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PREFACIO

Este trabalho, realizado no Laboratdrio de Metrologia Nuclear da Divisao de
Fisica Nuclear do Instituto de Fnergia AtSmicé de Sao Paulo, pertence especifi-
camente ac campo da Metrologia de Radionuclideos.

Metrologia de Radionuclideos & a ciencia que-se ocupa de medidés precisas do
valor absoluto da atividade de fontes radioativas. Seu inicio deu-se na primei
ra decada deste seculo quando Marie Curie, em Paris, e Otto H¥nigschmid, em Vie

na, realizavam os primeiros padroes de radium.

A Metrologia de Radionuclideos desenvolveu-se lentamente e seu campo fol
restrito ate éércé de 1950, quando houve um renascimento do interegse pela medi
da absoluta de atividade, motivado pela producao em larga escala de radioisoto-
pos artificiais em reatores nucleares. Diante dos progressos na eletronica de
impulscs e na construgﬁo'de novos tipos de detectores de radiagaoe¢m1vista, do
melhor conhecimento das caracterfsticas de_desintegraggo dos radioisotopos arti
ficiais, foram‘modificados os seus méetodos de medida e, em consequencia, altera

da a ordem de grandeza das precisoces alcangadas.

As publicagaes das conferencias internacionais versando especificamenfe so-
bre_padronizaggo de radionuclideos -~ Washington, 1949 (CW50); Tidewater Inn,1957
(CT58); Viena, 1959 (CV60); Viena, 1966 (CV67) - mostram o ritmo da evolugao d&g
te dominio, através de trabalhos que apresentam as inovagaes e os aperfeigoamen
tos dos métodos e das téecnicas de medida, como também, o numero crescente de ra-
dioisotopos calibrados com erros de fragoes de porcento.

Ainda que a finalidade primordial da medida zbsoluta seja arproduQEO-de pa-



droes, as altas precisoes alcangadas no campo da calibragﬁo de radionuclideos,
tornam vantajosos seus metodos para a determinagaoc de certos parametros nuclea

" res,

En Sao Paule, o Laboratorio de Metrologia Nuclear foi criade em 1964, por
iniciativa do Prof. Marcello Damy de Souza Santos., Nos trés primeiros anos,to
dos os esfargos nele desenvolvidos concentraram-se na construggo, montagem e
estabelecimento das condigaes de operagao de um sistema de contagens por coin-
cidencias para medidas de alta precisao, bem como, no desenvolvimento de técqi

cas paralelas exigidas pela ordem de grandeza das precisces visadas.

0 sistema de coincidéncia do IEA obedece a um prineipio convencional adota
do pela maioria dos laboratorios especializados no assunto, devido as suas ex-
celentes caracteristicas operacionais e a sua versatilidade, sendo prevista por
ele a detecgao.de coincidencias beta-gama, alfa-gama e (elétron Auger ou raio-
~X )-pama. Em virtude da malor ocorrencia de nuclideos que se desintegram por
emissao beta e por serem estas radiagaes detectadas em contador proporcional de

geometyia 4T, & normalmente designado sistema de coincideéncia 4wR(PC)-y.

Em 1967, o LMN do IEA participou da "International Comparison of Dilution

and Source Preparation Methods by Means of COGD"

, organizada pelo Bureau Inter
national des Poids et Mesures. Os resultados obtidos coincidiram, dentro do
erro experimental, com os valores divulgados posteriormente pelo BIPM (Mii67 )

(Mob67a) .

_ Ainda no ano de 1967, esteve em visita ao LMN, durante um meés, a convite da
Comissao Nacional de Epergia Nuclear, o Prof. A. Rytz, fisico responsavel pela
Seccac de Radiagoes Ionizantes do BIPM. Analisou os métodos de trabalho e as
linhas de pesquisa adotados por este Laboratario, aprovando-os e contribuindo

para o seu desenvolvimento com valiosas sugestoes.

Atualmente, o LMN desenvolve um programa a longo prazo de diversificagaoc de
seus métodos de medida, e, simultaneamente, propoe-se a ampliagaoc do numerc de
radionuclideos calibrados em seus dois sistema de coincidencia, com precisoes

superiores a 99%.

Este trabalho apresenta, como ﬁarte do Gltimo programa, o estudo de uma a~
nalise do método de coincidencia generalizado para esquemas de desintegragao

complexos e a verificagao experimental da validez, para os sistemas 4ﬁ8(PC)?y
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do IEA, deste metodo para nuclideos apresentando transicoes pelo processo de
conversao interna. Com este intuito foi utilizada a transicao de 279 Kev que
se segue a desintegragﬁo do Hg203. 0 coeficiente de conversao interna total
desta transigao fol determinado pelo método de coincidencia generalizado e

comparado com os valores experimentais e teoricos encontrados na literatura.



INTRODUGAO

A partir da descoberta da radioatividade em 1896, por Becquerel, os ra
dionuclideos tem sido estudados intensa e ininterruptamente, com diversos
propositos, pela Fisica Nuclear, bem como, pelas ciéncias'que com eles se o-
riginaram, como a Radicquimica e a Radiobiologia, ou, as que os aplicam, co-

mo a Medicina e a Agricultura.

Por radionuclideos entende-se nuclideos que, embora encontrando-se no es
tado fundamental, desintegram-se com meia vida ménsuravel, emitindo particu~
.las beta, alfa, ou capturando um elétron orbital. Os radionuclideos tendem
aos nuclideos estaveis, os quais, em contraposiggo, nao se desintegram ou o
fazem com meia vida grande demais para que o fenomeno possa ser observado
(Gr55).

Ao se desintegrar o radionuclideo tranmsmuta-se em um nuclideo de numero
atSmicQ diferente, o qual, energEticamente pode estar no estado fundamental
ou em estado excitado. No ultimo caso ocorre o processo de de—excitagio, ge
ralmente pela emissac de um ou mais raios gama ou por conversﬁq interna. 0
intervalo de tempo decorrido entre a emissac das radiagoes de desintegracace
de de-excitagao E,=em geral, extremamente pequeno, uma vez que a meia-vida
dés estados excitados varia de 10"45, para transicoes de bai%a energia, ate

10713, para energias proximas de 3 Mev (Si55).

Os fenomenos da desintegragac radicativa e da de-excitagao nuclear sao
estudados pela Mecanica Quan;ica, que formece, segundo o modelo nuclear ado-
tado, as probabilidades de transigao,_cu seja, de emissao de particulas ou

de radiagoes de determinadas energias, em funcao dos parametros nucleares e



dos numeros quanticos caracteristicos dos niveis nucleares. Estes podem, por
tanto, ser conhecidos através de determinagoes experimentais significativas
das probabilidades de transigao.

Cada tipo particular de desintegracao e o resultadé de diferentes proces-
sos ocorridos no nucleo, e, portanto, em cada qual as radiagcoes sao emitidas
com caracteristicas diferentes. A;desintegragao"alfa, por exemplo, da-se pe-
la emissao de particulas monoenergeticas, enquanto a desintegragao beta carac
teriza-se pela distribuigao continua de energia das radiagaes emiti&as, desde
zero ate uma energia maxima. Por outro lado, as energias das particulas alfa
variam entre cérca de 4 e 9 Mev, enquanto as energias maximas das radiagoes

beta situam-se em geral, entre algumas dezenas de Kev e cerca de 5 Mev,

" No processo de desintegracao por captura eletronica, que & competitivo com
a desintegragao por emissao de eléetrons positivos, sac emitidas, em consequen
cia da lacuna deixada pela captura de um elétron orbital, raios X caracteris-

ticos do nuclideo resultante ou eletrons Auger.

Nas transigaes de de—excitagao nuclear a emissdo de radiaggo gama compete

com o processo de conversao interna.

Entende-se por. conversio interna o processo pelo qual o nuclec transfere
sua energia de excitacdo a um dos elétrons orbitais, o qual, em consequencia,
e ejetado do atomo. A relacao entre o nﬁméro de elétrons de conversao por QQ
gundo, N, £© numero de fotons por segundo, N, e chamada de coeficiente de

conversao interna total a (Ro58), ou seja,

e

]
=)
=<

0 coeficiente de conversac interma. total & igual a soma dos coeficientes

de conversao interna das varias camadas ou subcamadas atamicas, ou seja,

-

5

a = § 0§ para 1 = K, LI’LII’LIII""

onde



Encontram-se com frequencia os valores dos coeficientes de conversao inter -

na relativos, representados simbolicamente por K/L/M significando NEK/ Ney. /

Ney v ogl ayf ay.

Em consequencia da emissac de um eletron orbital, sao emitidos ainda, quan

do do protesso de conversao interna, raios X caracteristicos ou elétrons Auger,

A importancia da determinagao experimental dos coeficientes de conversao in
terna reside na pessibilidade de determinagac do tipo da transicac e de infe -
réncia atraves da comparagao com a teoria dos spins e paridades relativos dos

‘estados de excitagao do nicleo.

Embora bastante diversificados os processos pelos quais se da a desintegra
cao radioativa, todos éles sao regidos por uma lei exponencial, deduzida em
1903 por Rutherford e Soddy, e em 1905, por von Schweidler ac descrever a ra-
dicatividade como um fenomeno eminentemente-estatistico, O significado desta .
lei torna-se, entretanto, mais claro, quando e obtida como solugao da equagao

diferencial

dN

ry = -~ AN

que estabelece que o numero N de atomos de um dado nuclideo que se desintegm
por um determinado processo de desintegragao, em um intervalo infinetesimal de
tempo, € proporcional ao numerc de atomos presentes. A constante de proporcic

nalidade, A, e caracteristicas do radionuclideo para o processo em questac.

Desta forma as atividades devidas a radionuclideos de mesma espécie ou de
espéciés.diferentes podem ser comparadas pelo numero de atomos que se desinte-
gfam na unidade de tempo. Sob esse enfoque, torna-se obvia a unidade de_ativi
dade atualmente adotada: numero de desintegragaes por segundo (dps)(Gaﬁl)..' 0
curie, originalmente definido como =2 quantidadé de radon em equilibrio radioa-
tivo com uma grama de radium, hoje & apenas uma ébreviaggo para 3,7 x 1010 de-

sintegragaes por segundo, ou seja, 1 Ci = 3,7 x 1010 d.p.s.

Como para as demais grandezas fisicas, os metodos de medida de atividade

podem ser relativos ou absolutos.



0s metodos absolutos para a medida de atividade com alta precisao, atual-
mente reduzem-se acs metodos diretos, os quais nao necessitam do conhecimen~
to previo do valor de uma grandeza auxiliar, baseando-se apenas na. grandeza

fundamental da formula dimensional da radioatividade, ou seja, no tempo (Gaﬁll

Estes sao os metodos utilizados, com poucas excegoes, para a calibragao.

de fontes radiocativas de referencia que constituem os padroes de atividade.

_ A tecnica que consiste em medir as radiagoes da desintegragao dos radionu _
clideos em coincidéncia data de 1910, quando das investigagaes de H,Geiger e
E. Marsden a respeito das séries radioativas. Entretanto, somente em 1924 es
ta fecnica foi utilizada para a determinagﬁo absoluta da atividade, por H,
Geiger e A. ﬁErner, medindo a coincidencia da radiagao de desintegragao com a

radiacao gama de de-excitacao.

Ate entdo as coincidencias eram detetadas visualmente pelos observadores
que registravam as cintilagoes devidas as radiagOes emitidas "simultaneamen -

te'" pelo radionuclideo em estudo.

Novas perspectivas para a aplicagéo efetiva das medidas de coincidencia
surgiram em 1929, quando W. Bothe relatou um circuito eletronico no qual as
coincidencias eram identificadas diretamente por meio de pulsos eletronicos e,
em 1934, quando B. Rossi divulgou o projeto de um circuito de coincidencia de

maior eficiencia cujo principio ¢ ainda hoje adotado.

Quanto ao tipo.de contador para a detecgao das particulas beta na técnica
de coincidéncia beta-gama, couberam a W, Bothe e H.J. veBayer, em 1935 , as
. primeiras consideragSes relativas 5 vantagem especial do uso de um contador de
geometria 47, operando na regiio proporcional., Observaram, ainda, a conveni-
encia do emﬁrago de absorvedores que impedissem as radiagoes beta de atingi -

rem o detector gama.

Em 1940 J.V. Dunworth publicou uma revisao do estagio de desenvolvimento
desta técnica de medida (Du40}; porém, as primeiras tentativas de sistematiza
gao do método e o estudo de algumas das corregoes necessarias de serem nele
introduzidgs sao devidas a J.L. Putman, publicados em 1950 (Pu30) e que cong

titvenm um marco na histaria da Metrologia de Radionuclideos.
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Atualmente o metodo de coincidéncia & reconhecido como o de maiores possi
bilidades para a calibragﬁo em atividade de radionuclideos, tendo-se imposto ,
para ¢ seu desenvolvimento na prética,_um tipo especifico de sistema de detec-

950, capaz de levar estas possibilidades as suas ultimas consequ@ncias.

0 referido sistema utiliza um detector proporciomal de gas em circulagao
e geometria 47, denominado "pill-box" ,devido as suas dimensoes internas, para
a detecggo de radiaggo beta, alfa, raios X ou elétroms Auger, acoplado a um ou

dois cristais de iodeto de sodio ativade com talio péra a detecggo gama.

A preferencia generalizada pelo metodo de coincidencia deve-se principal-
mente a duas vantagens que apresenta em relagéo aos demais: possibilidadé de
precisoes mais altas (com excegao de alguns casos particulares) e maior versa~
tilidade quanto aos nuclideos suscetiveis de serem com ele calibrados, No que
se refere a medida de radioisotopos de esquemas de.desintegragao simples , o
método de coincidéncia para medidas de alta precisao esta muito bem estabele ~
cido gragas aos estudos teoricos e experimentais de diversos autores (5t58)
(Ca59) (Ga6l) (Brél) (Ga62). ’

A caracferistica principal do metodo de coincidéncia no caso ideal ~ 1)
esquena de desintegragao simples, isto &, composto por duas radiacoes simulta-
neas e.de natureza diferente; 2) deteéctores estaveis no tempo e sensiveis a
uma das radiacoes e insensiveis a outra; 3) fontes pontuais - & que o resultg
do da médida da atividade independe da eficiencia dos detectores e dos parame-

tros do esquema de desintegragao.

E esta a sua vantagem, em termos de erro sistematico, em relagcdo aos de-
mais metodos, uma vez que a medida da atividade e funcao apenas das contagens

observadas,

Suponha-se uma fonte pontual de um radionuclideo que se desintegra pela

emissao de uma radiagao beta seguida por um raio gama, deteétados em contado -
.res ideais, beta e gama, respectivamente. As contagens observadas no registra
dor do canal beta, N

B

, do canal gama, NY e do canal de coincidencia, Nc’ se-
rao fungaes das probabilidades de detecgao e de registro e

,EY e E., respecti-

R

vamente. Sendo as probabilidades e _ e Eyihdependentes €. e igual ac produto

B

£,E_.
By



—_ régistrador
detector 8 fonte
detector y = I o . ' :
] . tinidade de :
coincidencia ,xegistridor de
coincidencia
regisﬁrador
v
Se N_ for a atividade da fonte, entao:
= N . < <
NB oeB (a) . 0 __eB <1
com ’ (l)
N =Ne (b) - 0<e <1 |
Y oYy ~ Y-

Multiplicando Ng por N e dividindo por N, tem-se que :

..M = N (2)

Pode-se assim conhecer a atividade Nb sem introduzir as probabilidades

EB-efE » definidas como eficiancia do detector beta e do detector gama, res -

pecfivamente, para as energias das radiacoes consideradas. Neste casc simples,

as ‘eficiencias também podem ser determinadas pelas formulas (1) como:

N
£ = ___C._
B N
e Y
N
g = —<
N
Y 8



Por simplicidade, consideramos aqui, como em toda a extensao deste traba-
"lho: '

1) Sistemas 4NB{PC}—Y,-ainda que muito do que for analisado aplique-se a
sistemas de coincidencia B-y em geral. _

2) Esquemas de desintegragao B-y , embora as mesmas consideragoes sejam va
lidas, em essencia, para esQuemas do tipo a-y & (raios-X ou eletron Au
ger)- ¥, - .

3) Implicitas as_corregaes_devidas as radia;Ses de fundo, como tambem ,as
corregoes instrumentais devidas aos tempos mortos nos tres canais e ao
'tempo_de resolugao do circuito de coincidencia. _

4) As ccntagens'NB,N eN podem ser consideradas em um tempo t qualquer,po
rem e conveniente coloca—las na unidade de tempo, afim de se obter No

em desintegragaes por segundo.,

Quando se passa ao caso real e fundamental que sejam conservadas as carac
- teristicas do metodo de coincidencia ideal, evitando a introduggo ou minimi -

zando o efeito das eficiencias dos detectores e dos parametros nucleares,

As exigencias de fonte pontual e de detectores estaveis podem ser supera-
das, considerando-se as eficiencias EB e sT como integrais das eficiencias dos

elementos de volume da fonte e como integrais das eficiéncias no tempo. Desta

forma, pode-se mostrar (Pu50) que as formulas (1) nao se alterarao se:

1) Um dos detectores for igualmente sensivel a todas as partes da fonte .
Esta condi;EO verifica-se para o detector gama, levando-se em conta a
geometria do arranjo normalmente utilizado e considerando-se desprezi-

vel a variaggo de ponto para ponto da auto-absorgao para a radiagao ga
ma nas fontes convencionais para este tipo de medida.

