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Introducao

Embora a técnica de cintilacdo liquida ja fosse conhecida por volta de
1950, os detectores de radiacao baseados nesta técnica sé passaram a ser
gradativamente utilizados a partir dos anos 1980, aplicados em diversas

areas como engenharia, agronomia, artes, medicina etc.

Inicialmente utilizados como um método de medida relativo, com a
necessidade de calibracdo com fontes padrao, detectores baseados em
cintilagdo liquida passaram a integrar o seleto grupo dos sistemas de
medida absoluta da metrologia de radionuclideos com o desenvolvimento da
técnica conhecida como Triple-to-Double Coincidence Ratio ou,
simplesmente, TDCR [Pochwalski and Radoszewski, 1979].

Na 212 edicao do International Conference on Radionuclide Metrology
(ICRM 2017), o principal congresso da area, realizado recentemente, de 15
a 19 de maio de 2017, muitos trabalhos foram apresentados mostrando o
aprimoramento continuo do método TDCR e revelando que grande parte dos
laboratérios internacionais ja possui o seu préprio sistema. Foi, inclusive,
apresentado a titulo de curiosidade, um protétipo de um mini moddulo
central do sistema criado por impressora 3D, além de um mini sistema
TDCR completo, que poderia ser facilmente transportado para uma

comparagao internacional de medicao, por exemplo.

Ja existem até sistemas comerciais [HIDEX, 2009] que utilizam a
técnica TDCR para medidas de rotina, como as feitas em clinicas de
medicina nuclear, mas sdao sistemas caros e nao adequados para as

aplicacdes em metrologia de radionuclideos, como as padronizacodes.

Entre os anos de 2012 e 2013, em uma viagem de treinamento de
seis meses ao National Institute of Standards and Tecnology (NIST, USA),
foi possivel conhecer melhor o modo de preparacdao de fontes, medicdo e
andlise de dados do TDCR, tornando possivel o desenvolvimento de um

projeto para, finalmente, adequar o Laboratério de Metrologia Nuclear



(LMN) do IPEN a este momento da cintilacdo liquida dentro da metrologia

nuclear mundial.

O LMN tem uma grande experiéncia no desenvolvimento de técnicas
de medicdo e andlise de dados, acompanhando o desenvolvimento da
metrologia nuclear de laboratérios de destaque internacionais. Dentre os
trabalhos mais recentes podemos destacar programas para ajustes lineares
e ndo lineares de dados experimentais com anadlise de incertezas com
covariancias [Dias, M.S., 1997 e 1999]; programas para simulacao, pelo
método de Monte Carlo utilizando o codigo MCNP [ORNL, 2006], do sistema
de medida de coincidéncias 4nB-y [Dias et al, 2013] e do sistema de
espectrometria gama com detector de germanio; programas para calculo e
corregao do efeito soma em espectrometria gama [Takeda, 2002]; sistema

de coincidéncia por software [Dias et al, 2014].



Objetivos

O principal objetivo deste projeto é a construgao de um sistema de
medicdo absoluta da atividade de radionuclideos, baseado em utilizacdo de

cintilacdo liquida aplicada ao método TDCR.

Atingido este objetivo, o LMN estara, finalmente, se adequando ao
momento atual dos demais laboratérios de metrologia de radionuclideos
nacionais e internacionais, que ja utilizam a cintilacdo liquida como seu

principal método de deteccao e contagem da radiagao beta e alfa.



Metodologia

1. Cintilagao Liquida

A técnica de medida por cintilacdo liquida € uma das mais sensiveis e
versateis para deteccdao e quantificacdo da radioatividade, principalmente
para medida de emissores alfa e beta, apresentando muitas vantagens.
Entre elas, podemos destacar sua alta eficiéncia de deteccdo, uma vez que
a solucdao radioativa é dissolvida diretamente na solucdo cintiladora
[ANNUNZIATA, 2003], simplicidade na preparacdao das amostras e

capacidade de analisar simultaneamente diferentes radionuclideos.

