AIRP - Atti del XXXIV Congresso Nazionale di Radioprotezione, Frascati, 28 - 30 ottobre 2009
ISBN 978-88-88648-10-1

IMPIEGO DI UN SISTEMA SPETTROMETRICO GAMMA
PORTATILE BASATO SU UNO SCINTILLATORE LaBr3(Ce)

P. Buffa, S. Rizzo, E. Tomarchio®

Dipartimento di Ingegneria Nucleare — Universita degli Studi di Palermo
Viale delle Scienze — Parco d’Orleans — Edificio 6 — 90128 PALERMO (ltaly)

INTRODUZIONE

I rivelatori a scintillazione sono ancora molto impiegati in spettrometria gamma e sono ritenuti
preziosi strumenti di indagine nella ricerca scientifica, nella diagnostica medico-nucleare, nel
monitoraggio di radioattivita ambientale, nella rivelazione di sorgenti disperse in rottami metallici e
in molti altri campi di applicazione. Gli scintillatori offrono il vantaggio di poter essere impiegati a
temperatura ambiente e sono prevalentemente utilizzati in quelle applicazioni in cui € importante la
portabilita e la versatilita della strumentazione. Negli anni trascorsi dalla loro introduzione diversi
tipi di scintillatori sono stati studiati e realizzati, ciascuno con proprieta adatte per determinate
tipologie di misurazioni, come ad es. per la realizzazione di sistemi di rivelazione scintigrafica nei
moderni impianti di diagnostica medico-nucleare. La recente introduzione dello scintillatore a
bromuro di lantanio attivato con Cerio, in diverse percentuali, LaBrs;(Ce), ha suscitato un particolare
interesse per la sua risoluzione energetica decisamente migliore (<3% a 662 keV) di quella di un
tradizionale scintillatore Nal(Tl), anche se ancora decisamente non comparabile con quella dei
rivelatori a Ge. Alla buona risoluzione energetica si associano inoltre altre caratteristiche, quali
I’elevata efficienza di conteggio, una elevata resa di scintillazione e un breve tempo di risposta, alta
stabilita termica, chimica e meccanica, etc. che rendono questo strumento quasi un rivelatore ideale.
Sfortunatamente, presenta un notevole fondo intrinseco dovuto alla radioattivita dei costituenti, che
ne limita significativamente le possibilita di impiego in determinati range di energia.

Le caratteristiche di questa tipologia di rivelatori sono state ampiamente studiate in [1-5] e
applicazioni nel campo delle fisica nucleare e delle alte energie [6], in procedure di diagnostica
medica [7-8], nel campo delle salvaguardie nucleari [9-11], nel riconoscimento di isotopi in vari
campioni [12], nella caratterizzazione di rifiuti radioattivi [13] sono state gia prese in esame. In
questo lavoro, dopo aver predisposto un sistema spettrometrico gamma portatile basato su uno
scintillatore LaBr;(Ce) BrilLianCe™-380 della Saint-Gobain®, associato a una interfaccia
USB-Multicanale (1024 canali) Digibase™ della ORTEC®, sono state valutate le possibilita di
impiego e la sua versatilita effettuando diverse misure spettrometriche gamma.

MATERIALI E METODI

Il rivelatore preso in considerazione per questo studio & un cristallo LaBrs(Ce), fornito da
Saint-Gobain™, tipo BrilLanCe-380 [14], dimensioni J2”x2”, accoppiato direttamente a un
fotomoltiplicatore PMT Photonis XP5500. Lo scintillatore, il fotomoltiplicatore e lo schermo
magnetico sono ermeticamente sigillati in un contenitore di alluminio per evitare problemi di
igroscopicita. Nella Tabella 1 sono poste a confronto alcune delle caratteristiche dello scintillatore
LaBr3;(Ce) con quelle di altri scintillatori, scelti tra quelli maggiormente impiegati. L’esame dei dati
consente di individuare immediatamente le proprieta che rendono questo rivelatore particolarmente
adatto per determinati campi di applicazioni. Tra queste e rimarchevole la ridotta risoluzione
energetica, ma altrettanto degne di nota sono I’elevata resa luminosa, la densita e il brevissimo
tempo di risposta, che consente di effettuare misure con elevate frequenze di conteggio senza
particolari problemi correlati al tempo morto o a fenomeni di pile-up.
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Scintillatore | BrilLanCe® | BrilLanCe® | Nal(TI) | BGO® | LSO* | GSO® | BaF, | YAP®
Parametro 380" [14] 3507 [15]
Densita (g/cm’) 5,29 3,85 3,67 7.1 7,4 6,7 4,88 5,37
Tempo di 26 28 230 300 47 56/ 0,6/ 25
risposta (ns) 400’ 630’
Resa luminosa 63000 49000 38000 8200 25000 9000 1400/ | 10000
(fotoni/MeV) 9500’
Risoluzione <3 <4 7 ~10,2 ~10 9 ~9 ~5
energetica
(% @ 662 keV)
Lunghezza 380 350 415 480 420 440 310/ 370
d’onda di 220’
emissione (nm)
Igroscopicita Si Si Si No No No Modesta No

