17 coluna refere-se a energia do " ¢ a segunda coluna a
probabilidade que um beta seja emitido com essa energia,
normalizado e integrado.

0.000000
0.003179
0.006358
0.009537
0.012716
0.015895
0.019074
0.022252
0.025431
0.028610

0.289280
0.292459
0.295638
0.298816
0.301995
0.305174
0.308353
0.311532
0.314711
0.317890

0.0000000
0.0181932
0.0381206
0.0578965
0.0775322
0.0970399
0.1164287
0.1357045
0.1548702
0.1739262

0.9982147
0.9987134
0.9991111
0.9994183
0.9996459
0.9998055
0.9999085
0.9999670
0.9999932
1.0000000
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APENDICE J - Cédigo do Programa ESQUEMA

Abaixo ¢ feito uma descri¢do dos procedimentos utilizados no programa ESQUEMA, as variaveis e os
arquivos de entrada utilizados que constam dos apéndices C, D, E, F e H. A versao executavel do programa
estd dispoivel no LMN do IPEN-CNEN/SP.

$DEBUG

oloNoNoloNoNoloNoloNoNoNooNoloNoloNoRoNoNoNooNoNoNoNo RO RO X!

CALCULA NB*NG/NC E (1-NC/NG)/(NC/NG) PARA O SISTEMA 4PI-BETAGAMA (Nal(Tl))
MODIFICACAO DO PROGRAMA ESQUEMAM.FOR PARA CAPTURA ELETRONICA.
INCLUSAO DA ENERGIA MINIMA PARA TABELA EFICIENCIA BETA
CALCULA TABELA FERMI E IMPLEMENTADO N RAMOS
BETA, GAMA COM 750 CANAIS VARIANDO DE 4 MeV ¢
GAMA EM CASCATA CONSIDERANDO O EFEITO SOMA.
CALIBRACAO EM CANAL X ENERGIA
FATOR DE GANHO PARA BETA DIFERENTE DO FATOR DE GANHO PARA FOTON
CALCULA ENERGIA DOS ELETRONS DE CONVERSAO PARA AS CAMADASKEL
POR DIFERENCA ENTRE ENERGIA DO GAMA E ENERGIA DE LIGACAO DO ELETRON
NA CAMADA CORRESPONDENTE.
SEGUE ESQUEMA DE DESINTEGRACAO PARA GAMA E ec ATE O ESTADO FUNDAMENTAL
GERA NOVA SEMENTE PARA NUMEROS ALEATORIOS QUANDO TOTAL DE NUMEROS
ALEATORIOS ESTA PROXIMO DO PERIODO (2,147E+9)
V 1.0 - FORTRAN Visual Workbench v 1.00
19/03/2006 - Mauro N. Takeda
CALCULA ESPECTROS BETA, GAMA E COINCIDENCIA
IMPLEMENTADO RESOLUCAO DO DETECTOR
VARIAVEIS:
FOT = FATOR DE OTIMIZACAO (FOT*EFICIENCIA < 100%)
DISCE = ENERGIA DO DISCRIMINADOR PARA ENERGIA EMITIDA [MeV]
DISCD = ENERGIA DO DISCRIMINADOR PARA ENERGIA DEPOSITADA [MeV]
FEMB = FATOR DE ENERGIA MAXIMA PARA BETA
FEMG = FATOR DE ENERGIA MAXIMA PARA FOTON
NCT = NUMERO DE CANAIS TOTAL
LINCOL = NUMERO DE LINHAS E COLUNAS
NHIST = NUMERO DE HISTORIAS
FLAGcol = FLAG PARA ABSORVEDOR DE COLLODION (0 =SEM, 1=COM)
FLAGal = FLAG PARA ABSORVEDOR DE ALUMINIO (0 = SEM, 1=COM)
Xcol = ESPESSURA DO COLLODION [mg/cm2]
Xal = ESPESSURA DO ALUMINIO [mg/cm?2]
IMPLICIT REAL*4 (A-H,0-2)
INTEGER*4 CANALFE,CNLSBe, CANALEBD,CANALB,CANALG,CANALC,TRAC,SNUC
DIMENSION EB0(30),PB(30),EBI(78),ENG(30),EFGT(800),BETAi(30)
DIMENSION ERANGE(43),RANGECol(43),RANGEAI(43), EG(752), EKLM(3)
DIMENSION CANALB(4096),CANALG(4096),CANALC(4096), CANALEBD(4096)
DIMENSION CANALFE(4096),CNLSBe(4096),EeL.(30,30), GAMAI(30,30)
DIMENSION PG(30,30),ALFA(30,30),EFG(800,800),EeK(30,30),eci(30,30)
DIMENSION EFELM(78,78),ALFAK(30,30),ALFAL(30,30),TOTGMi(30)
DIMENSION TOTeci(30),NEVGi(30,30),CAPi(30),PCAP(30),NEVKLi(30,2)
DIMENSION PGC(30,30)
REAL*4 EQ1(1001),EQ2(1001),EQ3(1001),EQ4(1001),EQ5(1001)
REAL*4 EQ6(1001),EQ7(1001),EQ8(1001),EQ11(1001),EAL(2),PKL(2,2)
REAL*4 NNFERMI(1001,60),EBFERMI(1001,60),Xcol,Xal, ENGC(30)
INTEGER*2 FOT,NCT,Z NBIN
INTEGER*2 FLAGcol,FLAGal,FLAGRec,FLAGRB,FLAGDE
INTEGER*2 D0O,M0,Y0,H0,MI10,S0,HUO
INTEGER*2 DAY1,MONTHI,YEAR1,HOUR1,MINUTE1,SECOND1,HUND1
INTEGER*2 DAY2,MONTH2,YEAR2 HOUR2,MINUTE2,SECOND2 HUND2



