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Resumao: As padronizagdes absolutas de fontes radionuclidicas produzidas pelo LNMRI
fazem parte de uma rotina estabelecida. O método pico-soma tem sido aplicado em
frequentes trabalhos do LNMRI para obter o valor absoluto de atividade uma vez que
pode ser empregado em emissores que decaem por captura eletronica e emissores B* que
emitem um gama subsequente. O **Mn é um radionuclideo que decai por captura
eletronica possibilitando a aplicagdo do método de maneira adequada. Para esta
padronizagdo foram obtidos valores de incertezas abaixo de 2%. Além do método
absoluto foi utilizado um método relativo, curva de eficiéncia, em critério comparativo.

Palavras-chave: Método Pico-soma, Padronizagdo Absoluta, **Mn, Espectrometria
Gama, HPGe.

Abstract: Absolute standardizations do part of the routine for calibrating radioisotopic
sources produced by LNMRI. The peak-sum method has been applied in frequent
LNMRI studies to obtain the absolute value of activity since it is a method that can be
used in emitters that decay by electronic capture and 3 + emitters that emit a subsequent
range. 54Mn is a radionuclide that decays by electronic capture, making it possible to
apply the method properly. For this standardization, uncertainty values around 2% were
obtained. In addition to the absolute method, a relative method, efficiency curve, in
comparative criteria was used.

Keywords: Sum Peak-method, Absolute Standardization, **Mn, Gamma Spectrometry,
HPGe.

1. INTRODUCAO

Laboratorios de calibracéo que trabalham com a padronizacéo de grandezas radioldgicas estdo sujeitos
a um grande escopo quanto a possibilidade de radiois6topos que podem ser fornecidos aos USUArios.
Essa ampla gama de radionuclideos advém, sobretudo, das vérias &reas que necessitam fazer uso da
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radiacdo em alguma aplicacdo ou processo tais como, agricultura, medicina fisica, biologia, quimica,
dentre tantas outras.

Nesse sentido, 0 LNMRI, desde 1989, é designado pelo INMETRO para atuar na area de radiacdes
ionizantes. Considerando a missdo do LNMRI que objetiva desenvolver, manter e disseminar os padrdes
nacionais para radia¢des ionizantes e radioatividade, ele atua sobretudo no fornecimento ao usuério, de
fontes padronizadas, que sdo produzidas através de sistemas de medicdo que possuem confiabilidade
metroldgica, ou seja, em circunstancias de rotina, conseguem manter seu funcionamento sob condi¢des
especificas e adequadas (MENDES E ROSARIO, 2020).

Além de promover a confiabilidade, o LNMRI fornece o padréo radionuclidico acompanhado do
certificado de calibracdo que relaciona os valores fornecidos ao cliente a uma referéncia, através de uma
cadeia ininterrupta e documentada de calibracGes rastreadas ao BIPM. Esta cadeia fornece a
rastreabilidade necessaria, transferindo as medicdes a exatiddo advinda dos padrdes e instrumentos
calibrados, possibilitando assim uma estimativa adequada de incerteza de medi¢cdo (MENDES E
ROSARIO, 2020).

Ao longo dos altimos anos 0 LNMRI que, através da espectrometria gama utilizando o método pico-
soma, tem conseguido fornecer uma diversa gama de padrdes para seus usuarios, tais como: ?!Te, 1*°Ba,
22Na, 121, dentre muitos outros (ARAUJO, M. T. F., 2016). O proposito na padronizacio absoluta do
**Mn se faz a partir da aplicabilidade do método pico-soma e também da oportunidade de ter mais um
radiois6topo compondo o conjunto de padrdes de trabalho do laboratdrio. Outra vantagem € que, este
radionuclideo ajuda a compor uma boa curva de eficiéncia promovendo o aumento do nimero de pontos
energéticos que compdem a mesma (OLIVEIRA, E, M., 2012).

1.1 O radiois6topo **Mn

O >Mn é um radioisétopo que decai por captura eletronica para o nivel intermediario de 834,85 keV
com 99,97% de probabilidade de emissdo, decaindo assim para o **Cr. Possui uma meia vida de 319,19
dias, cujo uso em laboratério facilita por exemplo, a verificacdo de estabilidade dos sistemas de
espectrometria gama de HPGe e também na composicao de curvas de eficiéncia destes sistemas (LARA,
2020). O proposito da padronizacdo para este radioisétopo feita pelo LNMRI se da no sentido de suas
energias serem estabelecidas numa faixa que é bastante Gtil ao laborat6rio para as finalidades descritas
anteriormente. Literaturas internacionais fazem uso das propriedades do **Mn para medicdo de meia-
vida, dados de decaimento e padronizagao absoluta pelo método absoluto de coincidéncia 4nf3-y (SILVA,
M. A. L, 2006).