! LaBr3(Ce); 2LaCl3(Ce); ® BisGes01; *Lu,SiOs(Ce); °® Gd,SiOs(Ce); © YAIOs; "Componente veloce e lenta. Molti
dati sono tratti da [16] e [17], riferimenti indicati anche per confronti con altri scintillatori.

Tabella 1. Confronto delle principali caratteristiche dei rivelatori a scintillazione maggiormente impiegati.

Per rendere il sistema portatile I’uscita del rivelatore é direttamente connessa con un sistema
multicanale portatile a 1024 canali della ORTEC® mod. Digibase™ con connessione USB, gia
configurato per I’alimentazione del partitore di tensione e per I’elaborazione degli impulsi in uscita
dal sistema. Per I’introduzione dei parametri di misura e per la selezione di quelli del multicanale,
viene associato al sistema un pocket computer ASUS EEEPC 1000 H, ottimizzato nelle prestazioni
con implementazione della RAM a 2GB e batterie a litio ad alta capacita (durata complessiva circa
6 h). La conservazione e I’analisi dei dati spettrometrici viene effettuata tramite un programma di
simulazione MCA ORTEC Maestro™ per ambiente Windows™ e alcune analisi sono state
effettuate mediante I'uso del software specifico ORTEC Scinti-Vision™ versione 2.0 [18]. Per
rivelazioni in campo, dopo avere impostato i parametri della misura (alta tensione, amplificazione,
tempo di misura, etc), il collegamento USB con il computer pud essere disconnesso in quanto il
rivelatore resta comunque alimentato, tramite un HUB USB, da batterie ricaricabili al piombo
sigillate (con tempi di misura compresi tra 24 e 30 ore). Per misure di piu lunga durata, la
strumentazione puo essere alimentata e le batterie ricaricate tramite adatti pannelli fotovoltaici.
Questa soluzione rende indipendente I’alimentazione del dispositivo dalla capacita dei moderni
computer portatili il cui collegamento é necessario solo durante la fase di preparazione, inizio del
conteggio, fine del conteggio e conservazione dei dati. Nella Fig. 1 sono riportate fotografie del
sistema nella sua configurazione minima, con alimentazione da batterie ricaricabili, o con la
connessione a computer.

La risposta del sistema ¢ stata confrontata con quella di un tipico scintillatore Nal(TI), di dimensioni
@37x3”, fornito dalla Tennelec® e accoppiato tramite una base ORTEC mod. 276L a un sistema
multicanale trasportabile ORTEC Nomad Plus. La determinazione sperimentale delle principali
caratteristiche del sistema spettrometrico é stata effettuata con Iausilio di sorgenti puntiformi
calibrate di 2*Am, ®Cd, °'Co, ***Ba, ***Eu, *'Cs, **Mn, ®zn, ®Co fornite da CEA e Amersham,
oltre a misure di alcune sorgenti volumetriche. La scelta dei tempi di conteggio ha consentito di
ottenere incertezze statistiche delle misurazioni inferiori al 3% (1c).

