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A P R E S E N T A Ç Ã O

Este trabalho "Utilização do Efeito Cerenkov na Detecção de Radionuclídeos Emissores de Radiações Beta" foi especialmente escrito pelo autor, para servir de orientação aos alunos dos Cursos de Pós-Graduação da disciplina Metodologia de Isótopos.

Esta disciplina é básica do Curso de Preparação ao Mestrado em Energia Nuclear na Agricultura, curso esse realizado anualmente com o apoio do PLANFAP, através do convênio assinado entre o CENA e a Companhia Auxiliar das Empresas Elétricas Brasileiras, órgão do Ministério das Minas e Energia.

O autor é docente do Departamento de Física e Meteorologia da Escola Superior de Agricultura "Luiz de Queiróz" da U.S.P. e pesquisador do Centro de Energia Nuclear na Agricultura, onde também é o responsável pela Seção de Dosimetria e Proteção Radiológica. É M.S. em Energia Nuclear na Agricultura e possui cursos e estágios de aperfeiçoamento na Holanda, Inglaterra e Áustria.  No presente trabalho expõe de uma maneira bastante clara e completa as técnicas do Efeito Cerenkov, uma de suas especialidades.
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UTILIZAÇÃO  DO  EFEITO  CERENKOV  NA  DETECÇÃO  DE

RADIONUCLÍDEOS  EMISSORES  DE  RADIAÇÕES  BETA*

V. F. NASCIMENTO FILHO **

1. INTRODUÇÃO

Dentre os radioisótopos traçadores utilizados em pesquisas agronômicas, tem-se destacado o elevado número de trabalhos com 32P em relação ao 3H, 14C, 22Na, 33P, 35S, 36Cl, 42K, 45Ca, 54Mn, 59Fe, 60Co, 65Zn, 75Se, 86Rb e 131I.  Isto devido ao importante papel do fósforo, quer na nutrição de plantas, quer na de animais.

Apesar do grande número de trabalhos sobre fósforo nestas áreas, na maior parte das vezes a detecção é executada com o auxílio do tradicional detector Geiger-Mueller, de janela fina, e amostra em plancheta.  A sensibilidade deste método de detecção, definida como atividade igual a radiação de fundo, pode atingir 67,6 picocuries por mililitro (com erro de 1%) com tempo total de detecção de 1000 minutos e amostra de 2 ml em plancheta colocada a 1 cm da janela do detector (WATT & RAMSDEN, 1964; NASCIMENTO FILHO & WIENDL, 1972).

Atualmente vem-se desenvolvendo o uso do efeito  Cerenkov para detecção de radioisótopos emissores de partículas beta de alta energia (32P, 42K, 86Rb e outros),empregando-se o equipamento convencional de cintilação líquida, sem qualquer modificação.  Entre as vantagens desta técnica pode-se citar a extrema simplicidade da preparação da amostra, possibilitando de detectar radionuclídeos em solução aquosa e não aquosa sem a adição de solução cintiladora, e a alta eficiência de detecção, além do custo desprezível por amostra (ROSS & RASMUSSEN, 1974).

A sensibilidade pode atingir 2,2 picocuries por mililitro (com erro de 1%) com tempo total de detecção de 1000 minutos. Esta maior sensibilidade deve-se ao fato de se poder detectar a atividade com alta eficiência em amostras de até 24 ml, com radiação de fundo semelhante ao do detector Geiger-Mueller.  Disto resulta, que detectando 32P pelo efeito Cerenkov, pode-se realizar experimentos com menores atividades e por períodos de tempo maiores.  Além disso, o efeito Cerenkov se presta quase que exclusivamente para detecção de 32P , não detectando os emissores de partículas beta de baixa energia (3H, 14C, 33P, 35S, 45Ca) e com baixa eficiência para os emissores de raios gama (22Na, 51Cr, 54Mn, 59Fe, 60Co, 65Zn, 75Se), permitindo a realização de trabalhos com dupla marcação e detecção do 32P com nula ou baixa interferência desses outros radioisótopos.
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A avaliação da radioatividade de 32P pelo efeito Cerenkov é relativamente simples, mas há necessidade de se determinar a eficiência de detecção para cada amostra, devida a ocorrência de “quenching" de cor (principalmente quando se trabalha com extratos de solos), responsável pela diminuição de eficiência.  Isto pode ser feito pelos métodos de padronização interna, razão de canais, padronização externa e razão de canais de fonte externa, normalmente utilizados na metodologia de detecção por cintilação liquida, descritos de maneira resumida em NASCIMENTO FILHO (1976).