2) Um dos canais (detector e sistema eletronico) for estavel Sendo esta

’ ‘bilidade uma das caracteristicas do detector proporcional de gas em cir

culagao, esta condicao e facilmente satisfeita.

Quanto ao problema dos detectores apresentarem uma certa sensibilidade pa

ra a outra radiagao que nao aquela para a qual sac projetados, nota-se que:

1) A eficiencia do contador gama para deteccao de radiagao beta e nula ,

uma vez que a parede do detector beta e suficientemente espéssa para



2)

.11 .

absorver toda a radiagao beta. Resta, ainda, o efeito de bremsstrah -
lung que so nao seria desprezivel para radiagoes beta de alta energia. .
Entretanto, demonstra-se (Ca59) que mesmo neste caso a corregao de
bremsstrahlung & negligencidvel, por ser a eficiéncia do contador

418(PC) proxima de 1 para energias altas.

0 detector beta e atravessado por todas as radiagaes gama emitidas pe-
la fonte. Embora o contador 4m proporcional apresente baixa probabili
dade de detecgEo gama, da ordem de décimos de porcento, e necessario e

var em conta esta eficiencia, que chamaremos de eBY. Como as radia -

.. goes beta e gama sao "simultaneas” para uma mesma desintegracao, o de-
G g : b grag

tetor nao as discrimina e, desta forma, as radiagoes gama podem contri

buir para a contagem N, apenas quando a radiacac beta associada nao for

B
detectada, ou seja, com probabilidade (1 - EB)EBY. Assim, a formula
{1) (a) modifica-se, ficando:. '

Ny = N EEB + Q1 - eB)eBTj

e , em consequ@ncia, a formula (2) passa & ser:

N_N 1 - -
_&x:N-[l__(_.__’-ﬁ.Ej
e ° g B

.Observa-se aqui que levando-se em conta a eficiencia gama do detector

beta ja surge a necessidade do conhecimento da eficiencia beta do de -

tector beta, mesmo no caso de esquemas de desintegragio simples. Esta

. — ]
- ecorregac, COMO as que veremos mals adiante devidas a esquemas de desin

‘tegracao complexos, e funcao da ineficiéncia beta (1 - eg), ou seja, e

a probabilidade de que nao seja detectada uma partfﬁula beta no detec-
tor beta e de que seja detectada uma radiaggo gama no mesmo detectoy .
Neste caso, como nos demais que dependem da ineficigncia beta, fica e-
vidente uma das vantagens do Lso de detector de geometria 47 e de tec-
nicas de preparagao de fontes visando a obtengao de altas eficiencias

beta para a minimizagao de tais corregoes.

Se as radiagaes gama forem detectadas em ambos os contadores poderao

~ dar origem Esqoincidancias gama-gama com eficiencia, que chamaremos de

€.+ Quando se trata de esquemas de desintegragao complexos podem ocor
rer, ainda, coincidéncias gama~gama devidas is radiagGes gama em casca
ta. ' '



A formula (1) (c) passa, entao, a ser escrita como:

Nc = NO EEBEY + (1 —eB)ec]

e, consequentemente, a formula (2), desprezando-se o termo em ec/eY no

denominador, fica:

NN (1_5) ' :
Lyz g E+ —_—3 e -—‘:-):l
Nc o - [

Como a radiagao gama detectada no contador beta e atenuada, em geral por
espalhamento Compton, pode~se tornmar desprezivel o valor de £e atraves

de discriminagao adequada de energia no canal gama.

Outro problema a ser considerado nas equagoes do metodo de coincidencia se
ria o da correlagao angular entre as radiagSes emitidas. Entretanto, como ob-
serva P.J. Campion (Ga59),.em'virtude de so se verificarem para transigaes proi
bidas.e crescerem com a energia beta, as ccrrelagaes mais significativas se da
rao apenas para eficiencias beta tendendo para a unidade e o seu efeito sera

, desprezivel.

: Assim, para esquemas de desintegraggo simples, as formulas de coincidencia,

com as devidas corregoes, 550 geralmente escritas como:

=4
}

g = Mo I:aB + (1 ~ep) EBY]

N e
Y oY S
o= Ny lege, + L —epde ]

=
l

e, no caso mais comum em que se usa discriminacao gama conveniente, tornando

et-deSprez{vel, tem-se:



Considerando €.» QU para esquemas simples reduz-se ao produto EYES s tem—
Y

-get
N_N (1 -e.) £ N
By ~ [: B c :] c 1
' = N l + —m— (E - — ) onde g = ( — - ) ———
Nc o EB BY EY B Ny By 1 - EBY

Pode~se tambem conhecer a eficiencia gama

N
e = S

N
Y B

que nao se modifica com a introdugao das corregoes devidas a EBY e e .

Em sintese, as formulas de coincidencia para fontes extensas e os detecto~
res utilizados -~ 4nB8(PC) e NaI(Tl) - nao se modificam em relagzo as deduzidas
para fontes pontuais e detectores ideais, a menos da corregao devida 2 eficiEE
cia gama do detector beta. O uso do detector 478(PC) no canal beta & conve-
niente em vista, também, do pequeno valor que com €le assume esta corregao. Pa
ra dar uma idéia de sua ordem de grandeza, observando que €z & fungao cres-
cente da energia gama, podemos citar que nos detectores do tipo "pill-box" EBY
€ inferior a 0,8 Z para energias gama proximas de 2 Mev {Me67) e, considerando
o caso pouco favoravel em que a eficiencia beta nac & muito alta, por exemplo,

80 7, o valor da correcao nao ultrapassa 0,15 %.

Os erros sistematicos na medida de nuclideos com esquemas de desintegragao
simples reduzem-se, em principio, aos erros instrumentais, isto &, ao erro na
determinagao do tempo de resolugao e dos tempos mortos. As imprecisces intro-
duzidas por eles nas respectivas corregoes sac da ordem de 0,05 Z. Sendo a
corregao devida a £g, Pequena, o erro introduzido na medida & tambem pequeno ,
inferior a 10_32° Desta forma, o erro sistematico total & menor do que 0,1%
(Reb7a).

Entretanto, a validez das fOGrmulas fundamentais do método de coincidencia
para esta ordem de precisao nao & simples na pratica das medidas. Mesmo no ca
so de esquemas simples e dos detectores referidos, podem surgir erros sistema-
ticos, como foi constatado na "International Comparison of Dilution and Source

60 g . - .
", onde foram verificadas discrepancias de

Preparation Methods by Means of Co
até 1 % entre os resultados das medidas de atividade realizadas por laboratd -

rios utilizando sistemas 4nB(PC)~y bastante semelhantes (Ro69). S0 testes ri-



gorosos podem comprovar que os detectores, assim como, as unidades eletronicas
dos trés canais, operam em condicoes seguras. Particularmente critico & o ca-
nal beta, que trabalha, em geral, em regime extremo de amplificagao, eletroni-
ca ou gasosa, onde podem surgir pulsos espurios dependentes das caracteristi -

cas geométricas do detector e do sistema de amplificagao (Ba66) {(Ca69).

As condigoes ideais de medida sao visualizadas mais claramente, quando se
considera todos os tipos de eventos possiveis no sistema de coincidencia, isto
e, todas as combinagaes poss{veis dos registros nos tres registradores,beta,gg

ma e coincidencia (Th66) o que & sumarizado no quadro abaixo.

Tipo de evento 1 2 3 4 | 5 6 7 8
Registrador B° + + + + c 0 0 0
Registrador y + + 0 0 + + 0 0
Registrador c + _J 0 + 0 + 0 + Q

A condigao ideal e dada pela redugﬁo dos 8 tipos de eventos para apenas 4 ,

de acordo com o quadro

Tipo de evento 1 4 6 8
Registrador B + + 0 0
Registrador ¥y + 0 + 0
Registrador ¢ + 0 0 0

ou seja, & necessarioc que sejam eliminados os eventos 2,3,5 e 7.

Para evitar o evento 2 deve~se garantir que todas as desintegragoes que
dac origem a um registro beta e a um registro gama resultem também em um re-
gistro de coincidencia. Isto e possivel se 1) os pulsos beta e gama estive -
rem em fase ao entrarem no circuito de coincidencia, para o que, €, em geral,
necessario um circuito de atrazo variavel em um dos canais, e se 2) o tempode

resolugac da unidade de coincidencia for suficientemente grande para dar mar-



gem as flutuagoes no tempo de um ou de ambos os detectores,

Os eventos 3, 5 e 7 sao consequencias do tempo de resolugac finito que per

. 3 . L » a et ~ [T -~ " o
mite o registro de coincidencias de radiagoes nao 'simultaneas” emitidas enm
desintegragoes consecutivas. Trata-se das coincidencias espilirias, para as
quais calcula-se a corregao em fungac do tempo de resolugao determinado expe-

rimentalmente.

0 evento 4 inclue a detecgao da radiagao gama pelo detector beta e o even
to 1, as coincidéncias gama-gama; para os quais sac feitas as corregoes ja

recionadas.

E interessante notar, entretanto, que se os eventos 4 e 6 forem causados
por pulsos espurios no detector beta ou gama, a medida da atividade serd afe-
tada de erro para mais. Se o mecanismo do método de coincidéncia & capaz de
compensar o nao registro das radiagoes de uma desintegrag¢ao, €, por outro la-

do, incapaz de compensar o registro de uma contagem espuria.

Se a vantagem do método de coincidéncia € a independencia de seus resulta
dos em relagao a eficiencia dos detectores e aos parametros nucleares, a ex -
tensao deste método para esquemas de desintegragao complexos devera manter es
tas caracteristicas, a fim de poder ser usado de modo genérico, conservando

sua qualidade de alta precisao,

A solugao para a eliminagao da corregao devida a complexidade do esquema
de desintegracao de um dadoe nuclideo ou para a sua determinagac em funcao ape
nas das contagens observadas, foi sugerida pela primeira vez por Campion et
al. (Cab0), em 1960, por analogia a tecnica de medida utilizada pelo método
do tragador para a calibragao de emissores beta puros. Lm 1962, H, Houtermmars
e M. Miguel (Ho62), empregando esta mesma técnica estenderam o método de coin
cidencia, de modo mais ou menos empirico, para casos relativamente simples de
esquemas de desintegragao complexo. Ainda, em 1962, J.G.V. Taylor (Taé2 ) ,
aplicando a referida técnica de medida determinou o coeficiente de conversao
interna total da transigao de 279 Kev do T1203. Foram, porem, A, Williams e
P.J. Campion (Wi63) que, em 1963 fizeram a primeira generalizagao teorica do
metodo, impondo como condigao de validez para sua aplicacao altas eficiencias
de deteccao dos grupos beta componentes do esquema de desintegragEo ou seme -

lhanga entre os espectros e as energias maximas destes grupos. A.P.Baerg



(Ba66) em 1966, afirmou ndo serem estes requisitos necessarios ou suficientes
para a eliminagao da correcao de esquema de desintegracao e mostrou que com a
utilizagao de detectores de caracteristicas adequadas, as equagoes fundamen-
tais de coincidencia, colocadas sob nova forma, podem ser usadas no caso mais
geral de esquemas de desintegragﬁo, fornecendo o valor absoluto da atividade

em fungao apenas das contagens observadas.

A técnica de medida adotada pelos autores citados baseia-se, em essencia,
na medida de NB em funcao da variagao do parametro de eficiencia, NC/NY. A
curva cobtida, se extrapolada para NC/NY igual a unidade, fornece o valor da
atividade sem necessidade do conhecimento da corregao para esquema de desinte
gragao. Para um intervalo limitado de variagao do parametro Nc/NY e para es-
pectros semelhantes dos grupos beta ou no caso de haver um grupo beta, ou ain
da, de ser possivel isolar um deles por discriminacao gama, esta fungao & li-
near, podendo-se determinar através de seu coeficiente angular a correg50 pa-
ra esquema de desintegragao. Em alguns casos particulares é importante o co-
nhecimento do valor de tal corregao para a determinagao de parametros nuclea-
res, como o coeficiente de conversao interna total ou a abundgncia relativa

das radiacoes de desintegragao (Ta62a), e de probabilidades de detecgao, como
a probabilidade de detecgéo gama do detector beta {(Wi6é3)(Meb67).

Analogamente ao que OCOrre com a corregao para EBY, a corregao para esque
ma de desintegragao anula-se para eficiencia total do contador beta tendendo
para a unidade. Levando-se em conta ¢ fato de que uma das vantagens do meto-
do de coincidencias e a de superar o problema da auto—absorgﬁo beta que cons-
titue uma das mais graves dificuldades para quase todos os metodos de calibra
¢ao, a eliminagao ou determinagao da corregaoc para esquemas de desintegragao
e fundamental para a obtenggo de altas precisces, em qualquer caso que se con
sidere: para grupos beta de baixas energias e, portanto, detectados com bai-
xas eficiencias, tornando relativamente grande a correcao; para grupos beta
de energias altas quando, em consequancia, a correggo & pequena, porém, sendo
o erro nesta inferior, de pelo menos uma ordem de grandeza, em relagﬁo a in-
certeza na corregao de auto-absorgao, resulta numa melhoria da mesma ordem na

precisao da determinagao da atividade.

A importancia da formula de coincidencia generalizada de Baerg reside,prin
cipalmente, no fato de que a tecnica de coincidencia, pode ser utilizada com
raras restrigaes quanto a natureza da desintegragao dos radionuclideos e quan
do ao intervalo de variagao de parametro NC/NY . Aplica-se a esquemas envol -

vendo um ou mais ramos de desintegragao alfa, beta negativa ou positiva, por
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captura eletronica e transigcoes de de-excitagao por emissao de um ou mais
raios gama ou por conversao interna. Para a determinagao absoluta da ativida
de nao necessita introduzir as abundancias relativas, os coeficientes de con-
versao interna, as razoes de conversao interna e demais parametros nucleares,
bem como, as probabilidades de detecgao, que no caso de esquemas complexos na
podem, em geral, ser conhecidas diretamente, em fungao apenas das contagens o
servadas, Com o artificio da introducao de um isotopo tragador conveniente

permite, ainda, a calibragao de emissores beta puros.

0 capitulo I deste trabalho apresenta um estudo da analise e da dedugao da
formula de coincidencia generalizada a partir de hipoteses cuja validez deve
ser comprovada para cada sistema de detecgao. Estas hipoteses referem—se aos
eventos detectados e registrados em cada canal e as relagoes funcionais entre
as efici®ncias do detector beta para as radiagoes de desintegragao, e, se com
provadas, auxiliam a interpretagao dos dados, como ainda, indicam as condigoes
operacionais otimas, particularmente no que diz respeito a escolha do interva
lo de energia gama a ser considerado, para a medida de um radionuclideo espe~

-_,
clfico.

A formula generalizada de coincidencia inclue processos que podem ser con
siderados independentemente e, em consequencia,torna-se licito que o seu tes-
te seja feito por partes, utilizando-se radioisotopos particulares cujos es =
quemas de desintegraggo apresentem um outro tipo das complexidades englobadas
na forrmula. Im alguns casos estes testes sao estritamente experimentais e,em
outros, sao levados a efeito comparando-se o valor experimental da  corregao
para esquema de desintegragao con o seu valor teorico, considerando-se as coms.

tantes nucleares e as eficiencias dos detectores.

No Gltimo caso, a escolha do radionuclideo a ser utilizado & dificil, por
serem poucos os que, alem de apresentarem a natureza de desintegracao deseja—
da, reunam as caracteristicas exigidas pela medida, constantes nucleares ben
estabelecidas, meia-vida relativamente longa (da ordem de dezenas de dias) ,

possibilidade de obtengao de altas atividades especificase alta pureza radioa

tiva.

O presente trabalho propoe-se, no capitulo II, ao primeiro teste da fsrmg
la de coincidencia generalizada para o sistema 4mB(PE)~y do IEA, utilizande o
ngos cujo esquema de desintegragao pode ser reduzido a um grupo beta seguido
por uma transigao que se da por emissao gama e por conversao interna. O méto

do de coincidencia generalizado quando particularizado para o Hg203 permite a
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determinacac do coeficiente de conversao interna total desta transigao,o qual
e comparado com valores determinados com tecnicas iguais e diferentes 2 usada

neste trabalho.

As medidas apresentadas no capftulo I1 sEo, portanto, parte de um progra-
ma mais amplo que visa o teste da formula de coincidencia generalizada para
diversos tipos de esquema de desintegracao. Atenderam, tambem, ao objetivo de
verificagao da possibilidade de determinagao do coeficiente de conversao in -
terna total de outros radionuclideos no sistema 4wB(PC)~y do IEA, embora seja
restrito o nimero dos que podem ser medidos por este método, por exigir @éle

condi¢oes especiais quanto ao esquema de desintegragao.
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CAPITULO 1

0 Problema Geral das Coincidencias no Sistema 4nB(PC)-v

A formula de coincidencia generalizada pode ser deduzida para sistemas de
coincidencia beta-gama genéricos (Ba66). Entretanto, nossas consideragoes res
tringir-se-aoc ao sistema 47R(PC)-y, para ¢ qual a formula adquire seu maior

sentido, alem de simplificar-se e de tornar mais explicito seu significado.

