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1. - INTRODUZIONE. -

Scopo di questo report & quello di mostrare che un rivelatore di radiazione gamma Ge(Li) pud
essere usato per misure di contaminazione radioattiva potendo raggiungere sensibilita confronta-
bili con quelle di un rivelatore a scintillazione Nal(Tl) grazie soprattutto alla sua alta risoluzione
e alle dimensioni oggi ottenibili.

Un ulteriore vantaggio della risoluzione appare evidente quando occorre discriminare tra pin
isotopi contaminanti. Una ottima risoluzione energetica & essenziale per misure assolute di conta-
minazione da parte di un determinato isotopo quando si & in presenza di parecchi elementi conta-
minanti.

Nel paragrafo 2 vengono mostrate le caratteristiche di efficienza, risoluzione e sensibilitad mi
surate per un rivelatore Ge(Li) di 17 cm? in dotazione al laboratorio attualmente.

Un'altra applicazione molto importante di questo tipo di rivelatore & la misura di concentrazio
ne di elementi naturali presenti in campioni di natura biologica e no, mediante il metodo della at-
tivazione residua. Una applicazione di questo tipo & presentata nel paragrafo 3.

Infine nel paragrafo 4 vengono discusse le prestazioni che si pensa di poter ottenere mediante
un rivelatore analogo, ma con caratteristiche di risoluzione ed efficienza nettamente migliori, che
sara tra breve in dotazione al laboratorio, e atiraverso un sistema di anticoincidenza che permet-
te 1'eliminazione del fondo ambiente e un miglior rapporto picco-fondo Compton.

2. - APPARATO SPERIMENTALE. -

Il rivelatore di cui sono state studiate le caratteristiche & un cristallo di germanio "lithium
drifted''di tipo coassiale della Princeton gamma. Tech inc. di volume attivo 17 em3, le cui dimen
sioni sono mostrate in Fig. 1, Il sistema elettronico di analisi & realizzato con moduli NIM dispo-
nibili commercialmente. Il diagramma a blocchi & presentato in Fig, 2,

L'alimentatore ORTEC 428 provvede una tensione di alimentazione fino al000 Volts che sono le
condizioni sperimentali del nostro rivelatore. Il preamplificatore ORTEC 118A & un preamplifica-
tore di carica che utilizza un transistor ad effetto di campo nello stadio di ingresso, selezionato
per avere basso rumore. L'amplificatore ORTEC 440A & un amplificatore a filtro attivo e a basso
rumore che presenta inoltre un'alta stabilitd. Inoltre presenta incorporato un circuito di cancella
zione di polo zero aggiustabile che ha lo scopo di rimuovere le code sotto la linea di base degliim
pulsi unipolari, permettendo quindi di ottenere buone risoluzioni anche in presenza di alte velocita
di conteggio. L'amplificatore polarizzato ORTEC 408 & usato per espandere una particolare regio
ne dello spettro pur utilizzando un limitato numero di canali nell'analizzare multicanali di altez-
za d'impulso. Esso presenta una alta stabilitd sia in soglia che in guadagno.

La stabilita di tutto il sistema elettronico pud essere verificata durante le misure usando il ge-
neratore d'impulsi ORTEC 419 che fornisce impulsi di uscita che simulano i segnali dovuti alla
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FIG, 1 - Dimensioni del volume attivo e del volu
ingombro del rivelatore Ge(Li).
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FIG. 2 - Schema a blocchi dell'elettronica

associata al rivelatore Ge(Li).

Il vantaggio di un rivelatore a stato solido sta principalmente nella eccezionale risoluzione ener
getica, In Fig. 3 & presentato il confronto di questo rivelatore Ge(Li) rispetto ad un rivelatore a
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FIG. 3 - Spettri energetici del Co60, Linea continua: spettro ottenuto con
il rivelatore Ge(Li). Linea tratteggiata: spettro ottenuto con un rivelato-
re Nal(T1).




scintillazione Nal(T1) di diametro 11 cm e spessore 5 cm, per fotoni di 1. 1732 MeV e 1, 3325 MeV
emessi da una sorgente di Cob0, La FWHM per il rivelatore Ge(Li) & un ordine di grandezza mi-
nore che la FWHM per il rivelatore NalI(T1). In termini semplici questo significa che il rivelato-
re Ge(Li) pud risolvere venti energie di fotoni nello spazio occupato da un fotopicco nel Nal(T1).