Para facilidade de apresentação do trabalho. as características físicas dos radioisótopos citados, podem ser encontrados em HEATH (1972), LEDERER, HOLLANDER & PERLMAN (1967) e NASCIMENTO FILHO (1975).

2. OBJETIVOS

Apesar de ser relativamente simples a determinação da radioatividade de 32P em amostras aquosas pelo método do efeito Cerenkov, é pequeno o número de citações empregando essa técnica.  Assim, em nosso meio, há apenas os trabalhos de KOGAN A. (1971), KOGAN A. et alii (1972), LOBÃO (1973), NASCIMENTO FILHO (1972, 1973, 1975, 1976) e NASCIMENTO FILHO & BARROS FERRAZ (1976), realizados no Centro de Energia Nuclear na Agricultura.

Em vista disso, o objetivo principal deste trabalho é divulgar esta técnica pouco conhecida entre nós, analisando os aspectos teóricos e comentando os trabalhos que se preocuparam com a metodologia.

3. FUNDAMENTOS DO EFEITO CERENKOV

3.1. Fundamentos

Diversos autores, entre os quais MARSHALL (1952), JELLEY (1953, 1958), HUTCHINSON (1960) e MOYER (1962), descrevem compreensivamente o efeito Cerenkov.  Aqui será apresentado apenas um resumo a fim de possibilitar o entendimento e o uso desta técnica.

A descoberta deste efeito deve-se ao cientista russo Cerenkov*, sendo que a interpretação teórica foi desenvolvida por seus compatriotas Frank & Tamm**.  Segundo KAISER (1974), já em 1888, o cientista inglês Heaviside*** fazia previsoes teóricas respeito, e sugere no seu trabalho, a mudança de efeito Cerenkov para efeito Heaviside, enquanto que JELLEY (1974) propõe efeito Heaviside-Mallet, em homenagem também ao cientista francês Mallet****, cujos trabalhos experimentais a respeito do assunto datam de 1926 a 1929.  Sendo recente esta discussão sobre a denominação apropriada, será conservado no presente trabalho o nome tradicional.
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Quando uma partícula carregada passa através de um meio dielétrico, pode ao longo de seu percurso, produzir uma polarização eletrônica.  Imediatamente após a sua passagem, as moléculas retornam aos seus estados normais com a emissão de ondas eletromagnéticas.  Nota-se que quando a partícula passa por meio qualquer, a sua velocidade v não se altera, a não ser por perdas devido às ionizações e colisões.
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A radiação emitida propagará com velocidade de fase c/n = c', onde c é a velocidade da luz no vácuo, n o índice de  refração do meio, e c' a velocidade da luz no meio.  Quando v < c', as radiações eletromagnéticas emitidas pelas moléculas individuais interferirão destrutivamente, e quando v > c', ou seja, quando a velocidade da partícula carregada for maior que a da luz no meio, haverá uma certa direção na qual as frentes de onda interferirão  construtivamente.  O pulso de luz resultante é conhecido como radiação Cerenkov e é análogo a onda de choque causada por um avião super-sônico ou barco com velocidade maior que a da água.  A Figura 1 representa esquematicamente o efeito Cerenkov.

Figura 1 -  Representação esquemática do efeito Cerenkov, onde v simboliza a velocidade da partícula carregada, c' a velocidade da luz no meio (< v) e ( o ângulo entre a trajetória da partícula e a frente de ondas.

Em resumo, o efeito Cerenkov ocorre quando a velocidade da partícula carregada em um meio for maior que a velocidade da luz naquele meio, ou seja, 



                                                                          ...(1)







ou simplesmente:                           



                                                                          ...(2)

onde:



                                           ...(3)

3.2. Limiar para ocorrência do efeito Cerenkov

Para a água, o índice de refração é aproximadamente 1,332 e portanto a velocidade da partícula carregada deverá ser maior que 2,252.1010 cm/s (( = 0,7508) para produzir o efeito Cerenkov.

