INSTITUTO DE PESQUISAS ENERGETICAS E NUCLEARES

Autarquia associada a Universidade de Sao Paulo

Desenvolvimento de um método para obtengdo da eficiéncia de deteccao

para detectores HPGe em medidas com fontes extensas

Roberto Manuel dos Santos

Dissertacdo apresentada como parte dos requisitos
para obtencdo do Grau de Mestre em ciéncias na area
de Tecnologia Nuclear — Aplicacdes.

Orientador:

Dr. Frederico Antonio Genezini

Sao Paulo

2012



O solitario busca o seu proprio interesse e insurge-se contra a verdadeira sabedoria.
(provérbio Salomao)

Dedico este trabalho a minha mae
Marcela; irmaos Ambrésio, Manuel,
Vitéria e Mateus.

A minha esposa Ana Paula.



Agradecimentos

Direta ou indiretamente inUmeras pessoas contribuiram para que este trabalho fosse
possivel. Em particular gostaria de agradecer:

O Dr. Frederico Antonio Genezini, pela orientacdo, incentivo, dedicacdo e apoio

indispensaveis para a realizacdo deste trabalho.

Ao Dr. Guilherme pela amizade e auxilio no desenvolvimento desde trabalho bem como

pelas contribui¢cdes em diversas etapas do trabalho.

Aos colegas Rodrigo, Laura pela amizade e incentivo para que este momento fosse

possivel.

A Dra. Mitiko Saiki do LAN pela disponibilidade das instalacOes.

A Regina Ticianelli pela ajuda na manipulacéo e pesagem dos padroes.

Aos funcionarios da CPG pela colaboracao.

Ao IPEN/CEN por possibilitar a realizacdo deste trabalho.

A Ana Paula e minha filha Ana Clara pelo amor, carinho e companheirismo.

Ao irmdo Mateus e cunhada Maria da Nazaré pelo apoio.

Aos meus amigos, Fabio, Gervasio e Joaquim Dias pelo apoio, carinho e amizade.

A todos que a minha memodria por lapso ndo conseguiu incluir nesta lista, mas que

merecem um carinhoso reconhecimento.



DESENVOLVIMENTO DE UM METODO PARA OBTENCAO DA
EFICIENCIA DE DETECCAO PARA DETECTORE HPGe EM
MEDIDAS COM FONTES EXTENSAS

Roberto Manuel dos Santos

RESUMO

Um dos grandes desafios em medidas de espectrometria gama utilizando fontes que
ndo podem ser consideradas pontuais é a determinacdo da eficiéncia de deteccdo do
sistema, uma vez que a geometria da fonte impde complexidades na tarefa como o
tratamento do angulo sélido e da auto-absorcdo. Alguns métodos para o calculo dessa
eficiéncia ja sdo bem estabelecidos e podem ser encontrados na literatura. Neste
trabalho é proposto um método com caracteristicas distintas aos ja existentes cujas
principais vantagens sdo, ndo depender de conhecimento prévio da geometria de
deteccdo e da composi¢do quimica da amostra a ser medida, e permitir o céalculo da
eficiéncia de uma fonte extensa a partir de medidas com fontes padrdo em formato
pontual. O método proposto foi testado comparando os valores das eficiéncias
obtidas por ele com os valores obtidos usando uma fonte padrédo extensa. Para testar
0 método proposto em diferentes condicBes foi utilizado solo como matriz para a
amostra em duas diferentes espessuras, lcm e 3cm. Testou-se também o
comportamento do método quando a matriz tem nimero atdmico efetivo mais alto
(aqui utilizou-se solo misturado a limalha de ferro) e mais baixo (adicdo de p6 de
grafite ao solo). Os resultados indicaram que o método é adequado para amostras de
solo com espessura mais fina; ja para fontes mais espessas, dois dos trés resultados
indicaram que a eficiéncia foi subestimada pelo método proposto, sugerindo que uma

geometria mais adequada deva ser escolhida para a amostragem das medidas



DEVELOPMENT OF A METHOD FOR OBTAINING THE
EFFICIENCY OF DETECTION IN HPGe DETECTOR WITH
MEASURES LARGE SOURCES

Roberto Manuel dos Santos

ABSTRACT

One of the greatest challenges in gamma spectroscopy measurements using extense
sources is the determination of the system's detection efficiency, since the source's
geometry leads to added complexity to the treatment of parameters as geometry and self-
absorption. Some well-established methods for the efficiency determination can be found
in the literature. In the present work a method with distinct characteristics is proposed with
the main advantages that it doesn't require previous knowledge of the detection geometry
or of the sample composition; moreover, it allows the determination of the detection
efficiency for a large sample based only on measurements using a point-like standard
source. The proposed method was tested comparing the efficiency values obtained using
the method with the values obtained using a real large source with the same composition
and geometry. In order to verify the performance of the method under different conditions,
soil matrixes of two different thicknesses (1cm and 3cm) were used; also, to asses the
method under different sample compositions, 3cm-thick soil matrixes with increased
effective atomic number (where iron filings was added) and with reduced effective atomic
mass (where graphite powder was added) were used. The results indicate that the proposed
method is suitable for thinner soil samples; as for thicker samples, two of the three results
showed a subestimation of the detection efficiency value determined, suggesting that a
more suitable sampling geometry should be analyzed.



SUMARIO

Capitulo 1 - Introdugao
Capitulo 2-Revisdo da literatura
2.1. Introducéo
2.1.1.Angulo sélido
2.1.2. Auto-absorcéo
2.1.3. Retroespalhamento
2.1.4. Empilhamento
2.1.5. Efeito soma
2.2. Métodos da Literatura
2.2.1. Método Relativo
2.2.2. Método de Monte Carlo
2.2.3. Método semi-empirico
Capitulo 3- Método proposto
3.1. Introducéo
3.2. Eficiéncia Experimental
3.3. Composicéo das eficiéncias
3.4. Teste do método
Capitulo 4-Materiais e Métodos
4.1. Materiais utilizados
4.1.1. Radionuclideos padronizados
4.1.2. Matriz utilizada;
4.1.3.  Confeccdo das pecgas suporte
4.2. Preparacgdo das amostras e dos padroes
4.2.1. Calibracao da pipeta
4.2.2. Pesagem e dopagem do solo
4.2.3. Homogeneizacdo do solo dopado
4.3. Espectrébmetro gama
4.4. Aquisicdo de dados
4.4.1. Matriz: solo

4.4.2. Matriz solo com grafite

o v b~ b

10
11
11
12
13
14
15
17
17
17
18
21
24
24
24
25
27
28
28
29
32
32
34
35
35



443, Matriz solo com limalha de ferro

4.5. Analise de dados
45.1.  Ajuste dos fotopicos

45.2, Calculo das eficiéncias com 0 método

Capitulo 5-Resultados e discussdes
5.1. Uniformidade do padrao
5.2. Espessura de 1cm
5.2.1. Resultados
5.2.2. Ajustes e interpolactes
5.2 Espessura de 3 cm
5.3. Variagdo do nimero atdbmico
5.3.1. Matriz de grafite
5.3.2. Matriz solo+limalha de ferro
5.4. Observacao sobre o0 método
5.4.1. Sobre a grade de pontos
5.4.2 Sobre a funcdo de eficiéncia
5.4.3 Sobre as incertezs
Conclusdes

Referéncias bibliograficas

Vi

36
36
36
37
39
39
40
40
41
46
53
53
58
63
64
68
69
70
72




Figura 1. Exemplo da diferenca de dngulo sélido entre duas configuracdes de fontes: a) fonte

LISTA DE FIGURAS

pontual e b) fonte extensa.

Figura 2. Coeficiente de atenuacdo de massa para fotons em funcao da energia para o chumbo

[Loveland, 2006].
Figura 3. Variacdo da energia do féton espalhado com o angulo (KNOLL, 2000).

Figura 4 - Disposicdo geométrica para medida da eficiéncia.

Figura 5. Gabarito para mapeamento espacial da eficiéncia.

Figura 6. Descricdo esquematica da geometria da fonte pontual.

Figura 7. Fotografias das pecas utilizadas na aplicacdo do método.
Figura 8. Ajuste para calibracdo da pipeta.
Figura 9. Fotografia da peca com amostra selada.

Figura 10.

Desenho da posicdao do porta-amostras.

Vi

Pagina

9
10
18
22
25
28
29
32
33

Figura 11. visdo lateral da amostra sobre o porta - amostra com a fonte pontual posicionada sob a

amostra.

Figura 12 a-d. Detector utilizado e sua blindagem.

Figura 13.
Figura 14.
Figura 15.
Figura 16.
Figura 17.
Figura 18.
Figura 19.
Figura 20.
Figura 21.
Figura 22.
Figura 23.
Figura 24.
Figura 25.
Figura 26.
Figura 27.

Dados da eficiéncia com a fonte padrao extensa e pelo método proposto.
Dados da eficiéncia e ajuste da funcdo via método proposto — modol.
Dados da eficiéncia e ajuste da fungao via método proposto — modo?2.
Dados da eficiéncia e ajuste da fungdo com a fonte padrao extensa.

Comparacdo entre as eficiéncias obtidas com o padrdo e com o método proposto.

Dados da eficiéncia com a fonte padrao extensa e pelo método proposto.
Dados da eficiéncia e ajuste da funcdo via método proposto — modol.
Dados da eficiéncia e ajuste da funcdo via método proposto — modo?2.
Dados da eficiéncia e ajuste da fungdo com a fonte padrdo extensa.

Comparacdo entre as eficiéncias obtidas com o padrdo e com o método proposto.

Dados da eficiéncia com a fonte padrdo extensa e pelo método proposto.
Dados da eficiéncia e ajuste da fungdo via método proposto — modol.
Dados da eficiéncia e ajuste da funcdo via método proposto — modo?2.
Dados da eficiéncia e ajuste da fungcdo com a fonte padrdo extensa.

Comparacado via-z-score entre as eficiéncia obtida com padrdo e com método-matriz

solo+grafite (3 cm).

Figura 28.
Figura 29.
Figura 30.
Figura 31.

Dados da eficiéncia e com a fonte padrdo extensa e pelo método proposto.
Dados da eficiéncia e ajuste da fungdo via método proposto — modo 1.
Dados da eficiéncia e ajuste da funcdo via método proposto — modo?2.
Dados da eficiéncia e ajuste da funcdo com a fonte padrao extensa.

33
34
42
42
43
43
45
48
48
49
49
51
54
55
55
59

57
59
60
60
61



viii

Figura 32. Comparacgdo via z-score entre as eficiéncias obtidas com padrdo e com o método
proposto-matriz solo +limalha de ferro (3 cm). 62
Figura 33. Comparagao via z-score entre as eficiéncias obtidas com o padrao e com o método
proposto -matriz solo +limalha de ferro utilizando a corre¢do(3 cm). 66



LISTA DE TABELAS

Pagina
Tabela 1. InformacGes das fontes utilizadas. 25
Tabela 2. Composicdo elementar para amostra de solo utilizado. 26
Tabela 3. Composicdo quimica para amostra de solo utilizado. 26
Tabela 4. Massas do solo nas amostras de 1 e 3 cm de altura. 30
Tabela 5. Massas dos materiais nas amostras de 3 cm de altura. 30
Tabela 6. Informacdes sobre os radionuclideos diluidos e suas aplicagdes na amostra. 31
Tabela 7. Energia e intensidade dos raios gama utilizados para calculo da eficiéncia. 37
Tabela 8. Verificacdo da uniformidade do padrao radioativo. 39

Tabela 9. Eficiéncia experimentais de fonte extensa e via método proposto para amostra solo (1
cm de espessura). 40
Tabela 10. Resultados dos ajustes:Parametros obtidos com modo 1, modo 2 (método proposto) e
com o padrao extenso, para amostra de solo com 1 cm de espessura. 44
Tabela 11. Eficiéncias interpoladas para a fonte extensa e pelo método proposto, junto com os
valores de z-score para amostra de solo ( 1cm de espessura). 46
Tabela 12. Eficiéncia experimentais de fonte extensa e via método proposto para amostra solo (3
cm de espessura). 47
Tabela 13. Resultados dos ajustes:Parametros obtidos com modo 1, modo 2 (método proposto) e
com o padrdo extenso, para amostra de solo com 3 cm de espessura . 50
Tabela 14. Eficiéncias interpoladas para a fonte extensa e pelo método proposto, junto com os
valores de z-score para amostra de solo ( 3 cm de espessura). 52
Tabela 15. Valores das eficiéncias experimentais obtidas com a fonte extensa e via método
proposto para matriz solo+grafite (3 cm de espessura). 53
Tabela 16. Resultados dos ajustes:Parametros obtidos com modo 1, modo 2 (método proposto) e
com o padrao extenso, para matriz solo + grafite de 3 cm de espessura. 56
Tabela 17. Eficiéncias interpoladas para a fonte extensa e pelo método proposto, junto com os
valores de z-score para matriz solo + grafite (3 cm de espessura). 57
Tabela 18. Valores das eficiéncias experimentais obtidas com a fonte extensa e via método
proposto para matriz solo+ferro (3 cm de espessura). 58
Tabela 19. Resultados dos ajustes: Pardmetros obtidos com modo 1, modo 2 (método proposto)

e com o padrdo extenso, para matriz solo + ferro de 3 cm de espessura. 61
Tabela 20. Eficiéncias interpoladas para a fonte extensa e pelo método proposto, junto com os
valores de z-score para matriz solo + ferro ( 3 cm de espessura). 62
Tabela 21. Valores das eficiéncias experimentais obtidas com a fonte extensa e via método
proposto para matriz solo + ferro considerando o fator de corre¢do (3 cm de espessura). 65



Tabela 22. Eficiéncias interpoladas para a fonte extensa e pelo método, junto com os valores de z-

score para matriz solo + ferro considerando o fator de correcdo (3 cm de espessura). 66

Tabela 23. Comparacgao dos valores de z-score entre os valores obtidos sem a ponderacdao e com a

ponderacdo para matriz solo + ferro (3 cm de espessura). 67




Capitulo 1 - Introducao

Frequentemente, medidas de espectroscopia gama sdo utilizadas como meios
analiticos para determinacdo de atividade de radionuclideos. Este tipo de aplicagdo tem
crescido junto com as areas de estudo que a utilizam, como a radioecologia e a analise de

ativacdo com néutrons.