La risoluzione energetica del rivelatore in esame & stata misurata usando anche l'amplificato-
re polarizzato e il risultato & riportato in Fig. 4. La risoluzione risulta 3.6 ¥ 0. 7 keV per i due
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FIG. 4 - Risoluzione del rivelatore Ge(Li) per i fotoni

del Cob0 Ey = 1.1732 MeV e E, = 1. 3325 MeV.
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L'efficienza del rivelatore & stata misurata usando due sorgenti tarate, rispettivamente una
sorgente di Na22 1a cui attivita era 0, 08 wCit 8% il 20/1/75 (0. 06 uCi al momento della misura) e
una sorgente di Co80 la cui attivita era 99 uCit 5% 1'1/10/63 (19. 5 #Cial momento della misura),
Le condizioni geometriche di collimazione delle sorgenti, la cui area attiva era in entrambi i ca-
si 1l mm?2 e spessore confrontabile, sono mostrate in Fig, 5.
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E' opportuno ricordare che quando si collimano sorgenti di radiazioni ¥ occorre calcolare 1'an
golo solido effettivo visto dalla radiazione a partire dall'angolo solido geometrico e tenendo conto
della apertura di penetrazione P(E) funzione della energia della radiazione e della apertura geo-
metricall),

Nelle condizioni geometriche particolari in cui la efficienza & stata misurata, poiché tutta la
parte sensibile del rivelatore veniva investita dalla radiazione, 1'angolo solido effettivo differi-
sce molto poco da quello geometrico ed & quindi indipendente dall'energia (AQ = 3 x 10-2 sterad;
AQ [am = 2,5 x 10-3),



In Tabella I sono riportati i valori della efficienza totale 71 =gAQ/4mxr misurata e dell'efficien-
za intrinseca ¢ da essa dedotta per i quattro valori dell'energia della radiazione gamma corrispon
denti alle due sorgenti.

TABELLA I
Ey 7 £
0, 511 MeV 3.2%0.6x10% 12.8%3.2x10°2
1R ™ 1.220.2 i Legtae
i.28 W s b & 6.2 8 LBt q0 ™
1.8 ™ Lol 0,2 s s

Per avere l'andamento completo dell'efficienza in un intervallo energetico pit esteso si & utilizza-
ta una sorgente di Ra%2% non tarata, Come & noto tale sorgente mostra uno spettro energetico mol
to complesso dovuto ai decadimenti dei vari isotopi della famiglia dell'U238 dal Ra226 in poi come
si puo vedere dal grafico della Fig. 6 ottenuto con il rivelatore descritto.
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FIG. 6 - Spettro energetico dei fot oni emessi da una
sorgente di Ra?26 uitenuto con il rivelatore Ge(Li),

I valori delle diverse energle dei fotoni e i rapporti relativi delle loro intensita sono ben note
e sono riportati in Tabella 1f2

Conoscendo qumdl 1'efficienza 7, del rivelatore all'energia 1. 23 MeV (nota attraverso le sor-
genti tarate di Co80 ¢ Na22 Mo =1 20,8 107 4) si pud risalire alla efficienza 7, relativa ad un
generico picco di energia E, nell'intervallo tra 0. 242 MeV e 2. 2 MeV attraverso la formula

N f
n

o o
nn_Nf no
on

dove N, e N sono il numero di conteggi nei picchi corrispondenti all'energia E, e Ep = 1. 23 MeV
rispettivamente e f e fo sono il numero di fotoni di energia E, e E, rispettivamente emessi in



TABELLA II
Nucleo Energia Numero di gamma emesso
emettitore | dei gamma in media per ogni disinte-
(MeV) grazione di un nucleo.
zzan 0,187 0,05
0, 053 0,11
214Bi 0, 242 0,12
83 0,295 0,25
0,352 0,42
0,609 0,42
0,76 0, 04
0,93 0,03
214P° 1,12 0,15
84 1,13 0,08
1,23 0, 05
1,817 0,07
1,51 0, 02
1,74 0,19
2,20 0, 05

media per ogni disintegrazione di un nucleo di Ra226 | Si sono cosi ottenuti i valori della efficien-
za totale 7 relativa alle particolari condizioni geometriche sopra descritte, riportati in Fig. 7.
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FIG. 7 - Efficienza totale 7 del rivelatore in fun-
zione dell'energia nelle condizioni geometriche di
di Fig, 5.