Através da Mecânica Relativística, pode-se relacionar a velocidade da partícula carregada com a sua energia cinética:



                                                                ...(4)

onde:

moc2 = a massa de repouso da partícula carregada

     T = energia cinética da partícula, 

e portanto, o elétron (radiação beta) para produzir o efeito Cerenkov deverá ter energia cinética maior que 0,263 MeV; um próton 482,3 MeV e uma partícula alfa 1915,5 MeV, considerando-se que as massas de repouso dessas partículas sejam 6,511 MeV, 938,41 MeV e 3727,12 MeV, respectivamente.

A partir da Figura 1 e equação 4, pode-se  estabelecer a equação 5, básica em estudos de determinação de velocidade (ou energia) de partículas carregadas aceleradas.



                                                           ...(5)
onde:

             (  = ângulo de abertura do cone, ou melhor, entre a trajetória da partícula e a frente de ondas,

n, moc2, T = já definidos.

A existência do limiar para o efeito Cerenkov, ou em outras palavras, a exigência de que para produzir o efeito Cerenkov em água o elétron deve ter energia maior que 0,263 MeV, explica o motivo de não ser possível detectar em solução aquosa os radioisótopos emissores de partícula beta com energia máxima inferior a 0,263 MeV.  Entre estes radioisótopos se encontra o 3H (0,0186 MeV), l4C (0,156 MeV), 35S (0,167 MeV), 33P (0,249 MeV) e 45Ca (0,258 MeV).

3.3. Eficiência de detecção

O espectro energético das partículas beta, ou a distribuição relativa em função da energia (Figura 2) para um dado radioisótopo é contínua entre zero até uma energia máxima característica.  Os radioisótopos que possuem energia máxima menor que o limiar de 0,263 MeV não produzem o efeito Cerenkov, e conseqüentemente, a eficiência de detecção é nula.  Aqueles com energia máxima superior ao limiar, tem a seu espectro dividido em duas partes: um grupo de partículas beta que não produzem o efeito Cerenkov (eficiência nula) o outro das que produzem a efeito.

A eficiência de detecção por efeito Cerenkov para um dado radioisótopo depende da relação entre o número de partículas possíveis de serem detectadas (2o grupo) e o número total de partículas emitidas.  Isto pode ser visualizado graficamente, comparando-se as áreas do espectro situado acima do limiar com a área total do espectro (Figura 2).
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Figura 2 - Espectros energéticos de partículas beta emitidas por alguns radioisótopos, mostrando a posição da energia limiar para o efeito Cerenkov na água e as energias máximas das partículas 

Desse modo, quanto maior for a energia máxima das partículas beta emitidas por um dado radioisótopo, mais eficientemente será detectado, pois um número maior de suas partículas emitidas terão energia acima do limiar e poderão produzir o efeito Cerenkov. Isto é realmente constatado, pois o 32P (1,710 MeV) é mais eficientemente detectado que o 36Cl (0,714 MeV).
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ROBINSON (1969) obteve as eficiências relativas  para alguns radioisótopos normalmente utilizados em Biologia.  A Figura 3, retirado desse trabalho, evidencia mais uma vez a energia das partículas beta, o limiar e a eficiência de detecção.

Figura 3 - Energia máxima das partículas beta emitidas por alguns radioisótopos, limiar e eficiência de detecção pelo efeito Cerenkov (ROBINSON, 1969).

A Figura 4 apresenta de maneira esquemática os  radioisótopos de interesse agronômico, emissores de partículas beta negativas, classificadas pelo número de massa (A), energia máxima das partículas beta emitidas (E(max, MeV) meia-vida e percentagem de decaimento (%), a também o limiar para o efeito Cerenkov em água (0,263 MeV).
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Figura 4 – Principais radioisótopos de interesse agronômico emissores de partículas beta negativas, classificados pelo número de massa (A), energia máxima das partículas beta emitidas (E(max, MeV), meia-vida e percentagem de decaimento (%).  A linha tracejada horizontal representa o limiar para o efeito Cerenkov em água (0,263 MeV).

Admitindo-se que para estudos agronômicos, o radioisótopo deva ter meia-vida física superior a pelo menos 12 horas e inferior a 1 ano, pode-se concluir que 47Ca, 56Mn, 76As, 99Mo, 131I e 198Au, além de 24Na, 32P, 42K e 86Rb, podem ser detectados pelo efeito Cerenkov.  Ainda este efeito pode ser utilizado na detecção de 36Cl, 46K e 90Sr/90Y, que devido as suas meias-vidas longas, requerem cuidados especiais de trabalho.

