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Resumo

OLIVEIRA, D. S. Um estudo sobre o desequilibrio radioativo da série do
uranio em amostras de solo. 2006. 79 f. Dissertagao — Instituto de Astronomia,
Geofisica e C. Atmosféricas, Universidade de Sao Paulo, Sao Paulo, 2006.

As atividades especificas do 238U, 226Ra, 210Pp, 232Th ¢ 40K, foram medidas,
utilizando-se a técnica de espectrometria-y de alta resolugdo, em amostras de solo
coletadas em trés furos com 2,10 m de profundidade e feitos com trado manual. O
material amostrado é um latossolo desenvolvido sobre rochas quartzo-feldspaticas.
O local da amostragem, no terreno do Instituto de Botanica da Secretaria do Meio
Ambiente do Estado de Sao Paulo, possui uma cobertura vegetal densa que, junto
com a camada superficial de solo, ndo é perturbada desde, pelo menos, 1938. Os
0,60 m superior da camada de solo amostrada correspondem aos horizontes O e A,
enquanto que os 1,50 m restantes correspondem ao horizonte B.

As medidas de atividade especifica do 2'°Pb foram corrigidas para compensar os
efeitos da absorgao da radiacdo-y com 46,5 keV pela matriz de solo. O procedimento
de correcao baseado na literatura disponivel, foi adaptado com o desenvolvimento de
equacoes apropriadas para representar a geometria de deteccdo em que as medidas
foram realizadas.

Os resultados mostram que as atividades especificas do 238U e do 2°6Ra variam
pouco em funcdo da profundidade. O perfil de atividades do 238U parece refletir a
distribuicao dos minerais de argila no perfil de solo, enquanto que o perfil de atividades
do 2?6Ra apresenta um valor praticamente constante em todo o solo analisado. O perfil
de atividades do 2'9Pb mostra um leve enriquecimento desse isétopo nos horizontes O
e A em relagao ao restante do perfil. Com a excecao dos horizontes mais superficiais,
0 2%°Ra estd em desequilibrio radioativo com o 238U e o solo apresenta razdes de
atividade 2?6Ra/?%8U da ordem de 0,90.

O 210pPpb esta em desequilibrio radioativo com o 2?°Ra sendo que as razées de
atividade 21°Pb/226Ra variam em torno de 0,7 na maior parte do perfil. A atividade



especifica do 21%Pb & inferior & atividade especifica do 2°®Ra em valores que variam
de 8 Bg/kg a 18 Bg/kg.

A série do 232Th esta em equilibrio radioativo secular em todas as amostras anali-
sadas. As atividades especificas mais baixas do 232Th sdo observadas nos horizontes
O e A. O horizonte B é enriquecido em 232Th o que reflete a maior concentracao de
argilas nesse horizonte.

O 40K est4 distribuido de forma irregular ao longo do perfil de solo analisado e
apresenta atividades especificas variando desde valores abaixo do limite de detecgao
do laboratério até 37,8 Bg/kg.

Palavras-chave: Radio, chumbo radioativo, radioatividade do solo, séries radio-
ativas.



Abstract

OLIVEIRA, D. S. A study on radioactive disequilibrium of the uranium series
in soil samples. 2006. 79 f. Master thesis — Instituto de Astronomia, Geofisica e C.
Atmosféricas, Universidade de Sao Paulo, Sao Paulo, 2006.

The specific activities of 238U , 226Ra, 219Pb, 232Th and “°K were measured, and
the 226Ra/238U and 219Pb/??5Ra activity ratios were calculated for samples collected
in a 2.10 m deep soil profile in a preserved area of the Sado Paulo Botanic Garden.
The sampling site is covered by dense vegetation that, together with the upper soil
layer, has not been disturbed since, al least, 1938. The upper 0.60 m of the soil profile
corresponds to the O and A soil horizons, whereas the remaining 1.50 m of the profile
corresponds to the B horizon.