I.1. Consideracoes sobre o efeito de conversio interna na medida de coinciden.-

cia utilizando o sistema 4nwB(PC)-y

As radiagaes emitidas nas transigaes radioativas que se dao pelo processo
de conversao interna contribuem na contagem dos tres canais, beta, gama e de

coincidencia. (Pu50)(Ca59)

Considere-se uma desintegracaoc beta seguida por uma transiggo apresentan-
do coeficiente de conversao interna total o . Suponha-se que as condigoes de
diseriminacao de energia no canal gama sejam tais que se registre apenas o fo
topico do espectro gama correspondente aquela transicao, a fim de evitar a de
teccao de raios X, resultantes da conversao interna, das radiacoes de brems-
strahlung, e, com o objetivo tambem, de eliminar o registro de coincidencias

gama-gama no canal de coincidencia.

Se a atividade da fonte medida for N, e a probabilidade de detecggo gama,

ET’ a contagem no canal gama sera:
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€ E

LI
y No 1+ a NO Y onde EY T¥a

No canal beta a principal contribuigcao da conversao interna e devida aos
eletrons de conversao. Lembrando que estes eletrons sao monoenergeticos e
que suas energias sao,em geral da ordem de centenas de Kev , a probabilidade
de serem detectados no contador 4wg(PC), Ece
alta probabilidade de detecgao de eletrons com as referidas caracteristicas ex

, e muito proxima da unidade. A

plica-se por ser a eficiéncia intrinseca do detector 4mB(PC) maior do que

99,9 % (MeS9 )(Reb7b), e por ser a eficiencia extrinseca tambem muito proxima
de 100%, uma vez que a auto-absorcao e a absorgao no suporte da fonte sao des
preziveis para estas energias quando se utiliza as tecnicas de preparacao de

fontes e de filmes para medidas de alta precisao (Mo65).

£g - -
— 2 { -
Sendo €p» €co © TIF o as probabilidades de deteccao das radiagoes be

ta, dos eletrons de conversao e dos raios gama, respectivamente, a contagen

no canal beta pode ser escrita como:

—_ o £ +€B
Ng= N | e+ (L-ep) ( 8 Y):l (I 1)

Entretanto, se a eficiencia de detecgio do contador beta para os eletrons
de conversao for menor do que a unidade, poderao ser nele detectados os ele-

trons Auger e os ralos-X que se seguem a emissao dos eletrons de conversao.

Neste caso € da formula (I 1) deve ser substituido por:

A necessidade da introduggo dos coeficientes de conversao interna para ca
da camada na formula (I 2) deve-se ac fato de que as eficiencias de detecg50
para os eletrons de conversao das diversas camadas, Ecei’ sao diferentes, por
serem eles de diferentes energias. A ultima parcela desta expressao leva em
conta a probabilidade de deteccao de raios-X ou eletrons Auger, quando os ele

trons de conversao associados nac forem detectados.
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A formula (I 1) passa entao a ser escrita como:

- z

j EBY + i %4 [:Ecei + (l—ecei)e(x’A)£] f
NB=ND ‘EB+(1_EB) i

| 1+ a '

sendo Ta, = a
i i

para i = K,L,M...

Se a medida no canal gams for realizada no fotopico, a contagem no canal

de coincidencia sera:

I.2. Formulas basicas do metodo de coincidencia generalizado.

Consideremos um esquema de desintegragao com n grupos beta, sendo a. aa
bundancia relativa (branching ratio) do resime grupo e €By & eficiencia do de
tector beta para este grupo. Pelo menos um dos grupos beta deve ser seguido

por uma ou mais radiagces pama, Yrg » detectadas no contador gama com eficien

£ - -

cla e; = I”;ﬁsa » onde arg e o coeficlente de conversao interna total para
rs _ s - -

a transigao de sesimo gama associado ao resimo grupo beta, Designemos por

p, 0 numero de radiagoes gama associadas a reSima desintegragao beta e, por

brg, sua abundancia relativa.

Com esta notagﬁo, as formulas basicas de coincidencia passarao a ser:

n — Pr
- - E £
NB No ril ar ‘_er + (1 Br) sil brs (useces + BYS);] (a)
(1 +a)
sT
n Pr
(13) N =N £ a_ I by el (b)
Y % a1 Fogal 5 Vg

= Eg b ! + (1 - ) b {(c)

N N I a { z £ £ I £ <
T r g Tg “¢

c 0 1 F gml § Yeg r 1 s Cr



Observe-se que para esquemas de desintegragao em que um dos grupos beta dei
xa o nicleo resultante no estado fundamental, ou quando se discrimina as radia
¢oes gama associadas a um dos grupos beta,deve-se considerar estes grupos se -
guidos por raios gama detectados com eficiencia nula. No caso da eficiencia de

detecgao para eletrons de conversao ser diferente da unidade, deve~se substi -

tuir we,, por Iog [:Ecei + (1 - EcEi)E(X,A);] , como fol visto em I 1,

Para simplificar as formulas (I 3) pode-se omitir as somatorias em s, des-
de que as mesmas sejam consideradas implicitas, bem como, as abundancias rela-

tivas br., nos fatores em e; s €q € (g, + EBY),quando houver mais de uma ra-

diagao gama seguindo uma desintegracao beta.

Com apenas as somatorias em r as formulas (I 3) ficam (Ba66):

(oece + €g.)
- - 1
NB NO r ar [E:Br + (1 EBr) (l + a )r ] (a)

N =N I a [:Egrsér + (1 - eg) ECr:] (c)

Lembrando ainda que as contagens NB’ NY e Nc incluem as corregaes para radia -

950 de fundo, tempoc morto e tempo de resolugEo, temos que:

— '

NBHY ) No bX a_ [Eﬁr + (1 sBr)(uece + EBY)r /1 +uiJNo I a_ey x5

N '
c N, La [:EBrEYr + (1 - egr)ecr:I
e, portanto, a atividade No serla dada por:
' —
- NN, La, [Cegey, +Q-ege, ] 16
o) N * ]
c Ia_ [:eBr + (1 - eg )ae  + EBY)r/(l m);[zaren

€, NC/NY, que chamaremos parametro de eficiencia, por:
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=

) Ia_ I:esre;;r + (1 - sﬁr)ecr] .
= a

<%la

Fica evidente por estas formulas que nao se pode determinar a atividade
NO sem o conhecimento prévio das constantes do esquema de desintegragso, COmo
as abundancias relativas e os coeficientes de conversao interna, e das proba-
bilidades de detecgso €8s Eypo EBy’ace’ec , 4 menos que o8 térmos em (l-sBr)
sejam nulos, e, alem disto, que um dos detectores seja igualmente sensivel a
todas as energias da radiacao que detecta (Pu50), afim de que €g ou €, possa
ser tomado como constante nas somatorias, reduzindo o fator de correcao para

esquema de desintegragEO na formula (I 6) a unidade.

Estas duas condigoes, entretanto, dificilmente se verificam simultaneamen
te. A primeira delas exipe que as energias maximas de todos os grupos beta
sejam altas para que a auto—absorgﬁo seja desprezivel (para energias maximas
superiores a 1,5 Mev a auto-absorcgao pode ser reduzida a menos do que 1%) ou
que as probabilidades Eﬁy,ECr e €., sejam ao mesmo tempo nulas ou muito proxi

mas de zero.

A segunda condicao, nao & satisfeita, pois a eficiencia de detecgao beta
e fungio da energia beta, particularmente no que se refere a auto—absorgao; e
o sistema de cintilagao , como se sabe, tem resposta dependente da energia da

radiacao incidente.

Pelos motivos expostos,A. Williams e P.J. Campion (Wi63) acrescentaram as
hipoteses contidas nas formulas (I 4) novas hipoteses, e, utilizando a tecni-
ca da extrapolagao,obtiveram experimentalmente para alguns nuclideos,o valor
da correcao para esquemas de desintegraggo, que lhes permitiu determinar abso
lutamente a atividade em fungao apenas das contagens observadas., A.Baerg (Ba6h)
substituiu as restrigSes quanto as caracteristicas do esquema de desintegra -
gﬁo,impostas no trabalho dos autores citados, por condigoes que sao sobretudo
de ordem instrumental e operacional, conforme veremos a seguir. Desenvolvere
mos aqui o formalismo cujas linhas gerais foram apresentadas por Baerg no re-

ferido trabalho.



1.3. Condicoes e deducao da formula de coincidencia generalizada -

- A possibilidade da utilizacao da tecnica de extrapolagao no metodo de coin
cidencia generalizado depende da existencila de uma relagao funcional entre a

contagem do detector beta, N, , e o parametro de eficiéncia, NC/N ,.tal que

B8 Y

N, tenda para a atividade da fonte, Nog'quéﬁdd'd parametro de eficiencia ten -

‘der a unidade, ou seja, que -
N, ~——+ N quando Nc/Nf —— ]

Segundo Baerg sao duas as condicoes para a existéncia de uma fungdo que rela -

cione NB e Nc/NY obedecendo a¢ limite acima:

1) e necessario que, para um 1ntérﬁalq de valores experimentais do parame-

tro de eficiencia NC/NY, as eficiéncias de detecgao para os diferentes

grupos beta, €y sejam interrelacionadas de tal forma que cada qual possa ser
biunivocamente.definida como funcao fr de uma dentre elas, €8g9 escolhida ar-
bitrariamente. Alem disso, € necessario que a validez dessas fungoes estenda-
-se para eficiencias unitarias, ou seja, que as fungSes fr tendam para a unida
de quando uma das eficiencias beta, EBS,.tender para este valor. Simbalicameg

te esta condigao pode ser escrita como:

€g,. = f;(ESS) onde fr —_— ] quando eg, i

para r = 1,2,...n (I7)

2) e necessﬁrioiqﬁe os valores das probabilidades de detecgEU EyprEBy, »
TeeEERet _ - r

€or e-ecer
finiveis em termos de g,

permanegam constantes no intervalo de variagdo Nc/NY ou sejam de-
Estas condigses, particularmente a primeira, dependem criticamente das
caracteristicas do detedtor beta, sendo que no caso do 4wB(PC) tal dependen -

cia diz respeito ao seu projeto e as condigoes de 0perag£0.

Considerando que os espectros beta sao continuos para energias que vao de
zero ate uma energia mﬁxima, a tendéncia simultgpea das,efiqigncias de todos
0s grupos beta para a unidade 50 se verificara se a discriminaggo de baixas e

nergias constituir-se no unico parametro responsavel pela variagao das eficien



clag do detector beta. A discriminaggo de altas energias, em particular, po-
de nao afetar todos os grupos beta, impedindo que os'esr relacionem-se biuni-

vocamente.

Portanto, devefse proceder a variagéo de NC/NY, variéndo—se as eficiéncias
dos grupos beta unicamente por discriminacao de baixas energias, o que so po-
de ser realizado na pratica(quando se utiliza détectores proporcionais em preg
530 atmosferica, para os quais o espectro de pulsos de um dado grupo beta nao
corresponde ac seu espectro de energia)por absorgéo beta externa ou interna,
isto é, acrescentando-se absorvedores convenientes ou carregador as fontes e

didas.

Pelo metodo do tracador verificou-se (Bab4)(Mob%) que ambas as formas de
absorgdo sao equivalentes para este particular objetivo; entretanto, devido a
maior possibilidade de controle da variacao de Nc/N e a maior simplicidade da

absorcao externa, e esta a mais frequentemente utilizada.

Todas as caracteristicas do detector que permitirem a discriminagac de al
tas energias impediraoc que se verifique a primeira condigao, afetando de er-

ro o valor extrapolado da atividade,

0 mesmo ocorre se outro fator, alem da absorgao beta, for responsavel pe-
la ineficiencia beta, como demonstraram teorica e experimentalmente A.Willisms
et al.(Wi68), jﬁstificandoaafirmagao de Baerg neste sentida. Por este motivo
a probabilidade de reéposta do detector deve ser igual a 1 e sua geometria e-
xatamente 4w , o que e conseguido com detectores projetados especificamente A
ra a satisfacao destas exigencias é operan&o em condigoes rigorosamente esti-

puladas.

A §egunda coqdiggo, exigindo que os valores de EYr,EBY p? Ecp € Eceps PEL
manegqﬁ constantes no intervalo de variagao de Nc/Ny’ e satisfeita.com maior
facilidade experimental, a menos qué a energia'de uma das radiagges gama de
intéﬁsidade significativa seja muito menor do que as energias dos grupos beta.
Neste céso, quando dé variagﬁq do parametro NCINY por absorgﬁo beta, pode o-
correr discriminacao gama, causando um decréscimo nos valores de €y, © de
EByypt Entretanto, mesmo nesta situacao, o efeito & pequeno, uma Vez que a va
riacao de €y em fungao de Nc/Ny e bastante lenta, e a de €8ys> POT ser baixo o
seu valor no detector 4mB(PC), e em geral, desprezivel, o mesmo verificando -
-se para e.- No que se refere a variagao da eficiencia do detector beta para

&

os eletrons de conversao, £’ possivel selecionar um intervalo conveniente



de wvariagao de_Nc/NY, se as energias dos grupos beta nao forem muito altas |,
- - - ~ . . a -~

tal que nele, os eletrons monoenergeticos nao sofram discriminacao. No caso

de grupos beta e transicoes gama de energias altas, os coeficientes de conver

-gao interna sao, como se sabe, quase sempre, despreziveis.

' Satisfeitas as duas condigoes acima, procedemos a dedugao da formula de

c01ncidencia generalizada, segundo o formalismo de Baerg,referlndo—nos as for

- -mulas (I 4) para as contagens mos tres canais.

Se o 51stema de detecgao gama for estavel (o que nao & um requisito estri
._tamente necessarlo mas simplificador) a relagao entre a eficiencia para a de
':tecgao da radlagao gamna associada a um dos grupos beta e a eficiencia para
o total dgs radiacoes gama medidas, kr, e constante para um dado valor de Nc/

'_NY, ou seja:

g = LI sendo Tk =1 - (I 8)
r ari:{.r o r=] r

A partir da: equacao: (I6a) e das formulas (I 7) e (I 8) pode—se calcular

o valor do parametro N /NY em fungao de EB , obtendo-se:

N
c =
T =1-Lk (1 - fr(essjj —— 1 quando eg —> 1,
Y .
: {I 9)
: €op
onde k' =% (1 --— )
r Yr
Pela condigao 1) tem-se que:
fr(EBS) —— ] quando €8g "f—+ 1 parar =1,2,...n
‘e, consequentemente, na formula (I 9):
N
o 1 quando L —— 1 ,



ou seja, o parametro de eficiencia tende a unidade gquando uma das eficiencias

beta, EBS,tender para um.

Considerando que g € pequeno em face @ €y., € que €y, € Ec, Sao constan
tes ou variam muito lentamente com egrg entao, ké & tambem constante ou varia
lentamente com €g.e Im ambos os casos,observadas as condicoes de validez das
formulas éSr = fr(ess), a equagao (I 9) define implicitamente eg, cOmoO fungdo
¢ de Nc/Ny e, 0s £g ., DPOY sua vez, ficarao definidos como fungaes ?r de Nc/Ny’
sendo £, 0 e Wr'monStonas num intervalo selecionado de variagao de—NC/NY¢SLg

'balicamente,_pode—se escrever:
= ) = J ,
Egy ° f?(EBS) onde €gg ¢(hc/NY) portanto

eg, = £, L0 (Nclﬂy):j = ¥ (chny)
onde

, ¥ ——— 1 quando Né/NY —s] (I 10
r=1,2,...1n

Uma vez definidos os €g, como fungSes biunivocas de Nc/Ny’ pode-se. rees-

crever a formula (I 4) (a) para a contagem no canal beta, como:

)

-

- _ ;
Ny = N i Dab + Ia v /) [1 br:lj (1 11)
o § T r : ‘ :
onaé;'
' ae__ + &g
b= (1)
T l1+a T

‘Das consideracoes feitas relativamente a £ e_sBY decorre que br & cons

ce

tante ou varia muito lentamente com NCINY e, portanto, N, resulta simplesmen

. 8
te como uma fungao F do parametro de eficiencia NCINY, tal que:

Ny = N F(Nc/NY} FORMULA DE COINCIDENCIA GENERALIZADA
(T 12)




Levando em:conta os limites em (I10) e considerando que E ar = 1, observa-
.—se pelas formulas (I 11) e (I 12) que
CF 1 e N N quando N /N =——> 1
: B o ey

‘Para se conhecer o. valor da atividade N , determina—se experimentalmente
a fungao de efic1enC1a F, variando-se o parametro de ef1c1encia N /NY, atra -
vés da absorgao das particulas beta em filmes finos ou folhas de aluminio, em
um intervalo para o qual sejam validas as formulas (I 7) e (I 9). Este,que de
pende sobretudo da relagao entre as energias médias e a forma dos espectros
dos grupos beta, particularmente em sua parte inicial, ou da energia dos ele-
trons de conversao, &, em geral, suficientemente grande para que se possa ob-
_ ter um numero razoavel de pontos definindo a curva., Procede-se, em seguida ,
a un ajuste polinomial dos pontos (Ad67), extrapolando-se para NC/NY = 1 onde
NB = No.