Un primo confronto ha riguardato la risoluzione energetica. In Fig. 2 sono riportati, per alcune delle
emissioni gamma delle sorgenti puntiformi standard prima elencate, i valori della risoluzione
energetica (in % a 662 keV), posti a confronto con alcuni valori relativi allo scintillatore Nal(TI).
La conversione tra il valore di FWHM (Full Width at Half Maximum) in canali e la FWHM in keV
e stata realizzata con una calibrazione in energia di tipo quadratico. Il fit dei dati, rappresentato da
una legge di potenza con un esponente di circa 0,5, conferma che I’incertezza della risposta é
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essenzialmente caratterizzata da rumore statistico. L’efficienza relativa del rivelatore ¢ stata valutata
pari a circa il 36% misurando a 25 cm una sorgente puntiforme di ®°Co e confrontando la risposta
con quella di uno scintillatore Nal(TI) di dimensioni &3”x3”. Tale valore ¢, a parita del volume del
cristallo, superiore rispetto al corrispondente valore di un rivelatore a Ge.

Fig. 1. Fotografie del sistema di misura nella sua configurazione minima con batterie ricaricabili o con
connessione a un pocket computer.
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Fig. 2. Confronto tra i valori della risoluzione energetica in % all’energia 662 keV del **’Cs per i
rivelatori LaBr;(Ce) e Nal(Tl).

Un aspetto negativo nell’uso di tale rivelatore é rappresentato dall’elevato fondo intrinseco correlato
ai nuclidi radioattivi degli elementi costituenti il cristallo. In Fig. 3 sono riportati gli andamenti
degli spettri di fondo rilevati con lo scintillatore LaBr3(Ce), non schermato o posto all’interno di un
pozzetto di piombo di 2 cm di spessore, posti a confronto con quello di uno scintillatore Nal(TI)
posizionato all’interno dello stessa schermatura adottata per ridurre il fondo ambientale. Si notano
valori abbastanza elevati della frequenza di conteggio per il LaBr3(Ce) che, per valori di energia piu
elevati, risultano poco influenzati dalla presenza o meno dello schermo. Le principali
manifestazioni dello spettro sono facilmente identificabili con riferimento allo schema di
decadimento di Fig. 4. Infatti, oltre un picco significativo intorno a 32 keV (correlato alle emissioni
X del Ba), & individuabile un largo multipletto tra 1430 e 1470 keV, da attribuire all’emissione
fotonica a 1436 keV del **®La (decadimento EC) e alla coincidenza della stessa emissione con
quella X del Bario a 32 keV. Questo picco € particolarmente significativo perché, non essendo
risolvibile dal fotopicco a 1460 keV attribuibile a “°K, presente in molte misure di campioni

ambientali, compromette in qualche modo I’'impiego dello strumento per la misura di composti
potassici.
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Fig. 3. Confronto degli andamenti degli spettri gamma di fondo per il rivelatore LaBr3(Ce), senza alcuna schermatura
e con schermatura di piombo di spessore 2 cm, e Nal(Tl) all’interno dello stesso schermo .
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Fig. 4. Schema di decadimento del ***La.

Pur non desiderabili, queste caratteristiche del fondo intrinseco dello strumento possono risultare
comunque utili qualora si volesse stabilizzare lo spettro, nei dispositivi che lo consentono,
utilizzando il picco a 32 keV come “zero” e il picco a 1436-1468 keV come “gain”. Nel range di
energia 750-1000 keV si evidenza inoltre una distribuzione larga corrispondente alla riga gamma di
789 keV del **La (decadimento B), la cui emissione viene spesso rivelata in coincidenza con le
particelle beta. Per completezza, si vuole far notare che nel range energetico 1850 - 3000 keV, non
evidenziato in Fig. 3, risultano evidenti diverse manifestazioni da attribuire ad #’Ac[19] che
possono rendere problematiche I’individuazione dei picchi a piu elevata energia , come ad es. quello
a energia 2614 keV del ?°®TI, radionuclide prodotto di decadimento del 22Th.

Per valutare le possibilita di impiego dello strumento, nella sua configurazione non schermata, si &
voluto valutare la sensibilita dello strumento calcolando i limiti di rivelazione per alcuni comuni
radioisotopi, in termini di Minima Attivita Rivelabile (Minimun Detectable Activity — MDA). La
geometria di misura di riferimento e stata assunta quella relativa a sorgenti puntiformi poste a
contatto con il rivelatore. In tal modo la valutazione delle prestazioni del sistema spettrometrico
corrisponde alla massima possibile, pur non essendo strettamente applicabile a misurazioni di altri
tipi di campioni o a misure effettuate a distanze diverse da quella presa in considerazione.