Per valutare la sensibilitd massima raggiungibile con tale rivelatore si deve innanzi tutto te-
ner conto che 1'angolo solido pud essere aumentato di un fattore circa dieci. L'efficienza totale
diventa cosi dell'ordine di 107",

In Fig. 8 ¢ mostrato lo spettro energetico del fondo ambiente misurato in un intervallo di tem-
po di 6 ore, Oltre ai picchi caratteristici del Cs137 e del K40 si notano altri picchi dovuti sia al
decadimento del piombo usato per la schermatura, sia ai prodotti di fissione presenti nella rica-
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FIG. 8 - Spettro energetico del fondo ambiente misu-
rato con il rivelatore Ge(Li). Durata della misura 6
ore,

duta radioattiva, Dal grafico appare che il contributo del fondo ambiente ad energie intorno ad 1
MeV & di ~ 25 conteggi/canale ora.

Questo mostra come per ottenere misure con un errore non superiore al 10% non si possa scen
dere a velocitad di conteggi inferiori a 100 conteggi/ora almeno in questa zona energetica.

Dalla relazione
N =7m x Nox At

dove N & il numero di conteggi rivelati dal contatore nell'intervallo temporale At
1N efficienza totale
No numero di radiazioni emesse dalla sorgente nell'unita di tempo

si ottiene
No 230 radiazioni/sec

Questo corrisponde, almento per sorgenti per le quali ad ogni disintegrazione viene emesso
un ¥ di quella energia, ad attivita

Ax1072 pC

3. - MISURE DI CONCENTRAZIONE. -

Misure di concentrazione di un elemento stabile in una sostanza possono essere fatte misuran
do le radiazioni caratteristiche emesse da isotopi radioattivi risultanti dalla transizione nucleare
dell'elemento stabile attraverso una opportuna reazione nucleare, ciog mediante il metodo della

attivazione residua.

Le principali considerazioni nella scelta della reazione nucleare pili adatta sono:



- produrre radionuclei che siano trattenuti nel campione ed abbiano appropriati tempi di dimezza-
mento;

- le sezioni d'urto del processo siano abbastanza grandi che, tenuto conto della sensibilita dello
apparato di rivelazione, possano essere misurate concentrazioni di quel dato elemento anche
molto basse;

- ridurre al minimo possibile reazioni di interferenza che producano o consumino il prodotto di
attivazione desiderato.

Generalmente la reazione pill opportuna e pitt semplice & la cattura radiativa . di neutroni ad
energie termiche,

La v(el)ocita di formazione di un particolare prodotto di attivazione Ry in un dato campione &
data da(3):

. me0 Bg
RF =f.n.o = M
dove neutroni
f flusso di neutroni ( = )
cm’” sec

0 sezione d'urto di reazione (cm”)

n numero di atomi nel bersaglio dell'isotopo precursore
m massa del bersaglio (gr)

M peso atomico del bersaglio (gr)

0 frazione di abbondanza isotopica dell'isotopo precursore
N, numero di Avogadro

Il numero di radionuclidi ottenibili dopo un tempo t, di irradiazione & dato da

fmN _0a(1 - & Mg

N(t.) =

. MA
dove 1
A costante di decadimento del nuclide considerato (sec )

Il numero di disintegrazioni al sec che si possono rivelare dopo un tempo tg dalla fine della ir-
radiazione & dato da

aN | . " AL
3t Ane d

-Atg
dN:I meOU o(l -e )
‘l‘.d M

dove

N & l'efficienza totale di rivelazione dell'apparato sperimentale corrispondente alla
energia del fotone considerato

A & la frazione di fotoni di quella energia emessi per ogni disintegrazione del nucli-
de in esame

(4)

Tale formula pud essere trasformata nella seguente di piti immediata utilizzazione

tg t

Jp (onteggi ) _ -5 100 [_ ' d
#(minut.ug) St M A7 1= exp (-0. 693 T1/2) exp (-0. 693 "'—'—TI/Z

dove
N & ilnumero di conteggi per minuto per ugr di elemento precursore che cadono nel fo-
topicco corrispondente al fotone di energia considerata
’I‘l/2 il tempo di dimezzamento del radionuclide
¢ ' la sezione d'urto in barns



Tale formula non tiene conto ovviamente di possibili reazioni di interferenza e deve essere
quindi corretta di volta in volta a seconda del caso specifico.