Dentre outras, uma das questbes fundamentais neste tipo de medida é a
determinacdo da eficiéncia de deteccdo do espectrometro, e ressalta-se ainda que muitas
vezes é uma tarefa &rdua em virtude da diversidade de forma, densidade e materiais a
serem medidos. Em algumas aplicacdes especificas da espectroscopia de raios gama, a
medida da eficiéncia do detector é facilmente obtida quando a atividade da fonte é baixa
(<mCi), as fontes a serem medidas sdo pequenas e a distancia fonte - detector é grande o
bastante para que tais fontes sejam consideradas fontes pontuais. Em oposicdo, para
aplicacdes onde a atividade especifica &€ muito baixa, como no caso de medidas ambientais,
utilizam-se em geral fontes extensas e curtas distancias fonte-detector (Huy, N. Q. et al,
2007). A primeira consequéncia de se ter uma fonte extensa em vez de fontes pontuais é o
efeito de auto-absorcdo, principalmente para fétons de baixa energia. Outro efeito em se ter
em conta é a natureza da medida geométrica porque as dimensGes do cristal detector
tornam-se comparaveis com as dimensdes da fonte (Jovanovic, S., Dlabac, A., Mihaljevic,
N., Vukotic, P., 1997).

Em virtude desses fatos, diversas formas para determinar a eficiéncia de detec¢do
no caso de fontes extensas tém sido desenvolvidas. Os métodos apresentam variagdes entre
si, porém existem trés caminhos distintos para se obter a eficiéncia de fontes extensas: o do
método relativo, o do método de Monte Carlo e o do método semi-empirico. O mais
simples deles, o método relativo, consiste em produzir uma fonte padréo para calibracdo da
eficiéncia similar a fonte a ser medida, ou seja, com 0 mesmo material, massa e geometria.
E 0 método mais preciso deles, no entanto a necessidade de fontes liquidas para adicionar
ao padréo, implica em dificuldades como o0 manuseio de tais fontes que podem ocasionar a
perda na precisdo da atividade utilizada. Além disso, a disponibilidade de fontes em
solugédo liquida bem como do material a ser medido, para confeccdo de padrdo para
diferentes geometrias da fonte é também uma restrigdo importante (Jackman, K. R., 2004.).



O que ocorre com frequéncia é a calibracdo do sistema de deteccdo para uma geometria
fixa, por exemplo, um béquer marinelli com certa quantidade de material a certa distancia
da face do detector, e esta calibracdo é utilizada sempre que houverem as mesmas
condicGes de medida. A desvantagem deste procedimento é que isto limita a geometria (ou
seja, a quantidade de material que pode ser usada) e o tipo de material a ser medido (deve-
se utiliza-lo somente para materiais com densidades e nimeros atbmicos proximos ao da

matriz utilizada na calibracdo).

O método de Monte Carlo, baseado em simula¢Ges numeéricas onde a geometria de
medida e a fisica da interacdo de fotons com a matéria sdo modeladas, tenta prever se o
féton é absorvido ou deixa o detector. O tempo computacional ndo representa uma
importante restricdo nos dias de hoje, mas a falta de informacfes precisas da geometria

interna do detector e da composicdo quimica exata da amostra impde um limite importante

para esse método (Bernardes, E.M.O. et al. 2002).

O método semi-empirico é um hibrido de medidas experimentais e informacoes
obtidas via modelos teodricos (ainda que as vezes alimentados por informagdes
experimentais) como calculos de interagfes foton-fonte e a funcdo resposta do detector.
Casos de geometrias complexas como onde ndo exista simetria cilindrica além da
necessidade de informagOes precisas da geometria interna do detector e sua composi¢ao
bem como composi¢cdo da amostra sdo as limitacdes deste método.

Este trabalho propbe um método alternativo para calibracdo de eficiéncia para
fontes extensas, com base na medida da eficiéncia de fontes padrdo pontuais. Tal método,
qgue ndo se encaixa na classificacdo supracitada, pois utiliza medidas experimentais de
fontes padrédo de geometria diferente da amostra para a determinagdo da eficiéncia de
fontes extensas, consiste em determinar as eficiéncias de deteccdo com fontes pontuais em
uma grade de pontos no espaco acima e abaixo da amostra que se deseja medir. Este
trabalho, cujo objetivo é a apresentacdo e o teste do método para um intervalo de energia
de interesse em espectroscopia gama de alta resolucdo, para duas geometrias diferentes
(variando somente a espessura) e para trés matrizes distintas (aqui foi procurado variar o
numero atdmico dos elementos da matriz) foi escrito com a seguinte estrutura: no capitulo
2 uma revisdo de alguns conceitos e dos métodos de calibracdo de fontes extensas

encontrados na literatura é apresentada, no capitulo 3 o método proposto é detalhado, no



capitulo 4 os materiais utilizados e as medidas experimentais sdo descritas, no capitulo 5 os
resultados e suas discussfes sdo apresentados e o capitulo 6 contem a conclusdo do
trabalho e suas perspectivas. O capitulo 7 as referéncias bibliogréficas citadas no texto em

ordem alfabética de autor foram listadas.



Capitulo 2-Revisao da literatura

2.1. Introducéo

Nos altimos 50 anos, detectores semicondutores de germanio de alta pureza (HPGe)
e detectores de germéanio dopados com litio (Ge(Li)) tém sido os escolhidos para a
espectrocospia de alta resolugdo do raio gama. O seu uso para realizar analises quali-
quantitativas tal como a identificacdo de radionuclideos e subsequente determinacdo da
atividade tem se tornado cada vez mais comum. Para quantificar-se a radioatividade de
uma substancia por meio de um detector, € necessario que se conheca a eficiéncia de
deteccdo para o fotopico desejado também chamada de eficiéncia absoluta no fotopico.
Essa eficiéncia representa a capacidade que o sistema de medidas tem de fazer a colecdo
total do raio gama e é fortemente dependente da geometria de contagem e da energia do

raio gama.

_ Cont
N.I,

c E

onde &(E) é a eficiéncia de detec¢do para energia E, Cont sdo as contagens registradas pelo

detector no fotopico de energia E, I, é a probabilidade de emissdo do raio gama de energia

E e N é o nimero total de desintegracdes durante a medicao At, dado por t“MA t.dt

onde A(t) € a atividade da fonte emissora em funcdo do tempo.

Eficiéncia é, portanto uma razao entre 0 nimero de eventos de interesse observados
pelo detector com o numero de eventos produzidos pelos decaimentos na amostra,

conforme indica a equagéo 1.

Obtidos os valores das eficiéncias de deteccdo para cada energia de raio gama
emitido pela fonte de calibragéo, é possivel, pelo ajuste de uma fungdo adequada obter um
valor de eficiéncia para outras energias ndo contempladas pela fonte de calibragéo.



A calibracdo da eficiéncia de um detector germénio € normalmente realizada
experimentalmente por meio de método relativo, no qual utiliza-se fontes de radiacdo com
atividades muito bem conhecidas para obter a eficiéncia exatamente na mesma condicao
geométrica da medida das amostras. Em geral as fontes de calibracdo sdo fontes de
tamanho limitado (tipicamente um ou dois milimetros de raio), podendo ser consideradas
como geometricamente pontuais. Dificuldades aparecem quando as amostras a serem
medidas tém geometria diferente da fonte de calibracdo. Essas dificuldades serdo

explicitadas nos itens a seguir:

2.1.1.Angulo sélido

A eficiéncia absoluta de deteccdo pode ser reescrita como:

_ Q
Eabs = gint-E 2
onde &y € a eficiéncia intrinseca de deteccdo no fotopico, definida como a razdo do
namero de contagens no fotopico registrado pelo detector pelo nimero total de fotons que

atingem o detector, Q é o angulo sélido subentendido pelo detector.

O angulo sdlido, dado em esterradianos, é definido para uma fonte pontual por uma

integral sobre toda a face do detector voltada para a fonte:

cos a
S r2

Q= ds 3

onde r é a distancia da fonte até a face do detector, dS é um elemento de area da face e o é

o0 angulo formado pela normal a face do detector e a direcao da fonte.

No caso de fonte volumétrica, uma segunda integracao sobre todos os elementos de

volume dessa fonte deve ser feita.

Na figura 1 é exemplificada a diferenca de angulo sélido entre as configuragdes

fonte pontual e fonte extensa.
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Figura 1. Exemplo da diferenga de angulo sélido entre duas configuragdes de fontes: a) fonte pontual e b) fonte
extensa.

No caso da fonte extensa, como a atividade estara diluida ao longo do volume, a
maioria dos pontos ndo iluminara frontalmente o detector, como no caso pontual, o que
provocara a diminuicdo da quantidade de raios gama incidindo no detector e, portanto da
eficiéncia. Caso se calibre o sistema com uma fonte pontual e nele sejam medidas amostras
extensas, deve-se calcular o angulo sélido nas duas configuracGes para que seja efetuada a
correcdo. No entanto, o calculo no caso da fonte extensa, mesmo em configura¢bes mais
simples como quando existe simetria cilindrica é bastante complexo, sendo feito em geral
através de métodos matematicos (Abbas, M. I. 2006) ou numéricos (Seagusa, J. et al.,
2004).

2.1.2. Auto absorcéo

O efeito de auto absorgdo pode ser facilmente entendido pelo seu nome. E a

atenuacao de radiacdo na prépria fonte emissora. Ele é particularmente importante para a



radiacdo gama no caso de fontes extensas. Este efeito também é fortemente dependente da
energia do raio gama, da constituicdo quimica do material da fonte e de sua densidade. O
fator de auto-absorcdo tem dependéncia exponencial com o produto do coeficiente de
atenuacdo linear, pu, e com a espessura da amostra.

A correcdo da auto-absorcéo pode ser calculada matematicamente. Supondo uma
fonte extensa de simetria cilindrica e altura H, que tem atividade total A;, a atividade de um

disco dh na altura h desta fonte é dada por:

Considerando que este disco tenha absorcdo do restante da fonte, a atividade

aparente ou a atividade medida da fonte devida ao disco deve ser:

dA™ zﬁ.e_"hdh 5
H

Integrando de 0 até H:

H H e
A" = .([dAm - !%.e““.dh :Hiﬂ(l—eﬂ“ )- A(lﬂLHj 6

Portanto o fator de correcdo aqui chamado de f, ou ainda, o fator que muliplicara a

atividade total para fornecer a atividade medida sera:

f=—7=

A™M 1—e~HH
t uH

O coeficiente de atenuacdo linear representa a secdo de choque para a interacdo de
fétons com o0 meio que ele interage e € obtido pela soma das se¢Bes de choque parciais das

interacdes dominantes na faixa de energia de interesse:

U = Ocoer + Ofot + Ocomp + Opar 8
Onde oceer € a secdo de choque para o espalhamento coerente, oo € a Se¢do de choque para
absorcdo fotoelétrica, ocomp € @ Se¢éo de choque para espalhamento Compton ou incoerente

e opar € @ Secdo de choque para produgdo de pares. Note que aqui foi desprezada a



interacdo fotonuclear, pois as energias dos fotons envolvidos no estudo néo séo suficientes

para produzir tal efeito.

Tais secBes de choque sdo dependentes da energia do féton, portanto usamos o
coeficiente de atenuacéo linear como funcéo da energia, w(E). Esta dependéncia € ilustrada

na figura 2.

Deve-se ressaltar que devido a dependéncia do coeficiente de atenuacéo linear com
a densidade do material no qual ocorre a interacdo, as bases de dados, como a do NIST
XCOM (Berger. M. J.,2011.) normalmente apresentam o coeficiente de atenua¢do massico,
que nada mais é que o coeficiente de atenuacdo linear dividido pela densidade do meio de
interacdo, como é apresentado na figura 2. Se a fonte é composta por varios materiais,

entdo esse coeficiente sera a somatdria da contribuicdo de cada um:

Onde a; é a fracdo de cada um dos i materiais que compdem a amostra e (u/p)i 0

coeficiente de atenuacdo massico de cada material.
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Figura 2. Coeficiente de atenuag¢io de massa para fétons em fungdo da energia para o chumbo [Loveland, 2006]

Métodos para corre¢do da auto absorcdo sdo encontrados fartamente na literatura,
mas em geral dividem-se em correcdo empirica, onde o fator de atenuacdo é medido no
material de interesse (Bode, P. et al. 1981) e em corre¢es numéricas, por meio do método
de Monte Carlo (Oresegun, M. O., 1993, Seagusa, J. et al., 2004).
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2.1.3. Retroespalhamento

Fontes extensas, dependendo da densidade, podem apresentar o efeito de
retroespalhamento. Nesse efeito, parte da radiacdo emitida no sentido oposto a face do
detector pode sofrer espalhamento, mudar de direcdo e atingir o detector, interferindo nas
contagens de algum fotopico e, portanto alterando eficiéncia do sistema com relagdo a
situacdo de calibragédo com fonte pontual. A energia do raio gama espalhado depende do
angulo de espalhamento, mas como a alteracdo da eficiéncia devido ao espalhamento na
prépria fonte s6 acontecera em angulos proximos a 180°, a contribuicdo devido a este
efeito deve provocar mudancgas em torno da regido com energia entre 200 keV e 250 keV,
dependendo fracamente da energia do fotopico original. Na figura 3 € mostrada a energia
do féton espalhado em funcdo do angulo de espalhamento e sua variagcdo com a energia do

foton original.