Desta forma obteém-se o valor absoluto da atividade em fungao apenas das

contagens observadas, sem necessidade de introduzir os parametros nucleares e

as diversas probabilidades“de det2cg£o..

Por este metodo €, tambem, possivel conhecer a eficiencia beta total, is-
 to e, para a'détécgao'das radiagoes emitidas por todos os grupos beta, que pa
ra cada valor do parametro N /NY e dada pela propria fungao F, uma vez deter-
minada experlmentalmente sua forma.. As eficiencias dos grupos beta individueis
S0 podem ser determlnadas, se for possivel isolar as radiagoes gama a eles as

sociadas e se a ef1c1encia para a detecgao gama—gama for desprezivel.

1.5, Forma pratica da formula de coincidéncia generalizada

A formula de coincidencia generalizada pode-set posta em forma'mais conve
viente para sua solugao grafica ou analitica. Usando-se'NB_N_Y_/_Nc como varia -
_vfl dependente e.(l - NC/Ny) / Nc/NY como parametro variavel, obtem-se uma fun
cao de eficiencia, G, cuja variaggo e mais lenta do que a da fungao F acima

referida,

~ Utdlizando-se a formula (I 9), o novo parametro de eficiéncia pode ser es
crito como:
1 -N/N . :
C Y 1
. = — —— - 1 (I 13)
N /N 1 ikrE fr(ee,s)_l .




e, portanto,

1~-N /NY 7 - '
NCIN;_ ~+ 0 quando EBI = £ (EBS) s 1

Por consideragaes analogas as feitas em 1.3 para a formula (I 9),0s €g,
podem ser definidos, pela formula (I 13), como funcoes monotonas de (lec/NY)/

NCINY, ou seja,

| 1 - N /N | J . 1-N /N
€g, = W;_(- N /ﬁ—4l ) onde W; —> 1 quando W —+ 0
: c Y

para r =1, 2, ... n

I-N /N
Substituindo ¥ (N /N ) por ?‘( C/N

pela exXpressao de N IN em (I 9), “ted-se:

} na formula (I 11) e mu1t1p1icando— a

- 1- Nc/I‘il
M YTba 4+ I {1-b>bla_ V¥' (—F )-1
NN oL, rr r r’rr N, /NY ]

N T 1 - N /N (1 14)
¢ - Tkl [1-?' (-mww—wl-)]
’ T

Com as mesmas cansideragaes feitas para a dedugao da formula (I 12) a res

peito de b e, ainda, com aquelas feitas para k‘ isto &, para €y, € € na

Cy?
formula (I 9), conclui-se que NBN /N pode ser tomada como uma fungao € de
(1 - ﬁ /N ) N /N , ou seja:

: NBE o i~ NC/N ' FORMULA DE COINCIDENCIA
(I 15) -2X 2 NG ( ).
N 0 X /N 7 | . GENERALIZADA
(o] [ Y :
X I 13 1 .
onde G —r 1 e NSNY/NC _— ho quando (1 hc/hy) / NCJNY-—-—+ 0

0 procedimento para a determinacac da atividade pela formula (I 15) e o



mesmo descrito em 1.3 relativamente a fungao F,

Se for possivel corhecer és‘fun§5es fr,'ou seja, a relag50 entre as efi -
ciencias dos grupos beta, e, portanto, tornar explicitas as fungaes ?L, pode-
-se-estimar pela formula (I 14) a corregéo para o esquema de desintegracaoc. U
ma analise desta correcao, como veremos ao particularizarmos a formula genera
lizada de coincidencia, permite o conhecimento das condigées experimentais que
a tornem minima, diminuindo ou mesmo, eliminando o erro devido a extrapola§50

na determinagac da atividade.

I.5. Particularizacac da formula generalizada de coincidencia para eficien -

ciag dos grupos beta linearmente relacionadas

As experiencias realizadas para o estabelecimento do método do tragador pa
ra a calibracao de emissores beta puros (CaGG) (11e60) (Babé) mostraram gque as
eficiencias de grupos beta de energilas médias diferindo'de.fatSIes nao supe-—
xiores'a 2 relacionam-se linearmente, no-intervalo de variacao do parametro de
eficiéncia que vai de 100% ate cerca de 75%, A. Williams (Wi64) demonstrou
~ por consideragaes teoricas dos espectros beta que, para estes casos, 0  erro.
no valor extrapolado devido a suposigao de linearidade & da orden de 1% ,e com
provou’ experimentalmente seus calculos para os grupos beta de alguns radionu-

clideos,

A medida que aumenta a diferenca entre as energias medias dos grupos beta,
o comportamento linear das fungaes fr,_restringeuse a intervalos cada vez me-

nores, e, em casos extremos, desvia —~se bastante da linearidade.

: ﬁara grupos beta tais que suas eficiencias possam ser consideradas linear
menﬁe interrelacionadas, as formulas de coincidencia generalizada de Baerg po
deméser particularizadas, atribuindo as fungoes fr uma forma linear convenien
te. - £, ainda, o método do tracador que sugere para 0s éBr a seguinte forma
(Wi63) (Bab6): '

£gy = 1 - Cr(l - gg,) - onde C_ % ‘cte para r 1,2,...n

(I 16)



ou seja, as ineficiencias beta (1 - eg.) sao aproximadamente proporcionais,ten
do como constante de_prOporcidnalidade“Cr_cujo valor pode ser estimado por al-

to pela relagao entre as enmergias medias dos grupos beta comsiderados (Ca60),

Substituindo o valor de eg, na fafmu}é_(l 4) (a) pelo seu valor dado pela

expressao (I 16), e utilizando alguﬁs értifféids'mateﬁaticds, tem-se:

Ng= N [—1 - K(1 4'25 ):] :"?GRMULA DE COINCIDENCIA
- ¥ _ ‘GENERALIZADA PARA EFI - (I 17)
* CIENCIAS BETA LINEARMEN
TE RELACIONADAS

onde
Ke I Q=g ) 018
2
'k kC (1 fer (I 19
= IkGC -~ ) (T 19)

r Yr

Se Eys€os ESY e € '.puderem ser considerados fixos ‘quando da variagao

ce
de chﬂy, K é constante e pela formula (I 17) verifica-se que

N, —> N ‘ quando - Nc/NY —_— 1

Variando—se (l - N /N ) obtém-se uma reta cujo coeficiente angular dara o va
lor de N K e cuja ordenada dnicial fornecera o valor absoluto da atividade ,
N.
o

"Anﬁlogamente a0 que ocorre no caso geral, e, em partiéular,para a deter-
BN / W
com (1 - N /N )y / N /NY . Dividindo- -se a formula (I 17) por N /NY obtem- se

" a forma explicita da fungao G neste caso particular dada pela expressao en-

minagao do valor de K, e conveniente o uso da fungao que relaciona N

tre os colchetes da formula abaixo: .
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— - J
-{%41 =N, [_1 + (1 - R)( EQEE%%ggiﬁ }:} FORMULA DE COINCIDEN
¢ ¥ CIA GENERALIZADA PA-
RA EFICIENCIAS . BETA
LINEARMENTE RELACIO-
NADAS

(I 20)

onde com as mesmas consideragaes feitas para a formula (I 15)

Nﬁﬁnyc — N quando (1 - NC/Nyj / Nc/Ny-———+ 0

Determina-se, desta forma, o valor da constante da corregao para esquema
de desintegracao, K, para um dado sistema de detecgao e um dado radionuclideo.
Conhecendo-~se o valor de K, e portanto, da expressao que multiplica No na for-
mula (I 20) para um determinadeo valor de Nc/Ny’ pode~se no caso de eficiencias
beta linearmente relacionadas, utilizar o método de ceincidencia convencional,

acrescentando~lhe o fator de corregio para esquena de desintegraggo.,

A determinagao da atividade por extrapolagao no método de coincidencia ge-
neralizado exige varias medidas para a .obtencao da atividade de uma fonte, a-
fim de que seja grande o numero de pontos determinando a 7reta e, portanto, pe
quenc o errc no valor extrapolado.. Fmbora mais lenta e trabalhosa a determina
gao'de No por este método & aconselhavel para medidas de alta precisao, parti-
cularmente qﬁando for possivel escolher condigoes experimentals, tais que a in

clinacao da reta seja minima.

Embora o metodo de coincidencia generalizade nao utilize o valor de K para
a determinacao da atividade, e util explicitar sua forma para a analise e o es

tabelecimento das condi¢oes de operagao para um dado radionuclideo.

A constante da correg&o para esquemas de desintegragao para eficiencias be

ta Lﬁnearmente interrelacionadas e dada pelas formulas (I 18), (I 19)e(I 8), re

—

sultando em :

ge + eg
oy _ 14 a r CORREGAO PARA ESQUEMAS DE
" i ae. C c DESINTEGRACAO COM EFICIEN (I 21)
Y C
i ; 5 (1 - ) CIAS BETA LINEARMENTE RE-
aIEYr Yr
r ' LACTIONADAS



Pela formula (I 21) pode-se estimar as condigoes de operagao que minimizam
.o fator (1-K), ou seja, o coeficiente angular da reta, tornando-a o mais posqi
vel paralela ao eixc das abcissas, e desta forma, tendendo a eliminar a neces-

sidade de extrapolacao ou a diminuir o erro nesta.

Como era de se esperar a minimizagac de (1-K) depende da selecao das radia
goes gama a serem incluidas na medida, verificando-se, em geral, quando se in~

clue aquelas assoc1adas aos grupos beta de maior abundancia relativa.

Os.eletrons de conversao, por outro lado, impoem um limite inferior para
esta correggo, 0 que nao ocorreria se fosse possivel descrimina-los por absor
gaO' entretanto, tendo em vista a ordem de grandeza de suas energias, isto a -
carretaria em unm decrescxmo de N /NY e, conseqllentemente, o intervalo de extra
polagao seria aumentado, crescendo a probabilidade de introdugao de erIOSlSte—

matico no valor extrapolado.

A formula (I 21) permite a determinagaoc da abundancia relativa e do coefi-
ciente.de conversao inteina total de radionuclideos apresentando esquemas de
desintegréggo relativamente simples e de caracteristicas convenientes. Consti
tue tambem o método maig preciso para a determinagéo da eficiencia gama do de-
tector beta, que coﬁ a utilizag&o de uma série de radioisatopos adequados e e-
missores de radiacoes gama de diferentes energias, torna possivel o levantamen
to da curva de ESY versus EY(EY = energia gama), que & da maior utilidade nos

problemas de medida absoluta de atividade (Wi63) (Me6€7).

_ 0 conhecimento da forma da correcac para esquemas de desintegragﬁd para e-
ficiéncias beta linearmente relacionadas, ou em outros casos em que as fungoes
fr possam ser explicitédas, & util, tambem, para a estimativa desta corregEo
quando ndo & de interdsse ou ndo & possivel sua determinacdo experimental, co-

mo por exemplo, para radionuclideos de meia vida curta.

0 caso particular de eficiencias linearmente relacionadas tende ao caso ge
fai da fun950 G, para espectros beta menos semelhantes e para valores do par5~
metro de eficiencia, em geral, inferiores a 75 %. NEstes'casos ajustando-se a
curva por polinomios ortogonais e aplicando-se testes estatfsticos para a veri
ficacao da melhor ordem polinomial de ajuste (Ad67), verifica-se -u+ que ~ 0S
tErmos de segundo ou de terceiro'grau tornam-se significativos. Naturalmente

a ordem polinomial e limitada superiormente pelos erros estatisticos dos pon -



tos da curva.

Concluimos, portanto, .que a.tégnica de medida de coincidEncia utilizando
a variagao do parametro de efiéiéncia, conserva a qualidade fundamental do mé
todo de coincidencia, isto e, a obtengao da atividade em funcao apenas das
contagens observadas, digpensande Inclusive o conhecimento de EB necessario
ao método de coincidéncia convencional mesmo nc caso de esquemas de desinte -

gracao simples.

Como foi dito na introdugao, a farmulé generalizada de coincidencia, embo
.ra tenha sido deduzida para esquemas de desintegracao do tipo beta-gama apli-
ca-se aos do tipo alfa—gaﬁa, captura eletronica-gama, positron-gama, com pe -
quénas modificagaes e, algumas restrigSes, no casec em gque a desintegragﬁo se
da por radiagaes de natureza diferente, como por exemplo, por emissao de 9551
trons e captura eletromica. Aplica-se, ainda, para a calibragao de emissares
beta puros com o artificio da incorporagac de um emissor beta-gama, de ativi-
" dade préviamente deterrinada, na fonte do radionuclideo a ser calibrado,ou se

ja, pelo metodo do tragador,

A formula. de coincidencia generalizada deve ser testada para cada sistema
de detecggo e para os diversos tipos de esquema de desintegragﬁo. No caso de
esquemas apresentando varios grupos beta, todos éles associados a uma ou mais
radiagoes gama, pode-se realizar medidas diferindo entre si pela selecao dos
fotopicos nelas incluidos, utilizando-se para cada qual uma condigac diferen-
te de japela do analisador monocanal gama. Obtém-se desta forma diferentes
fungoes G, que convergiréo todas para a unidade quando o parametro de eficiég
cia tender a um, se forem validas as hipoteses assumidas, particularmente quan
to a tendencia simultanea das fungaes fr para a unidade. Para esquemas mencs
comglexos, particularmente se um dos grupos beta val para ¢ estado fundamen -
tali este teste pode ser levado a efeito acrescentando-se um nuclideo "traga-
dof” afim de que seja possivel obter outras fungoes G, que deverao igualmen

te ‘tender para a unidade quando o N INY tender para um,

‘Outros testes especificos para o tipo de complexidade que se quer verifi-
car podem ser realizados, sendo dos mais_diretos o da comEaragéo do valor de
um parametro nﬁclear determinado pela_f5rmgla de coincidancia generalizada,com
 valores bem estabelecidos encontrados na'literatura,quando 6 esquema de desin

tegragao e as caracteristicas do radioisotopo,citadas na introdugao, o permi-
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tirem., Este tipo de verificagao, que sera'tratado no capitulo II, exige para
a sua realizagao nuclideos adequados, de esquemas de desintegracao relativa -
mente simples, afim de que nao sejam acumuladas incertezas devido aos valores
dqs parametros nucleares e das probabilidades de detecgao, o que tornara o tes
te nao significativo e o que ocorrera fﬁcilménte; pois o valor da correcao pa
ra esquema de desintegracao e, em geral, bastante pequenb. Nos casos menos
favoraveis, como o do Aulgg K & da ordem de 0,95, o que implica para fontes
de eficiencia beta total de 90%, em uma alteraggo no valor da atividade de c%;
ca.de 5 %; em casos favoraveis, como o do'IIS% nas condigoes experimentais de
rinimizacao desta correggo, tem~-se K = (0,995, afetando o valor da atividade é

‘cerca de 0,5 %, para fontes com a mesma eficiencia total de 90 %.

1.6. PBrros sistematicos na medida absoluta da atividade pelo método de coin-

cidencia generalizado utilizando o sistema 4B (PC)—y

A medida absoluta da atividade pelo metodo de coincidencia generalizado e

afetada pelos érros sistematicos que ocorrem no metodo de coincidancia conven
| cional para esquemas de desintegragéo simples e, alem destes, pelo erro devi-
do a extrapolagao, principalmente para nuclideos que se desintegram pela emis

sao de mais de um grupo beta.

Os erros sistematicos sao portanto de dois tipos: os que afetam cada pon-

to da curva e o de extrapolagao da curva.
Os primeiros podem ser divididos em:

1) erros instrumentais relativos as constantes eletronicas
a) na determinagao do tempo de resolugao do circuito de coincidencia
b) na determinagao dos  tempos mortos fixados aletronicamente

¢) nos tempos de contagem

' 2) erros instrumentais devido as caracteristicas do detector beta
a) probabilidade de resposta do detector diferente de 1
b) geometria do detector menor do que 4w

c) pulsos espurios

3) eros devido as caractgristicas do nuclideo
a) na constante de desintegragﬁo

b) nas contagens devido as impurezas radioquimicas.



Os Erros do item 1) sao facilmente estimados e, normalmente, nao introdu-

zem na nedida da atividade erros sistematicos maiores do que 0,05 %.

Quanto aos Errqs.do_item 2) varios autores tem, nos ultimos anos, se preo
cupado com suas causas, procurando elimina-los ou estima-los, porem a splu§§0
definitiva para estes problemas ainda nao foi encontrada. Atuvalmente, o que
se consegue ¢ a minimizacao destes erros com a utilizagao de detectores de pro
jeto elaborados,visando_a.eliminaggo dos mesmos, e de tecnicas experimentais
aperfeigoadas com o mesmo objé;ivo. _Déve-se observar, entretanto, que a me-
nos dos pulsos espurios, cuja_existéncia pode ser verificada por meio de tes~
tes relativos as contagens no canal beta e no canal de coincidencia, os erros
do item 2) devido a geometria'e a proBabilidade de resposta do detector,so in

tervem no caso de esquemas de desintegragaoc envolvendo mais de um ramo: beta.