Cintiladores liquidos sdao normalmente compostos de um solvente
organico e de um ou mais solutos fluorescentes. Na preparacdao de amostras
para contadores de cintilacdo liquida, o material radioativo é colocado no
composto e exaustivamente misturado, formando o coquetel cintilador. A
energia emitida é transferida para o solvente por ionizacdo e excitacao,
sendo em seguida transferida para o soluto que ird reemiti-la como fétons

com comprimento de onda na faixa ultravioleta e violeta [BIPM, 1980].

Estes fotons, tendo um comprimento de onda médio caracteristico do
soluto, podem ser detectados no fotocatodo de uma ou mais
fotomultiplicadoras. Apds a multiplicacao dos fétons, o sinal é enviado a um

amplificador e finalmente registrado em um contador ou multicanal.

As medidas num contador de cintilagcao liquida sao atualmente feitas
pela andlise do espectro de energia. No entanto, algumas interferéncias
ocorrem, as quais devem ser corrigidas, pois alteram a eficiéncia total
deslocando o espectro de energia medido para valores mais baixos. Esta
interferéncia é denominada “quenching”, termo este usado para descrever
varios processos fisicos ou quimicos que reduzem a saida de luz do

cintilador.



2. Método Triple-to-Double Coincidence Ratio (TDCR)

O método TDCR utiliza trés tubos fotomultiplicadores alinhados em
um angulo de 1209, sendo coletadas as coincidéncias duplas e triplas entre
os trés tubos fotomultiplicadores, de acordo com o esquema da Figura 1
[Broda, 2003; Broda et al, 2007].

Fig. 1: Esquema do sistema TDCR,
com trés fotomultiplicadoras
posicionadas com angulo de 120
graus entre elas e contendo o frasco
com o coquetel cintilador (liquido
cintilador + solucdo radioativa) no
centro do conjunto.

HV - alta tensdo;

P - pré-amplificador;

A - amplificador;

D - discriminador;
C - coincidéncia;

S - somador;

N; N N - contador.

As taxas de contagem duplas para os trés pares sao Nas, Nac € Nyc €
Np e Ny sdo as somas ldgicas das taxa de contagem dupla e tripla,
respectivamente. A relacdo aritmética entre estas taxas de contagem é
dada por [Kossert, 2015]:
Np = Nag + Ngc+ Nac - 2Nt (1)

As taxas de coincidéncia dupla e tripla sao definidas como:

No = Ng &p (2)



e
Nt = No er (3)

onde gp € ey sao eficiéncias duplas e triplas e N, € a atividade.

Para um grande numero de eventos detectados, a razdo das taxas de
coincidéncia tripla para taxa de coincidéncias duplas Nt/Np converge para a

razao das eficiéncias de contagem, esta taxa é denominada eficiéncia TDCR:

NT/ND = &TDCR (4)

Obtidas as taxas de contagem, os dados podem ser analisados por
programas como o codigo TDCRO7c, do Laboratoire National Henri
Becquerel (LNHB, Franca), ou o codigo MICELLE2 [Kossert e Carles, 2010],
obtendo-se um gréafico que relaciona o valor experimental do TDCR com a
eficiéncia de contagem, permitindo que se calcule a atividade do
radiuonuclideo em estudo. Esta relacdo difere bastante entre os

radionuclideos, como exemplificado na Figura 2 [Broda, 2003].
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Fig. 2. Eficiéncia de contagem em funcdo do TDCR para alguns radionuclideos
emissores beta e captura eletrénica [Broda, 2003].



3. Montagem do sistema de medigao

A Figura 3 mostra o desenho do sistema TDCR em coincidéncias com
um detector de germanio hiperpuro (HPGe) que o LMN pretende montar
futuramente, iniciando-se com este projeto. Nos desenhos nao foram
colocados os pré-amplificadores e demais mddulos eletronicos necessarios

para o funcionamento do sistema.

Fig. 3: Idealizacdo do projeto final do futuro sistema de coincidéncias com
cintilagdo liquida do LMN, com o sistema TDCR sobre espectrémetro de HPGe.

Na Figura 4, podem-se visualizar melhor alguns detalhes do sistema
de cintilacao liquida com trés fotomultiplicadoras, para o método TDCR, a
ser construido.