3.20 ¢—— e

Photon energy (Mev)

0 - —

0 30 60 %0 120 150 180
Scattering angle (degrees)

Figura 3. Varia¢do da energia do féton espalhado com o angulo (KNOLL, 2000)
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2.1.4. Empilhamento

O empilhamento de dois fétons ndo coincidentes, ou seja, ndo emitidos na mesma
cascata de decaimento gama pode levar a diminuicdo do valor de eficiéncia calculado, pois
este efeito desloca eventos do fotopico levando-os para outras regides do espectro. Esse
efeito ndo existe s6 em medidas com fontes extensas, mas na situagdo em que se calibra o
sistema com fontes pontuais e se efetuam as correcGes para obter a eficiéncia na geometria
extensa, deve-se tomar o cuidado de utilizar fontes pontuais com atividades proximas a

extensa. A taxa de eventos, Temp, provenientes deste efeito é dada por:

Tomp = A% 1. 1.8 E; .€ Ey . Tyes 10

Onde A é a atividade da fonte, I, e I, sdo as probabilidades de emissdo dos fotons 1 e 2
respectivamente, £(E;) e &(E,) sdo as eficiéncias nos valores de energia dos fétons 1 e 2

respectivamente € 7yes.
Portanto hd uma dependéncia quadratica com a atividade da fonte.

Correcdes deste efeito sdo feitas utilizando uma fonte monoenergética como a de
137Cs medida a varias distancia fonte-detector.

2.1.5. Efeito soma

S6 fotons coincidentes podem provocar este efeito. Assim como no empilhamento,
existe neste efeito uma dependéncia da atividade da fonte, neste caso apenas linear, mas
que também pode ocasionar erros nas calibragdes com fontes pontuais corrigidas para
geometria extensas no caso em que atividades muito diferentes sejam usadas. A taxa de

eventos devido ao efeito soma é dada por:

Tsoma = A-1;.bry5.€ Eq .€ E; \W(013). Tres
11
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onde br;, é a probabilidade de que o féton 2 seja emitido no mesmo decaimento que emitiu
o foton 1 e W(64y) € o fator de correlagdo angular na emissdo dos fotons 1 e 2 em cascata,

sendo 612 0 &ngulo formado pelos fotons 1 e 2.

A correcdo deste efeito pode ser feita a partir de pardmetros do esquema de

decaimento.

Este efeito é particularmente dependente da aproximacdo da fonte a face do
detector, pois o aumento do angulo sélido além de aumentar a eficiéncia de detec¢do
aumenta a probabilidade de emissdo de dois fotons coincidentes dentro do angulo sélido do
detector. As diferencas de intensidades deste efeito entre as fontes pontuais e extensas foi
estudada por AGARWAL (Agarwal, C. et al, 2011) e diferencgas relativamente pequenas
entre os fatores de correcdo foi observada para uma distancia fonte-detector de 2 cm (para
o foton de 1050 keV do ®Ru foi observada a maior diferenca que foi de 18% mas
tipicamente a diferenca obtida oscilou entre 1 e 5%). No presente estudo optou-se fazer as
medidas com distancia fonte-detector de 10 cm de modo a minimizar qualquer

interferéncia entre as correcdes na eficiéncia via método e via fonte padréo extensa.

2.2. Métodos na Literatura para Determinar Eficiéncia de Detec¢do de
Fontes Extensas

Alguns métodos para uso de fontes extensas vém sendo desenvolvidos nos Gltimos
anos. Em alguns casos empregam-se esforgcos extensivos para gerar uma fonte de
calibracdo com a mesma geometria de amostras extensas. Em outros casos, esforgos sdo
feitos para obter as correcfes necessarias para a eficiéncia medida com fonte pontual poder
ser transferida para medidas onde a geometria da fonte envolvida é extensa. Tais métodos,
que serdo descritos detalhadamente a seguir, podem ser divididos em trés categorias:

método relativo, método Semi-empirico e método Monte Carlo.
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2.2.1. Método Relativo

O método relativo € um método que consiste em aproximar, 0 maximo possivel a
amostra a ser medida, de um padrdo comparativo usado para calibracdo (Jovanovic, S. et,
al.1997). Este método € muito pouco flexivel e por isso nenhuma inovacédo foi proposta
para ele nos Gltimos anos e, portanto raros sdo os trabalhos que o descrevem e quando o
fazem em geral estdo utilizando-o como referéncia para observar outro método (Debertin,
K. e Ren, J., et al, 1989), excecédo ao trabalho de TASKAEVA (Taskaeva, M. et al. 1996)
que propde uma metodologia para a producdo de fontes padrdo extensas. Neste método,
para ser suficientemente exato, o padrdo deve ser similar ao da amostra no que tange a
geometria e a composi¢do. Quanto as condi¢des de contagem, estas devem ser as mesmas
para ambas as medidas (padrdo e amostras). Os resultados obtidos usando esse método sdo
0S mais exatos e ndo podem ser superados por qualquer outro método se todos os cuidados

forem tomados na confeccao do padrao (Jovanovic, S. et el,1997).

Os procedimentos do método relativo requerem o uso de padrdes radioativos
liguidos e 0 uso de mesma amostra a ser medida para a preparacdo do padrdo radioativo
(mesma composicdo fisico-quimica e geometria de medida). Este procedimento de
assemelhar tdo bem quanto possivel a amostra a ser medida esbarra em alguns problemas:
0S mais severos sao o uso de padrdes radioativos liquidos para cada amostra a ser medida,
0 que nem sempre € facil de ser obtido, e o respectivo rejeito radioativo gerado apds seu
uso (ap6s cada nova calibracdo uma quantidade de amostra dopada com material radioativo
foi produzida). Outros problemas também surgem durante o processo de producdo do
padrdo radioativo, como a imprecisdo devido a perda de atividade no processo de dopagem
da amostra ou a uniformidade do material radioativo que deve ser sempre verificada, pois
no caso de diferencas de concentragdo de material radioativo em regides do padrdo podem
levar a erros na medida de eficiéncia, e por fim a indisponibilidade de material excedente

para a confec¢do do padrdo pode também ser uma dificuldade para o uso do método.
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2.2.2. Método de Monte Carlo

O método de Monte Carlo € um método que modela estatisticamente as interacdes
de cada foton emitido da fonte com o meio até que deixe a regido de interesse ou deposite
toda sua energia dentro do volume ativo do detector (Jovanovic, S. et al.,1997; Jackman,
K. R. 2004). O uso deste método na determinacgdo da resposta de um detector para fotons
incidentes esta a tornar-se amplamente utilizado devido aos avan¢os computacionais das

ultimas décadas e diversos trabalhos tém utilizado tal procedimento.

A determinacdo da eficiéncia para fontes extensas por este método demonstra boa
concordancia quando comparam-se seus resultados com os métodos semi-empiricos
(Owens, A. 1989; Kmzoj e Kahn, 1994). Além disso, o0 método de Monte Carlo permite
investigar a interagdo entre fotons e o volume sensivel do detector incluindo efeitos
considerado relevante como a presenca de blindagens proximas ao detector. No seu uso
encontram-se alguns problemas de modelagem devido a falta de informacGes precisas da
geometria interna do detector e da composicao quimica e caracteristicas fisico-quimicas da

amostra.

O trabalho de VARGAS (Vargas, M. J. et al, 2002) mostra que poucos milimetros
de variacdo em alguns parametros do detector, como o diametro do cristal, a distancia
cristal-face do detector ou diametro da cavidade coaxial do detector podem produzir
grandes variacdes da ordem de ~15% na eficiéncia de fotopico simulada. Devido as
precarias informacfes destes parametros, torna-se dificil reduzir as incertezas para menos
de 10% (Jackman, 2004).

Codigos de Monte Carlo bem estabelecidos sdo os mais usados para esta tarefa,
como 0 MCNP, GEANT, EGS e PENELOPE, no entanto alguns grupos desenvolvem seu
proprio codigo dedicado ao célculo de eficiéncia de detec¢do, como 0 GESPECOR (Sima,
O. et al, 2001) ou o DETEFF (Cornejo Diaz et al, 1998).
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2.2.3. Método semi-empirico

Este é o método que maior atengdo teve nos ultimos 20 anos. O método semi-
empirico é empregado usando uma combinacdo de medidas experimentais e a resposta
tedrica do detector. Este método € tipicamente feito usando uma medida de eficiéncia
experimental com fontes pontuais a qual célculos para obter as eficiéncias na geometria
desejada sdo adicionados (Moens, L. et al.,1981; Jovanovic, S. et al., 1997; Gunnink, R. et
al.,1992). Este processo também € conhecido como transferéncia de eficiéncia. Ha
diferentes tratamentos do método semi-empirico, mas apenas o tratamento simultaneo da
atenuacdo de foton, geometria e resposta do detector é preciso (Moens, L. et al.,1981).
Existem duas formas de fazer isso, por métodos analiticos extrapolando a eficiéncia com
fontes pontuais para as extensas e por meio de métodos numéricos onde as correcdes de
angulo solido e auto absorcdo da amostra extensa sao incluidas na eficiéncia determinada
experimentalmente com fontes pontuais utilizando o método de Monte Carlo (sédo
chamados de codigos semi-empiricos). Métodos analiticos também sdo aplicados de dois
modos, o da profundidade efetiva de interacdo e do angulo sélido efetivo.

O método da profundidade efetiva de interacdo define a eficiéncia tal como o
produto de condicBes que descrevem a atenuacdo dos fotons, geometria de deteccdo e
resposta do detector (Gunnink, R. et al.,1992). Neste método, faz-se a suposicdo de que a
todas as interagcdes com raios gama ocorrem em um Unico ponto do detector, e de que toda
a atividade da fonte emissora também esta concentrada em um Unico ponto. Medidas
experimentais de eficiéncia sdo feitas para diversos tamanhos de cristais de modo a se ter
um banco de dados de eficiéncias intrinsecas para diversos detectores e no intervalo de
energia desejado e entdo aplicando correcBes analiticas de auto absor¢do com uma medida
experimental para corrigir o &ngulo sélido é possivel obter a eficiéncia utilizando poucas
medidas. A desvantagem de tal método é que deve-se possuir um banco de dados de
eficiéncias intrinsecas e que esse método foi originado de modo a diminuir a tarefa
experimental na determinacdo da eficiéncia e portanto certa perda de acuracia ocorre
(Gunnink, R. et al.,1990 e Gunnink, R. et al.,1992).

O método do angulo solido efetivo faz calculos analiticos usando descri¢éo vetorial
para determinar o angulo solido do arranjo com fonte extensa e a razdo eficiéncia de

fotopico por eficiéncia total para um cristal ideal, e por meio de comparacGes desses
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resultados com valores de eficiéncia medida em geometria pontual é possivel obter a
eficiéncia para a geometria com fonte extensa. Um dos softwares disponiveis para
aplicacdo do método ¢ o ALGLE-PC (Jovanovic, S. et al., 1997). A exatiddo é quase
sempre melhor que aquela obtida com o método probabilistico (Ugletveit, F. et al .,1989;
Jovanovic, S. et al., 1997; Ewa, O. O. B. et al., 2001).

Programas que utilizam simulagdes para obter a funcdo resposta do detector na
geometria extensa e depois transferir a eficiéncia experimental medida com fontes pontuais
para tal geometria sdo conhecidos como cddigos de método semi-empirico. Diversos
softwares foram desenvolvidos nos ultimos anos, como EFFTRAN (Vidmar, T. 2005;
Jiang, S. H. et al 1998), e 0 ETNA (Lépy, M. C. et al., 2006)

Uma limitacdo a corrente dos métodos semi-empiricos é que eles tém sido
utilizados apenas com fontes de geometria ndo complexa, tal como o ponto, o disco
cilindrico e geometrias de frascos tipo Marinelli. Uma outra limitacdo é que as funcdes
semi-empiricas partem, seja em calculos analiticos seja em simulacdes, de informacoes de
parametros da fonte, do detector e da geometria de medida, o que sempre é permeado por

erros e imprecisoes.
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Capitulo 3- Método proposto

3.1. Introdugéo

O método proposto é uma alternativa para calibracdo de eficiéncia no caso de
medida com fontes extensas, com base na medida da eficiéncia de fontes padrdo pontuais.
Tal método, que ndo se encaixa na classificacdo ja citada, pois utiliza medidas
experimentais de fontes padrdo de geometria diferente da amostra para a determinagédo da
eficiéncia de fontes extensas, e ndo necessita de prévio conhecimento da composicéo
quimica da fonte ou da geometria de medida e parametros internos do detector, consiste em
determinar as eficiéncias de deteccdo com fontes pontuais em uma grade de pontos no
espaco acima e abaixo da amostra que se deseja medir. A seguir serdo apresentados os
aspectos praticos e tedricos do método bem como a metodologia usada para testa-lo.

3.2. Eficiéncia Experimental

Para aplicacdo do método, a geometria escolhida para o teste do método possui
simetria cilindrica. A amostra com simetria cilindrica deve ser posicionada com uma das
faces paralela a face frontal do detector de germanio, conforme é ilustrado na figura 4. Para
as medidas de eficiéncia, duas configuragdes experimentais devem ser consideradas: uma,
em gue a fonte pontual de calibracdo deve ser posicionada na superficie frontal da amostra
(entre a amostra e o detector) e outra em que a fonte de calibragéo deve ser posicionada na
superficie traseira da amostra (figura 4). Para levar em conta toda extensdo plana da
amostra e ndo seja necessario efetuar correcdo de angulo sélido, varias medidas de
eficiéncia devem ser feitas em toda a da extensdo da fonte e uma eficiéncia media deve ser
calculada. A partir desses dados, as eficiéncias nas duas configuracBes devem ser

combinadas pelo método e ajustadas para todo o intervalo de energia de interesse.
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Figura 4 - Disposi¢ao geométrica para medida da eficiéncia.

——— detector de HPGe

3.3. Composicao das eficiéncias

A idéia basica do método consiste em compor as eficiéncias que cada uma das
configuraces, a frontal e a traseira produziu por meio da raiz quadrada do produto entre
elas, ou seja, por meio da média geométrica das duas configuracées.