Quanto_ao'arro sistematico devido EIextraﬁolagao adota~se sempre o crite-
rio de minimizagzo da inclinacao da éurvé deieficiancia e do intervalo de ex-
trapolagio, para que este Erro.atinja'or&eﬁs &é-grandeza nao superiores a dos
demais introduzidos na medida absoluta'da-atividade._ E,também, para esque -
‘mas de desintegragao envolvendo mais défumfggqpo beta que o erro devido a ex~-
trapolagao pode constituir-se em séria dificuldade para a obtencio de preci -

soes da ordem de 99 %,

Para a calibracao de sclugoes radioativas deve-se ainda levar em conta os
eérros sistematicos devido 2 determinagao da massa da aliquota e do fator de di
" luigao. (Mo67Db).

£ 1icito reduzir os erros estatisticos em cada ponto da curva aos erros eg
tatisticos de contagem,-os:qﬁais sao limitados inferiormente pela estatisti-
ca da desintegragiao radioativa. Os tempos de contagem normalmente usados sao

tais que os mantém da ordem de 0,05 %Z.

‘ Considera-se, ainda, o erro estatistico no valor extrapolado, que & fungao
_do_intervalp de extrapolagao, do intervalo de variagao de parametro de efici-
éncia, do numero de pontos neste intervalo e, naturalmente,da variancla dos re

siduos.



CAPITULO II

Medida do coeficiente de conversao interna total da transicao

de 279 Kev do T1-03

A ﬁedida do coeficiente de conversao interna total do T1203 foi escolhida
para o primeiro teste do metodo de coincidencia generalizado, por permitir a
verificagao da tecnica de variagao do parametro de eficiencia com um nuclideo
que se d251ntegra pela emissao de apenas um grupo beta, como pode ser conside
rado o ngoa, Fvitou~se, assim, a introdugao das hipoteses mais criticas do
método de coincidencia generalizado, antes de se ter comprovado devidamente es

ta tecnica,

‘As caracteristicas do esquema de desintegragao do Hg203 sao favoraveis ao
tipo de medida proposto. Desprezando—se o grupo beta que deixa o Tl203 no es
tado fundamental, de abundancia. relativa menor do que 0,004%, a desintegragao
do Hg203 reduz-se a um grupo beta seguido por uma transigao que se da,com por
centagem maior do que 20%, por conversao interna. O valor relativamente alto
do coeficiente de conversao interna e vantajoso por dois motivos: primeiroc
porque a ordem de grandeza do erre na medida torna-se menor do que o valor de
terminado; segundo, porque - a energia da transiggo decrescendo com o cresci-
mentp deste coeficiente - a radiagao gama competitiva com a conversao inter-
na_fé de energia relativamente baixa, 27% Kev, tornando quase mula a probabi-

li¢;de de ser detectada no contador 4nR(PC).

Quanto ao valor do coeficiente de conversﬁo interna para esta transigao ,
encontra se na literatura cerca de trinta resultados para o coef1c1ente ~de

conversao interna parcial, Gy s obtidos por diferentes métodos de medida entre

‘ .



1948 e 1967, sendo que os valores publicados nos ﬁltimos 10 ancs apresentam um
acordo satisfatério. Entre Sstes inclue-se a determinagao de J.G.V. Taylor

(Tab2) realiéada em Chalk River, utilizando a tecnica de vaiiagao do parametro
" de eficiencia em sistema 47B8(PC)-y e o valor de K/(L + M + N) determinado por
Nijgh et al. (Ni59). Torna-se desta forma possivel, comparar & referida tec-
nica nos. sistemas 4wR{PC)-y de Chalk River e do IEA, assim como, verificar o
.Erro'sistemético-por ela introduzido ao comparar estes resultados com os obti

dos por outros metodos de medida.

II.1. Formula de coincidencia generalizada para o Hg203

Segundo as referencias abaixo citadas, a desintegragao do H3203 da-se de

acordo com o seguinte esquema:

u 203
80 8 (46,57 * 0,03)dias (AN67)

i

. ) : i
(Le67) 0,490 By
’ i

< 0,0047 >\ + 100 %

B 0,214  (Le67)

': : 0,28ns — 0,2791 (Cab7)
; 5 | +eKO',l% eL0,264 ’(He6a)
‘ q b 0,085 orbita K
; A 0,014 orbita L
3‘&_ i_ i or a
‘ 203
T1

Oﬁs.: as linhas horizontais pontilhadas representam os niveis atomicos excita
: dos devido as lacunas nas orbitas K e L produzidas pela conversao inter
na da transigao de 279 Kev. Todas as energlas sao dadas em Mev :

Utilizando a formula da constante para a correggo de. esquema de desintegra

¢ao para eficiencias linearmente relacionadas (I 21) tem-se para Q'Hg203:
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aece.+ ER 0E .o + €3
816 Q-1 o) tal, Q-7 5),
K= ' ' (11 1)
aleYl Cl a - EE ) 32572 02 a - E& )
a.E + a,e € 1 A Ey, * A,Er, £ 2
1771 2°Y2 Y 1771 2°Y2 Y

onde tomando Bl como eficiencia de referencia, C
muia (I 16} por:

2-fica_definido conforme a for

g, =1 - C, - egl)

e, neste caso, Cl =1
Considerando que ¢ grupo.B2 deixa o leo3 no estado fundamental, tem- se

que:

Eyy = 0 3 EBYZ =_0_..; £ = 0 ,F e = 0

No casp em que € " pode ser menor do que 1 deve-se sﬂbstituirrqlsce1, se-

gundo a formula (I 2), por

o £
. i {: cey + (1 - Ecei) E(XA)i:]

Desde que seja valida a hipotese de linearidade entre eg; e_egz,_a formula
(1T 1 ) fica, entdo:

Ba; [ecey + (1~ tcey) e(xa)y ] +eg,
3,6, - 1+a )pte

K= . — (I1 2)

[+
C}. (1 -."E"; )1

272

Fntretanto, a expressao (II 2) pode ser'simplificada com as seguintes consi

.deragoes:

. gy SO B B L
1) sendo a, < 4 x 10 e C, ﬁl/EZ = 0,4, entac a,C, < 2 x 10 -, Uma

“estimativa de X formece para esta constante o valor aproximado de 0,8,
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portanto, se © erro experimental em sua determinagzo for, na melhor das hipo-
teses, de 0,1 %, o erro em K sera da ordem de 8 x 10—&. Logo tomando-se a2=0,

comete-se um erro desprezivel :m face aos demais.

2) Impondo-se ac canal gama qondigges de discriminagao de maneira a sele-
cionar para a medida apenas o fotopico da radiagio de 279 Kev, elimina

-se a contribuigac dos raios X consequentes da conversso interna (o que esta
implicitamente suposto na formula), das radiacoes de bremsstrahlung e das coin

cidencias gama-gama, tornando €aq = 0.

3) Em consequencia do que foi dito em I.l, a probabilidade de detecgao dos

életrons dé'conversaé gss@ciadbs.z transicao de_279 kgﬁ do ?1 (eg)
= 194 Kev e E(eL) = 264 Kev ) & maior do que 99,9 %, devido a alta eficien -
cia intrinseca do detector e ao fato de serem despreziveis as absorgoes na

fonte e no suporte péra essas energias. Na tecnica de variagao do parametro

de eficiencia por absorgao beta, o que ocorre a'ﬁrincfpic, quando a espessura
dos absorvedores e muito menor do que o alcancé déstes eletrons ,'sao espalha
mentos que nao afetam a datecgao dos mesmos, pois sendo 47 a geometria do con
tador, qualquer qué seja o angulo de espalhamento, os eletrons de conversao e
tarao sempre coﬁtidos”hoivolume sensivgl do detéctor. Entretanto, gumenténdo
_ —-Se a espessura &pélabébrvedores estes eletrons podem comegar a ser absorvi -
dos, conforme mostréﬁ as curvas de absorgaq de eletrons monoenergé;igos (Si55L
Desta forma_tqrné—se'lfcito que se atribua a sce o valor 1, desde;que Se. asse

gure que no intervalo util de variacao do parametro de eficiencia, ¢ mante

cey
nha-se - constante,.

Em vista das consideragoes acima e abandonando o indice 1 , K reduz-se a:

K= 1- ————X- - (I 3)

B

; Suhétituindo—se a expressﬁp (IT 3) em (I 20) tem-se a formula de coinci -

déncia generalizada para o ngoa, simplificada pelas condicoes experimentais:

NN, - ateg 1~ N /N |

P =2 S Y

N No [l t Ty o N /N :’ (IT 4)
c T Ty

‘Trata-se portanto da equac¢ao de uma ;eta em NBNY/NC e (1 - NC/NY)/Nc/NY
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o+ £

de coeficiente angular igual a NO( Y e de ordenada inicial igual a

1+a
No' Assim sendo, torma-se pc .sivel determinar o valor de (o + ESY)/CL +¢) atra-

~vés da variacao de Nc/Ny'

Quanto a expressac para o paranetro de eficiencia, tem-se pela formula

(I 9), considerando-se que neste caso k = 1, f(e ) = EB ee = EB & /(l+a)
Nc £g
L _ A -
NY 8 + l+a (1 EB)

Podemos adiantar, entretanto que paré a energia de 279 Kevfd valor de £g
& menor do que 10_3. Desta forma, Nc/NY pode ser considerado como uma medida
da_eficigncia beta, uma vez que o segundo termo & desprezivel_em face = 68
em seu intervalo util de variacao que, como veremos, nac incluira valores .de
€g menores do que 0,70, Pelo mesmo motivo EB podera ser desprezado na formu

la (IT 4) para algumas analises, em primeira aprox1magao, dos resultados.

II.2. Desericac do sistema 413(PC)-y do IEA

0 sistema de coincidencia 4vR(PC)-y do IEA, utilizado para a medida do
Hg203, compoe-se, essenéialmente, de um detector de geometria 4w, tipo "pill-
-box", de gas em circulacao, operandb em regime proporcional, acoplado a um
cristal de NaI(Tl), e das unidades eletranicaé que completam o canal beta e o

canal gama e formam o canal de coincidencia.

0 detector 47B(PC) (figuras 1 e 2) e formado por duas partesgsimétricas >
de latao, entre as quais pode correr uma placa com dois orificiosﬁpara a co-
locggéo das fontes, permitindo a troca das'mesmasrsem abertura do detector. A
veﬁagio é garantida por um sistema de aneis de borracha. Seu volume internb,
o?edecendo_a um projeto aperfeigoado para este tipo de contador, e delimitado
por definidorés-de latao, que o tornam aproximadamente cilindrico, tendo 3,0
cm de diametro e 7,5 cm de comprimento . Em cada metade do detector estende-
~se, paralelamente ao eixe do cilindro, o anodo, constituido por um fio de a-
co inoxidavel,de 25u de diametro, presc pelas extremidades a isoladores de te
flon.

0 gas de-contagem utilizado para a medida em questao foi o propano de

'99,9Z de pureza. O fator de amplificacac gasosa deste gas no referido conta-
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Figura 1

Detector 47mR(PC) tipo "pill-bex".

Na foto acima ve-se as duas partes simetricas do detector, encontrando-
-se sobre a metade inferior, a placa com dois orificios, para a coloca -
#;ﬂ das fontes. Na metade superior, pode-se ver os definidores do ci-

- lindro que comstitue o volume interno do detector,
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ARANDELA DE AL

ABSORVEDOR DE VYNS OU AL
FILME DE VYNS {~7ug/em?) METALIZADO COM Au (~30ughm?)

——+ ANODO

ANODO

SUPORTE DA FONTE

ARANDELA DE AL

FILME BE VYNS .

FONTE

. _ Figura 2

Corte transversal esquémitico do detector 4nB(PC), mostrando a posi-
cao dos absorvedores de VYNS ou de aluminio utilizados para a varia-
‘cao do parametro de eficiencia.

Em baixo, a direita, esta representado o suporte da fonte, constitui
do por uma arandela de aluminio de 3 cm e 1,5 cm de didmetro externo
e interno, respectivamente. Sobre ela adere-se um filme VYNS metali

zado.
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dor,'operando na tensdo caracteristica para a detecgao da radlagao beta do
203 (3600 volts), & da ordem de & x 10 {(Reb67b).

Em contacto direto com a parede inferior, de 0,3 cm de espessurz, do "pill-
-box", encontra-se o cristal de NaI(T1) de 3" x 3", acoplado a uma fotomulti-

plicadora RCA modelo 8054.

Os dois detectores sac blindados com paredes de chumbo de 8 cm de espessu

ra.

© 0 sistema eletronico associado a ambos os detectores esta representadc no

0] -~ > ’ - +
diagrama de bloco da figura 3. Merecem referencia especial neste sistema:

1) fontes de alta tensao de grande estabilidade: 0,005 % por hora.

2} amplificador do canal beta, linear, de alto ganho, baixe ruido e com
formacao de pulso por dupla diferenciacao com linha de atrazo. Estas ca
racteristicas saoc necessarias para a amplificagao dos pulsos provenien
tes do detector 4mB(PC) cujas amplitudes variam por fatores que podem

~ ser maiofes do que 1000,  Para tais sobrecargaé seu tempo de recupera-
gEo & -da ordem de 8 HS, nao comprometendo gravemente o pequeno  tempo
morto do detector proporcional. Alem do mais sendo o tempo de subida
de seus pulsos de saida menor do que 0,5 ps, permite que se utilize no
circuito de coincidéncia tempos de resolucao relativamente pequenos.

3) fotomultiplicadora, pré-amplificador e amplificador do canal gama de
boa estabilidadé (< 1% por dia), o que & favorecido pela manutencgac do
ambiente em temperatura constante. . '

4) circuitos péra a fixagﬁo do tempo morto nos canais beta e gama, garan-
tindo o valor fixado dentro de 20%. _ ,

5) circuito deatraso varlavel, entre 0,5 e 1,5 us, pro;etado no IEA para

~a colocacao dos pulsas do canal gama em fase com os do canal beta,quan
do necessarlo. _ _ _ _ o

‘ 6) circuito de coincidencia a diodo, com os seguintes tempos de resolugao

nominais: 0,25, 0,5, 0,75 e 1 ps. A variagao do tempo de resoluggo £i
‘xado nao supera 10%, ' _ _

D utilizagao, como referencia de tempo para os tres canais, da frequen -

cia de um oscilador de cfistal, garantindo uma precisao no tempo de
0,01%. | '

Varias séries_de medidas foram realizadas neste sistema para verificar a

perda dos componentes do comego do espectro de energia da radiagdo beta de va



SISTEMA DE COINCIDENCIA 4 TI3-Y
HV. 3kV | REFERENCIA
JOHN FLUKE|- DE TEMPO
mod. 4058 PHILIPS
GAS %i?ﬁlﬁg REGISTRA|
PROPANA IRANSISTORIZADA PHILIPS
_ PRE AMPLIFICADOR| | ANALISADOR TEMPO
4T3 FRANKLIM |—| FRANKLIM FRANKLIM MORTOQ
mod. 359 mod. 358 mod. 20 TUZ (CEA)
NaI{T) '
il CIRCUITO DE ESCALA IIREGISTR.
OINCIDENCIA ' :
RCA ,
8054 '
PRE ~ |AMPLFICADOR! | ANALISADOR TEMPO RETARDO
AMPLIFICADOR—{ TAP 10.000 i— TSAS-1 MORTO REGULAVEL
DCS-HCEA) | | (CEA) (CEA) TUZ (CEA)
!
HV. 6 kV ESCALA REGISTRADOR
JOHN FLUKE P '
OHN Tt PHILIPS PHILIPS
Figura 3

Diagrama de bloco do sistema 4wB(PC)-y do 1A

L gv Ll
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rios radionuclideos; a probabilidade de resposta do detector beta; o eventual
desvio da pgeometria 4m; as perdas de contagem devidas a tempo morto; a ampli-
Eicagﬁo gasosa para vﬁrios gases e tensoes de operagéo; as perdas de coinci -
dencias reais; a estabilidade életrﬁnida a2 longo e curto prazo; a distribui -
cao estat{stica das contagens registradas nos tres canals, as eficiencias de

detecgso em funggo do nivel de discriminagao,_e varias outras (Re67a)(Reb67b ).

0 bom funcionamento deste sistema 47B(PC)-y do IEA foi comprovado pelos
resultados obtidos na "International Comparison of Dilution and Source Prepa-
ration Meﬁhods by means of Co60“,-pelos quals se deduz que com a sua utiliza-
gEo o erro sistémético na medida absoluta da atividade de nuclideos de egque~

ma de desintegracao simples & menor do que 0,1 % (MH67)(Mo67b).

Ii.3. Descricao das fontes de Hg203
a) Solugao de’Hg203
203 - ~ | L
0 Hg e obtido por reagac (m,y), irradiando-se (N03)2 Hg, enriqueci-

do a mais de 907 em ngoz. A solugao utilizada foi importada da Agencia In -

. ternacional de Energia Atomica com as seguintes especificagoes:

" Atividade especifica : 25,33 Cifg de solucao
Densidade: (1,01598 * 0,00006) g/cm>
Composiggo quimica: 52 pg Hg por g de solucao em HC1 0,1 N
' 14
; ' ‘ T com energia de 120 a 260 Kev
Impureza radioativa devido a emissores gama: i< 1,6 %

{\com energia de 296 a 2000Kev
' 1< 0,03 %

Impureza radiativa devido a emissores beta: nao detectaveis

p) Suporte das fontes

1 0 suporte de fontes convencional para medidas de alta_pracisao em detec
tor 47 esta representado na figura 2, Consiste de uma arandela de alﬁminio‘de
1,5 cm de diametro interno, 3 cm de diﬁmetro_externo e 0,1 mm de espessura, 5§
bré a qual se estende um filme plastico de VYNS (acetato de qlofeto de polivi-
nila) de cerca de 7 'ug/cm2 de egpéssura (Pa55). Afim de evitar efeitos de dis

torgac no campo elétrico do detector pela introducao de uma area nao condutora,
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os'filmes sao metalizados por vapqri;agso de ouro em alto vacuo, revestindo-se

de cada lado, de uma camada de cerca de 15 ug/cm2 deste metal (Mo63).