The 2'9Pb specific activity measurements were corrected for the attenuation of
the 46.5 keV y-radiation by the soil mineral matrix. The attenuation corretion proce-
dure is based on the available literature and was adapted to represent the detection
geometry of the measurements.

The results show that the uranium series is in radioactive disequilibrium in most of
the sampled soil. The 226Ra/238U activity ratios vary around 0.9 whereas the 21°Pb/?26Ra
activity ratios resulted in a mean value of 0.7. The unsupported 2'9Pb specific activities
are between -8 Bg/kg and -18 Bg/kg.

The 232Th series is in secular radioactive equilibrium in the whole sampled soil
layer. The 232Th specific activity distribution seems to reflect the concentration of clay
minerals in the soil horizon B.

The 4OK radionuclide is irregulary distributed in the whole sampled soil layer and
it's specific activities varying from below detection limit to about 37.8 Bg/kg.

Keywords: soil radioactivity, radium, radioactive lead, radioactive series.
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1 Introducao

O conhecimento da distribuicdo e dindmica dos diversos radionuclideos natu-
rais e de alguns radionuclideos artificiais nos diferentes tipos de solo representa um

aspecto importante do estudo da radioatividade ambiental.

Nas ultimas trés décadas houve um aumento consideravel no interesse sobre
o estudo de processos de formacao e evolugao de solos e de processos de erosao,
transporte e deposicao de sedimentos recentes. Esse interesse reflete, pelo menos
em parte, a preocupacao cada vez maior com problemas relacionados com a de-
gradagao do meio ambiente, com o aumento da perda da camada de solo e com a

contaminacgao da agua e do solo.

Estudos de processos pedogénicos e sedimentares recentes requerem uma cro-
nologia confiavel dos diferentes eventos. Com a excecao de situacées extremamente
favoraveis e pouco usuais, o estabelecimento de uma cronologia para esses processos
baseia-se na determinacao das atividades de radionuclideos naturais de meia-vida

curta e de radionuclideos artificiais liberados na atmosfera por ensaios nucleares.

Um segundo aspecto, onde o conhecimento da radioatividade dos solos tem um
papel relevante, diz respeito a continua exposicao, da populagao em geral, a radiagao
natural de baixa intensidade. Nesse sentido, 0 comportamento do radio, em particular
do isétopo %?°Ra e do seu produto de decaimento, o 2*Rn, desperta um interesse
especial, uma vez que sao responsaveis por cerca de 50% da dose de exposi¢ao hu-
mana a radiacao (NATIONAL COUNCIL ON RADIATION PROTECTION, 1987 apud

GREEMAN et al.,, 1999). O conhecimento do comportamento do radio nos solos
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também & importante, uma vez que depois do “OK, esse is6topo representa a maior

fonte de radiacao nos alimentos (LINSALATA, 1994 apud GREEMAN et al., 1999).

O presente trabalho consiste em uma aplicagdo da técnica de espectrometria-y
no estudo da radioatividade de amostras de solo. Em particular, utilizou-se a técnica da
espectrometria-y de alta resolugéo na determinacgéo da atividade do 2'°Pb. Para essa
aplicagéo foi adaptado um método de corre¢do dos efeitos de absorgéo da radiacdo-y

com 46,5 keV pela matriz de solo.

A dissertacao foi organizada em quatro capitulos, mais introdugéo, conclusao
e dois apéndices. O capitulo 2 apresenta um descrigao suscinta do comportamento
do uranio, do torio, do radio e do potassio no solo, além da movimentagado no solo
e subseqiiente escape do gas 2?°Rn para a atmosfera e da distribuicéo do 2'°Pb no
solo e seu comportamento quando presente na atmosfera. O capitulo 3 descreve, em
detalhe, o processo de coleta e preparagao das amostras, e a técnica utilizada para
obtencao das medidas de atividade dos radionuclideos, além dos respectivos limites
de deteccao. O capitulo 4 é dedicado ao desenvolvimento do método de correcao da
auto-absorgao da radiagdo-y com 46,5 keV de energia emitida pelo 2'°Pb, deduzido

em detalhe nos apéndices A e B. O capitulo 5 reune os resultados obtidos e os discute.
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2 Informacoes geologicas dos
radionuclideos da série do
uranio, da seérie do torio e do
potassio

2.1 Distribuicao do uranio, radio e tério no solo

A transformacao de rochas com teores normais e bem distribuidos nos radionu-
clideos uranio e torio pode resultar em materiais de alteragdo com diferentes distribui-

coes e concentracbes desses elementos.