Le misure preliminari di concentrazione eseguite con il rivelatore descritto riguardano la mi-
sura della quantitd di sodio, potassio e cloro presente nelle unghie di bambini sani e malati dimu
coviscidi o fibrosi cistica del pancreas, allo scopo di mettere in evidenza alterazioni delle concen
trazioni di tali elementi dovute alla malattia. La mucoviscidosi infatti provoca una disfunzione di
quasi tutte le ghiandole esocrine per cui una delle manifestazioni cliniche principali & 1'altissima
concentrazione di elettroliti nel sudore(5), Partendo appunto da quesia considerazione uno dei me
todi fondamentali di diagnosi della malattia si basa sulla misura di conducibilita eseguite diretta-
mente sul sudore'®), Un metodo pitt comodo appare quello della misura di concentrazione degli e-
lettroliti quali ad esempio sodio, potassio e cloro nel sudore contenuto nelle unghie o nei capelli
(v. ref. 7).

Nel nostro caso le misure riguardano le un%hie. Lo studio preliminare sulla manipolazione di
campioni e il trattamento particolare di essil® ha permesso di verificare che le quantita di Na, K
e Cl erano effettivamente contenute nel sudore,

Sono state misurate le concentrazioni di tali elementi in 24 campioni, di circa 20 mgr ciascu-
no, messi a disposizione soprattutto dal Centro Studi riguardante tale malattia dell'Ospedale Ga-
slini di Genova. Tali campioni riguardavano bambini malati e no, In Tabella III sono mostrati gli

TABELLA III

SODIO POTASSIO CLORO
3 3
Tipo di n + Naza——" N324 n+ K41—’ K42 n -+ L Cl1 g
i 4 4 38 3
reazione Na24—o Mg24+}' K e Ca 2+T 8P 8+},
M (gr) 23 41 37
4] 100% 6. 7% 24, 47%
0 (barns) 0. 53 1,20 0, 40
Ti/2 15. 0 ore 12. 4 ore 37. 3 min.
E;;i‘;gi‘zl‘:el ¥ {1. 368 MeV { 0. 313 MeV 1. 633 MeV
i 2. 754 MeV 1. 524 MeV { 2.167 MeV
emessi
Energia del 7
utilizzato in 1,368 MeV 1. 524 MeV 2, 167 MeV
misura
Al) 100% 18% 47%
7(%) 10-4 0.75 1074 0.5 10-4

(%) valori relativi all'energia del fotone utilizzati per la misura.

schemi di reazione e di decadimento presi in considerazione nonché i valori dei parametri che com- -
paiono nella formula dell'attivazione residua, relativamente ai tre elementi detti.

Le irradiazioni dei campioni con neutroni sono state fatte utilizzando il reattore dell'Universita
di Pavia. I campioni irradiati venivano ritrasportati in sede e la loro attivitd misurata ivi.

Le misure di concentrazione di sodio e di potassio sono state fatte scegliendo come valori del
tempo di irradiazione t; = 3 ore e come tempo di attesa tq valori variabili tra 2 e 24 ore allo sco-
po di migliorare la precisione delle misure attraverso la conoscenza del tempo di dimezzamento,
Sono stati eseguiti conteggi in tempi At variabili tra 15 e 30 minuti.

67



In Figg. 9 e 10 sono mostrati due spettri tipo pitt significativi per mettere in evidenza i due

elementi. A )
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FIG. 9 - Spettro energetico ottenuto dall'attivazione di campioni
di unghie per la misura della concentrazione di Sodio, come de-
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Queste misure non hanno permesso di ricavare il valore della percentuale di Cloro a causa soprat
tutto del valore di T, 5 per questo elemento. Sarebbe stato necessario infatti scegliere valori di
tq molto minori o quantita di campione pit elevate,

A causa della distanza tra il luogo di irradiazione e luogo di misura delle attivita, non & stato
possibile in questa prima fase ridurre il valore di tg Pertanto & stata fatta finora una sola misu-
ra della concentrazione di Cloro eseguita su un campione di 60 mg irradiato per t;= 30 minuti e
misurato dopo ty = 1 ora (Fig. 11).
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FIG. 11 - Spettro energetico ottenuto dall'attivazione di campio-
ni di unghie per la misura della concentrazione di Cloro, come
descritto nel testo.

In Tabella IV sono riassunti i risultati ottenuti dalle misure preliminari di concentrazione di
Sodio e di Poiassio nei 24 campioni e di Cloro nell'unico campione di bambino malato analizzato.