INTEGER*2 DHOUR,DMINUTE,DSECOND,DHUND

INTEGER*2 NGAMA,FLAGB,FLAGG,NCAP,NCOL,ICOL

INTEGER*2 ICX,ICCX,NPIC,CANAL1,CANAL2

INTEGER*4 TOTCEBD,TOTCFE,TOTCB,TOTCG,TTCSBe, TOTBETA,TOTGAMA
INTEGER*4 TOTCC,CANALMED,CANALMEE,CANMXCol,CNLmEDET,CNLmEBDT
INTEGER*4 NHIST,GT,GP,TOTec,BETA1,GAMAI,eci, TOTGMi,TOTeci,NEVGi
INTEGER*4 TOTecK, TOTecL,EBDZERO,ECBDZERO,ECecZERO,TTECBDZE
INTEGER*4 TOTRAN,TOTCAP,RARAN

REAL*4 CX,CCX,crl,dr], NCNG,INEF,ATIV,EKeK,EKeL,EKec,EBItemp

REAL*4 EBletemp,kA,SIGMAALA,EGDT,GCX,RAIZEGDT,RAIZLN,COELIN

REAL*4 BC,BCTEMP,EEA ,EEAL, WK, WL,PKLL,PKLX,EDESB,EDESC,KLL,KLX KXY
REAL*4 EBmin,XCOL1,XCOL2

CHARACTER*70 CONST,ESQ,EFIB,NFERMLEFIG,EFIGT,RANGE,OMC4PIBG,0BETA
CHARACTER*70 OGAMA,OCOINCID,ONBNGNC1,0NBNGNC2,0NBNGNC3,0NBNGNC4
CHARACTER*70 OSOMABec,OMAESG,0MAESC,NPICO,0CONF,OEXCELC,0EXCELG
CHARACTER*15 NUCLIDEO

DATA CONST/'C:\Esquema\CONSTANT.DAT'/

DATA ESQ/'C:\Esquema\ESQUEMA.DAT"/

DATA EFIB/'C:\Esquema\EFIBETA.DAT"/

DATA NFERMI/'C:\Esquema\FERMI.DAT"/

DATA EFIG/'C:\Esquema\EFIGAMA.DAT'/

DATA EFIGT/'C:\Esquema\EFIGAMAT.DAT/

DATA RANGE/'C:\Esquema\RANGE.DAT'/

DATA NPICO/'C:\Esquema\NPICOS.DAT'/

DATA OMCA4PIBG/'C:\Esquema\MCBG.OUT'/

DATA OBETA/'C:\Esquema\BETA.OUT'/

DATA OGAMA/'C:\Esquema\GAMA.OUT"/

DATA OCOINCID/'C:\Esquema\COINCID.OUT'/

DATA ONBNGNC1/'C:\Esquema\NBGC1.0UT/

DATA ONBNGNC2/'C:\Esquema\NBGC2.0UT'/

DATA ONBNGNC3/'C:\Esquema\NBGC3.0UT/

DATA ONBNGNC4/'C:\Esquema\NBGC4.0UT'/

DATA OSOMABec/'C:\Esquema\SOMABec.OUT'/

DATA OMAESG/'C:\Esquema\MAESTROG.OUT/

DATA OMAESC/'C:\Esquema\MAESTROC.OUT"/

DATA OEXCELC/'C:\Esquema\EXCELC.OUT'/

DATA OEXCELG/'C:\Esquema\EXCELG.OUT/

DATA OCONEF/'C:\Esquema\CONFERE.OUT"/

108



APENDICE K - Arquivo RANGE.DAT™

Vetor de energia e alcance de elétrons no Collodion, a
1* coluna corresponde as energias e a 2* coluna
corresponde ao alcance em mg/cm”.

0.0100
0.0125
0.0150
0.0175
0.0200
0.0250
0.0300
0.0350
0.0400
0.0450
0.0500
0.0550
0.0600
0.0700
0.0800
0.0900
0.1000
0.1250
0.1500
0.1750
0.2000
0.2500
0.3000
0.3500
0.4000
0.4500
0.5000
0.5500
0.6000
0.7000
0.8000
0.9000
1.0000
1.2500
1.5000
1.7500
2.0000
2.5000
3.0000
3.5000
4.0000
4.5000

0.2809
0.4158
0.5733
0.7524
0.9524
1.4120
1.9490
2.5570
3.2340
3.9760
4.7810
5.6470
6.5700
8.5800
10.800
13.210
15.800
22.980
31.060
39.920
49.440
70.160
92.680
116.600
141.600
167.500
194.100
221.300
249.000
305.600
363.200
421.600
480.600
629.300
778.700
928.000
1077.000
1372.000
1665.000
1953.000
2239.000
2521.000
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