Com a equacdo 7 foi mostrado que é necessario fazer uma correcdo na atividade
medida para se obter a atividade da amostra : f=A"/A,, onde f=(1-e*")/uH para uma fonte
de espessura H (aqui, para fins praticos sera omitida a dependéncia de pu com a energia).
Como a funcdo é suave nesta condicdo, para valores de H pequenos, pode-se (para fontes

com pequena extensdo) fazer uma expansdo em série em torno de ¢H=0:

] H (uH)? 1, 0w 1, .
1-e ~1-[1-E2 LM o H == (uH)? + = (uH)? +..
{ 2 3 A == ()" + = (i) 12

Efetuando a divisao por uH, obtém-se:

1 1
frl-ZpH+=(uH) +... 13
5 4+ (i)
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il

2

De outro modo, a fungéo € , expandida em torno de ©H =0 resulta em:

pH

1 1 )
e ? zl—EyH +§(yH) +... 14

Utilizando a hipdtese de que ©H é pequeno, pode-se desconsiderar os termos de

segunda ordem de modo que:

wH

fre® 15

No célculo da eficiéncia, utilizando um caso particular da equacdo 1 onde a meia
vida é grande o suficiente para ndo necessitar correcdo durante a medida, a atividade
aparece no denominador:

cps
m E
I

gextensa(E) — 16

Onde ™™ ¢ a eficiéncia para medidas com fontes extensas (onde ocorre sensivel
atenuacdo na propria fonte), cps € o niamero de contagens liquidas no fotopico de energia E
por segundo e como ja dito A™ é o nimero de decaimentos que produzem radiagdo
efetivamente emitida pela fonte por segundo, que ao ser multiplicado por IE7 fornece o
namero de fotons de energia E emitidos pela fonte por segundo.

No entanto, o valor conhecido em uma calibracdo ¢ a atividade total da fonte, de

modo que a eficiéncia deve ser corrigida:

gextensa(E) — CpS Cp

B

17

Ou seja,

B wuH

£ (E) = £(E).f = £(E).e 2 18
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Portanto a eficiéncia da fonte extensa € equivalente a eficiéncia de uma fonte sem
atenuacdo multiplicada por um fator de atenuacdo equivalente a atenuacdo causada por
uma amostra com metade da espessura da original.

Outro caminho para obter essa eficiéncia extensa é observando que a atenuagdo é
um efeito exponencial e, portanto, a média aritmética entre as eficiéncias determinadas
com fontes pontuais nas posi¢des acima (sem atenuacéo) e abaixo da fonte extensa (figura

4): ndo € um bom estimador. Utilizando a média geométrica das eficiéncias, tem-se:

gextensa(E) = \/gfrontal (E) 'gtraseira (E) 13

Considerando um caso ideal com um feixe de fotons paralelos, e supondo que um
bom modelo para representacdo da eficiéncia em funcdo da energia seja uma somatéria de

exponenciais, pode-se escrever a curva de eficiéncia na parte frontal como:

€ frontal (E) = Z A| eXp(_ai E) 20

Onde A; e a; S40 0s parametros ajustaveis.
J& 0 modelo para a curva da eficiéncia como funcdo da energia na parte traseira,

deve levar em conta a atenuagéo da radiacdo na amostra e, portanto deve ser dada por:

Eiraseira (E) = (z Bi eXp(_bi E)j exp[_;u(E) AX] 21

Onde B; e bj sdo 0s parametros ajustaveis e Ax é a espessura efetiva de atenuacao.

A “eficiéncia combinada” obtida com a média geométrica das duas eficiéncias

ajustadas é:

gextensa(E) = (Z A 'eaiE j[Z Bi 'ebiE'eXp[_/u(E) AX]) 22

€ frontal Etraseira
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Supondo, para melhor compreensdo do método, que os coeficientes obtidos para os
decaimentos exponenciais com a energia sdo muito proximos (se estiverem dentro da barra
de desvio uns dos outros, isto €, Aj=B;, a;=b;, € assim por diante), pode-se considerar as

eficiéncias iguais explicitando o efeito de espessura :

EoxersalE) = /& ronat (E) £ roma (E)-XP[-4(E) AX] 23
Que leva a:
Eortersa( E) = & ot (E) /eXP[-(E) AX] 2
Resultando em:
Eextensa(E) = € frone (E) XP[—2(E)AX/ 2] 25

0 que significa que também se esta utilizando uma eficiéncia efetiva, associada a camada

central da amostra radioativa em estudo.

Portanto a esséncia do método é o calculo da média geométrica das eficiéncias

frontal e traseira conforme a equacao 19.

3.4. Teste do método

O método foi testado por meio da comparacao entre eficiéncias determinadas com
ele e eficiéncias determinadas com fontes padrdo extensas produzidas, conforme sera

apresentado no capitulo 4.

Como ja dito, para o célculo das eficiéncias deve-se levar em consideragdo toda
extensdo da amostra cilindrica, de modo que vérias medidas de eficiéncia com a fonte

pontual foram feitas para levar em consideragdo toda a extensdo das superficies frontal e
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traseira da amostra. Foram feitas medidas em diferentes raios utilizando um gabarito
contendo 33 pontos semelhantes ao da figura 5. Percebe-se, observando a figura, que os

raios diferiram em 1cm do anterior e em cada raio oito pontos equidistantes foram usados.

21
30
20
22 13
12
14

31 23 15 6

10
16
17 18
24
26
32 25

33

Figura 5. Gabarito para mapeamento espacial da eficiéncia.

Dois modos de aplicacdo do método foram utilizados, chamados aqui de modol e
modo 2. O modo 1 consistiu em obter-se para cada um dos 33 pontos a eficiéncia por meio
do método proposto. Portanto para cada ponto foi medida a eficiéncia da parte frontal e da
parte traseira e a partir delas calculou-se a média geométrica, resultando em 33 valores de
eficiéncia. Em seguida a média ponderada com peso dado por 1/07 (daqui para frente
chamada somente de média ponderada) foi aplicada para obter a eficiéncia da amostra
(extensa). J& no modo 2 a média geométrica foi aplicada somente uma vez. Para tanto, a
partir das eficiéncias de todos os pontos de uma face determinou-se a eficiéncia média
daquela face (média ponderada) de modo que foram obtidas duas médias, a da face frontal
e a da face traseira. A partir delas calculou-se a média geométrica para obter a eficiéncia da
amostra (fonte extensa). Os dois modos de aplicacdo do método foram comparados com a

eficiéncia obtida com uma fonte extensa dopada com material radioativo de atividade bem
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conhecida denominado “padrio extenso”, para verificar qual deles é mais apropriado.

Os valores de eficiéncia experimental obtidos pelo método proposto foram
comparados com os obtidos por um padréo extenso 0 mais semelhante possivel a amostra.
Essa comparacdo foi feita com os valores experimentais das eficiéncia obtidas e com os
valores interpolados pelas funcdes ajustadas da curva de eficiéncia.

A validade do método foi estudada em diferentes situacdes. Aqui verificou-se seu

comportamento em funcéo:

a) Da espessura da amostra. Desejou-se aqui obter o comportamento do método
estudado para diferentes espessuras Ax. Para tanto foram utilizadas duas espessuras de

amostra: 1,0 e 3,0 cm;

b) Do numero atbmico. Além de se estudar o0 comportamento do método proposto em
material semelhante ao usado em medidas ambientais, o solo, foi verificado seu
desempenho em um material com baixo nimero atémico efetivo e para isso produziu-se a
amostra com grafite adicionado ao solo, e de alto numero atbmico efetivo onde foi

misturado limalha de ferro na amostra de solo.
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Capitulo 4-Materiais e Métodos

Neste capitulo sdo descritos os materiais utilizados, desde sua preparacdo até as
caracteristicas finais das medicGes. Essa descricdo é feita desde a escolha dos materiais e
dos radionuclideos para fontes padréo até a anélise de dados medidos. As medidas para o
teste do método consistem em medidas de 4 amostras distintas: uma de solo de altura 3cm,
uma também de solo de altura 1cm, uma com solo misturado com grafite e outra com solo
misturado com limalha de ferro, ambas com 3 cm de altura. Para teste do método, em cada
diferente amostra foram feitas medidas na amostra pura usando fontes pontuais (33
medidas em cada plano), e na amostra dopada com padrao radioativo (uma medida). Esse
procedimento foi feito para 3 radioisotopos nas fontes contendo somente solo e apenas

com um radioisétopo nas fontes mistas (solo + grafite e solo +limalha de ferro).

4.1. Materiais utilizados

4.1.1. Radionuclideos padronizados;

A escolha de radionuclideos padrdo foi baseada na disponibilidade da fonte em
forma puntual-sélida e liquida, dentro da atividade desejada (maximo de kBq) e na
condicdo de que o radionuclideo da fonte padrdo tivesse emissfes gama recomendadas
com valores de energias que cobrissem o intervalo de interesse do estudo (~50-1500 keV).
Deste modo os radionuclideos **™Ho, ®Cd e ®®Co foram escolhidos e solicitados ao
Laboratorio Nacional de Metrologia das Radiacdes lonizantes do IRD na forma de fonte
solida pontual e na forma de padréo liquido. A fonte pontual é selada em acrilico com o
material radioativo confinado em uma cavidade central de 4 mm de didmetro e 3 mm de
altura, conforme indicado na figura 6. Todos foram calibrados no més de junho de 2009

com as atividades apresentadas na tabela 1.
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Figura 6. Descri¢ao esquematica da geometria da fonte pontual.

Tabela 1. Informacdes das fontes utilizadas.

Fontes solidas Fontes liquidas
Radionuclideo _
Atividade total Data da Atividade Data da
(kBQq) calibracédo especifica (kBg/g) calibracéo
1Mo (t,,=1200 a) | 24,41 (27) 24/06/09 | 52,39 (19) 17/06/09
9¢d (ty,=461d) | 30,9 (7) 19/06/09 | 32,0 (7) 19/06/09
%Co (ty,=5.271a) | 29,43 (15) 18/06/09 | 460,6 (9) 17/06/09

As medidas foram realizadas em intervalos menores que dois dias de modo que a
correcéo devido ao decaimento para o ®Cd, o radionuclideo usado com menor meia vida,
ndo representasse variacdo na atividade muito maior que 0,2%, bem menor que as

incertezas associadas as atividades nominais.
4.1.2. Matriz utilizada

A escolha da matriz utilizada na primeira etapa foi orientada pelo objetivo de usar
materiais que pudessem apresentar perceptivel perturbacdo no fluxo de radiacdo gama e
que tivessem utilizacdo numa das principais aplicac6es de fontes extensas, as medidas de
radioatividade ambiental, além de ser interessante por se tratar do teste do método ter
conhecimento da composi¢do quimica deste material. Para tanto, foi utilizada uma amostra
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de solo de cerca 2 kg coletada em um parque publico em profundidade variando de 0 a 5
cm, triturada e peneirada de modo a ficar com granulometria de 2mm e densidade média de
1,30 g/cm?, analisada previamente pela técnica de Analise por Ativacdo Neutronica que
determinou sua composicdo elementar (Figueiredo, A. M. G. et. al, 2011). Os principais
elementos e suas concentragcdes sdo apresentados na tabela 2. Na tabela 3 é apresentada a

porcentagem dos compostos quimicos presentes nesta amostra de solo.

Tabela 2. Composicédo elementar para amostra de solo utilizado.

Elemento | Concentragdo | Elemento | Concentragao Elemento Concentragao
(mg/kg) (mg/kg) (mg/kg)

Fe 27690 Pb 27 Co 3,8

Zr 230 La 17,9 Sm 2,9

Ba 175 Ga 17,0 Yb 2,6

S 159 Nb 12,8 u 2,5

Ce 69 Nd 12 Cs 2,2

Vv 63 Y 11,2 Mo 1,2

Cr 62 Th 11,0 Ta 1,0

Zn 42 Sc 9,0 Se 0,53

Sr 36 Hf 7,6 Tb 0,49

Rb 27,5 Ni 6,6 Eu 0,42

Cu 27 As 4,6 Sb 0,42

Lu 0,34

Tabela 3. Composi¢do quimica para amostra de solo utilizado.

Composto quimico (%) Composto quimico (%)
SiO; 61,2 CaO 0,47
A|203 21,1 Na,O 0,33
Fe,O; 4.8 MgO 0,33
P2Os 1,47 MnO 0,05
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Composto quimico (%) Composto quimico (%)
K,O 0,79 Outros 8,83
TiO, 0,63

Na etapa de verificacdo do comportamento da metodologia proposta em funcdo do
numero atdmico dos elementos da matriz, conforme ja foi citado, a escolha da amostra foi
orientada com o objetivo de variar o seu nimero atémico, pela disponibilidade de material
e pela facilidade do material absorver liquido durante a etapa de dopagem dos
radionuclideos. Foram escolhidos, seguindo os parametros citados, p6 de grafite misturado

ao solo e limalha de ferro misturada ao solo.

4.1.3. Confeccéo das pecas suporte;

Para produzir a fonte extensa, foi necessaria a confec¢do de recipientes para
armazenar as matrizes. Tal recipiente foi confeccionado com simetria cilindrica e o
material escolhido para as pecas foi PVC em formato cilindrico (canos comercialmente
encontrados) com a parede de 1,5 mm de espessura, devido ao facil acesso a ele e as
formas geométricas disponiveis no mercado e principalmente por ser um plastico composto
de elementos com numero atbmico baixo, resultando em baixa absorcéo da radiacdo gama
no intervalo de energia de interesse. Foram confeccionados dois tipos de recipientes,
ambos com didmetro de 10 cm, porém um tipo com altura de 1 cm e outro com altura de 3
cm. A base dos cilindros foi adicionada colando-se discos de acrilico de 10 cm de diametro
e 1 mm de espessura, e apos preenchimento com o material desejado, a sua parte superior
foi tampada também colando-se um disco igual ao usado na base. Alem dos recipientes, foi
feita uma prateleira para fixar a fonte na posicdo de medida. Essa prateleira contem trés
apoios com mesma altura (6 mm) que tém como finalidade sustentar a amostra de modo
gue a fonte pontual possa ser movimentada durante as medidas na parte frontal (entre a
prateleira e a amostra). As pecas foram previamente projetadas, obedecendo aos critérios
de desenho técnico e posteriormente submetidas a divisdo de oficinas do IPEN para a sua

confeccao.
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Figura 7. Fotografias das pegas utilizadas na aplicagdao do método.