Além disso, com a existência do limiar, há a possibilidade de uso conjunto com 33P, 35S ou 45Ca, com detecção do 32P sem interferência.  Também, devida a baixa eficiência para raios gama de baixa energia, poderia se pensar em usá-lo conjuntamente com radioisótopos que decaem por captura de elétron e pósitron (com emissão ou não) de raios gama de baixa energia (22Na, 51Cr, 54Mn, 56Co, 57Co, 85Sr) e mesmo com aqueles que decaem por desintegração beta de baixa energia e emissão de raios gama (59Fe, 65Zn, 75Se, 203Hg).

Finalmente, com auxílio de circuitos descriminadores de pulsos, poder-se-ia pensar na detecção simultânea de 32P , 42K ou 86Rb + 32P por efeito Cerenkov.

Como foi visto, de todas as partículas beta emitidas por um dado radioisótopo, somente aquelas de energia superior ao limiar serão detectadas (Figuras 2 e 3).  Sendo esta energia limiar determinada pelo índice de refração do meio, é de se esperar que a utilização de meios com maiores índices de refração, aumente a  eficiência de detecção, pois algumas partículas passam a produzir o efeito Cerenkov, podendo então ser detectadas (Figura 5).  Além disso, como será visto em seguida (equações 6 - 8), o número de fótons emitidos por uma dada partícula beta é proporcional ao quadrado do valor do índice de refração, e então as partículas que já produziam o efeito Cerenkov, passam a faze-lo com maior produção de fótons, facilitando a detecção.


Figura 5 - Aumento de eficiência de detecção do efeito Cerenkov pela mudança do índice de refração do meio.

Portanto, através da mudança da índice de refração do meio, é de se esperar um aumento relativo de eficiência muito maior para os radioisótopos beta de energia máxima próxima ao limiar do que para aqueles bem acima deste limiar.  Isto é demonstrado no trabalho de ROSS (1969), cujos dados estão resumidos no quadro I.

Quadro I - Eficiência de detecção (%) para diversos radioisótopos emissores de partículas beta negativas em função do índice de refração n do meio (ROSS, 1969).

Radio-
E(max
H2O
glicerol 53%
glicerol 75%
glicerol 95%

isótopo
(MeV)
n=1,332
n= 1,4026
n=1,4353
n= 1,4644

99Tc
0,295
< 0,01
---
---
1,02

204Tl
0,765
16,1
19,6
21,4
23,2

32P
1,71
50,2
50,9
51,3
51,6

3.4. Faixa espectral de emissão

O espectro de ondas eletromagnéticas emitidas no  efeito Cerenkov é explicado pela teoria de Frank & Tamm (rodapé, pag. 3), citados por ROSS (1969) e PARKER & ELRICK (1970).  Assim, o número de fótons emitidos por um elétron por unidade de percurso dentro de uma faixa espectral, pode ser obtido pela equação:



                                                     ...(6)

onde:

dN/dx = número de fótons emitidos por unidade de percurso do elétron, 

      (1 = limite inferior da faixa espectraFl desejada, 

      (2 = limite superior da faixa espectral desejada, 

        e = carga eletrônica, 

        h = constante de Planck, 

c, (, n = já definidos.

Para uma partícula beta negativa, a número de fótons emitidos por centímetro de percurso ((N) na região espectral de 400 a 600 nm e de 280 a 600 nm, é dado pela equação 7 e 8, respectivamente, obtidas a partir da equação 6 (ROSS, 1969).



                                                             ...(7)



                                                            ...(8)
O cálculo do número total de fótons emitidos por uma partícula beta negativa em um meio poderia ser calculado integrando a equação 6 dentro dos limites do percurso desta partícula.  Isto seria possível se a distância percorrida pela partícula não dependesse de sua energia inicial e o valor ( não variasse ao longo desta distância.