Una rapida analisi dei dati riportati in Tabella 2 ci fa osservare che i valori di MDA sono comunque
inferiori rispetto ad analoghe valutazioni effettuate con lo scintillatore Nal(TI) ma risultano circa 5
volte superiori rispetto a determinazioni con rivelatori a Ge di pari volume. Questa conclusione é
diretta conseguenza della valutazione delle efficienze puntiformi, il cui andamento é riportato in
Fig. 5, che risultano prossime a quelle dello scintillatore Nal(TI), e della migliore risoluzione
energetica nel range di energie considerato.
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Radioisotopo Energia Intensita MDA MDA
(keV) (%) ( per Tc=3600s) (per Tc=80000s)

(Bag) (Bag)
Be 4775 10,5 75 1,6
Icr 320,1 9,92 7.4 1,6
Co 122,7 85,6 0,9 0,2
®Co 1173,2 99,97 1,1 0,2
1332,5 99,99 0,5 0,1
“Mo 181,1 5,99 14,2 3,0
739,5 12,13 6,8 1,5
%Ru 497,0 91 0,9 0,2
B 364,4 81,7 0,9 0,2
B7cs 661,6 85,1 1,1 0,2

Tabella 2. Valutazione dei valori della Minima Attivita rivelabile (MDA) con rivelatore LaBrz(Ce) non schermato e
sorgenti puntiformi posti a contatto con il rivelatore.

0 —

LN (FEPE)

LN (Energia in keV)

Fig. 5. Efficienze fotoelettriche per sorgenti puntiformi poste a contatto con il rivelatore LaBr3(Ce) e fit lineare.

Le proprieta del LaBrs(Ce) non cambiano sostanzialmente al variare della temperatura di impiego,
parametro la cui variazione risulta significativa per altri tipi di scintillatori. Come riportato in [20] si
e notata una variazione dell’emissione luminosa di 0,01%/°C in un largo range di temperatura,
comunque inferiore alla variazione correlata ai componenti del fotomoltiplicatore. La linearita di
risposta con la frequenza di conteggio, elemento molto sensibile con altra strumentazione, €
evidente fino a circa 10° colpi per secondo, con una leggera perdita di conteggio tra 1 e 2x10°
colpi/s. Come € noto, invece, la risposta di un Nal(TI) si riduce drammaticamente ad elevate
frequenza di conteggio propria a causa di un elevato tempo morto di conteggio. Altre caratteristiche
sono riportate piu in dettaglio in [16,17,20] cui si rimanda per ulteriori approfondimenti.

RISULTATI E DISCUSSIONE
In quel che segue saranno riportati alcuni risultati di tipiche misurazioni sperimentali atte a
dimostrare la facilita di impiego della strumentazione, la sua versatilita nelle varie applicazioni,
I’affidabilita anche con diversificate condizioni di impiego. La buona risoluzione energetica e la
velocita di risposta dello strumento lo rendono adatto per misure su campioni caratterizzati da
elevata intensita di emissione senza che questo conduca a un elevato tempo morto, come invece si
verifica per esempio con i rivelatori Nal(TI). Ad es., per una sorgente puntiforme di **’Cs misurata
con LaBr3(Ce) e Nal(Tl), la variazione del tempo morto € significativa, dal 4% al 21%, non
giustificabile con la diversita dei parametri dei differenti sistemi spettrometrici adottati. Questa
circostanza migliora I’accuratezza delle calibrazioni in energia ed FWHM, per le quali si impiegano
solitamente sorgenti calibrate di attivita dell’ordine delle centinaia di kBq: infatti, come si pud
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evincere dal confronto degli spettri di sorgenti puntiformi di ***Ba e ®°Co riportati in Fig. 6 ma
specialmente dallo spettro di una sorgente di *>*Eu di Fig. 7, i fotopicchi sono nettamente separati
e senza significative distorsioni spettrali, potendosi derivare accuratamente i parametri fisici di ogni
fotopicco (FWHM, count-rate, ...) tramite le usuali procedure di best fit ai dati sperimentali. E’
evidente, anche perché familiare allo sperimentatore, la separazione dei picchi del ®°Co,
contrariamente a quanto invece puo aversi con misure eseguite con il rivelatore Nal(T1), eliminando
le difficili computazioni dei contributi delle aree correlate alle due emissioni gamma.
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Fig. 6. Confronto degli spettri gamma di sorgenti puntiformi di ***Ba e ®Co rilevati con un LaBr(Ce) di dimensioni
2’x2”" e con uno scintillatore Nal(Tl) 3’x3”, le cui ordinate sono amplificate per evitare sovrapposizioni.
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Fig. 7. Spettro gamma di una sorgente di ***Eu.