1.2 O método Pico-soma

Devido seu esquema de decaimento simplificado e do fornecimento discreto da energia de 834 keV, o
método pico-soma pode ser adequadamente aplicado ao **Mn considerando a soma do raio X de 5keV
com o0 gama de 834,55 keV, permitindo assim a determinacdo da grandeza atividade. A padronizacédo
absoluta pelo método pico-soma se faz necessaria pois permite a determinacdo de parametros sem a
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requisicdo de uma eletronica sofisticada e elaborada (BRINKMAN, G. A., 1963). Outra vantagem na
aplicacdo do método é gque se pode obter o valor de atividade através da determinacdo do numero de
contagens dos picos energéticos fornecidos pelo software de aquisi¢do de dados, o0 que torna todo o
processo de padronizagdo mais facil e chances de obter alta precisdo, uma vez que permite obter valores
de incertezas mais baixas (BRINKMAN, G. A., 1963).

1.3 O método curva de eficiéncia

Em critério de comparacdo, costuma-se fazer a verificacdo do valor de atividade absoluto, obtido pelo
método pico-soma comparando os valores com a atividade fornecida através do emprego da curva de
eficiéncia. A curva de eficiéncia € composta por diversos pontos de energia fornecidos por padrfes do
laboratdrio, que sdo predominantemente emissores gama (DIAS M. S., 1995). Os valores energéticos
por ela fornecidos sdo compativeis com o que é aplicado neste trabalho.

2. METODOLOGIA

2.1. Aplicacéo do Método Pico-soma

Para 0 **Mn, a aplicacdo do método é feita de modo simples uma vez que ha apenas um raio X de 5 keV
e um raio gama de 834,55 keV cuja soma, 839 keV, é facilmente identificavel no espectro. A atividade
foi obtida pela formula classica dada por Brinkman et al. (1963) como descrito em (1):
NxN,
Ny,

NOZNT+ (1)

Onde, N+ sdo as contagens sob o espectro total, Nx é a contagem de raios X (Ka + Kf), Ny corresponde
ao pico de contagem em 384 keV e Nx, é a contagem referente ao pico-soma.
2.2. Método relativo Curva de Eficiéncia

A curva de eficiéncia foi obtida usando varios padrdes radionuclidicos confeccionados em geometria
puntiforme como: 6MHo, 15Eu, 133Ba, ¥'Cs, 13Cs, 1Am, %*Mn, %Zn totalizando 59 pontos de energia
e o grafico pode ser observado na figura 1.

Y = L(A*(X+B)**2+C) € Cauchy Riyy(x)=0.999
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Figura 1: Curva de eficiéncia obtida (linear — long scale) para o Sistema de espectrometria usando padr8es puntiformes:
166mHO 152Eu 133Ba 137Cs 134Cs 241Am 54Mn GSZn.
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O sistema de espectrometria que utiliza detectores de HPGe foi calibrado em eficiéncia através do uso
dos padr@es puntiformes acima referenciados. A faixa de energia foi estabelecida originalmente entre
48 keV e 1427 keV. Em seguida, foi feito um corte considerando apenas as energias acima de 100 keV
uma vez que a regido de baixa energia ndo foi necessaria para efeito da calibragéo.

2.2. Probabilidade de emissdo gama

Para associar os principais picos do espectro ao radionuclideo, é necessario obter a relacdo canal-energia
de um espectrémetro. Em seguida, é determinada a curva de eficiéncia de absor¢éo total, em funcéo da
energia e, a atividade do radionuclideo pode ser calculada a partir da regido de interesse. A expressdo
gue representa uma area de atividade é dada por (2):

CPSj:rgrigido (2)
Yy

Onde CPS orrigido € @ taxa de contagem do fotopico; £,€ a eficiéncia de fotopico para energia
especifica; e P, € a probabilidade de emissdo para energia especifica. No entanto, como a atividade da
fonte foi obtida diretamente pelo método pico-soma, temos que para o calculo de P, foi selecionado o

intervalo de 834,8 keV do **Mn. Por meio de (3), levando em consideracdo as correcdes como
decaimento, background e posicionamento teremos que:

P = CPScorrigido (3)

14 & A

3. PROCEDIMENTOS EXPERIMENTAIS

3.1. Preparacédo de Fontes e medigdes

As fontes puntiformes foram produzidas tendo como data de referéncia: 09/05/2016. As mesmas foram
fornecidas pelo servigo de produgdo de fontes radionuclidicas do LNMRI, depositando-se gotas da
solugdo do radionuclideo com auxilio de um picnémetro, em um filme de poliestireno, com espessura
de 0,05 mm, fixado em um anel de acrilico. O anel tem didametro externo de 25 mm, didmetro interno
de 4 mm e espessura de 1 mm. Depois de secas, as fontes foram cobertas com o0 mesmo filme de
poliestireno (OLIVEIRA, E, M., 2012).

Os sistemas de espectrometria usados consistem em detectores planares, coaxiais e do tipo poco
com eletronica associada. A medigdo das fontes foi realizada na posi¢do denotada por “p4” a uma
distancia de 20 cm do topo do detector coaxial e o valor da atividade obtido foi comparado com o método
pico-soma. O tempo de contagem de cada amostra de >*Mn variou entre 6 h de 24 h e o tempo morto foi
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inferior a 4% para todas as medigdes. O controle de impurezas radionuclidicas também foi realizado e
ndo foi verificada a presenca de outros radiois6topos nas amostras analisadas.