ROSS (1969, 1970) utilizando-se das relações empíricas de Glendenin* sobre energia e alcance dos elétrons, a perda da energia em função da distância percorrida, calculou o número de fótons produzidos por estas partículas na água, em função da sua  energia inicial.  A Figura 6 mostra alguns dos valores encontrados, onde se nota a predominância de fótons na região do ultra-violeta e azul. A emissão predominante de fótons nesta região, faz com que os sistemas cintiladores líquidos equipados com válvulas fotomultiplicadoras sensíveis nesta região (característica S-13, janela de quartzo), tenham maiores eficiências de detecção que aqueles sistemas com válvulas de sensibilidade máxima entre 400 e 500 nm (característica S-11, janela de vidro). FRANCOIS (1973), PARKER & ELRICK (1970), PARMENTIER & TEN HAAF (1969), RAPKIN (1970) e THOMAS & SCHWEIKEPT (1972), fazem comentários a este respeito e FRANCOIS (1973) afirma que este fato é o responsável pelas citações de diferentes valores de eficiência de detecção para um mesmo radioisótopo.

Outro modo de se conseguir um aumento de eficiência é a utilização de compostos capazes de absorver a energia de fótons das regiões ultra-violeta e azul e reemiti-la em fótons de energia menores, na região de maior sensibilidade da válvula fotomultiplicadoras (estes compostos são chamados de "wavelength shifter", na literatura inglesa).  Além dessa mudança de comprimento de onda, os fótons emitidos direcionalmente no efeito Cerenkov, são reemitidos isotropicamente por estes compostos, melhorando a geometria de detecção.

É de se esperar que o aumento de eficiência a ser obtido com a emprego de tais compostos seja maior em aparelhos que usam válvulas fotomultiplicadoras sensíveis na faixa espectral 400 a 500 nm, do que nos aparelhos que usam fotomultiplicadoras sensíveis na faixa ultra-violeta e azul (ELRICK & PARKER, 1968; FRANCOIS, 1973; GOULD et alii, 1972; HEIBERG & MARSHALL, 1956; LÄUCHLI, 1969; PARKER & ELRICK, 1966, 1970; ROSS, 1971).

3.5. "Quenching" de cor e químico

Como foi visto, a produção de luz pelo efeito Cerenkov depende somente da energia da partícula carregada.  Desse modo. se um radioisótopo emissor de partículas beta de alta energia estiver contido em um meio colorido (por exemplo, amarelado) ou que tenha uma faixa ou pico de absorção na região ultra-violeta (íons nitrato e nitrito), os fótons produzidos poderão ser absorvidos por este próprio meio.  Isto acarreta uma diminuição da eficiência de detecção ou "quenching" de cor, como normalmente é chamada.  


Figura 6 - Número de fótons produzidos por elétrons na água, em diversos comprimento de anda em função de sua energia, segundo ROSS (1969).

Devida a sua natureza, não há a ocorrência de "quenching" químico no efeito Cerenkov, tão comum em cintilação líquida (CHASE & RABINOWITZ, 1968; NEARLY & BUDD, 1970; PARMENTIER & TEN HAAF, 1969; PENG, 1970; WANG & WILLIS, 1965).  Neste caso, a transferência de excitação energética do solvente para o soluto fluorescente é prejudicada pela presença de certos compostos (água, clorofórmio, acetona, ácidos, bases, etc.), ocasionando uma diminuição na produção de fótons e consequentemente menor eficiência.  No efeito Cerenkov tais compostos não ocasionam "quenching" químico, e certos compostos chegam a aumentar a eficiência de detecção em relação à água (CLAUSEN, 1968; ELRICK & PARKER, 1968; FRANCOIS, 1973; HABERER, 1966; HAVILAND & BIEBER, 1970;  JOHNSON, 1969; KAMP & BLANCHARD, 1971; PARKER & ELRICK, 1966; ROBINSON, 1969).

4. REVISÃO BIBLIOGRÁFICA

Este item não foi incluído neste texto. Havendo interesse, consultar o texto original.
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Como foi visto, a produção de luz pelo efeito Cerenkov depende somente da energia da partícula carregada.  Desse modo. se um radioisótopo emissor de partículas beta de alta energia estiver contido em um meio colorido (por exemplo, amarelado) ou que tenha uma faixa ou pico de absorção na região ultra-violeta (íons nitrato e nitrito), os fótons produzidos poderão ser absorvidos por este próprio meio.  Isto acarreta uma diminuição da eficiência de detecção ou "quenching" de cor, como normalmente é chamada.  
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