Em geral os solos apresentam valores de radioatividade inferiores aos das ro-
chas, porque, uma vez presente nos solos os radionuclideos podem ser absorvidos
por plantas, ou ter sua concentracao lentamente reduzida por processos de lixiviacao

(GREEMAN; ROSE, 1996; GREEMAN et al., 1999).

As principais anomalias de uranio e de torio sdo originadas a partir de mine-
rais resistentes contendo uranio e tério, compostos insoluveis de toério, € uranio e
torio fixados por oxihidroxidos de ferro, aluminio, manganés e argilas, tais anoma-
lias estdo situadas no topo do horizonte B latossélico e as de menor intensidade,
mas com maior propor¢ao relativa de uranio livre, fixado principalmente por adsorgao,
distribuem-se pelo corpo deste horizonte (LANGMUIR, 1978; LANGMUIR; HERMAN,
1980). A retencao de uranio e tério nos perfis de alteragdo deve-se a estabilidade
das fases acessorias, ao uranio e ao tério adsorvido aos produtos do intemperismo,

oxidos e argilas, assim como a insolubilidade dos compostos de tério, em niveis mais
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profundos é maior a proporgao de uréanio livre, adsorvido em argilas e coldides de
ferro e aluminio (REBELO; BITTENCOUT; MANTOVANI, 2002). Mesmo materiais in-
tensamente lixiviados mostram uma relativa elevacao nos valores de concentracao do
uranio e do tério, pela acumulacdo de minerais resistentes e pela associagcdo com as
fases Oxido, argilosa e carbonosa, principalmente no topo dos horizontes A e B destes

solos (REBELO; BITTENCOUT; MANTOVANI, 2002).

A presenca de radio no solo deve-se principalmente aos minerais de uranio e
torio presente nos solos e rochas préximas, solugoes de radio e de seus predeces-
sores migrando para camadas profundas do solo, e precipitacdo do radio e seus
pais que estejam presente na atmosfera (JAWOROWSKI, 1990). Durante o intem-
perismo e migragao da rocha para o solo o radio pode ser mobilizado em fase parti-
culada, transportado e depositado como loess, sedimentos e solos terciarios, entre-
tanto, parte do radio pode se solubilizar em agua e em seguida ser depositado no
solo através de agcao quimica ou biolégica (IYENGAR, 1990). A alteracdo também
mobiliza o uranio e o radio para fora da rocha, eles sao posteriormente redepositados
por adsorcdo em Oxidos ferrosos, matéria organica e minerais secundarios, por esse
motivo espera-se um enriquecimento de uranio e radio no horizonte B (EDSFELDT,
2001). A concentracdo do %?°Ra no solo varia entre 3,7 a 125,8 Bag/kg em areas nor-
mais, os altos valores de concentracdo sao caracteristicos de solos desérticos (70,3-
125,8 Bg/kg), os baixos valores correspondem a solos calcareos, enquanto que os

valores intermediarios variam com a composicao dos solo (IYENGAR, 1990).