In Tabella IV & riportato l'intervallo di valori di concentrazione in cui rientrano i valori misu-
rati. La concentrazione & data in millieq/Kg che corrisponde al numero di moli dell'elemento con
siderato per gr del campione., L'errore relativo per ogni singola misura & del 10% circa.

I risultati riportati schematicamente in Tabella, pur essendo a carattere preliminare, sono di
interesse in quanto mostrano



Bicron Model 9HSW 10/(8)3L

Bicron 9" dia x 10" thick Nal(Tl) (22.8 dia x 25.4 cm)
crystal with 8 each 3" PMT's, with a thru-side well

3"ID. Crystal is split into 2 optically isolated halves each
9" dia x 5" thick for Compton suppression and pair
spectrometry. Pulse height resolution is 8.5% for 137Cs.

FIG, 12 - Caratteristiche del rivelatore a
Nal(Tl) da utilizzare in anticoincidenza con
con il rivelatore Ge(Li) per la soppressio-
ne della parte Comptonnello spettro ener-
getico,
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TABELLA IV
SANI MALATI
SODIO
15+ 55 oied 60 + 300 illieq
Kg Kg
POTASSIO
35 + 50 millieg 150 + 250 millieq
Kg Kg
CLORO
non misurata 233 T 25 m;{ﬂ;eg

- Gli intervalli di valori in cui cadono le concentrazioni nel caso di bambini malati o sani sono
ben distinti tra loro.

- Ivalori di concentrazione relative a bambini malati sono superiori di fattori 3-4 a quelle rela-
tive a casi di bambini sani.

- Le concentrazioni di Sodio, Potassio e Cloro sembrano essere equivalenti,

- E' possibile fare una statistica accurata delle concentrazioni di tutti e tre gli elementi avendo
a disposizione campioni in quantita sufficiente e eseguendo le misure di attivita in luogo molto
prossimo a quello delle irradiazioni,

4, - CONCLUSIONTI. -

Il rivelatore sara presto sostituito da uno analogo ma con prestazioni molto maggiori (Harshaw
tipo ACO 104). Infatti la risoluzione otienibile sara 2. 0 keV invece che 3, 6 keV e l'efficienza (re-
lativa ad un cristallo NaI(T1) 3" x 3" a 25 cm) 15% invece che 2, 2%. Ricordando come era stata cal
colata la sensibilitd massima le caratteristiche del nuovo rivelatore permettono di raggiungere mi-
gliori sensibilita per un ordine di grandezza cioé di misurare attivita A ~10-4 uCi.

Questo miglioramento & perd effettivo solo se si riduce contemporaneamente anche il contributo
continuo allo spettro energetico, Il che & in parte ottenuto avendo guadagnato nel rapporto picco-
-Compton mediante le dimensioni del rivelatore. Per diminuire ulteriormente il contributo della
parte continua dello spettro e nello stesso tempo il contributo al fondo ambiente si pud utilizzare
un sistema di anticoincidenza cioé contornare il rivelatore Ge(Li) con un rivelatore a scintillazione
Nal(T1). La geometria pili opportuna per tale rivelatore & quella mostrata in Fig, 12 cioé un cilin-
dro con un foro passante di dimensioni opportune per contenere il rivelatore Ge(Li). Lo schermag-
gio viene poi completato anteriormente mediante un altro scintillatore cilindrico NaI(T1) pit piccolo
che si comporta da "tappo'.Tale geometria ha il vantaggio di poter variare lo spazio tra i due rive-
latori e cio2 lo spazio a disposizione per la sorgente, Le dimensioni piti adatte per il rivelatore
Ge(Li) in dotazione nel prossimo futuro al laboratorio sono date in Fig, 12,

In Fig. 13 infine & mostrato lo shema a blocchi dell'elettronica da associare a tale sistema di
anticoincidenza e di analisi lineare per il rivelatore Ge(Li). L'uso di tale sistema per il rivela-
tore le cui caratteristiche di efficienza e risoluzione sono state riportate all'inizio di questo pa-
ragrafo, permetterebbe di raggiungere sensibilita A= 104 10" wCi cioé confrontabili con quel
le di un rivelatore a Nal(Tl) a pozzetto'Y/ ma con l'enorme vantaggio presentato dall'alta risolu-
zione per il riconoscimento e 1'isolamento del contributo di pih isotopi.
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FIG. 13 - Schema a blocchi dell'elettronica associata al
rivelatore Ge(Li) con anticoincidenza a NalI(T1).
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