4.2. Preparacdo das amostras e dos padrdes

4.2.1. Calibracéo da pipeta

A pipeta utilizada na dopagem da matriz foi calibrada previamente usando o
método gravimétrico. Para tanto utilizou-se agua destilada e uma balanca analitica com
5ug de precisdo. Foram pipetados volumes desde 50 pl até 260ul com passos de 20 pl
totalizando 12 pontos. Cada ponto foi obtido pela média aritmética de 5 medidas. As
densidades foram corrigidas para a temperatura ambiente. Este intervalo compreende os
volumes utilizados na dopagem do solo. Ajustou-se uma funcdo de correcdo para o

volume, conforme indicado na figura 8.
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250 + Y=a+b.x
a=1,40 (18)
200 b=0,9937 (10)

R™=1,0
150 +

100 +

volume via gravimetria (pl)

50 +

T T T T T T T T
50 100 150 200 250
Volume via pipeta (ul)

Figura 8. Ajuste para calibracdo da pipeta.

4.2.2. Pesagem e dopagem do solo

Foram preparadas para cada material estudado (solo de 1 e 3cm de altura,
solo+grafite de 3 cm de altura e solo + limalha de ferro com 3 cm de altura) duas amostras
seladas: uma ndo radioativa, somente com a amostra dentro do recipiente e outra com a

amostra dopada com padréo radioativo.

Para obter o maximo de precisdo na massa do material a ser armazenado no
recipiente, fez-se a pesagem da peca e das matrizes separadamente em uma balanca de
precisdo e apos a selagem o conjunto foi pesado novamente. Processo semelhante foi feito
para as matrizes que seriam dopadas com material radioativo com a diferenca que a massa
do recipiente com a matriz foi medida antes da dopagem. Ressalta-se ainda que as
quantidades das matrizes a serem dopadas sédo as mesmas das ndo dopadas. As quantidades

utilizadas estéo apresentadas nas tabelas 4 e 5.
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Tabela 4. Massas do solo nas amostras de 1 e 3cm de altura.

Material Massa em g

3cm lcm

Solo 189,49 95,54

Tabela 5. Massas dos materiais nas amostras compostas de 3 cm de altura.

Massas (em g) e
Material porcentagens.
Solo Grafite
88,36 66,37
Solo + grafite 57,11 % 42,89 %
Solo Limalha
189,49 65,09
Solo + Limalha de ferro 74,43% 25,5%

Como ja dito, para a confeccdo das fontes padrdo extensa, foi necessario dopar as
matrizes com material radioativo. Assim, as partes desejadas foram dopadas com o0s
radionuclideos: hélmio (**™Ho), cobalto (*°Co) e cadmio (***Cd), todos em solucdes
liquidas. Para medir o volume da solucdo padrdo radioativa foi usada a pipeta previamente

calibrada.

O processo de dopagem, no entanto teve gque passar por uma etapa intermediaria,
pois para garantir boa homogeneidade na dopagem do padréo optou-se por um volume nao
muito pequeno depositado, ainda que isso implicasse em aumento da incerteza, garantindo
assim varias dispensas da pipeta em diversos lugares da amostra. Para tanto, diluiu-se o0s
padrbes liquidos de holmio e cobalto, inicialmente com concentragfes de atividade de
52,39 (19) kBg/g em 2,6694(5) g e 460,6 (9) kBg/g em 2,5990 (5) g respectivamente, em 1
L de HCI (0,1 Molar), obtendo-se concentracfes finais de 0,1398 (9) kBg/g e 1,054 (11)

kBq/g respectivamente. Para o cddmio, inicialmente com concentracdo de atividade de
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32,0 (7) kBg/g em 2,6017 (5) g, diluiu-se em 0,5 L de 0,1molar de HCI obtendo-se
concentracdo final de 0,1656 (24) kBg/g.

Para obter as atividades finais desejadas nas amostras dopadas com padrdo hélmio,
cobalto e cadmio foram utilizadas as regulagens na pipeta para dispensas de 100 ul, 25 pl e
250 pl totalizando 70, 40 e 24 dispensas, respectivamente, distribuidas uniformemente. O
processo de dopagem foi efetuado no proprio recipiente de medida evitando assim perda de
atividade durante a troca de recipientes. Apos a dopagem deixou-se a amostra em um
dissecador por alguns dias até que ela secasse completamente. Apds seca, utilizando um
bastdo de vidro o material foi misturado visando melhorar a homogeneidade. Na tabela 6
estdo apresentadas as informacGes sobre as solugcdes com os padrfes e sua deposicdo na

amostra (j& com volume corrigido).

Tabela 6. Informacdes sobre os radionuclideos diluidos e sua aplicacdo na amostra.

Concentracdo| Volume |Atividade

de Atividade
(kBa/g) (1) Total (kBQq)

1%™Ho 0,1398 (9) | 7000 (25) 0,985 (7)

Nuclideos

Co 1,054 (11) 1000 (25) 1,101 (27)

%cd 0,1656 (24) | 6000 (13) | 0,993 (15)

Na etapa de variacdo do numero atbmico foi utilizado o solo junto com os materiais
adicionados pois ele absorve a solugdo com padréo radioativo melhor que o pé de grafite e
a limalha de ferro. Nessas amostras foi adicionado apenas hdlmio nas mesmas quantidades

das utilizadas nas amostras de solo.

Terminada as etapas de pesagem e dopagem, as amostras radioativas e nao
radioativas foram seladas com o disco de acrilico em seus recipientes e em suas faces
circulares foram colados gabaritos com o0s pontos da grade para proceder as medidas de

varredura segundo a grade a figura 5, isto em amostras ndo dopadas (figura 9).
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Figura 9. Fotografia da pe¢a com amostra selada.

4.2.3. Homogeneizacao do solo dopado;

Ap6s a homogeneizacgdo das amostras dopadas, os recipientes foram selados com 0s
discos de acrilico. Apos o término de todas as medidas, a homogeneidade de um dos
padrdes preparados (matriz solo) foi testada para verificar se o procedimento de
homogeneizacdo foi eficiente. Utilizando uma peca de plastico em forma de cruz
(confeccionada apenas para iSs0) separou-se a amostra em quatro partes de massas
proximas. Essas partes foram pesadas, acondicionadas em um béquer de 100 ml e levadas

para contagem no detector de HPGe em medidas com uma hora de duracéo.

4.3. Espectrometro gama

Para as medidas das emissdes gama, foi utilizado um espectrémetro gama composto
por um detector de HPGe e sistema eletronico associado. O detector de HPGe utilizado foi
um Canberra GX2020. Este detector possui janela de berilio na sua superficie superior, o
que permite que a atenuacdo de fotons seja minimizada. Possui eficiéncia nominal de 20%
e resolucdo nominal de 2,0 keV na energia de 1332,5 keV. A eletronica associada é
composta por um tnico médulo, o Integrated Signal Processor modelo 1510 da Canberra,
que tem a funcdo de alimentacdo de alta tensdo (HV), amplificacdo linear do sinal do pré-
amplificador e de conversdo analdgica-digital (ADC). Esse mddulo é acoplado a uma placa

multicanal MCA S100 também da Canberra. O tempo de formacao do pulso usado foi 2ps.

A aquisicdo deste espectrébmetro é feita por meio do software Genie2000
[Operation Manual, 2002].
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O detector fica posicionado dentro de uma blindagem de chumbo com camadas

internas de cobre e estanho. Essa blindagem também é da Canberra, modelo 747.

A amostra foi posicionada o mais distante que o arranjo experimental permitiu da
face do detector, a 10 cm, visando minimizar influéncias de efeitos como tempo morto,
empilhamento e efeito soma no teste. Na figura 9 € mostrado um desenho do porta -
amostras sobre o qual a amostra foi posicionada. Nela é possivel notar trés apoios sobre 0s
quais a amostra fica posicionada permitindo medidas com a fonte pontual sob e sobre a
amostra sem alteracdo de sua posicdo, que pode ser também visualizada nas Figuras 10 e
11.

Y

\ | porta amostra
n n

10cm

Detector

Figura 10. Desenho da posi¢do do porta-amostras.

AMOSTRA

l

T FONTE

SUPORTE PONTUAL

Figura 11. Visao lateral da amostra sobre o porta — amostras com a fonte pontual posicionada sob a amostra.
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Na figura 12a-d € mostrada a visdo externa e interna da blindagem.

Figura 12a. Visao lateral da Figura 12b. Visdo interna Figura 12c. Amostra Figura 12d. Amostra com a
blindagem do detector. da blindagem e dafacedo  padrao posicionada no fonte pontual sobre sua
detector. porta amostras. superficie

E importante observar que as medidas com a fonte pontual entre a face do detector
e a amostra foram feitas com a amostra sobre a fonte para que fosse considerado o efeito

de retroespalhamento na eficiéncia.

4.4. Aquisicéo de dados

Apbs a selagem das amostras, a natural e a dopada, foram iniciadas as medidas para
validacdo do método que consistiam na determinacdo da eficiéncia por duas vias: pelo

método proposto e pela medida da fonte padréo extensa.

As medidas para a utilizacdo do método foram feitas com um radionuclideo por vez
e para cada radionuclideo procurou-se determinar a eficiéncia pelos dois métodos (o
proposto e com padrdo extenso) em no maximo dois dias, para minimizar a influéncia de
alguma possivel oscilacdo na eficiéncia de deteccdo ou variacdo da atividade de um
radionuclideo, particularmente para o *®Cd ( a variacéo da atividade em um dia é 0,15%,
uma ordem de grandeza menor que a incerteza na atividade). Foram feitas as medidas para
cada radionuclideo seguindo a sequéncia: medidas com a fonte padrdo pontual em cima da
amostra em todos os pontos da grade (o gabarito estava colado sobre a amostra), medidas

com a fonte padréo pontual abaixo da amostra, em todos os pontos da grade (neste caso o
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gabarito estava colado na prateleira que suportava a amostra) e por fim a medida da fonte
padrdo extensa. Nos dias em que ndo foi possivel concluir todas as medidas, fazia-se ao
término das aquisi¢des com fontes padrdo pontual uma medida de 900 segundos com a
fonte padréo extensa para comparar com a medida do dia seguinte e verificar se houve

alteracdes significativas.

4.4.1. Matriz: solo

Inicialmente, utilizando apenas o solo como matriz, foram feitas aquisicGes para o
166Mo com as fontes pontuais acima e abaixo da amostra de 1 cm de altura, por 10
minutos cada ponto, resultando num total de 660 minutos de tempo vivo de aquisi¢do. A
fonte extensa foi contada por 180 minutos de tempo vivo (3 horas) o que foi considerado
pouco tempo. Como a fonte dopada € Unica, as aquisi¢cGes durante a aplicacdo do método
para outros radionuclideos também continham o '®*™Ho e entdo esses dados foram

utilizados na analise.

Apbs a conclusdo das medidas com o ***™Ho, as medidas com o ®°Co foram feitas,
porém para este radionuclideo apenas 5 minutos de aquisicdo para cada um dos pontos da
grade foram suficientes. A fonte padrdo extensa, agora dopada também com o ®°Co foi
medida durante 12 horas. E as ultimas medidas da matriz solo com 1 cm, foram com o
1%9Cd, também com tempo de aquisicdo de 10 minutos para cada um dos 33 pontos da
grade, e a fonte padrdo extensa ( agora contendo **"Ho e '®Cd, o *°Co) também foi
medida durante 12 horas de tempo vivo.

A soma das aquisi¢cdes da fonte padrdo extensa resultou em 27 horas de aquisigédo
(3 horas da medida somente com o **™Ho, 12 horas da medida com o do ®°Co e **™Ho, e

12 horas com *°Co, 1°Cd e 1**™Ho)
4.4.2. Matriz solo com grafite

O uso desta matriz se deu para obter um nimero atdmico efetivo mais baixo que o
solo, e, portanto verificar o comportamento do método em tais condi¢6es. Por isso, optou-
se por aplicar o metodo e comparar com a fonte padrdo extensa apenas com o
radionuclideo ***"Ho. Neste caso, o tempo de aquisicdo da fonte padréo pontual para cada

ponto das grades (acima e abaixo da amostra) foi também 10 minutos (660 minutos de
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medida). A medida da fonte padréo extensa foi feita durante 150000s, o que corresponde a

41,67 horas de aquisicao.
4.4.3. Matriz solo com limalha de ferro

A matriz de solo misturado com limalha de ferro também teve como objetivo o
estudo da metodologia proposta variando o nimero atémico, neste caso aumentado-o com
relacdo & matriz solo. Portanto, aqui também foi utilizado apenas o radionuclideo **"Ho.
O tempo de aquisicdo com a fonte padrdo pontual para cada ponto das grades também foi
10 minutos (660 minutos de medida) e a fonte padrédo extensa por 36000 s.

4.5. Analise de dados

4.5.1. Ajuste dos fotopicos

Para a analise dos dados foi utilizado o0 mesmo software que gerenciou a aquisicao,
0 Genie 2000 (Operation Manual, 2002). Este software permite ao usuario escolher a
sequéncia de operacBes nas analises. Aqui foi utilizada uma sequéncia que localiza
automaticamente os fotopicos presentes em um espectro e ajusta-os utilizando a soma total

das contagens.

Inicialmente o resultado foi comparado com o obtido atraves do software IDeFix
(Gouffon, 1983) que faz ajustes de fotopicos individuais previamente localizados pelo
usuario e permite que este escolha a funcdo mais adequada para ajustar os dados
experimentais de um fotopico (como o inser¢do de degrau ou fungdo erro na funcéo
gaussiana). Os resultados das contagens para os 10 primeiros espectros analisados foram
todos estatisticamente compativeis o que permitiu que fosse utilizada com seguranca a
analise automatica do software Genie2000 (Operation Manual, 2002). A Unica
desvantagem observada na analise automatica € que em casos de raios gama menos
intensos, seus fotopicos algumas vezes ndo sdo reconhecidos pelo programa, e devido ao
elevado volume de arquivos de dados ndo houve tempo habil para efetuar esses ajustes

manualmente.
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4.5.2. Cdélculo das eficiéncias com o0 método proposto

O software Genie 2000 apo6s efetuar a analise emite um relatério em formato ASCII
que pode ser importado por alguma planilha eletrénica, ferramenta usada neste trabalho

para auxiliar os calculos de eficiéncia.