No solo as concentragdes do 2?6Ra sdo, geralmente, diferentes das concentra-
cOes do 238U, esta evidéncia é um reflexo de suas diferentes mobilidades, o que prati-
camente nédo existe quando se trata das concentracdes do 232Th e 222Ra, a heteroge-
neidade do solo € o fator que exerce uma maior influéncia sobre a distribuicao irregular

do radio no solo (IYENGAR, 1990; JAWOROWSKI, 1990; GREEMAN et al., 1999).
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2.2 Escape do ??2Rn no solo

O raddnio é um membro intermediario, gasoso, presente nas trés séries radioa-
tivas naturais e por ser um produto de decaimento do radio, é produzido em qualquer
meio que o contenha. Na natureza ocorre em trés diferentes is6topos, o 2'°Rn (t1)2 =
3,96 segundos), o 22°Rn (t;,» = 55,6 segundos), também conhecido como tordnio, e
0 222Rn (ty,, = 3,82 dias) (MOLINARI; SNODGRASS, 1990; IVANOVICH; HARMON,
1992).

O radbnio, por ser um gas inerte, € capaz de se deslocar, por grandes distancias,
dos locais onde € gerado durante sua curta existéncia. Seu escape ocorre na forma de
recuo iénico durante o decaimento-a do nucleo pai com consequente difusdo do atomo
neutro através dos poros internos dos graos minerais e posterior difusdo e trans-
porte intergranular na matriz sélida permeavel (TANNER, 1964, 1980). Os atomos
de radbénio migram para a agua subterranea ou para as camadas superiores do solo.
O raddnio se concentra nas camadas superiores do solo, de onde eventualmente es-

capam (TANNER, 1964, 1980).

A distribuigao irregular do radio na matriz sélida, que provavelmente é uma con-
sequiéncia dos sucessivos recuos-a que o geraram a partir do 238U, facilita o escape do
radénio imediatamente apds o seu decaimento (KRISHNASWAMI et al., 1982; SEM-
KOW, 1990; SEMKOW; PAREK, 1990). No processo de decaimento-a, o ion residual
produz ao longo da sua trajetéria uma intensa ionizagdo que desorganiza localmente
a rede cristalina do sélido. Os defeitos induzidos pela radiacao tornam a rede crista-
lina mais suscetivel a dissolu¢cdo quando em contato com agua de chuva, de solo ou
agua subterranea resultando em uma lixiviagao preferencial das diferentes espécies
atdbmicas nele contida (KIGOSHI, 1971; FLEISCHER, 1982, 1988; SUN; SEMKOW,
1997).

Os estudos sobre a emanacao, exalacao e transporte de radénio mostram que

sua a concentragao no solo varia com o tempo, e que estas variagdes estdo freqiien-



2.2 Escape do ?*2Rn no solo 20

temente associadas ndo sé com a natureza fisica e quimica do solo e do ambiente,
como porosidade e permeabilidade, tamanho e composicao do grao, distribuicao do
radio, erosao, compactacao e formacao do horizonte de solo (MEGUMI; MAMURO,
1974; SEMKOW; PAREK, 1990; GREEMAN; ROSE; JESTER, 1990; WASHINGTON;
ROSE, 1992; GREEMAN; ROSE, 1996), mas também com os gradientes de presséao e
temperatura, vento e umidade (WASHINGTON; ROSE, 1990, 1992; NAZAROFF, 1992;
EDSFELDT, 2001). Greeman e Rose (1996) estimaram coeficientes de emanacao em

solos variando entre 0,15 a 0,25 para o radénio e de 0,10 a 0,20 para o torénio (>°Rn).

A radioatividade natural no ar, altitude entre 0 e 10 km, € devida principalmente a
emanagao de elementos radioativos gasosos (is6topos de raddnio: 219Rn (t1,» = 4 se-
gundos), 22°Rn (/2 = 55 segundos) e ?22Rn (1> = 3,8 dias)), principalmente radénio
e tordnio, e seus produtos de decaimento (MOLINARI; SNODGRASS, 1990; IVANO-
VICH; HARMON, 1992). Os diferentes tempos de meia-vida dos is6topos de raddnio
proporcionam uma diferenga entre suas concentragdes e de seus descendentes na
atmosfera, resultando numa maior concentracdo dos descendentes do 2?°Rn. Con-
sideraveis variagdes do nivel de radioatividade na atmosfera sdo observados com o
tempo, em geral variages de periodicidade sazonal e diurna sédo regulares abaixo da
estratosfera, estas variagdes regulares estao sujeitas a flutuacoes aleatdrias causadas
por muitos fatores (pressao, temperatura, velocidade e dire¢cao do vento, precipitacao,

etc) (JUNGE, 1963; TUREKIAN; NOZAKI; BENNINGER, 1977).