La strumentazione portatile sopra descritta & particolarmente indicata per misure spettrometriche
gamma nel campo delle salvaguardie nucleari, ad esempio per la quantificazione di radionuclidi in
composti di Uranio (e del relativo arricchimento), di Torio, in materie fissili e prime fonti. A titolo
di esempio, in Fig. 8 sono riportati gli spettri rilevati su una pasticca di UO; e polietilene, dello
stesso tipo del combustibile impiegato nel nostro reattore di ricerca AGN-201 COSTANZA, gia
oggetto di altri tipi di analisi [21], rilevati con lo scintillatore LaBr3(Ce) e con un tipico rivelatore
HPGe. La durata delle misure, volutamente breve con tempi di conteggio tipici delle operazioni di
verifica effettuate nel corso delle consuete ispezioni di controllo, non condiziona significativamente
i risultati delle misure stesse se non per la precisione statistica dei risultati.
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Dal confronto con lo spettro rilevato con un tipico rivelatore HPGe (ORTEC mod. GEM 50195), si
pud notare che le principali emissioni dell”>*U e del ?**™Pa sono nettamente individuabili con lo
scintillatore e il contributo aggiuntivo dello spettro HPGe risiede nella possibilita di discernere
emissioni di debole intensita, che risultano non importanti nelle valutazioni Si puo verificare
facilmente la presenza dell’>°U e, nel caso di combustibile nucleare, determinare I’arricchimento
tramite le usuali procedure basate sull’intensita di conteggio in adatte Regioni di interesse (ROISs)
[9,10]. Pur con qualche limitazione é possibile anche applicare la metodologia di calcolo proposta
in [22] per misure spettrometriche gamma con rivelatori a Ge, essendo risolvibili le righe gamma a
143, 163, 185 e 205 keV dell’*U e quelle del #*™Pa, radionuclide originato dal decadimento
dell’”®U e con questo supposto in equilibrio secolare. L’analisi dei risultati delle misure
spettrometriche sulla pasticca consente di valutare un valore di arricchimento u= 19,4 + 0,3 % con
il rivelatore HPGe e circa 19 + 0,6 % per il LaBrs(Ce), contro il valore nominale indicato dalla casa
costruttrice di circa il 20% [23]. Una misura analoga su un campione di uranio naturale,
caratterizzato da una maggiore imprecisione statistica, fornisce con il LaBrs(Ce) il valore di
0,65+0,04% (contro il valore teorico di 0,7%).
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Fig. 8 - Spettri gamma rilevati su una pasticca di UO,, analoga a quelle impiegate come combustibile nel reattore di
ricerca AGN-201 Costanza dell’Universita di Palermo.