¢) Preparacao das fontes

Sobre os filmes metalizados foram depositadas aliquotas da solugao aci’
ma descrita cujas massas de cerca de 30 mg foram detefminadas pelo método do

' pianmetro_(Mb67b).

A secagem das fontes foi feita por evaporagaoc em atmosfera de gas sulfi -
drico, precipitando-se o Hg em forma de HgS, afim de que nao houvesse ' perda

devida a volatilizacao do mercurio.

I11.4. Determinacao experimental da reta de eficiencia para o Hg?03

a) Condigoes de operagao

Para se estabelecer as condigoes de operagao foram levantadas curvas
caracteristicas e espectros de pulsos nos canais beta, gama e de coincidencia,

como especificado nas figuras 4, 5, 6 e 7.

0Os tempos mortos nos canais beta e gama foram fixados em 5, 6 us, valor
efetivo este,que e maior do que a ‘soma do tempo morto do detector e do circui
to eletronico, em ambos os canais.

Nas cbndigaes experimentais da medida do H3203, as contagens de fundo nos
canais beta, gama e de coincidencia sao da ordem de 0,7, 7,0 e 0,025 contagens

por segundc,; Yespectivamente.

_&) Tecnica de medida pela variagao do parametro de eficiencia.

Esta técnica consiste, essencialmente na determinagao experimental de
NBN !N para valores diferentes de N /N s visando a obtengao de uma reta se-
gundo a equacao (II 4).

203

Procedeu-se a variacao de.Hc/NY (para o Hg ,_Nc/NY =€) por absorgao be

ta externa pelos motivos mencionados em 1.3,

Para a absorgEo do inicio do espectro, particularmente por se tratar de
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enmﬂOJ', l '
sof /'
: ns | inciinagdo : O,H% por 100 volt
%% o’
Figura 4

~ Curva caracter{stica parn o Hg

203 no detector 6uB(PC)

! Por esta curva fixou-ae a voltagem de operagao no valor indicado
‘pela, fluchn 3600 volts, para o ganho 16 do aMplificador. equiva
lente a uim fator de anplitieagno eletronica de 1750, e, para o
nIvel de discriuinagao de 3 volt;, que correaponde aproximadanen--

QQUOIKeVa

A incllnagao do patauar, 0,1 X pot 100 vults, moqtra que & peque
na LS perda do cmgo do eapectro ‘de pulaos. devido a d:lsctinim-'
gao clotroniea ou u 1nnuf1c1¢nt¢ aupl:lfieagao.



. 49,

_cpm
3000

2000 ‘:f

S

1000

g T

020 45, 0 86 w0
o ‘mvzl.oemscnmmacao

v

Figura 5

Espectro de pulsos do H3203 no'hanﬁl beta.

50 eapectto de pulsos acima fol levantado para o ganho 16 do ampli
klg:ficador e para a voltagem de. 3600 volts. Indica-se o nivel de dis
';"'criminagno f*udo, 5 voltn, af:ln da alininar o ruido.
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- Espectro de energia dos fotons do ngoa.

‘ ‘No eSpectro acima indica—se os niveis de discriminagao inferior e

‘superior fixados no: canal gama com. © objetivo de permitir que apé

nas o pico fotoeletrico da radiacdo gama de 279 Kev contribua pa- 

-ra a medida.
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R Cnrva de equilibragao para o Eg“Y’,

‘;’Au curvas da contagem no canal de coincidencia versus a defaza-"
;é-gem dos pulsos dos canais beta e gama mostram que para os tem -
;_ pos de resolugao nominais de 0,5, 0 75 e 1 us e para o interva-
2:10 de 0 a 10 da escala do circuito de atraso, nao ha perda - de
f'coincidencias reais._ O tempo de. tesoluqao fot fixado en 0,75
f)&s cujo valor efetivv e ‘de. o, 88 us e o atraso no ponto s, 0 d l;
:'I;referida escala, ou’ seja, attasando o pulso gama de 0 6 us.=- |



grupo beta de baixa energia, utilizou-se como absorvedores filmes metalizados
iguais aos que servem de suporte as fontes, de espessuras variaveis entre 15

ug/cm2 e 200 ug/cm .

Sobrepondo-se o filme ao suporte da fonte, em atmosfera saturada de vapor
de acetona, consegue-se que os filmes fiquem aderidos um ao outro e evita- se
a formagéo de bolhas de ar entre eles, o que provoca instabilidade de conta -

gem quando estas se formam sobre a fonte.

Para variar significativamente a eficiencia para valores inferiores !
0,75 %, usou~se como absorvedores, folhas de alumfnio, de aproximadamente 4
mg/cm2 de espessura, colocadas de ambos os lados da fonte, em quantidade cres

centes.

BNY/NC para cada absorvedor utilizou -se

. - - . .
dos mesmos procedimentos do metodo de coincidencia convencional para esquemas

' Na determinacao experimental de N

de desintegragao simples. As correcoes para as radiacoes de fundo, tempo mor
‘to e tempo de resolucac sao totalmente analogas, apenmas nao se aplicando a cor

regao para egy

Para cada ponto da reta foram realizadas 6 medidas, fixando-se o tempo de
modo a acumular cerca de & x 10'6 contagens 1o canal beta, Manteve-se, desta

forma, o erro estatistico de contagem em cada ponto menor do que 0,1 Z.

Como o tempo de duragéo de uma serie de medidas para um mesmo absorvedor
nao e desprezivel em face a meia vida do ngos,'éstas foram corrigidas para o
tempo inicial da primeira delas. Os valores de NBW /N para cada ponto da

reta foram, por sua vez, corrigidos para uma data de referencia.

&‘figura 8 mostra'a_reta cbtida para uma das fontes medidas, variando~se
Nclﬁé ate 75 %4. Os pontos da reta foram ajustados pelo método dos minimqs qua |
drados ponderado, utilizando-se um programa para computador que fornece os va
lores da ordenada inicial, do coeficiente angular, o erro estatistico em am-
bos e os desvios dos valores experimentais em relagio aos valores ajustados .
Os pesos foram ‘tomados como o invefso do quadrado dos erros estatfsticos de
contagem, uma vez que o8 demais erros estatisticos em cada ponto da reta sao

despreziveis em relacao a este.

 No eixo das ordenadas tem-se a atividade especifica em unidades de d.p.s./

mg. Desta forma torna-se possivel comparar os valores extrapolados, ou seja,
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Rétd tipiéé pard o 33303 obtida pela tecnica de variagao do pérﬁmef
tro de eficiéncia. - ' :

‘Para a obtengao desta reta utilizou-se como absorvedores apenas fil |
5mes de VYNS. .0 primeiro ponto da reta foi obtido sem a utilizagao
_de absorvedores, sendo sua ineficiencia devida a absorgao no filme
; .suporte e,principalmente a auto—absorgao.- _ o

”Para o ultimo ponto da reta foi usado absorvedor de espesaura 1nfe-
:rior é 1,5 mg/cm. 0 ajuste ponderado dos pontus pelo metodo dos m{
ntmos quadrados fornece 08 valores especificados na figura. Oa et-'s
roB indicados em cada ponto sac erros estanIaticos de contagem.
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os valores da atividade especifica da solugao utilizada ;fornecidos pela extra

polagao das retas obtidas para cada uma das fontes medidas.
Dividindo-se o coeficiente angular da reta pelo seu valor extrapoclado No’

obtém~-se o valor de (a + EBJKI + a),de onde pode-se tirar o valor de a, uma

vez conhecido o valor de EBY.

11.5. Limite superior do intervalo de variacao de (1 - N 1§%)5N /N - Signi-
™ T o

ficado da curva de eficiencia

Como foi dito em II.1l. & necessario assegurar que no intervalo util de va
riagéo do parﬁmetro de eficiencia, ¢ ce S mantenha constante, ou seja, que oS
eletrons de conversaoc nao sejam absorvidos quando se aumenta a espessura dos

absorvedores para a radiagao beta de 214 Kev.

Pelo comportamento da curva de absorg50 de eletrons monoenergéticos (8i55)
sabe~se que esta no inicio decresce lentamente com a espessura do absorvedor.
Desta forma, torna-se necessario estimar um limite superior para a espessura
‘dos absorvedores ou para o valor de (1 =~ NCINY}/NCINY, tal que abaixo dEste]i

mite se possa garantir que os eletrons em questao nao sofrem discriminagao.

Considerando-se as energias em jogo, pode-se deduzir que a partir de um
certo ponto a reta de eficiencia deve tender para a horizontal, uma vez que a
eficiencia beta ndo se altera com a absorc¢ao dos eletrons de conversao, haven
do, porém, um decrescimo de NB e, portanto, de NBNY/N . Sendo pequenc  este
efeito na regiao considerada poderia ser encoberto pelo erro estatistico dos
pontos da reta, mas daria origem a um pequeno erro sistematico no coeficiente

angular da mesma.

Para a verificagao do efeito de absorgao dos eletrons de conversac, como

tambem para o estudo de 88 » O que veremos mais adiante, mediu-se uma das fon
tes de ngos, utllizando~se de inicio absorvedores de VYNS e depois de alumi-_
nio, chegando-se a colocar espessuras de 90 mg/cmz, predom1nantemente de alu

minio, de cada lado da fonte. Atingiu-se, assim, a eficiencias beta pratica-
mente nulas, isto e, da ordem de 1074,
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Antes de tratarmos do .intervalo util de variacao do parametro de eficien-
cia, e interessantejahaiisar a curva obtida (fig. 9) para a compreensac do éql
tido da corregdo para esquema de desintegragao'naste caso particular.

203

Nc/NY e, , a formila (II 4) pode ser escri

Considgrando:que para o Hg g *

ta como:

onde N_ e o nﬁmero de eletrons de conversao emitidos por segundo e por mili-
grama e N; e 0. numero de gamas emitidos por segundo e por miligrama e, por -
- tanto, Ne + N; = No » pois toda a desintegragao do H3203 e seguida pela emis

sao de um eletron de conversao.ou de um raio gama, e entao

: N
1+ N
o

Para simplificar esta andlise, podemos considerar eB * 0 e a expressao

(I1 5) fica: Y
NN ¢l ~¢,) S
N = No + Ne ““——:?*‘*. .- {(II 6)

Observa -se entao que para €g 1 ou N el segue—se que _{%;L.__;
—_ N -

o

Na curva da figura 9, onde estao indicadoé-os ‘pontos cofréspondentes as
espessuras dos absorvedores aproximadamente iguais ao alcance calculado dos
eletrons de conversao de 194 Kev(~ 16 3% e de 264 Kev(~4,8 7), observa— se
a tendencia expressa pela formula (II 6), ou.seja, a corregao para esquema
de desintegragEG tende araﬁular—se quando a eficiencia beta tende para 100%

ou quando todos os eletrons de conversac sao discriminados.
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“Figura 9

burva obtida para o Hg203 pela técnica da varia;ao do parametro de efi-
ciencia ‘diminuindo-se a eficiencia beta até torna-la da ordem de 10 4

'-A reta equlvalente a da figura 8 obtida nesta medida nao é visivel de-
_vido a eacala reduzida uma vez. que o mailor valor de (1 -~ N /N )/N INY-'

~ ineluido na referida reta e menot do que 0,5 (vide fig. 10}



Na parte inicial desta curva, para valores de (1 - Nc/Ny)/Nc/Ny menores do
que 4,0 (fig. 10), seu comportamento, como veremos, & linear conforme predito
“pela equagao (II 4) para N, = cte, em seguida tende, a nrincipio, lentamente e
depois rapidamente, para a horizontal, devido a absorgao dos_eletrons de conver
sao, diminuindo sua inclinagao e, portanto, a correcao para. esquema de desinte
gracao. Para espessuras dos absorvedores da ordem do alcance calculado dos e-
letrons de 194 Kev (~ 43 mg/cmz) cai répidamente._ Ultrapassada a espessura e-
quivalente ao alcance dos eletrons de 264 Kev (~ 70 mg/cm?), tende a voltar a
1, onde ‘NBNT/NC = No » @ portanto, onde a cbrreggo para esquema de desintegra
¢ao anula-se. Como o alcance do grupo beta de 214 Kev & menor do que a dos e-
letrons de 264 Kev, a eficiéncia beta para os ultimos pontos, oscila entre va-
lores préximos'de zero, ou seja, entre valores relativamente grandes de

a1 - NC/NY)/NC/NY . e o valor de NBNT/NONe ainda cai, uma vez que NS diminui.

Esta curva mostra que a corregac para esquena de desintegragaq paﬁa‘o ng?

sem conslderar EEY e o pequeno efeito da interacao gama com os absorvedores ,
& devida apenas aos eletrons de conversao detectados no contador beta. Era de
se esperar este resultado pelas formulas basicas de coincidencia, lembrando que
as modificagoes nelas introduzidas pelo processo de conversao interna influem
em N

Ny/Nc’ apenas na medida em gque influem em N, , pois a relagao entre as

B

contagens gama e de coincidencia, nac se altera.

B

Para determinar o intervalo maximo de variagac de (1 - Nc/Ny)/NC/Ny para

o qual nao ocorre o efeito de absorgao dos elgtrons de gonversgo,_testoq—se es

tatisticamente (Apendice) pela analise da variancia, a igualdade dos coeficien
tes angulafeé das retas obtidas acrescentando-se sucessivamente pontos a uma

reta de referapcig, como indicado na figura 10, (A reta de rgferEncia foi esco

| 1hida'p§r se ter verificédq gue 03 coeficientes angulares das retas obtidas com
um nﬁméro crescente de seus pontos nao apresentavém uma tendencia sistematica

de decréscimo).

Como este teste sa_é valido para o caso linear, verificoﬁ—se por outro tesg
te estatistico, o da melhor ordem polinomial de ajuste, que ate a 8a. reta . a
inclusao de termos de ordem superior nao e significativa, mas que na oitava e
nona retas a inclusac de termos de 3a. ordem resulta em uma melhoria significa

tiva do ajuste.

Pelo teste para a verifica§50 da igualdade dos coeficientes angulares das
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Estes pontos pertencem a parte inicial da curva da figura 9.
Foram utilizados para estimar o intervalo de (1 - N /N )/N /V no qual
nao se verifica a absor¢ao dos eletrons de conversao.. Os 8 primeiros
pontos determinam a reta de’ referencia . Comparou~se cada uma das ou-
-tras retas indicadas com esta, atraves de um teste estatistico para a
verificagao da igualdade de coeficientes angulares (Apendice). Pelo re
_sultado daste e pelas consideragoes do. texto conclui-se que abenas ‘na
reta de referencia nao se:verifica absorgao dos eietrons de conversao.
:Em consequencia o8 dados finais foram tomados para valores de (i-Nc/N )

 g/NcNY nao maiores do que 08 da reta de- referencia, ou seja do que o, 5



Tabela I

- . o N - | .
Ne de Pontos b . -b.) % Desvio Padrao em Razao Fe1,v.,0,95)
ref . i’ - bi 2
% .
Reta de Referencia 8 -0 3,32 -
2a. reta 9 1,62 3,01 0,11 4,67
3a. reta 10 3,04 1,59 0,62 4,60
La. reta 11 4,04 1,52 1,06 4,54
5a. reta 12 5,94 1,48 1,89 4,49
6a. reta 13 5,66 1,95 1,85 4,45
7a. reta 14 5,89 0,% 2,15 4,41
8a. reta 15 6,34 0,63 2,72 4,38
9a. reta 16 8,55 0,70 2,40 4,35
10a. reta 17 10,11 1,06 1,35 4,32

* Para os graus de liberdade de F ver Apendice
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retas indicadas na figura 10, conclui-se que nao ha evidencias de que estes

coeficientes angulares sejam diferentes.

Entretanto, antes de aceitar a conclusao do teste,'convém analisar seus
resultados parciais, ou seja, os valores da razao F, dos coeficientes angula-
res e do desvio padrac nestes. Verifica-se pela Tabela I;que a diferenga por
centual, entre o coeficiente angular da reta de refer@ncia e de cada uma das
retas, aumenta sempre, assim como aumenta, o valor de F ate a 8a. reta. O des
vio padrao nos coeficientes decresce devido ao aumento do nimerc de pontos de
reta para reta. Porem, para a %a. el0a. retas o valor de F cai novamente e o
desvio padrao aumenta. Pela analise dos residuos destas retas fica evidente
a necessidade de introdugao de térmos de ordem superior em (1 - Nc/Ny)/Nc/N R
de acordo com o resultado do teste da melhor ordem polinomial de ajuste,e, em

congequencia, o teste em questao deixa de ser valido para estas "'retas"

Devido ao decréscimo sistematico do coeficiente angular das retas seguin-
tes a reta de referencia e a¢o aumento de F para as mesmas, torna-se mais segu
ro festringir-se ao intervalo de variaggo de (1 - NCINY)/NG/NY dado pela reta
de referencia, apesar de seu maior desvio padrao, pois ngste intervalo nao ha
nenhuma indicagao que acuse a absorgao dos eletrons de conversao. Esta con -
clusdo e reforgada pela distribuiéao equilibrada dos residuos da reta de refe

rencia.
Nestas condigoes foi imposto um.limite superior para (1 - NCINY)/NCINY de,

, ~ - 2 L
0,5, que corresponde aproximadamente a espessura de 2 mg/cm”, nas retas utilji)

zadas para a determinacao de (a + EB€VQ + a).