Os produtos de decaimento do 2?2Rn com meia-vida mais longa séo o 21°Pb
(t12 = 22 anos), o0 2'0Bi (ty,2 = 5,02 dias) e 0 2'%Po (t1,» = 138,3 dias), onde o 2'%Pb
€ elemento de maior relevancia por seu tempo de meia-vida ser maior que dos outros
nuclideos. Assumindo que toda a atividade dos filhos do 2?6Ra na atmosfera é pro-
veniente do ?%?Rn, a sua producdo e remocao devem obedecer o estado estacionario
(WARNECK, 2000). Estes filhos radioativos do 2?°Rn s&o principalmente ions positi-
VoS, que podem associar-se com particulas de ar polarizado, 4gua ou aerosois. Junge

(1963) mostrou que cerca de 90% da radioatividade natural na atmosfera é encontrado
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em aerosois com raio entre 0,05 e 0,5 um, e com um tamanho médio de 0,1 um.

2.3 Distribuicdo do ?'°Pb no solo e na atmosfera

O 219Pb é um radiois6topo largamente utilizado em estudo ambientais (IVANO-
VICH; HARMON, 1992). Sua concentracao € enriquecida no solo e decresce a medida
que a profundidade aumenta, em solos que permaneceram nao-perturbados, por um
século ou mais. A atividade do 2'°Pb pode variar bastante com a profundidade (MO-
ORE; POET, 1976). A concentracao do 2'°Pb no solo é devido & difusdo do gas %2?Rn,
a sua adsorcdo nas particulas de solo e ao decaimento do 2?°Rn na atmosfera se-
guido por processos de precipitacdo ou deposi¢ao dos seus filhos da atmosfera para o
solo (MOORE; POET, 1976; TUREKIAN; NOZAKI; BENNINGER, 1977; IMOBODEN;
STILLER, 1982).

Descendentes radioativos do 2>?Rn atmosférico sdo continuamente retirados da
atmosfera por particulas aerosois, esta remogao mantém o desequilibrio radioativo
entre os filhos do 2??Rn na troposfera inferior, e pode ser usado como ferramenta
para determinar o tempo de residéncia destes aeroséis (POET; MOORE; MARTELL,
1972; MOORE; POET; MARTELL, 1973; RANGARAJAN, 1992). Devido a mudanca
das condi¢des meteoroldgicas a taxa de remogao da atmosfera varia nas diferentes lo-
calidades continentais, oceanicas e a altas altitudes da atmosfera (WARNECK, 2000;
JUNGE, 1963). Os dados publicados por Junge (1963), Martell e Moore (1974), Tu-
rekian, Nozaki e Benninger (1977) admitem um tempo de residéncia variando de 4
- 72 dias, porém subdividido em dois grupos com valores médios de 6 e 35 dias.
Junge (1963) verificou que os altos valores, 35 dias, sao apropriados para o tempo
de residéncia de aerosois na troposfera, enquanto que os baixos valores, 6 dias, sao
aplicaveis somente as camadas da atmosfera mais proximas da superficie da Terra.
Martell e Moore (1974) descreveram estes altos valores como uma contribuigao de

aerosOis estratosféricos, enquanto que os baixos valores representam o tempo de re-
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sidéncia real da troposfera, que € essencialmente independente da altitude.