O moédulo central é formado por duas partes hexagonais de aluminio,
torneadas para ter os trés bercos dimensionados com precisdao para o
encaixe das fotomultiplicadoras, posicionadas em angulo de 120° entre
elas, e com o centro da peca em formato esférico e pintado com tinta

reflexiva. O encaixe das duas partes é feito com parafusos.



Também existem trés mddulos laterais para o encaixe das bases das

fotomultiplicadoras, parafusados ao moédulo central e com vedagao de anéis
de borracha contra a entrada de luz.

Projeto do sistema
< TDCR do LMN

Cilindro para encaixe das
fotomultiplicadoras ao
maddulo central.

Frasco com coquetel
cintilador (amostra).

Visdo interna da base de
aluminio para encaixe perfeito
das fotomultiplicadoras ao redor
do frasco com a amostra.

Fig. 4: Desenho inicial do projeto para confeccdo da base de aluminio e dos trés
cilindros de encaixe das fotomultiplicadoras P1, P2 e P3. Em todos os pontos de
acoplamento é feita vedagdo com anéis de borracha para impedir a entrada de luz.
B1, B2 e B3 sdo as bases para as fotumultiplicadoras.



O modelo escolhido é semelhante ao do laboratorio de radionuclideos

do NIST, mostrado na Figura 5, por ter uma o6tima vedacdao contra a

entrada de luz e perfeito encaixe de trés fotomultiplicadoras.

Local para o frasco
com coquetel
cintilador

(@)

Anel de
borracha para
vedacgdo contra
entrada de luz.

Centro da peca
em formato
esférico.

Fig 5. Sistema TDCR do NIST, fotografado em visita ao local no ano de 2013. A
foto (a) mostra o sistema fechado, apenas sem a tampa superior. A foto (b) mostra
a parte de baixo do mddulo central.
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Em um primeiro momento, o sistema sera montado de forma a se
obter os sinais das fotomultiplicadoras de modo analdgico, utilizando-se
moddulos eletronicos de amplificacdo, soma, discriminagdo, coincidéncia e

contagem de pulsos convencionais, ja existentes no LMN.

No segundo ano do projeto, serdo adquiridos e montados os mddulos
para digitalizagdao dos sinais, permitindo o registro de informagdes como
altura de pulso e instante de ocorréncia de todos os sinais advindos das trés
fotomultiplicadoras. Com este arquivo de dados, a analise dos mesmos é
feitas apds a medicao, sendo as coincidéncias determinadas por software,
do modo semelhante ao sistema de coincidéncias por software (SCS) ja

montado e em operagao no LMN [Dias et al, 2014].
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Principais contribuicoes cientificas ou tecnolégicas da proposta

O desenvolvimento deste projeto contribui para a melhoria da
tecnologia utilizada em pesquisa no IPEN, proporcionando ao LMN a
possibilidade de se igualar aos melhores laboratérios de metrologia de

radionuclideos do mundo.

Cientificamente, este projeto possibilita ao LMN do IPEN trabalhar
com cintilagdo liquida e desenvolver, por exemplo, padronizacdes e
determinacbes de parametros nucleares com melhor precisdo, além do
ganho para toda a equipe com o conhecimento adquirido na montagem do

sistema e testes de validagao.

12



Orcamento detalhado

Tabela 1: Equipamentos/materiais necessarios para a realizacdo do projeto.

Valor unitario Valor total
Item | Qtde Item Fabricante/Fornecedor uUs s € RS$ us s € RS$

1 3 Fotomultiplicadora R329-02 Hamamatsu 943,00 - - 2829,00 - -
N6751 - 4 Ch. 10 bit 1 GS/s

2 1 Digitizer: 3.6/1.8MS/ch, CAEN - 4660,00 - - 4660,00 -
EP3C16, SE
Kit com 8 cabos MCX/BNC

3 1 WAB59K8AAAAA A659KIT8 -8 CAEN - 1200,00 - - 1200,00 -
MCX TO BNC Cable Adapter
Servigo de torno para
confecgdo do bloco central

4 | 1 |sextavadoem aluminio e de A ser definido. - - |15000,00| - - 15000,00
trés mddulos laterais para
encaixe das
fotomultiplicadoras.