4. RESULTADOS

Os resultados experimentais obtidos para a grandeza atividade do **Mn sdo apresentados na tabela 1
acompanhados de suas respectivas incertezas tanto pelo método da curva de eficiéncia, utilizando a
posi¢do “p4” (20 cm), quanto pelo método pico-soma, em “p0 “Posi¢do (0 cm).

Tabela 1. Resultado da Atividade para os métodos curva de eficiéncia e pico soma para 0 **Mn

Amostra Curva de Eficiéncia (p4) Meétodo pico-soma (p0)
Atividade (kBq) ua(%) us(%) Atividade (kBQ) ua(%) us(%)
17S16 1,530 0,32 0,6 1,576 0,8 01
18S16 1,876 0,32 0,6 1,985 0,8 01
19S16 2,181 0,21 0,6 2,319 0,6 01
20516 1,757 0,33 0,6 1,836 0,3 0,1
21516 1,753 0,19 0,6 1,817 0,7 0,1

Posicdes: p4 =20 cm (distancia fonte-detector); p0 = 0 cm (topo do detector)

Os valores obtidos em ambos os métodos possuem uma diferenca a se considerar em se tratando de
incertezas do tipo A. Entende-se que a alta diferenca decorra da estatistica de medic&o associada a cada
método sabendo que, o tempo de aquisi¢do de contagens das amostras para as quais 0 método pico-soma
foi aplicado acabou por sofrer alteracfes resultando em baixo tempo de contagem. Apesar da diferenca,
foi possivel padronizar absolutamente o “Mn pelo método pico-soma, ainda que, em termos de incerteza,
0 método absoluto tenha tido um desempenho pior do que quando comparado ao método relativo dado
pela curva de eficiéncia. As tabelas 2 e 3 nos mostram os valores de incertezas obtidos para cada método.

Tabela 2. Balango de Incertezas para o >*Mn pelo método curva de eficiéncia

Is6topo *Mn
Incertezas ( W) tipo A B
Medigéo estatistica 0,25
Curva de eficiéncia - 0,56
Pesagem-geometria - 0,20
Meia-vida - <01
Tempo vivo - <01
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Probabilidade de emissdo gama (Py) - 0,05
Incerteza padrao relativa 0,65

u (%)
Incerteza relativa expandida 1,3

U (%) (k=2)

Tabela 3. Balango de Incertezas para o **Mn pelo método absoluto pico-soma

Componentes de Incerteza *Mn

Incerteza tipo A B

Estatistica de Medicéo 0,8
Efeito de empilhamento - -
Pesagem - 0,20
Meia-vida - <0,1

Decaimento - <0,1

Tempo vivo - <0,1

Background - -

Fator de diluicio - -

Incerteza relativa 0,82
u (%)

Incerteza expandida
U (%) (k=2) 1,6

A Tabelas 4 mostra os resultados para as probabilidades de emissdo gama comparados aos valores do
Laboratoire National Henry Becquerel (Nucléide -LARA / LNHB). Em geral, os valores para as
probabilidades de emissdo avaliadas foram consistentes e os valores de incerteza obtidos estdo
ligeiramente abaixo dos valores publicados para ambos os radionuclideos. A calibragdo adequada do
sistema de espectrometria gama, bem como a implementagéo relativamente bem-sucedida do método
pico-soma, tornou possivel obter os valores das probabilidades de emissdo com incerteza associada até
0,04% para 834 keV. Os valores de P, obtidos para as energias sao compativeis com as publicacdes.

Tabela 4. Probabilidade de emissdo gama e sua Incerteza relativa para a energia de 834 keV do**Mn
pelo método curva de eficiéncia (k=1)

Energia (keV) LARA/LNHB Este trabalho

834 99,98 (5) 99,96 (4)
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5. CONCLUSOES

Os valores de atividade obtidos pela curva de eficiéncia foram satisfatérios e confidveis o suficiente para
proceder a comparagdo junto ao método pico-soma. Devido a dificuldade encontrada na aquisicdo de
contagens das amostras de >*Mn destinadas a aplicacdo do método absoluto, houve um acréscimo nos
valores de incerteza do tipo A, que levou a uma moderada discrepancia em relagéo aos valores obtidos
através da curva de eficiéncia. Contudo, 0 método pico-soma possibilitou a padronizacdo absoluta do
*Mn, mantendo sua incerteza expandida abaixo de 2%, apesar das dificuldades apresentadas. Por outro
lado, 0 método relativo dado pela curva de eficiéncia produziu valores de incerteza em torno de 1,3%,
também abaixo de 2%, o que agrega valor ao emprego do método comparativo, contribuindo para a
confiabilidade dos resultados dado que, neste caso, 0 método absoluto tenha apresentado reflexos das
limitagOes decorrentes da rotina de trabalho.
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