1X.6. Determinacac de(a + €8.Y01 + a)

3

Determinou-se 4 retas a partir de 4 fontes, preparadas como descrito em
II.B?fe selecionadas dentre outras por apresentarem eficiencias beta mais al-
tas./ Foram medidas observando-se os limites de espessura imposto em II.5 e

seusidados tratados de acordo com I1I.4 (fig. 11).

Consideramos conveniente comparar I} valor de(a + €3)ﬂ1 +o)obtido no IEA
com o determinado por J.G.V. Taylor,, antes de procedermos a comparagao de o,

devido principalmente a um desacordo quanto ao valor de 58 para o raio gama
de 279 Kev do T1203
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Retas utilizaﬁaa para a determinagao de(a + sB)ﬂJ + a) |

A escala indicada no eixo das ordenadas. refere—se a primeira reta.

A escala para cada uma das outras esta deslocada de 10,20 e 30 dps/
/mg €n relagao a indicada. respectivamente. Os erros estat{sticos -
de contag, quando nao indicados, estao contidos noa proprios pon_-.:
tos. ' A :lgualdade dos coeficientes angulates desr.as ret‘.as ‘dividi=-"
dos pelos respectivos valores e.xtrapolados, foi testada estatisti- SR
camente. S ' : PR



Para se determinar o valor médio dela + aByQ + q)dev9“se fazer uma media
ponderada dos valores obtidos para cada reta.’ Os pascs dévemrser'tomados co-
mo l/oi , ende o é ¢ desvio padrao em E@ + aB¥Y@ +azh'onde i =1,2,3,4, En =
tretanto, as retas foram determinadas a partir de_fontes-diferentes e medidas
. com uma técnica cujos ¢feitos se pretenda verificar. Nestaé condigaes convem
examinar se nao foil introduzido em algumas delas um erro sistematico, que nao
fosse comum a todas as quatro, ou seja, se todos os valores obtidos de (o +€6¥
I3 +cﬂs£o iguais, considerando~se o erro estat{stico'de contagem nos pontos da

reta e os residucs dos ajustes.

Com este objetivo utilizou-se o teste estatistico_para a verificagao da
~igualdade de coeficientes angulares,mencionado em IL.5 e desanvolvido'no Apen
.dice, aplicandc-o simultaneamente para as quatro retas, no intervaloe de varia
gdo de (1 ~ N /N /N /N fixado em II.5.

Como néste caso o resultado final do teste & dado em apenas um quadro de

- - . . by ) - ) - I3
analise da variancia, transcrevemo-lo aqui, na forma como e fornecido pelo com

putador:
Analise da Variancia
Soma de: Qua | Graus _'Sbma de: Qua - Razao - ‘
Fonte | drados ‘de drados ¥
-{ldiberdade med ia
' F
b .86821163F+05 1 (86821163405  |.241364328+05 | (1:30,0.25)
- 4,17
' F
b./b | .12924000E+02 3 . |.43080000E+01  |.11976314m+01 | (330,093
. _ o 5 2,92
Residuo |.10791300E+03 | 30 .35971000E+01
Total ,!.86942000E405 | 34

3

0 que interessa no caso 2 o segundo valor da razgo F, ou seja, F = 1,20,que

e menoy do gque o valor tabelado F(3,30,0.95)= 2,92, significando que a hlpoteser

do teste pode ser aceita, isto e, que b, = b, =h, =b, =b, onde 0os b, =
e . 1 2 3 4 i.
o teg -
s Y i = - T -
{ T . )i -sgo os coeficlentes de x (1 NC/NY)/NC/NY, nas retas ajusta

das da'fpnma:



- b
Yiu T ¥4 a b1 xiu)

onde i = 1,2,3,4

.e u = l,2ooooni

sendo n; o nimero de pontos da i*° 1 ® reta.

Assim sendo torna-se licito utilizar uma funggo do erro estatistico,é;% Y,
como péso na media de (a + Egy)/(l + a), uma vez que pelo teste nao ha eviden-
cia de que se esta introduzindo erros sistematicos diferentes nos 4 valores de
(o + EBY)/(l + o), ou seja, as fontes individuais nao introduzem eérro sistema-
tico, como ainda, o método da variagao do parametro de eficiencia se introdu -
zir erros variaveis de fonte para fonte, estes nao sao significativos em face

‘aos erros estatisticos.

Poder-se~ia ptilizar o valor do b da hipotese, como media de {a +€8Y)[
/(1 + o), poréem este representa uma media nao ponderada, e, no caso presente
e importante‘que se leve em conta no resultado final o desvio padrao dos valo
res dos bi' Por-ESte‘motivo o valor de (o + €3Yj/(I”+-u).foi calculado como

media ponderada convencional com pesos 1/01.

Os valores da meia vida do Hg203 geralmente adotados, entre 1956 e 1965
foram 46,91 dias (Ei56), 47,1 dias (Th57), ou, ainda, a media destes valores .
47,0 dias., Entretanto, em 1964, foi determinado para a referida meia-vida o
valor de 46,6 dias (GL64), tendo sido confirmado pelo National Bureau of
Standards, ﬁo ano seguinte, que o precisou em (46,57 1 0,03) dias (AN65). - Em
virtude dessa ocorrencia, calculamos (o + €B Y1+ a) e, portanto s O para
tl/2= 47,0 dias e t1/2 46,57 diag, afim de obter um valor comparavel com os

demais e, outro, obedecendo a recomendagao do NBS.

Como 1nd1ca a tabela II, o valor de (a + SB )/(1 + a) obtido nc IEA coinci
de com o de J.G.V, Taylor dentro do erro experimental. Comprova-se 3851m ,que
a tecnlca da variagao do parametro de eficiEHC1a desenvolvida no LMN do IEA s
utlllzando seu sistema 4HS(PC)—Y s nao 1ntroduz.erro sistematico signlficatlvo

e, por outro lado, confirma o resultado_de J.G.V. Tayior.

Estas conclusoces sao ainda reforcadas pelo acordo, dentro do erro experi

mental, entre os resultados da medida absoluta da atividade especifica da so

lugao aerﬁg203 obtidos pelo IEA e pelo Laboratorio de Seibersdorf, wutilizando



este ultimo, o metedo de coincidencia convencional com correcgac para esquema

de desintegracao e, portante, introduzinde os parametros nucleares necessarios.

Tabela IT
? ]Atividadg especifica Lo+ ER., - o+ EBy
Fonte da solugao de Hg203 ET:?:;“FY TF o
1 944,11 T 0,24 0,1904 T 0,0019 0,1886 T 0,0019
, 2 929,34 * 1,07 0,1913 T 0,0051 0,1875 * 0,0046
3 | 935,44 £ 0,24 | 10,1860 T 0,0016 | 0,1840 T 0,0016
4 929,99 t 0,62 0,1942 * 0,0027 0,1883 t 0,0025
Media
Ponderada 938,9 t 2,9 60,1896 * 0,0016 0,1864 T 0,0012
Comparacao * Rk
com outros 937,22t 2.8 - 0,1862 t 0,0015
Laboratorios
Diferenca 1,741 - 0,0002 T 0,0019

* Valor q& atividade especifica da solugao de Hg203 obtido no Laboratorio de
Seibersdorf da Agencia Internacional de Fnergia Atomica

, kR Valof de {a + agy}/(l + a) apresentado pof J.G.V. Taylor (Ta62)

" II.7. Estimativa do wvalor de EBY para o Hg203

A eficiencia do contador beta para raios gama é devida a detecgdo dos ele-
trons emitidos guando da'interagao dos fotons com as paredes do detector, com

o gas de contagem, com o filme suporte da fonte e com a propria fonte. Os dois



ultimos efeitos sao-despreziveis quando se utiliza.filmés e fontes convencio-
nais para medidas de alta precisao em detector 4m.(Ur67). .A interagao  dos
ralos gama com as paredes do contador e com o gﬁs dercdntagem depende sobretu
do do numero atomico do gas e do material do contador, assim como, da geome -

tria do detector e da energia da radiagao gama.

As primeiras determinagoes experimentais da referida eficiencia foram rea
lizadas pelo método mais direto possivel, ou sejg; medindo no detector  beta
uma fonte beta-gama, de atividade-éonhecidé;lcdﬁefta com absorvedorés suficien
temente espessos para a absorgao de toda a fadiagao beta, e, assumindo que a
contagen registrada seja devida apenas a SEHSlbllidade do contador beta para
os raios gama. Ao determinar os valores de EB para -alguns radionuclideos,?.
J. Campion (Ca59) considerou a possibilidade de resposta do contador beta pa-
ra efeitos secundarios : o da interagao gama com o material do absorvedecr e o
de bremsstrahlung. Entretanto, pelas experiencias que realizou na_época, con
.cluiu que ambos os efeitos eram.despreziveis,,principalmente no caso do ngO?_
em cue a energia beta & baixa, exigindo espessuras nao muito grandes para ser
totalmente absorvida., O valor de EBY pdra o H3203 determinado por Campion, u

tilizando absorvedores de polietileno, foi de aproximadamente 0,3 Z.

Por este mesmo método, porém utilizandeo absorvedores de aluminio, obteve-
-ge para o detector 4mB(PC) do IEA cerca de 0,4 % para EBY Na figura 12 ob-
serva—se que para espessuras do absorvedor para as quais toda a radiagao_beta
e os eletrons de conversdo ja foram diécriminados, a contagem do contador be-
ta tende 2 aumentar, confirmando o efeitc da interagao gama, o qual para en§£
glas e quantidades de material das ordens de grandeza consideradas, cresce com

a espessura do absorvedor.

Em 1963 A. Williams e P.J. Campion (Wi63) reconsideraram o efeito da inte
ragao gama com o absorvedor e utilizando a téénica'de variagaoc do parametro de
eficigncia (na equagao (II 4) observa-se que mno casd de ¢ =0, o coeficiente an
gular da reta de eficiencia fornece gs )} redeterminaram o valor de gB para
varios nuclideos (fig. 12), mostrando que conforme as:energias em jogo , . 830
menores, por fatores maiores do que 2 ou 3, do que os originalmente determina

dos.

0 levantamento de uma curva de €gy ©m funcao da energia gama por este ul—
timo metodo apresenta grandes dificuldades devido ao pequeno efeito que sepro
poe medir e pelo reduzido numero de nuclideos de esquema de desintegracac e

energia gama convenilentes para tal medida. Fmbora a determinagao desta curva
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Figura 12

_Curva;ﬁe'Absorgso beta para o 1?03

R Esta curva fol obtida utilizando-se o8 valores de N_ da regiao final

8
da curva de eficiencia da figura 9 e as eapessuras dos absorvedores

correspondentes._ As flechas indicam as espessuras equivalentes ao
_alcance calculado do beta 214 Kev e dos eletrona de converaao de 194

e 264 Kev, assim como. 0 ponto onde a eficiencia beta ae anula.A con 
'tagem beta diminue. atingindo um minimo em cérca de 5 contagens ' por :
segundo e por miligrama para depois tender a subir deviéo ao. aumento -
do. efeito da interaqao gama com a espeasura doa abaorvedores. 0 va-ﬂ 
llor de th somado a este efeito & de nerca de O,i %,
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¢ - Williams e Compion .
¢ s Merrit & Taylor
4 AEA

Figura 13

: Curva da ‘eficiancia gama do detector beta versus a energia gama.

: A curva cheia e devida a A. Williams e P.J. Campion (Wi63), a reta
5; J.5. Merrit e J.G.V. Taylor (Meb67) e a pontilhada ac LMN do IEA.
0s érros na determinagac destas curvas chegam a mais de 50% em al-
guns pontos. Nas tres determinagoes foi obtido o valor zero para
o gama de 320 Kev do 'Ctn., tendo~lhe sido atribuido um limite supe

“rior de cérca de 0,1 X. ' | o



fuja ao ambito do presente trabalho, apresentamo-la aqui afim de justificar o
valor atrib@fdo a SBY para o Hg203° Seu aspecto & mostrado na figura 13, ondé
estao representados os pontos determinados por A. Williams e P.J. Campion, por
J.S. Merrit e .J,G.V. Taylor e pele LMN do IEA, Observa~se.em seu comportamen-
" to, de acordo com as conclusoes semj-empiricas de varios autores na década de
quarenta, entre sles B.B.Rossi e H.H. Staub (Ro49), que o valor de EB decres-

51
ce com a energia gama, aproximando-se do zero para o Cr™ , CUJa energia gama e
' 203

3

de 320 Kev. Baseados nesta curva estimamos o valor de 0,02 % para EBY do Hg

com um erro correspondente ao limite superior estimado para o Cr’ , ou seja,de
0,1 %.

Para a determinacao de o, J.G.V. Taylor determinou EB pelo m:todo primiti
vo, que era ma epoca o unico conhecido, obtendo—o igual a O 21 Z . Em 1964 ,
J.G.V, Taylor comunicou a alteragao deste valor para 0,12 % **, segundo infor-
.ﬁa o trabalho de C.J. Herrlander e R,L.Graham (He64) onde & utilizado o wvalor
de o determinado por aquélé autor. Pela reta da figura 13 publicada por J.S5.
Merrit e J.G.V. Taylor (Me67) deduz-se que este valor sofreu ainda uma pequena

alteragao de cerca de 0,02 % para menos.

Desta forma os valores de o determinados pelos laboratorios de Eﬁalk River
‘e do IEA s0 podem ser comparados a menos de EB , apesar da pequena diferenca
que o valor desta probabilidade introduz na determlnagao do coeficiente de con

~ 203
versao interna do T o

I7.8. Résultados finais ' N .

Os resultados para o~ coeficiente: de conversgo total a4 e o coeficiente de

203

conversao parcial Gy da transigao de 2792 Kev do T1 obtidos no IEA para

t/,= 47,0 dias e t) )= 46,57 dias e para eg = 0, 21 % e e, = 0,02.% sao apre
sentados na tabela III, juntamente com osresultadq;de J.G. V Taylor.

Paré a comparagéo dos resultados obtidos pelo metodo de coincidéncia gene—
ralizé@b no sistema 4wB(PC)—y com os obtidos por ocutras tecnicas de medida e
com 05;va10res teoricos, que se referem sempre ac coeficiente de conversao par
cial K, usamos, como J.G.V, Taylor e outros autores que determinaram o coefi -
ciente de conversao total, o valor de 2,60 * 0,06 para a razao de conversgo in-

terna K/L + M + N, determinado por Nijgh et al. (Ni58).

* Tm seu trabalho J.G.V. Taylor especzfica o valor (55 W+ = (A, 7 T 0,2)
x 10-3. Para deduzirmos o valor deeB utllizamos o 3 0,2262 T 0,001 (ver

) Y

tabela 1IV).

»

%% Deduzimos este valor utilizando o = 0,2273 * 0, 0023 comunicade por J.G.V.
Taylor (BEe6d) e o valor de (o + EBY)/(I + o) publicado por este autor (Ta62)



Tabela IIT
Proce— . o -+ £g
SOET T y
dencia |"1/2 €g., o o
Y 1l + o '
%égig{- 0.0021 t 0.0002(0.1862 T 0.0015(0.2262 * 0,0019[0.1633 * 0.0017

-+

IEA 47.0 [0.0021 * 0.00020.1864 * 0.0012(0.2265 * 0.0019|0.1636 * 0.0017

0.0019{0.1654 T 0.0017

TEA 0.0002 * 0.001 {0.1864 ¥ 0.0012/0.2290 F

..I.

IEA 46.57{0.0002 T 0.001 [0.1890 * 0.0016/0.2330 T 0.00270.1683 T 0.0022

Na tabelg III observa-se que-as diferengas entre os resultados dos coefi-
cientes de conversac interna obtidos por J.G.V. Taylor e pelo IEA sao despre-
ziveis, como era de se esperar pelos resuitados de (o + ng)/(l +0) e pelo
fato de que no caso presente, a incerteza que ainda persiste na determinagao
_de EBY nao chega a superar os erros experimentails em o e o x* ©8 quais sao
da ordem de 1 %.

Nota-se entretanto, que uma diferenga wais significativa nos coeficilen -
tes de conversao interna e devida aos diferentes valores atribuidos a meia vi

da do Hg203.

A pgétir da determinagao por A.H. Wapstra e G.J. Nijgh (Wa56) do coeficien
te de c&nversio interna K da transigao de 279 Kev do T1203, que se constituiu
em uma aas primeiras evidencias experimentais dos efeitos de dimensao finita
do nﬁqléo, esta determinagao tornou-se de especial interesse, tendo sido rea
"~ lizada por_virios autores utilizando diferentes métodos. Teoricamente, este
coeficiente de conversao foi calculado por M.E.Rose, a principio pela aproxi-
- macao do nucleo pontual (RoS1) e, mais tarde, para nicleo de dimensao finita

(Ro58).  M.A. Sliv que ja havia previsto que o efeito de dimensao finita do nu



cleb seria particularmente grande para a camada K e transicoes Ml de elementos

de alto numero atomico {S155), calculou, juntamente com I.M. Band, este coefi-

ciente para a transiggo mista Ml + EZ do T1203, considerando um modélo particu

lar do nicleo (S158). Os tres valores de o, assim calculados nao coinecidindo
com os valores experimentais, indicam uma forte influencia da estrutura nuclear

para o referido nuclideo.