5 | 1 | 3evicodeconfeccdodeancis de A ser definido. - - 1000,00 - - 1000,00
vedacao de borracha.

6 1 | Servico de confecgdo da A ser definido. - - 1500,00 - - 1500,00
mesa de apoio do sistema.

Solugdo calibrada de *C com .
7 1 ml atividade de 100 uGi Eckert Ziegler 990,00 - - 990,00 - -
~ - 134
8 | 1mi| Soluao calibrada de ~Cs Eckert Ziegler 2565,00 - - 2565,00 - -

com atividade de 100 uCi
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9 1ml ggi/l}lgzgedZ;;EnL;gﬁm Eckert Ziegler 2750,00 - - 2750,00
10 |1 ml fgr';‘ft?vicj;iggaf: fg’osiFCei Eckert Ziegler 1220,00| - ; 1220,00
11 |1 ml fgr';‘%i?vicjgggaf: fgoszhé? Eckert Ziegler 1535,00 - - 1535,00
12 [ 1ml ?gg%i?vicj;iggaf: 1d§o zuog' Eckert Ziegler 2200,00 - - 2200,00
13 | 1 ml ggi/‘fgizecz'éb;%%au%‘? »Y com Eckert Ziegler 1860,00 - - 1860,00

Tabela 2. Custo total para a realizagao do projeto.

Valor da moeda
em maio/2017

Valor em R$

Compras em US$ 15949,00 3,3 52631,70

Compras em € 5860,00 3,7 21682,00

Compras em R$ 17500,00 1 17500,00
Subtotal em R$ 91813,70
10% para taxa de importacao 9181,37
Total em R$ 100995,07
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Justificativa para as novas aquisicoes:

Item

Justificativa

Para deteccao das cintilagOes.

2e3

Mddulos eletrénicos para leitura, digitalizagdo e registro dos sinais das

fotomuiltiplicadoras.

O bloco de aluminio usinado permite o posicionamento perfeito das
fotomultiplicadoras com angulo de 120° entre elas sem que se
movimentem ao longo do tempo. O bloco totalmente fechado evita,
ainda, a entrada de luz no sistema de deteccao permitindo maior

eficiéncia na deteccdo da radiacdo emitida pela fonte.

Os anéis de borracha sao imprescindiveis no encaixe entre as pecas
do mddulo central para garantir que ndo haja entrada de luz no

sistema de deteccdo.

Mesa para o posicionamento do sistema no laboratério, que possa
sustentar a blindagem necessaria e com altura para abrigar,
futuramente, um detector de HPGe sob o sistema TDCR para a

montagem do sistema de coincidéncia (figura 3).

7al3

Solugdes radioativas de radionuclideos emissores beta e que ja foram

padronizados no LMN, para teste e validagdo do novo sistema.
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Cronograma fisico

Semestre

Atividade 20217 20118 20218 20119
Confgcgéo do médulo central em aluminio e dos trés X
encaixes laterais.
Aquisicao das fotomultiplicadoras. X
Confecgao da mesa de apoio do sistema TDCR. X
Montagem do sistema TDCR. X X
Programacdo da interface sistema-usuario em LABVIEW. X X
Aquisicao das solugdes radioativas. X
Testes do sistema TDCR analdgico. X X X
Agui_sigéo dos médglqs e acessério_s para digitalizacdo dos X
sinais das fotomultiplicadoras do sistema TDCR.
P_ro_gra_magéo do sistema de aquisicao de dados X X
digitalizados em C++.
Testes do sistema TDCR digital. X X
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Identificacao dos participantes do projeto