Una seconda interessante applicazione riguarda la caratterizzazione in campo dei rifiuti radioattivi
prima del loro confezionamento e spedizione. Molti componenti, ad es. quelli utilizzati in
acceleratori impiegati per la produzione di radiofarmaci, sono sottoposti a intensi flussi neutronici e
I’attivita radionuclidica indotta risulta molto elevata anche dopo parecchi giorni di decadimento, il
che non consente alcuna movimentazione degli stessi dal luogo di conservazione temporanea.
Presso le diverse strutture spesso non € disponibile una strumentazione di misura con rivelatore
HPGe se non per misurazioni di routine di contaminazioni in aria o di liquidi in geometria
Marinelli. La rivelazione di uno spettro come quello di Fig. 9, con il campione posto a distanza tale
da essere considerato puntiforme e potere quindi utilizzare una curva di calibrazione in efficienza
facilmente ottenibile con le sorgenti di taratura disponibili presso un reparto di Medicina Nucleare
(es. >'Co, ¥*'Cs, *Ba, °Co,...), consente di caratterizzare le quantita presenti nei rifiuti da conferire
a ditta autorizzata. In precedenti lavori sono stati identificati e valutate le attivita dei principali
radionuclidi presenti in alcune parti di un target di ciclotrone (foglia di Havar, finestre di titanio,
carousels, etc) [13]. Qui, a titolo di esempio, € riportato lo spettro rilevato su un componente
(chimney) di risulta dalle operazioni di manutenzione effettuate su un ciclotrone IBA Cyclone 18/9.
E’ rimarchevole la separazione dei due fotopicchi del ®'Co a 122 keV e 136 keV, le cui aree
possono essere valutate tramite una risoluzione del doppietto.
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Fig.9 — Spettro gamma rilevato su un’” chimney” estratto da un ciclotrone impiegato per produzione di radiofarmaci.

Le considerazioni che sono state prima riportate sul fondo intrinseco del rivelatore potrebbero
suggerire la non opportunita di impiegare questo rivelatore in misure di campioni ambientali.
Tuttavia, I’elevata risoluzione energetica consente ancora di individuare radionuclidi presenti in
diverse matrici ambientali, come ad esempio nello spettro riportato in Fig. 10, relativo a un filtro di
particolato atmosferico misurato poco dopo la fine del campionamento, ove sono evidenti le
manifestazioni dei prodotti dal decadimento del ?’Rn (radon) e *°Rn (thoron) nel range energetico
tra 200 e 1400 keV. Anche dopo un congruo tempo di attesa, la misura del filtro consente di rilevare
fotopicchi correlati alla catena radioattiva del 2*Th e quello a 477 keV del 'Be (Fig. 11).
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Fig. 10. Spettro gamma rilevato su un filtro di particolato atmosferico subito dopo la fine dell’aspirazione.
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Fig.11 — Spettro rilevato su un filtro di particolato atmosferico dopo circa 53 h di attesa.
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In ultimo vogliamo porre I’accento sulla possibilita, gia analizzata da altri ricercatori [12], di
utilizzare lo scintillatore per la identificazione di radionuclidi in varie matrici o nel corso di diverse
attivita lavorative, quali il rilevamento di sorgenti radioattive tra rottami metallici, individuazione di
contaminazioni localizzate, la ricerca di impurezze radioattive, etc. A titolo di esempio si riporta qui
solo lo spettro rilevato su un campione di roccia vulcanica di composizione non nota, la cui elevata
radioattivita si pud facilmente attribuire alla presenza di °Ra e dei prodotti di decadimento del
radon (Fig. 12).
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Fig. 12. Spettro di un campione di roccia di origine vulcanica.

CONCLUSIONI

Il sistema spettrometrico con LaBrs(Ce) e risultato, in conclusione, particolarmente versatile
potendosi ritenere molto promettente il suo impiego in tutte quelle applicazioni ove non e possibile
o risulta molto complicato impiegare un rivelatore a semiconduttore. La sensibilita dello strumento,
per le dimensioni degli scintillatori che oggi si riescono a costruire, risulta molto prossima se non
superiore ai sistemi di misura portatili piu comuni mentre la compattezza, leggerezza e i contenuti
consumi energetici ne favoriscono I’utilizzo in campo. Il costo del rivelatore é ancora relativamente
piu elevato rispetto ad altra tipologia di strumentazione di misura ma si ha ragione di ritenere che
una maggiore diffusione e una standardizzazione delle procedure di produzione dei cristalli
consentirebbero una significativa diminuzione dei costi che, unitamente a quella della associata
strumentazione multicanale, rendono questo sistema attraente per diverse tipologie di applicazione.
I risultati delle misure e le potenzialita della strumentazione sono giudicate piu che soddisfacenti e
conducono a poter considerare questo rivelatore uno dei principali strumenti di riferimento per la
spettrometria gamma.
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