A primeira etapa da analise foi o célculo da eficiéncia nos 33 pontos da grade para
cada face da amostra. De posse desses dados aplicou-se 0 método proposto para cada ponto
da grade, utilizando a média geométrica da eficiéncia frontal e traseira daquele ponto, e
apos isso a eficiéncia média dos 33 pontos da grade foi calculada (essa forma de aplicacédo
do método proposto chamou-se aqui de modo 1). Nesse formato de analise, foi necessaria
uma tarefa anterior: verificar para cada ponto da grade se o fotopico a ser usado teve sua
area calculada pelo software nas duas configuracfes, em cima e abaixo da fonte extensa.
Alguns fotopicos do **®*™Ho, devido & alta frequéncia com que o software néo ajustou-os,
principalmente na configuragdo acima da fonte, ndo foram utilizados. Na tabela 7 sdo
apresentados os raios gama utilizados na etapa de validagdo da metodologia, utilizando a

matriz solo.

Tabela 7. Energia e intensidade dos raios gama utilizados para calculo da eficiéncia
com as amostras [Helmer, R.G., 1998, Schonfeld & Dersch, 1996, 1999].

Ndcleo | Energia | 1y (%) |Ndcleo |Energia| Iy (%) |Ndcleo| Energia | Iy (%)
(keV) (keV) (keV)

My | 80,6 | 12,66(23) 4515 [2,915(14) | **™Ho | 752,3 12,2(3)

%cd | 88,0 | 3,63(2 464,8 | 1,25(4) 7788 | 3,01(8)
1844 | 72,5(3) 529,8 | 9,4(4) 810,3 | 57,3(1,1)
2159 | 3,105(17) 571,0 | 5,43(2) 830,6 | 9,72(18)
250,7 | 1,078(1) | ‘*"Ho [ 594,4 | 0,58(6) 875,7 | 0,721(9)

%MHo | 72805 | 29,54(25) 611,6 | 1,31(21) | ¥Co | 11732 | 99,85(22)
300,7 | 3,73(3) 670,5 | 5,34(21) | ™ ™Ho | 12415 | 0,85(3)
365,8 | 2,46(4) 691,3 | 1,32(7) | ®Co | 13325 | 99,98 (6)
411,0 | 11,35(5) 711,7 | 54,9(9) |™™Ho | 1427,2 | 0,498(6)
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Ainda durante o processo de verificacdo do método o outro modo de célculo da
eficiéncia media foi testado, onde a eficiéncia média para cada face foi calculada utilizando
todos os pontos da grade e de posse das eficiéncias médias frontal e traseira, a média

geométrica foi aplicada (chamado aqui de modo 2).

Os dois modos de aplicacdo do meétodo foram comparados com as eficiéncias

obtidas pela fonte padrdo extensa através do z-score (ou zeta-score), calculado por:

__efp—efm

7 =

23

2, 2
opt+om

Onde ef, e a eficiéncia obtida pela fonte padrdo extensa, efy, € a eficiéncia obtida pelo

método e o, e o S80 0S respectivos desvios padréo.
Nessa primeira etapa foram utilizadas amostras de duas espessuras, 1 cm e 3 cm.

No estudo do comportamento do método com a variagdo do numero atémico, foi
utilizado apenas o **™Ho e apenas para a fonte com altura de 3 cm. No caso da matriz
solo+grafite foi possivel observar os mesmos raios gama do ***™Ho da tabela 7. No caso da
mistura solo com limalha de ferro como matriz, a transi¢do a 875,7 keV com intensidade
de 0,721(9) para cada 100 desintegracdes nao foi observada.
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Capitulo 5-Resultados e discussoes

Os primeiros resultados obtidos sdo referentes a validacdo deste método fazendo
medidas com solo nas duas espessuras. Sao apresentados e comparados os resultados, para
cada espessura, da eficiéncia calculada pelo método ponto a ponto e depois a eficiéncia
média (modo 1); da eficiéncia calculada pelo método utilizando as eficiéncia médias
frontal e traseira (modo 2) e da eficiéncia calculada com a fonte padrdo extensa. No
entanto antes de realizar qualquer medida, a uniformidade do ***"Ho no solo dopado para a

confecgéo da fonte padrdo extensa foi testada.

5.1. Uniformidade do padréao

Os resultados do teste de uniformidade sdo apresentados na tabela 8. O maior valor
de z-score entre as amostras € 1,5 (1° quarto e 2° quarto) de modo que foi verificado que o

material radioativo esta distribuido uniformemente no padréo.

Tabela 8. Verificacdo da uniformidade do padrao radioativo.

amostra

massa (g) cps cps/g
1° quarto 15,71 (7) 0,818 (32) 0,0521 (20)
2° quarto 15,10 (7) 0,855 (33) 0,0566 (22)
3° quarto 16,29 (7) 0,891 (32) 0,0547 (20)
4° quarto 15,90 (7) 0,847 (31) 0,0533 (20)




40

5.2. Espessura de 1cm

5.2.1 Resultados

Os dados do método aplicado e da eficiéncia obtida com a fonte extensa sdo
apresentados na tabela 9. Também séo apresentados os valores de z-score entre 0 modo 1 e

a fonte extensa e entre 0 modo 2 e a fonte extensa.

Tabela 9. Eficiéncias experimentais da fonte extensa e via método proposto para

amostra de solo (1 cm de espessura).

Energia | Extensa (x10®) | Modo 1 (x10®) | z-score | Modo 2 (x107%) | z-score
(keV)
80,52 6,82 (9) 6,78 (23) 0,30 679(20) | 034
88.0 6,58 (20) 6,76 (6) 085 | 677(26) | -0.92
184.4 5,44 (7) 5,40 (8) 20,46 5,40 (8) 20,45
215.9 4,89 (19) 5,10 (6) 1,40 5,10 (6) 1,58
259.7 411 (17) 4,03 (6) 2.02 4,03 (6) 2,02
2805 3,94 (4) 3,82 (8) 2,69 3,82 (8) 2,69
300,7 3,48 (8) 3,49 (22) 041 | 34922 | -0,10
3658 3,05 (8) 2,90 (28) 1,86 2.93 (28) 1,99
411,0 2,60 (4) 2,49 (10) 105 | 249(10) | -L,04
4515 2,37 (8) 2,42 (19) 103 | 242(19) | -081
4648 2,28 (9) 2,37 4) 239 2,37 4) 253
5298 211 (8) 1,96 (14) 20,36 196 (14) | -0,35
571,0 2,01 (6) 1,95 (16) 2047 1,95 (16) 0,70
6116 2,03 (25) 183 (5) 0,69 183 (5) 0,81
670,5 1,71 (6) 1,72 (13) 20,15 1,72(13) | -0,04
6913 1,63 (8) 1,68 (20) 20,66 168(20) | -0.49
7117 1,63 (19) 162 (4) 20,16 162 (4) 0,19
752,3 1,57 (27) 1,53(7) 1,29 1,53 (7) 1,41
778,8 1,52 (4) 1,56 (11) 1,01 156 (11) | -0.84
8103 1.46 (22) 1.46 (4) 128 1,46 (4) -1,00
830,6 143 (@) 142 (6) 2041 142 (6) 0,06
875.7 135 (5) 1,34 (20) 2045 1,34 (20) 0,33
11732 1,09 (8) 1.12 (19) 343 114 22) | -6.49
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Energia | Extensa (x10®) | Modo 1 (x10®) | z-score | Modo 2 (x107%) | z-score
(keV)

12415 1,09 (11) 1,01 (15) 0,13 1,01 (15) 0,71
13325 1,01 (7) 0,097 (17) 2,03 1,00 (20) 1,15
14272 0,938 (6) 0,914(15) 031 | 0914(15) | 037

5.2.2. Ajustes e interpolacgdes

Aqui foi testada uma funcéo para ajuste da eficiéncia, visando a comparacdo dos

parametros e dos valores interpolados.

A funcéo a ser ajustada é composta pela soma de duas exponenciais e um terceiro
termo que inclui a atenuacdo efetiva de fotons num detector de HPGe (Zevallos-Chavez et

al, 2005). Tal funcdo é apresentada na equacéo 26.

_ K e 26

onde a, b,c, d e e sdo parametros de ajuste e u/p é coeficiente de atenuacdo massico. O
coeficiente de atenuacdo tem dependéncia energética, e seu valor para o Ge foi obtido do
sitio XCOM (Berger, 1998) e ajustado segundo a equacao 27:

,up E =a;.E% + a5. E% 27
Os parametros ajustados sdo a;=0,05576; a,=-0,4524; a;=0,000253 e a,=-3,129.

Na figura 13 € apresentado um grafico com todos os pontos e nas figuras 14, 15 e
16 sdo apresentados os ajustes da funcdo nos dados obtidos pela fonte extensa, pelo
método via modo 1 e pelo método via modo 2, respectivamente. Na figura 17 sdo
apresentados os valores de z-score da comparacdo do método com a fonte padréo extensa.
Os parametros dos ajustes dos dados obtidos com o método (modo 1 e modo 2) e com o

padréo extenso sdo apresentados na tabela 10.
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Figura 13. Dados da eficiéncia com a fonte padrdo extensa e pelo método proposto (1 cm).
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Figura 14. Dados da eficiéncia e ajuste da fungdo via método — modol (1 cm).
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Figura 16. Dados da eficiéncia e ajuste da fungdo com a fonte padrdo extensa (1 cm).
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Tabelal0O. Resultados dos ajustes: parametros obtidos com 0 modo 1, modo 2 (método

proposto) e com o padrao extenso, para a amostra de solo com 1 cm de espessura.

Parametro Modo 1 Modo 2 Padréo extenso
a (keV)?! 0,0046 (8) 0,0045 (8) 0,0032 (32)
b -0,00087 (8) -0,00085 (9) -0,00069 (5)
c 0,038 (12) 0,039 (13) 0,022 (35)
d (keV)™ -0,00761 (7) -0,00764 (7) -0,0062 (34)
e (glcm?) 168,0 (35) 173 (36) 112 (18)
Y red 18,6 20,4 2,96

Pode-se observar que os parametros a e b da eficiéncia da fonte padrdo extensa sao

estatisticamente compativeis dentro de um desvio padrdao com os obtidos pelo método tanto

pelo modo 1 como pelo 2. Os parametros ¢ e d, responsavel pela descrigdo da parte inicial

da curva e o parametro e da atenuagdo apresentam compatibilidade em um intervalo de

confianca pouco maior de 2 desvio padréo.
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Figura 17. Comparagao via z- score entre as eficiéncias obtidas com o padrdo e com o método proposto (1 cm).

Ajustes de eficiéncia sdo usados na pratica para fazer interpola¢Ges, portanto aqui
serdo comparados os valores das interpolagBes utilizando a fonte extensa e o método
(modo 1 e modo 2). Na tabela 11 s&o apresentados esses valores juntamente com 0s z-score

das eficiéncias interpoladas.



Tabela 11. Eficiéncias interpoladas para a fonte extensa e pelo método proposto,
junto com os valores de z-score para a amostra de solo (1cm de espessura).

Energia Eficiéncia Eficiéncia z-score Eficiéncia z-score
(keV) Extensa Modo 1 Modo 2
(x10%) (x10%) (x10%)
80 6,84 (9) 6,82 (19) 0,29 6,79 (19) 0,62
90 6,80 (7) 6,84 (16) -0,52 6,82 (15) -0,25
100 6,71 (7) 6,79 (14) -1,22 6,78 (13) -1,02
150 6,00 (6) 6,08 (9) -1,79 6,08 (10) -1,83
200 5,12 (5) 5,14 (6) -0,62 5,15 (7) -0,66
300 3,71 (25) 3,62 (5) 3,54 3,61 (6) 381
400 2,79 (24) 2,69 (5) 4,09 2,68 (6) 4,59
500 2,22 (19) 2,16 (4) 3,03 2,14 (4) 3,65
750 1,54 (10) 1,56 (23) 2,41 1,56 (23) -2,07
1000 1,25 (8) 1,27 (16) -3,73 1,28 (17) -4049
1250 1,05 (5) 1,06 (12) -0,54 1,07 (14) -2,84
1400 0,960 (8) 0,944 (16) 1,93 0,980 (19) 0,04

5.2 Espessura de 3 cm
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Para espessura de 3 cm foi aplicado 0 método com os dois modos e comparado com

as medidas de fonte extensa. Os resultados séo apresentados nas figuras 18, 19, 20, 21 e 22

e nas tabelas 12 e 13.
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Tabela 12. Eficiéncias experimentais da fonte extensa e via método proposto da
amostra solo (3 cm de espessura).