Nome

Resumo do Curriculum Lattes

Dra. Denise Simoes
Moreira

(coordenadora)
Pesquisador Adjunto

Dr. Mauro da Silva
Dias

Pesquisador Titular

Possui graduacao em Bacharelado em Fisica pela
Universidade de Sao Paulo (1994), mestrado (2000)
e doutorado (2005) em Tecnologia Nuclear pela
Universidade de Sao Paulo e desenvolveu pesquisa
em nivel de pds doutorado no Instituto de Pesquisas
Energéticas e Nucleares (IPEN/CNEN), na area de
Metrologia Nuclear em espectrometria de raios X e
gama de baixas energias (2009). Tem experiéncia
na area de Fisica Nuclear, com énfase em
Instrumentacdo para medida e controle da radiacao,
atuando principalmente na area de metrologia de
radionuclideos e nos seguintes temas: padronizagao
de radionuclideos em sistemas de medida absolutos
com sistema de coincidéncia; espectrometria X e
gama; determinagdao de probabilidades de emissao
gama. Durante cinco anos atuou como pesquisadora
do Laboratdrio Nacional de Metrologia das Radiagoes
Ionizantes (LMNRI - IRD/CNEN), durante os quais
esteve por seis meses desenvolvendo atividades
como pesquisadora visitante no National Institute of
Standards and Technology (NIST - EUA) e,
atualmente, €& pesquisadora do Instituto de
Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN/CNEN).

Possui Bacharelado em Fisica pela Universidade de
Sao Paulo (1973), mestrado em Engenharia e
Ciéncias Nucleares pela Escola Politécnica da
Universidade de Sao Paulo (1978) e doutorado em
Tecnologia Nuclear pela Universidade de Sao Paulo
(1989). Fez doutorado-sanduiche no National
Institute of Standards and Technology (NIST), EUA
(1980-1983). Foi gerente do Centro do Reator de
Pesquisas (CRPq) do IPEN-CNEN/SP no periodo de
2009 a 2013. Atualmente, é Pesquisador Titular do
Centro do Reator de Pesquisas (CRPqg) do Instituto
de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN-
CNEN/SP), Docente de Cursos de Pés-Graduacgdo na
area de Tecnologia Nuclear pelo IPEN/ Universidade
de S3o Paulo, além de Consultor Ad Hoc do Conselho
Nacional de Desenvolvimento Cientifico e
Tecnoldgico. Tem experiéncia na area de Fisica
Nuclear, com énfase em Instrumentacao para
Medida e Controle de Radiagdao, atuando
principalmente nos seguintes temas: Metrologia
Nuclear e de Néutrons, Simulagdes pelo Método de
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Dra. Marina Fallone
Koskinas

Pesquisador Titular

Dr. Franco
Brancaccio

Tecnologista Senior

Dr. Renato Semmler
Pesquisador Titular

Monte Carlo, sistemas de coincidéncia, camaras de
ionizacdo e espectrometria gama.

Possui graduacdao em Fisica pela Pontificia
Universidade Catodlica de Sdo Paulo (1972),
mestrado em Tecnologia Nuclear pela Universidade
de Sao Paulo (1978) e doutorado em Tecnologia
Nuclear pela Universidade de Sao Paulo (1988).
Atualmente é pesquisador titular do Instituto de
Pesquisas Energéticas e Nucleares. Tem experiéncia
na area de Engenharia Nuclear, com énfase em
Instrumentacao para Medida e Controle de Radiacao,
atuando principalmente nos seguintes temas:
metrologia de radionuclideos, padronizacdo em
sistemas de coincidéncias, determinacdo de
parametros nucleares como probabilidade de
emissao gama por decaimento.

Graduado em Engenharia de Eletricidade - Escola
Politécnica da USP (1980). Mestre em Ciéncias na
Area de Tecnologia Nuclear - Instituto de Pesquisas
Energéticas e Nucleares (2002). Doutor em Ciéncias
na Area de Tecnologia Nuclear - Instituto de
Pesquisas Energéticas e Nucleares (2013).
Atualmente é Tecnologista Sénior do Instituto de
Pesquisas Energéticas e Nucleares, atuando
principalmente nas seguintes areas: - padronizacdo
de radionuclideos (determinacdo de atividade e de
outros parametros de decaimento) - metodologia
primaria, por contagem de coincidéncias - sistemas
digitais de medidas (amostragem dos sinais de
deteccdo e andlise de dados por software) -
metodologia relativa - sistemas com camaras de
ionizacdo associadas a eletrometros (método de
integracao de corrente) - desenvolvimento de
sistemas e para metrologia nuclear (hardware e
software).