Os resultados encontrados na literatura, juntamente com os metodos utiliza
dos, estgo apresentados na tabela IV. A maioria das medidas realizadas entre
1948 e 1955, assim como, aquelas obtidas pelo metodo XPG, ou seja, por compa-
raggo da intensidade dos raios X com a dos raios gama em espectrSmetro'de cin-
tilaggo forneceram valores semelbantes ou maiores do que os valores teoricos.
As determinagaes destes Ultimos 10 anos utilizando espectrometro magnetico e
os métodos PBS (pico de conversﬁp K~espectro beta), CEIX (conversao interna-ex-
terna), NPG (pico de conversao K normalizado - pico gama) e outros, apresen -
tam um bom acordo entre si. Fm consequéncia, o coeficiente de conversdo K da
transicac em questac e considerado como bem estabelecido, tendo-lhe sido atri-
buido o valor de 0,163 T 0,002 (ND65), que & cérca de 10 % e 7 % inferior aocs
valores calculados por M.E.Rose, 0,1795, e M.A.Sliv, 0,1749, respectivamente;

‘05 resultados do IEA que constam da tabela IV foram caleculados para tl/2=
= 47,0 dias e €g, = 0,02 %.

Nota-se na tabela IV que o erro nas determinacoes de o e Oy pelo método de
- ] -~ » ) & - > -
coincidencia generalizado e menor do que o dos demais metodos. Se no futuro
for p0951vel determinar EB com maior precisao, este metodo tornar-se-a susce-—
tivel de. fornecer o referldo coeficiente de conversao com maior prec1sao e acul
dade do que as demais técnicas, principalmente, por nao introduzir outros para
203

metros nucleares, com excessao, naturalmente, da meia vida do Hg s € por ser

absoluto, nao introduzindo, portanto, erros de calibracao.

Dado o acorde dos valores de o e oy s obtidos em Chalk River e no IEA, com
os valbres determinados por varias outras tecnicas, como se pode constar na ta
bela IV conclui-se que o metodo de coincidencik pela varlagao do parametro de

ef1cienc1a nao intrcduz erro 31stemat1co sigpificativo.

Na tabela ITI incluimos os valores de o e oy calculados para a meia wvida

do Hg203 recomendada recentemente pelo MBS, de 46,57 dias, e que, portanto ,

poden ger considerados como os melhores valores de o e g, obtidos no IFA:

k
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Tabela IV
Autores gefg— Metodo | o, X 10—3 o X 10_3
. rencia k
.11 Determinacoes - .
1948 - 1955 varios 140 230
Wapstra e Niijgh (Wa56) PBS 164 T 5°
Nordling, Siegbahn , : : +
Sokolowski e Wapstra - (No56) PBS 159 = 4
Wolfson (Wo56) PBS 130 t10
. x .
0'Friel e Weber (0F56) |e e "t | 150 £ 10
Nijgh, Wapstra, Ornétein,
Salomons-Grober, Huizenga,! {Ni5%a) PBS 163 1 3 226t 5
Almen '
o ' * '
Peelle (Pe60) | CBe > 164t 6 227 + 8
Stockendal. (5t60) IEC 160 1.15
Ramaswany e Jastram (Rab0) XPG 195 T 14
Hurley e Forguson {(Hubl) XPG 175 ¥ 3,6
Sujkowski (Su6l) IEC 164 T 4
: ' *6|164,2 T 2,0%3 227,3 T 2,3 *3
Taylor | (Ta62) | CBY "1163.3% 17 | 226,2% 1.9
: : o :
Croft, Petterson,Hamilton {Cx63) CBYwC%g 162 t 3
Burmeister, Graber S, _ .+
Schintlmeister, Weibrecht (Bub63) XPG 168 = 8
- : ‘ : %
Baumgartner,Walthert ,Huber| (Wa65) -NPG 160 * 10 “2| 222 % 15
: . 150 £ 20 708 £ 14
Raqa Rao Jnanananda (Rj65) IEC 158 * 24 219 + 16
Parsignault (Pab5) PBS 163,0 t 3,0
Boch, Szichman, *8 +
Baseggio, Dolinkue ,(B067) CBek 140 - 30
) %
Herrlan@er e Graham (Heb4) NPG 163 £ 3 1
fiste Trabalho Cay 165 * 2 229 % 2

*1
#*2
*3
*4
*5
*6
*7
*8

i

0 autor deduziu este valor usando o

J.G.V,Taylor

Deduzido utilizando o

k

Coincidencia PB-e soma

Coincidencia &4nw8(PC)-y

Coincidencia B-y, coincidencia e

Coincidencia B ~ e

k

= 0,2273 T 0,0023 fornecido por

= 0.163 T 0.002 (x65)
Valor citado em (He64); o foi deduzido deste para K/L+M#N = 2,60 T 0,06

Eletron de conversao K - eletron Compton

k

~X
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a = 0.1683 + 0.0022

a = 0,2330 F 0.0027 | K

E interessante observar na tabela IV que os valores fornecidos pelo me to-
do XPG em espectrometro de cintilacdo, método @ste que independe da meia vida,
sao mais altos do que os fornecidos pelos outros.métodos que, utilizando espec
trometro magnético, dependem, em alguns casos, criticamente, da constante de
desintegracdo do nuclideo em estudo. Seria, portanto, de interésse conhecer
estes resultados calculados para a meia vida atualmente atribuida ao H3203,l§
fim de verificar ée ndao existe um melhor acordo entre os valores experimentais

e teoricos do coeficiente de conversao K da transigao de 279 Kev do T1203°
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3)
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CONCLUSOES

Quanto a tecnica e ao metodo

A técniga de medida pela variagao do parﬁmétro;dé.éficianc;a_desenvolvida
no IEA fornece resultados consistentes com,oé_obtidos'no Laboratorio de
Chalk River. Portanto, o sistema 4mB(PC)-y e a técnica do IEA nao intro-

duzem erro sistematico significativo nEstg tipo de-medida,

0 metodo de coincidencia generalizado particularizadoe para nuclideos com
um s6 ramo de desintegragao fornece resultados consistentes entre si e
consistentes com outros metodos de medida. Portanto, o metodo em questao,
nao introduzindo erro sistemdtico neste caso particular,.permite O prosse

guimento das investigacoes para os casos mais gerais.

Por-outro lado, fica comprovada a possibilidade de determinagao do coefi-
ciente de conversao interna total para transigaes de nuclfdeos de;Carac;g
ristigas de desintegragio especiais. Para tais radionucl{deos o metodo de
coinéidéncia generalizado e suscetivel de fornecer valores do coeficiente

de q%nversao interna total mais precisos que os obtidos pelos demais mépg

dos, Quanto ao erro sistematico, que no caso tratado e desprezivel, de -

‘pendera este da acuidade com que for possivel determinar a eficiencia ga-

ma do detetor beta.

Quanto aos valores dos coeficientes de conversao interna da transicao de



1
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3)

279 Kev do 11°%3

0 presente trabalho

confirma os resultados obtidos por J.G.V. Taylor,

contribui com um novo valor para o coeficiente de'conversio interna total
da referida transicgao,

fornece valores para os coeficientes de copversao'intérna total,a , e par
clal, Oy s desta transicao,de acordo com'd'véiériat}ibﬁido.recéntemente a

meia vida do Hg203,pe10_National Bureau of Standards.



APENDICE

Teste para a verificacao da ipualdade do coeficiente angular

de varias retas pela analise da variancia

Considerando o modelo linear abaixo, o desenvolvimento que se segue pro -

poe-se ao teste * da igualdade dos coeficlentes Bi de x em m retas dadas.

Vin = ai(l + Bixiu) + €40 . S .i = 1,2,... m

Sejam os dados

‘tfixbs)

Eyq > Fyo > xi3 TR xini
Yir + Y12 0 Vg3 et Ying
com pesos Ty W, w onde w, . = A
PESOS Bq1 0 Byp » ¥y3 vt O4p | Y1 T o2
’ ) ig
2

e, sendo os ¢, independentes, com distribuicac -~ N(O,oc

iu iu)

A estimativé dos Bi pelo método dos minimos quadrados ponderado e neste ca

sC 1

Encontra-se éste teste para pontos nao Bonderados e o modelo vy, =a, + B %

.+.
+ €l em que €iu tem distribuigao ~ N(0,0%) na referéncia (Dr66)lu v

i



R TR (z “1u%1y )(E Vi) 1T 0y
N S . =]
a

i i 2 w

'2

“1u™tu (z“‘

/ T w
u .

iu iu iu

onde a; e a estimativa de ay pelo metodo dos minimos quadrados.

Entao, a soma de quadrados devido a regressao, com 1 grau de liberdade,e:

2 2
Ss(bi) bi-[:z miuxiu (Z u):[u iu ) /E miu:}
. u u :
e a soma de quadrados total, com (ni-l) graus de liberdade,

2

2
88 - - {Iuw bX
iTot = ymy ~du “fu " ( o Mu Vg / < u

e, ainda,a soma de quadrados residual, com (31—2) graus de liberdadé;
Si = S%Tot - SS‘bi)

Fazendo a hipotese H de que B, = B para todos os i, entao a estimativa de B

relo m.m.q. sera:

z ai-[;z wiuyiuxiu (Z wiu :l.u)(z wiﬁyid) / z mié]
A=l u u

3 Z
Loay l’:z ©u¥qu " (2 WX iu) / Ewiu]

i=1

1

com a soma de quadrados com 1 grau de liberdade,

/ Lw

2y, |

A soma de quadrados residual, com zni-Z'graus de liberdade, e dada por:

2 2 2
85(b) = b~ L ay [-2 P P (2 wiu iu)
i — _



S = i .ssTot - 85(b)

0 quadro da analise da variancia pode ser formado, como abaixo:

Analise da Variancia

- : ' Soﬁa- ' Créus. ' Soma de:
Fonte . des de - Quadrados F
Quadrados Liberdade ‘ Medla
b . 3 SS(b) . 1 .Ml = SS(b) Fl = Ml/S
. - - L 'ss(b;)-55(Db)
! - - - = u L ’ = 2
Todos b./b | E. S8(by)= 58(B)| m-1 M, —7 F, = M,/8
i i=l : . D _ _ omT 4

Residuo por:diferenga' _il_pi_zm ‘ Sz
- 5 “E -n." m
Total 121 SS4mot o 1

A hipotese B : 8, =8 & testada comparando-se F, com o valor tabelado

de F [:(m—l), ( E n;~ Zm)jI da distribulgao de Snedecor (No64), a um nivel.con i

veniente, em geral de 85 ?

Se.F2 > Ftabelado“ ~ rejeita~se a hlpotese_Ho: Si = B com confian

ga maior do que 95%

P . - b d -
Se EZ 'Ftabelado _ cgnclue se que com base nos da‘os em qges
' tao nao se pode rejeitar a hipotese; portan

o to, aceita-se H_ : B, = B
. 0 i

Se Eo‘ngo for rejeitada, b pode ser usado como o coeficiente angular comum
das retas testadas. Fl & utilizado apenas quando convém testar a hipotese

8, =k=0

Para este teste fol elaborado no Servigo de Calculo Analogico e Digital do

IEA um programa para o Computador IBM-1620, cuja listagem apresentamos abaixo.



2} DO OHO

e Ry Ko ) [ Mar R W)

10
11
20
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TESTE DE HIPOTESE = COEFICIENTES ANGULARES fGUAtS

ETA - NUMERO DE RETAS CUJOS COEFICIENTES SERAO TEST

TADOS

NFIM=0 - INDICA QUE HA NOVO CONJUNTO DE RETAS A SER
- TESTADO

N- NUMERO DE PONTOS A SEREM AJUSTADOS

NPESO-VARTAVEL QUE DEFINE COMO ENTRA O PESO

NPESO=1,LE DIRETAMENTE 0 PESO

NPESC DIFERENTE DE 1 - LE O DESVIO PARA SER ENTAO CAL
CULADO O PESO

PESO =1, /DESVIO**2

QMENSQON X(30),Y(30),W(30),81(10),STI(10)
READ 1004, NR?TAfMF!M
QN ]

 AA=(

383B(=0

SSTOTI=0

SOMANL=0

SOMAD1=0

TOMAN1=0

TOMADL=0

DO 50 IR=1, NRETA
READ 1000, N NPESO

ENE=N

NN=NN+N -
IF(NPESO=132,11,2
DO 10 f=1,N-

READ 1001,XC1),YC(I),W(1)
WOTY=1,/CuCi)*wiiy)
CONTINUE :

G0 TO 20

DO 20 i=1,N

CREAD 1001,XCD),Y(1),W(1)
CONTINUE

SW=0
SWX=0
SWY=0

SWX2=0

I SWY2=0
; SWXY=(

30

DO 30 J=1,N
SH=W(J)+SW

CSWR=WJ) X J)+SWX

SHY =Y (J)*Y (J)+SWY
SWX2=W(J)#*XCJI*XCJ)+SWX2
SHXY =W JY%X(JI*Y(J)+SWXY
SWY2=W{JIRY (J)*Y(J)+SWY?2
CONTNUE

2

ANI=SWX2%SWY=SWXY*SWX

ADI=SWHSWX2 ~ SWX*SWX
A=AN1/ADL

AA=AA+A
BNL=SWXY=SWX*SWY/SW
BD1=SWX2=SWX*SWX/SW



OO0 OO0 OO0

o XNy

OO0 00O OO0

40

50

BENI=SW*SWXY -SWX*SWY
BBDL=SW*SWX2=SWX*SWX
B1({IR)=BBNI1/BRD1
BL=BI(IR)/A

PRINT 1008, A, BL

DO 4O I1=1,N
YC=A+BL(IRYZX( 11)
DESV=Y( [1)=YC -
PRINT 1009,X(11),YC11),YC,DESY
CONT INUE
SSB{=B1(IR)*B1(IR)*BD]

SSSB=8S5SB1+S8SB|

CALCULO DE SSTOT PARA CADA RETA =STI(])
STICIRY=SWY2-SHY*SWY/SW

CALCULG DA SOMATORIA DE SSTOTAL PARA AS NRETA
SSTOTI=SSTOTI+STI( IR)

CALCULO DE S| PARA CADA RETA
STICIRI=STI(IR)-5SBI
SOMANI=SOMANI+BN1*A
SOMADI=SOMADL+BD1*A%A
CONTINUE
CALCULO DO COEFICIENTE B
B=SOMANL/SOMAD1
CALCULO DE SS(B)

SSB=B¥B*SOMAD1

CALCULO DE S

$S=SSTOT|-SSB

DIFERENCA ENTRE SOMA DOS SS$(BI) E SS(B)
DIF1=SSSB1-SSB

RESID=SSTOT|~SSSR!

N1=1 |

BMAL=NRETA-1

DS2=NN-2*NRETA

S2=RES|D/DS2

RETA=NRETA
A=AA/RETA

 DP=($2/(A%A})*%,5

PRINT 1010,B,DP
F=SSB/S2
PRINT 1003,S5SB,N1,SSB,F

BM2=DIF1/8BMAL

F=BM2/52

PRINT 1004,D{F1,BMALl,BM2,F
PRINT 1005,RESID,DS2,S2
GL=NN-NRETA

o 79 .
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PRINT 1006,SSTOTI,GL
1000 FORMAT(5(3). |
1001 FORMAT{3E1},8)
1003 FORMAT(IHI,61X,20HANALISE DA VARIANCIA//IH ,3X,SHFONT
£,9X,170SOMA
1DE QUADRADOS,3X, 18HGRAUS DE LlBERDADE,BX 17HSOMA DE Q
UADRADOS, 8X, 1
2HF/1H. ,63X, SHMEDIA//1H ,5X, 1HB,13X,E1L.8, 11X, 14,12,
14.8,3X,E1k. 8
3/7) | . .
100k FORMAT(1H ,2X,6HB(1)/B,11X,E14,8,11X,14,12X,E1L.8,3X,
E14,8//) .
1005 FORMAT(IH ,1X,7HRESIDUO,11X,E1L,8,11%, I%,12X,E14.8,//
)
1006 FORMAT(IH ,3X,5HTOTAL,11X,E14.8,11X,14//)
1008 FORMAT(LHO,10%,44H0S COEFICIENTES DA RETA AJUSTADA Y=
AFCL4B%X){ /1H
1X,20%,3HA =,E14,8/1H ,20X,3HB =,E14.8///1H ,7X,SHXDAD
0,12X, 5HYDADO
2,10X, 10HY CALCULADG, 9%, GHDESV10/)
1000 FORMAT(IH ,G(3X,ELk,8))
1010 FORMAT(IHO,33H PARA O COEFICIENTE 5 DA HIPOTESE/IH 5
X, 2HB=,E1L,8/ .
11H ,&X,3HDP=,E14.8///)
TFONFIMIGT, 1,51
w1 CALL EXIT
END
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