Energia (keV) | Extensa (x10) | Modo 1 (x10) | z-score | Modo 2 (x10®) | z-score
80,6 5,53 (9) 5,38 (17) 1,62 5,37 (23) 1,70
88.0 5,58 (20) 5,40 (24) 0,86 5,41 (24) 0,82
184.4 4,55 (34) 4,48 (7) 183 4,48 (8) 183
2159 4,00 (21) 4,05 (4) 0.17 4,05 (5) 0,18
259.7 3,65 (27) 3,44 (6) 0,76 3,44 (7) 0.73
2805 3,37 (33) 3,19 (7) 5,58 3,19 (8) 5,54
300,7 3,05 (10) 2,99 (19) 0,56 2.9 (25) 0,59
3658 2,50 (8) 2,51 (25) 021 251 (32) 011
4515 217 4) 2,01 (18) 3,61 2,02 (23) 3.28
464.8 211 (10) 2,01 (4) 1,00 2,01 (6) 0,95
529,8 1,80 (7) 1,79 (12) 0,14 1,79 (14) 0,14
571,0 1,72 (6) 1,71 (15) 0.23 1,70 (17) 0,36
5043 1,62 (12) 1,58 (8) 0,25 1,59 (10) 0,18
6116 1,48 (26) 153 (4) 021 152 (5) 0.15
6705 152 (7) 1,43 (10) 134 143 (12) 1,36
6913 151 (8) 1.45 (23) 0,67 143 27) 0,90
711,7 141 (22) 1,38 (4) 1,54 1,38 (4) 1,54
752,3 1,35 (24) 1,31 (6) 1,77 1,31 (7) 1,76
778.8 135 (@) 1,31 (10) 0,77 131 (12) 0,78
810,3 1,28 (22) 1,24 (4) 1,80 1,24 (4) 1,80
830.6 1.25 (24) 1.21 (5) 182 1.21 (6) 181
875.7 1.20 (5) 1,10 21) 2,02 1,09 (25) 2,06

11732 0,983 (9) 0,088 (20) | -051 | 0,988 (20) 20,50
12415 0,92 (8) 0,876 (13) 0,56 0,875 (16) 0,56
13325 0,89 (8) 0,887 (18) 0,87 0,887 (18) 0,90
14272 0,93 (10) 0,820 (15) 1,05 0,778 (18) 147
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Figura 18. Dados da eficiéncia com a fonte padrdo extensa e pelo método proposto (3 cm).
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Figura 19. Dados da eficiéncia e ajuste da fungdo via método proposto — modo1l (3 cm).
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Figura 20. Dados da eficiéncia e ajuste da func¢do via método proposto — modo2 (3 cm).
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Figura 21. Dados da eficiéncia e ajuste da fungdo com a fonte padrdo extensa (3 cm).
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Tabela 13. Resultados dos ajustes: parametros obtidos com o modo 1, modo 2
(método proposto) e com o padréo extenso para a amostra de solo de 3 cm de

espessura.
Parametro Modo 1 Modo 2 Padrdo extenso
a (kev)! 0,00366 (7) 0,0325 (14) 0,00301 (30)
b -0,000776 (10) -0,00738 (9) -0,000703 (5)
c 0,0322 (11) 0,00367 (9) 0,0206 (32)
d (keV)™ -0,00736 (8) -0,000777 (11) -0,00630 (34)
e (g/cm?) 179 (38) 180 (5) 132 (17)
Y red 12,9 9,3 0,43
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Aqui a compatibilidade dos parametros obtidos pelo método com relagdo a fonte

padrdo extensa piorou so sendo atingida com pouco mais de dois desvios padrdo. Também

¢ possivel notar uma diminui¢do dos valores de %, que pode ser explicado pelo ligeiro

aumento da incerteza percentual nos pontos com energia superior a 850 keV.
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Figura 22. Comparagado entre as eficiéncias obtidas com o padrdo e com o método proposto (3 cm).
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Na tabela 14 sdo apresentados os valores das interpolacfes utilizando a fonte

extensa e 0 método (modo 1 e modo 2) juntamente com o0s z-score das eficiéncias

interpoladas.



Tabela 14. Eficiéncias interpoladas para a fonte extensa e pelo método proposto,

junto com os valores de z-score para amostra solo ( 3cm de espessura).

Energia Eficiéncia Eficiéncia z-score Eficiéncia z-score
(keV) Extensa Modo 1 Modo 2
(x10%) (x10%) (x10%)
80 5,54 (8) 5,39 (14) 1,87 5,38 (17) 1,93
90 5,55 (7) 5,43 (11) 1,65 5,43 (14) 1,70
100 5,51 (6) 5,43 (10) 1,40 5,42 (12) 1,44
150 5,00 (38) 4,95 (8) 1,15 4,95 (10) 1,15
200 4,30 (27) 4,24 (5) 2,21 4,24 (7) 2,19
300 3,05 (23) 3,02 (6) 1,19 3,02 (7) 1,22
400 2,30 (24) 2,25 (6) 2,02 2,25 (7) 2,06
500 1,82 (19) 1,81 (4) 0,89 1,81 (5) 0,94
750 1,33 (10) 1,32 (19) 1,13 1,32 (22) 1,16
1000 1,11 (8) 1,10 (15) 0,90 1,10 (16) 0,88
1250 0,940 (6) 9,35 (13) 0,69 0,936 (13) 0,67
1400 0,855 (8) 8,48 (17) 0,79 0,848 (18) 0,78
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E possivel observar, pela predominancia dos z-score positivos tanto nos pontos

experimentais como interpolados que a eficiéncia obtida pelo método estd subestimada em

relacdo a eficiéncia obtida com o padrdo extenso, particularmente para as energias mais

baixas.
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5.3. Variacdo do numero atdmico

Como modo de validar o método em diferentes condicdes, nesta etapa o numero
atbmico efetivo da amostra foi alterado, inicialmente diminuindo valor efetivo do Z da

matriz adicionando grafite e depois aumentando-o adicionando limalha de ferro.

5.3.1. Matriz de solo com grafite

Para a espessura de 3 cm com matriz solo+grafite foi aplicado 0 método com os doi
modos e comparados com as medidas de fonte extensa. Os resultados sdo apresentados nas
figuras 23, 24, 25, 26 e 27 e nas tabelas 15, 16 e 17.

Tabela 15. Valores das eficiéncias experimentais obtidas com a fonte extensa e via
método proposto para matriz solo+grafite (3 cm de espessura).

Energia | Extensa (x10®) | Modo 1 (x10™®) | z-score | Modo 2 (x107%) | z-score

(keV)

80,6 10,84 (23) 10,62 (30) 097 | 1058(30) | L1l
184.4 8,56 (10) 8,40 (12) 1,66 8,38 (12) 1,85
190,9 8,29 (16) 7,53 (39) 0.47 7.42 (@) 0,54
215.9 5,48 (38) 7,24 (6) 457 7,24 (6) 4,59
259.7 5,56 (6) 6,01 (5) 20,70 6,05 (7) 0,75
2805 5,87 (9) 5,68 (11) 2.16 5,87 (11) 0,07
300,7 5,34 (21) 5,36 (25) 009 | 541(24) | -0,29
3658 4,74 (24) 4,43 (31) 1,27 4,42 (31) 132
4515 3,78 (18) 3,77 (27) 0,06 382(26) | 021
464.9 3,63 (38) 3.76 (5) 0,33 3,84 (5) 0,54
529.9 3.16 (15) 3,22 (20) 046 | 322(20) | -044
571,0 3,19 (15) 3,03 (20) 1,07 3,02 (20) 1.10
5943 1,40 (7) 2,65 (11) 172 | 262(11) | -1,68
6116 3,84 (7) 2,77 (6) 1,50 2,81 (7) 1,44
6705 2,61 (14) 260 (17) 0,05 2,60 (17) 0,09
6913 2,70 (30) 2,60 (25) 0,35 2,64 (34) 0,21
7117 2,48 (5) 2.46 (6) 0.43 2,46 (6) 0.42
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Energia | Extensa (x10®) | Modo 1 (x10®) | z-score | Modo 2 (x107%) | z-score
(keV)
752.3 2.29 (7) 2,33 9) 20,56 2,36 (9) 20,99
778.8 2.32 (15) 2,35 (14) 021 | 236(15) | -0.29
810,3 2,20 (5) 2,21 (6) 20,23 2,21 (6) 021
830,6 2,18 (7) 2,15 (8) 0,58 2,14 (8) 0,62
875,7 1,57 (39) 2.16 (28) 151 215(27) | -1.48
950,8 1,89 (15) 1,92 (28) 20,20 191(28) | -0.16
12415 1,33 (18) 1,54 (18) 115 154 (18) | -1.15
1400,7 1,60 (14) 1,28 (18) 2,23 1,27 (18) 2,27
14272 1,63 (20) 1,34 (22) 1,40 1,34 (21) 1,44
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Figura 23. Dados da eficiéncia com a fonte padrdo extensa e pelo método proposto (3cm).
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Figura 24. Dados da eficiéncia e ajuste da fungdo via método proposto — modo1l (3cm).
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Figura 25. Dados da eficiéncia e ajuste da fungdo via método proposto — modo2 (3cm).
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Figura 26. Dados da eficiéncia e ajuste da fungdo com a fonte padrdo extensa (3 cm).

Tabela 16. Resultados dos ajustes: parametros obtidos com o0 modo 1, modo 2(método
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proposto) e com o padréao extenso para a matriz solo + grafite de 3 cm de espessura.

Parametro Modo 1 Modo 2 Padréo extenso
a (keVv)! 0,090 (35) 0,00839 (20) 0,052 (14)
b -0,00904 (9) -0,001083 (17) -0,0076 (7)
c 0,00993 (23) 0,0639 (25) 0,0066 (12)
d(keV)? | -0,00117 (16) -0,00815 (9) -0,00088 (14)
e (glcm?) 208 (4) 176 (4) 149 (30)
7ored 19,3 13,0 2,65
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Os parametros obtidos sdo compativeis com pouco mais de um desvio padrdo
(excecdo ao d que tem menor desvio padrdo porcentual o que implica em compatibilidade

estatistica somente para 2,25 desvios padrao)

B Modo 1
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400 0
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Figura 27. Comparagao via z-score entre as eficiéncias obtidas com o padrao e com o método proposto -matriz

3
4
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solo+grafite (3 cm).

Tabelal?. Eficiéncias interpoladas para a fonte extensa e pelo método proposto, junto
com os valores de z-score para matriz solo+grafite (3 cm de espessura).

Energia Eficiéncia Eficiéncia z-score Eficiéncia z-score
(keV) Extensa Modo 1 Modo 2
(x107%) (x107%) (x107%)
80 10,90 (23) | 10,70 (30) 1,16 10,6 (30) 1,34
90 10,90 (19) | 10,70 (24) 0,86 10,60 (24) 1,31
100 10,80 (16) | 10,70 (21) 0,53 10,60 (21) 1,21
150 9,46 (12) 9,46 (15) -0,010 9,38 (15) 0,63
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Energia Eficiéncia Eficiéncia z-score Eficiéncia z-score
(keV) Extensa Modo 1 Modo 2
(x1079) (x107%) (x1079)
200 7,94 (8) 7,86 (10) 0,97 7,89 (10) 0,60
300 5,54 (7) 5,38 (9) 2,29 5,51 (9) 0,36
400 4,10 (7) 3,99 (9) 1,60 4,11 (9) -0,04
500 3,28 (5) 3,24 (7) 0,80 3,31 (7) -0,44
750 2,36 (26) 2,37 (33) -0,38 2,37 (33) -0,31
1000 1,91 (4) 1,86 (5) 1,17 1,86 (5) 1,16
1250 1,57 (8) 1,45 (9) 1,57 1,47 (9) 1,35
1400 1,40 (9) 1,25 (10) 1,63 1,27 (10) 1,35

5.3.2 Matriz de solo com limalha de ferro.

Para espessura de 3 cm com matriz solo+limalha de ferro foi aplicado o método

com dois modos e comparados com as medidas de fonte extensa. Os resultados s&o

apresentados nas figuras 28, 29, 30, 31 e 32 e nas tabelas 18, 19 e 20.

Tabela 18. Valores das eficiéncias experimentais obtidas com a fonte extensa e via
método proposto para matriz solo + ferro (3 cm de espessura).

Energia | Extensa (x10®) | Modo 1 (x10®) | z-score | Modo 2 (x10”%) | z-score
(keV)
80,6 4,96 (11) 4,45 (16) 4,61 4,45 (16) 4,64
184,4 4,78 (5) 4,44 (7) 6,24 4,43 (6) 6,45
215.,9 4,74 (34) 3,86 (5) 257 3,85 (5) 2,61
259,7 3,81 (38) 3,30 (6) 132 3,29 (6) 134
280,5 3,38 (5) 3,19 (7) 3,67 3,20 (7) 3,64
300,7 3,06 (13) 2,94 (20) 0,94 2,93 (20) 101
365,8 2,73 (18) 2.48(27) 141 2,47 (27) 147
4515 2,03 (10) 2,08 (19) 056 2,08 (19) 047




Energia | Extensa (x10®) | Modo 1 (x10®) | z-score | Modo 2 (x107%) | z-score
(keV)
571,0 1,68 (9) 1,67 (13) 011 1,67 (13) 0.12
5943 1,38 (28) 151 (5) 0,44 150 (5) 041
6116 1,45 (5) 1,53 (36) 20,16 1,52 (36) 20,16
670,5 1,48 (8) 1,46 (10) 0,29 1,46 (10) 0,30
691,3 1,75 (24) 1,46 (15) 118 1,46 (15) 118
711,7 1,43 (29) 1,38 (4) 1,70 1,38 (4) 1,55
752.3 1,37 (5) 1,306 (6) 148 1,30 (6) 161
810,3 1,28 (30) 1,25 (4) 152 1,25 (4) 1,58
830,6 122 (@) 121 (5 0,05 121 (5) 0,19
12415 0,71 (11) 0,91 (17) -1,78 0,91 (16) -1,76
1427,2 0,81 (11) 0,795 (16) 0,09 0,79 (16) 0,12
0,012
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Figura 28. Dados da eficiéncia com a fonte padrdo extensa e pelo método proposto (3cm).
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Figura 29. Dados da eficiéncia e ajuste da fun¢do via método — modo1l (3cm).
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Figura 30. Dados da eficiéncia e ajuste da fungdo via método — modo2 (3cm).
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Figura 31. Dados da eficiéncia e ajuste da funcdo com a fonte padrao extensa (3 cm).

Tabela 19. Resultados dos ajustes: parametros obtidos com o modo 1, modo 2
(método proposto) e com o padrao extenso para a matriz solo + ferro 3cm de

espessura.
Parametro Modo 1 Modo 2 Padrdo extenso
a (keVv)! 0,00774 (24) 0,0941 (4) 0,00956 (21)
b -0,00119 (26) -0,00900 (10) -0,00138 (18)
c 0,0941 (4) 0,00774 (24) 0,121 (4)
d (keV)? -0,0090 (10) -0,001198 (26) -0,00967 (7)
e (glcm?) 322,3 (5) 322,0 (5) 334 (34)
X red 12,4 12,4 0,71
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Pode-se observar que todos os pardmetros do ajuste da funcdo de eficiéncia nos

dados obtidos com o padrdo extenso sdo estatisticamente compativeis com o0s dos

parametros do ajuste dos dados via método proposto dentro de um desvio padrao.

Z-Score

B Modo 1
Modo 2

Energia (keV)

1000

T
12

1400

Figura 32. Comparagao via z-score entre as eficiéncias obtidas com o padrao e com o método proposto -matriz solo

+limalha de ferro (3 cm).

Tabela 20. Eficiéncias interpoladas para a fonte extensa e pelo método, junto com os

valores de z-score para matriz solo + ferro (3 cm de espessura).