Bacharel em Fisica pela Pontificia Universidade
Catdlica de Sao Paulo (1989), Mestre em Tecnologia
Nuclear pela Universidade de Sdo Paulo (1993) e
Doutor em Tecnologia Nuclear pela Universidade de
Sado Paulo (2006). Atualmente é Pesquisador Titular
do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares
(Ipen - Cnen/SP), pesquisador associado da
Comissao Nacional de Energia Nuclear. Docente de
Cursos de Po6s-Graduacdo na area de Tecnologia
Nuclear pelo IPEN - Universidade de Sao Paulo. Tem
experiéncia na area de Fisica Nuclear de baixas
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MSc. Roberto Mauro
Schoueri

MSc. Fabio de
Toledo

Técnico

Osvaldo C. Alipio

Técnico

energias atuando nos seguintes temas: reagoes de
captura de néutrons térmicos (prompt gamma rays),
método kO de andlise por ativacdo neutrbnica,
caracterizacao do espectro de néutrons junto aos
canais de irradiacdao  do reator IEA-R1,
espectroscopia gama, fotodesintegracao, reacoes
fotonucleares (fotofissdo e fotonéutrons), e ensino
de fisica. Professor e organizador da EAEN - Escola
Avancada de Energia Nuclear para estudantes do
Ensino Médio, preferencialmente envolvidos com
olimpiadas de fisica e quimica: Teoria e Aplicagdes
das Ciéncias Nucleares. Professor de fisica com mais
de 25 anos de experiéncia em cursos universitarios,
pré-vestibular e ensino médio.

Possui graduagao em Matematica pela Universidade
Paulista e mestrado em Tecnologia Nuclear pela
Universidade de S3o Paulo (2016). Atualmente é
projetista mecanico do Instituto de Pesquisas
Energéticas e Nucleares. Tem experiéncia na area de
Engenharia Nuclear, com énfase em Aplicacdes
Industriais de Radioisétopos. Atua como professor
universitario ministrando disciplinas de Fisica em
cursos superiores de Engenharia. Experiéncia em
montagem e equipamentos para laboratérios de
Fisica.

Possui graduacao em Tecnologia em Eletrénica pela
Universidade Presbiteriana Mackenzie (1990) ,
mestrado pela Universidade de Sao Paulo (2009) ,
curso técnico-profissionalizante pela Escola técnica
Estadual Guaracy Silveira (1985) e ensino
fundamental pela Escola Estadual Alberto Torres
(1981). Atualmente é Técnico em Eletronica do
Comissdao Nacional de Energia Nuclear. Tem
experiéncia na area de Fisica, com énfase em
Pesquisas em imageamento 3D com neutrons e
tomografia.

Possui formacdo de Técnico em Eletronica e
experiéncia em rotinas e técnicas de laboratério.
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Disponibilidade efetiva de infraestrutura

O LMN possui toda a infraestrutura base para o desenvolvimento dos

ensaios propostos, ndao necessitando de obras para adequacao do local.

Além disso, possui equipamentos que possibilitam a execucdo da primeira
fase deste projeto, com a montagem e teste do sistema TDCR no modo

analdgico, como:

e Bases para as fotomultiplicadoras;
e Fonte de alta tensao;

e Pré-amplificadores;

e Discriminadores;

e Moddulo de coincidéncia;

e Contadores

Para a validacdo do novo método poderdo ser utilizados todos os sistemas

absolutos e relativos do laboratorio, a saber:

e Sistemas de Coincidéncia 4n(PC)B-y (convencional e digital, com
detector proporcional em geometria 4n);

e Espectrometro com detector semicondutor de HPGe;

e Espectrometro com detector cintilador de NalI(Tl);

e Camara de Ionizagao tipo poco.

Além desses sistemas, também estardo disponiveis:

e Balanca analitica Metller XP56;

e Capela adequada para abertura de amostras.
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