Energia Eficiéncia Eficiéncia z-score Eficiéncia z-score
(keV) Extensa Modo 1 Modo 2
(x1079) (x1079) (x10%)
80 4,89 (8) 4,583 (14) 3,77 4,682 (14) 2,56
90 4,97 (7) 4,670 (12) 4,21 4,772 (12) 2,77
100 5,00 (7) 4,709 (11) 4,03 4,815 (11) 2,56
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Energia Eficiéncia Eficiéncia z-score Eficiéncia z-score
(keV) Extensa Modo 1 Modo 2
(x1079) (x1079) (x10%)
150 4,71 (8) 4,481 (10) 2,91 4,593 (10) 1,51
200 4,14 (5) 3,956 (7) 3,38 4,066 (7) 1,38
300 3,055 (39) 2,919 (6) 3,50 3,012 (6) 1,11
400 2,33 (5) 2,211 (7) 2,68 2,285 (7) 1,03
500 1,900 (36) 1,786 (6) 3,05 1,844 (5) 1,45
750 1,376 (16) 1,305 (21) 4,51 1,339 (21) 2,35
1000 1,092 (36) 1,071 (5) 0,58 1,094 (5) -0,04
1250 0,87 (6) 0,885 (5) -0,31 0,900 (9) -0,55
1400 0,75 (8) 0,7842 (11) -0,49 0,796 (11) -0,65

Novamente é perceptivel a predominéncia de valores positivos de z-scores nos
pontos obtidos experimentalmente bem como os pontos obtidos por interpolacédo. Percebe-se

ainda que esta predominancia é mais presente para baixas energias.

5.4. Observagdes sobre o0 método

Trés aspectos do método proposto e sua validacdo serdo discutidos aqui: a
influéncia da grade de pontos no meétodo proposto, a influéncia no metodo proposto da
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funcdo de ajuste utilizada nos testes e 0 modo de estimativa de incertezas durante a

aplicacdo do método proposto.
5.4.1. Sobre a grade de pontos.

O primeiro e mais importante diz respeito a uma limitagcdo no modo de aplicagéo do
método. O uso da grade de pontos com variacdo do raio ndo € o melhor modo de se ponderar
a eficiéncia pois para raios maiores, e portanto volumes maiores da amostra, 0 mesmo
namero de pontos continua sendo medido. Deste modo, esta se atribuindo diferentes pesos
para regides distintas. Mais precisamente, segundo essa grade quanto maior o raio, menor o
peso do ponto por unidade de area e entdo, regibes onde a atenuacdo pode ser mais
importante estdo com menor representacdo na composicao da eficiéncia obtida pelo método.
Essa deficiéncia torna-se mais significativa para energias menores, que sofrem mais
intensamente o efeito de atenuacdo, e também com o aumento da espessura da amostra. A
grade ideal para obter as eficiéncias é uma grade formando uma malha quadriculada onde os
pontos sdo igualmente espacados entre si. A partir dos dados ja obtidos, fez-se uma tentativa
de considerar a diferenca de peso inserindo uma correc¢ao no célculo das eficiéncias médias,
adicionando & ponderacdo 1/c” um termo proporcional & rea dos anéis (r) dividido pelo

namero de pontos que o respectivo anel tem, segundo a equacao:

&1, 9% 12 + 178 221 4 2580 3222 4 33E 4232
g2t 252 10 g2 - g 18 425 t 26 425
14 l l 14
E E = 28
1 4 91 12, an 22-1 . 251 32-22 331 42-32
0-12 2 12 ‘8 10 0.12 . 8 18 0.12 ' 8 26 O-lz . 8

Essa correcéo foi testada para a amostra de 3 cm de altura contendo a limalha de
ferro, pois ela deve ser a mais sensivel a corre¢do. Na tabela 21 sdo apresentados os valores
da eficiéncia obtida com a fonte padrdo extensa e com o0 método proposto e os valores de z-
score entre eles. Na tabela 22 ¢é apresentada uma comparacao entre os valores de z-score

obtidos sem a ponderac¢do e com a ponderagao.



Tabela 21. Valores das eficiéncias experimentais obtidas com a fonte extensa e via
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método proposto para matriz solo + ferro considerando o fator de correcéo (3 cm de

espessura).

E(r&e;r\%a Extensa (x10®) | Modo 1 (x10-3) | z-score | Modo 2 (x107%) | z-score
80,6 4,90 (8) 4,805 (20) 128 | 4797 (20) | 139
1844 429 (7) 4,519 (12) 349 | 4512(12) | -3.39
215.9 4,04 (23) 4,00 (5) 0,18 3,99 (5) 0,23
259,7 3,58 (23) 3,357 (33) 1,00 3,37 (8) 0,91
280,5 3,27 (4) 3,242 (9) 0,70 3,239 (8) 0,77
300,7 2,84 (13) 2064 (28) | -099 | 2991(28) | -L21
3658 2,70 (17) 2,527 (36) 102 | 2525(36) | 1,03
4515 1,93 (11) 2112 (26) | -1,75 | 2.105(26) | -1.68
571,0 1,68 (8) 1,707(17) | -0,35 | 1,700 (17) | -0.26
594.3 1.42 (24) 1,60 (9) 2067 159 (9) 20,64
6116 1,46 (5) 1,54 (4) 20,18 1,54 (4) 0,18
670,5 1,46 (6) 1,449 (12) 015 | 1449(12) | 014
691,3 1,72 (22) 1,484 (31) 106 | 1476(31) | 1,09
7117 1,450 (29) 1,423 (5) 0,93 1422(5) | 0,96
752.3 1,379 (33) 1,327 (6) 1,56 1,316 (6) 1,88
810,3 1,302 (29) 1,285 (5) 0,55 1,280 (5) 0,72
830,6 1,25 (4) 1,274 (8) 20,58 1268 (8) | -0.42

112078 16 (8) 1,214 (30) 0,58 i
12415 0,72 (12) 0036 (17) | -1.80 | 0937 (20) | -1.80
14272 0,81 (11) 0,810 (21) 003 | 0804(20) | 0,09
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Para permitir melhor comparagcdo com os dados sem a correcdo (figura 32), sdo

apresentados na figura 33 os z-scores em funcdo da energia.. Nela é possivel perceber a

diminuicdo da tendéncia de valores de z-score positivos a baixas energias.

Z-Score

~

XX Modo 1
V7] Modo 2

Energia (keV)

YAVAYATAYAY &A%
A SSSSNSSS

Figura 33. Comparagao via z-score entre as eficiéncias obtidas com o padrao e com o método proposto -matriz solo
+limalha de ferro utilizando a corregao(3 cm).

Tabela 22. Eficiéncias interpoladas para a fonte extensa e pelo método, junto com os
valores de z-score para matriz solo + ferro considerando o fator de corregdo (3 cm de

espessura).
Energia Eficiéncia Eficiéncia z-score Eficiéncia z-score
(keV) Extensa Modo 1 Modo 2
(x1079) (x10%) (x107)
80 4,89 (8) 4,811 (20) 1,03 4,802 (20) 1,15
90 4,97 (7) 4,965 (17) 0,05 4,954 (17) 0,21
100 5,00 (7) 5,054 (16) -0,84 5,042 (16) -0,67
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Energia Eficiéncia Eficiéncia z-score Eficiéncia z-score
(keV) Extensa Modo 1 Modo 2
(x1079) (x107%) (x1079)
150 4,71 (8) 4,890 (14) -2,37 4,880 (14) -2,24
200 4,14 (5) 4,280 (10) 2,71 2,277 (10) -2,65
300 3,055 (39) 3,045 (8) 0,28 3,050 (8) 0,13
400 2,33 (5) 2,251 (9) 1,87 2,256 (9) 1,75
500 1,900 (36) 1,814 (7) 2,32 1,816 (7) 2,27
750 1,376 (16) | 1,360 (29) 0,96 1,354 (29) 1,31
1000 1,092 (36) 1,115 (6) -0,64 1,107 (7) -0,43
1250 0,87 (6) 0,896 (11) -0,51 0,891 (11) -0,40
1400 0,75 (8) 0,781 (13) -0,42 0,774 (13) -0,33

Tabela 23. Comparacéo dos valores de z-score entre os valores obtidos sem a
ponderacdo e com a ponderacao para matriz solo + ferro (3 cm de espessura).

Energia z-score do modo 1 z-score do modo 2
(keV) Sem Com Sem Com
ponderacdo | ponderacdo | ponderacdo | ponderagédo

80 3,77 2,56 2,56 1,15
90 4,21 2,77 2,77 0,21
100 4,03 2,56 2,56 -0,67
150 2,91 1,51 1,51 -2,24
200 3,38 1,38 1,38 -2,65
300 3,50 1,11 1,11 0,13
400 2,68 1,03 1,03 1,75
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Energia z-score do modo 1 z-score do modo 2
(keV) Sem Com Sem Com
ponderacdo | ponderacdo | ponderacdo | ponderagéo

500 3,05 1,45 1,45 2,27
750 4,51 2,35 2,35 1,31
1000 0,58 -0,04 -0,04 -0,43
1250 -0,31 -0,55 -0,55 -0,40
1400 -0,49 -0,65 -0,65 -0,33

A comparagdo entre 0s z-score permite perceber que o0s resultados obtidos com a
ponderacdo sdo valores mais proximos aos obtidos com o padrdo extenso, indicando que
esta correcao deve ser adotada e que futuros trabalho devem utilizar geometria retangular

para a grade de pontos de medida.

5.4.2. Sobre a fungéo de eficiéncia.

A funcdo utilizada para o ajuste dos dados de eficiéncia € composta pela soma de
dois termos exponenciais, multiplicada por um termo de atenuagdo. Este termo de
atenuacdo contém o coeficiente de atenuacdo massico do germanio como funcdo da energia
no intuito de considerar a absor¢do do féton na camada morta do detector. No entanto, o
que se observa na pratica € que o pardmetro da exponencial de atenuacdo (anteriormente
referido como e) obtido pelo ajuste ndo tem relagdo direta com a camada morta de
germanio de modo que esse termo acaba levando em consideracéo outras atenua¢ées como
0 copo de aluminio ou berilio do detector, 0 porta - amostras e a camada de ar entre a fonte
e o detector. Ao utilizar esta fungo para o teste do método é provavel que a atenuagdo do
féton na amostra tenha sido também levada em conta pelo pardmetro de atenuagdo. Isso

pode ser percebido observando o pardmetro e obtido nos ajustes. Esse parametro tem
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valores diferentes quando compara-se os obtidos do ajuste das eficiéncias medidas com
padrdo extenso com os obtidos pelo método proposto. Essa diferenca indica que a funcao
participa ativamente do método e portanto seu uso deve ser incorporado aos procedimentos

para aplicacdo do método proposto.

5.4.3. Sobre as incertezas.

Consistentemente, os valores de chi-quadrado reduzido obtidos nos ajustes do método
proposto estdo altos, indicando provavel subestimacdo nas incertezas. Essa subestimacao
pode ter mais de uma origem. Primeiramente, percebe-se que a determinacdo das
incertezas associadas a eficiéncia para cada energia claramente estd levando a resultados
experimentais com incerteza subestimada; a melhor forma de estimar estas incertezas é
algo que precisa ser visto com cuidado, talvez incluindo-se um fator multiplicativo aos
desvios para atenuar a subestimacdo observada. Além disso, sabe-se que os métodos de
linearizacdo em ajustes ndo lineares com o método dos minimos quadrados causam
subestimacéo das incertezas (Donaldson, J.R & Schnabel, R. B., 1987); por outro lado, 0s
ajustes dos dados da fonte extensa ndo apresentam essa subestimacao, o que leva a crer que
0 problema de subestimacdo esteja sendo agravado pela pequena incerteza dos pontos

experimentais.
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Conclusodes

No presente trabalho foi apresentado e testado um método alternativo para
obtencdo da eficiéncia de deteccdo com fontes de geometria extensa cujo objetivo €
facilitar a determinagdo da atividade de radionuclideos em areas de estudo que as utilizam.
O teste foi efetuado em diferentes condicdes: duas espessuras diferentes e trés matrizes
com os numeros atémicos efetivos diferentes. Os testes indicaram que o método €
adequado para amostras de solo com espessura mais fina; ja para fontes mais espessas, dois
dos trés resultados indicaram que a eficiéncia foi subestimada pelo método.

Dois modos de aplicacdo do método foram testados, o modo 1 e 0 modo 2 e

néo foi observada diferenca significativa entre os dois modos.

O teste com o uso da matriz solo apresentou bons resultados para as fontes de 1
e 3 cm de espessura, porém é possivel perceber que os resultados com a menor espessura
sd0 mais acurados, possivelmente devido ao afastamento da condi¢do ideal para a
aproximacdo feita da deducdo do método de que a fonte é fina. Existe portanto um

indicativo de que o método é mais eficiente para fontes mais finas.

Na espessura da matriz solo de 3 cm observa-se uma piora nos dados obtidos pelo
método proposto, o0 que pode ser devido em especial a geometria de amostragem escolhida,
que acaba por dar mais peso a regido mais central. Testes usando uma pondera¢do com o
quadrado da distancia (como estimador da fracdo da massa total representada por cada
ponto) mostraram uma melhora significativa nos resultados, indicando que uma geometria
retangular, com pontos igualmente espagados sobre a face da amostra, € mais adequada.

Além disso, com a adoc¢do de uma geometria retangular de medida, seria interessante fazer
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um estudo visando diminuir o nimero de pontos de medida, de modo a tornar o método

mais rapido sem perda significativa de acuracia.

O método também foi testado para espessura de 3 cm nas situacdes em que a
matriz tem namero atémico efetivo maior e menor que a matriz solo, e no entanto nenhuma

diferenca de desempenho do método foi observada.

Verificou-se que as incertezas obtidas nos calculos utilizando-se o método
proposto foram claramente subestimadas, e mostra-se necessario realizar estudos visando a

correcdo dessa subestimagéo.

De forma geral, verificou-se que o0 método proposto independe do
conhecimento prévio da composicdo quimica da amostra bem como da geometria de
medidas e de parametros internos do detector, tornando a sua aplicacdo simples e

confiavel.
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