Assumindo uma distribui¢do uniforme do radio com a profundidade (Azzsg, = 4,4
dpm/g) Moore e Poet (1976) obtiveram um valor de 3,52 dpm/g de 2'°Pb de solo, e
subtraindo este valor do total existente de 21°Pb nas varias profundidades, verificaram
que a principal contribuicdo do 2'°Pb atmosférico localiza-se nos 20 cm superiores da
camada de solo. Nesta profundidade, considerando apenas a contribuicdo do 21°Pb
depositado, estimaram um valor de 1,6 dpm cm™2 ano~' para o fluxo atmosférico do
210Pp, valor muito préximo do encontrado por Fisenne (apud MOORE; POET, 1976),
1,2 dpm cm~2 ano~', e por Benninger, Lewis e Turekian (apud MOORE; POET, 1976),
0,8 - 1,2 dpm cm~2 ano~'!, ambos usando uma técnica similar. As altas taxas de
precipitacdo devem encontradas préximas ao Equador, onde o tempo de residéncia
atmosférico pode ser curto e uniforme (POET; MOORE; MARTELL, 1972; MOORE;
POET; MARTELL, 1973).

A taxa de precipitacdo do 2'°Pb pode ser determinada diretamente, utilizando-
se coletores especialmente projetados, ou indiretamente, medindo-se a distribuicao do
210pPp no solo (POET; MOORE; MARTELL, 1972). A distribuicao do 2'°Pb no solo esta
associada a movimentacao do 2?°Rn, que se conhecida pode ser usada para estimar

a atividade do 2'%Pb proveniente da atmosfera (IMOBODEN; STILLER, 1982).

2.4 Ocorréncia do potassio em solos

Em solos formados sobre rocha granitica a taxa de alteracdo dos minerais que
contém o potassio, como o feldspato potassico, e o fluxo de agua podem controlar
a quantidade de potassio presente nestes solos. ApOs sua entrada na solucao do
solo, o K™ também é usado na formacao de minerais potassicos do solo, adsorvido
sobre argila ou removido por migragao fluida (HEIER; BILLINGS, 1978). Nos solos o
potassio esta presente nos fragmentos de minerais potassicos, e algumas vezes apre-

senta concentragdes enriguecidas devido ao comportamento do K* no ciclo bioldgico,
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e adsorcao em lamas e argilas (COCCO; FONFANI; ZANAZZI, 1978).
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3 Medidas de atividade por
espectrometria de raios-y

A atividade do %°K e dos radionuclideos pertencentes as séries radioativas do
uranio (>38U) e do tério (232Th) foi determinada por espectrometria gama, seguindo a

metodologia descrita por Ribeiro et al. (2001).

A atividade do is6topo 2?6Ra foi estimada medindo-se a atividade dos seus pro-
dutos de decaimento de meia-vida curta, o 2'*Pb e o 2'Bi, em uma condig¢do que,
se espera, garanta a existéncia de equilibrio radioativo secular entre esses nuclideos.
No caso do 2'#Pb foram utilizados os picos de absorgao total com 295,4 keV e com
351,0 keV de energia. No caso do 2'*Bi foram utilizados os picos de absorcéo total

com 609,0 keV e com 1764,0 keV de energia.

A atividade do is6topo 238U foi estimada indiretamente através da atividade do
isdtopo 235U, que inicia a série do actinio, medida utilizando-se a seu pico de absorcéo
total de 185,9 keV. A atividade do 238U é estimada assumindo uma razao isotopica
constante para o urdnio natural de 0,7205% de nucleos de 23°U e de 99,2738% de
nucleos de 238U. O pico de absorcao total com 185,9 keV do 235U superpde-se ao
pico de absorcdo total com 186,2 keV do 2?°Ra. O efeito dessa superposicéo pode
ser corrigido quando a atividade do 2?6Ra pode ser estimada com boa preciséo a partir
das atividades dos seus produtos de decaimento de meia-vida curta (RIBEIRO et al.,

2001).

A atividade do 2'9Pb foi estimada diretamente através do seu pico de absorcéo
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total com 46,5 keV de energia.

O isétopo ?®Ra nao emite radiagdo-y. A sua atividade foi estimada medindo-
se a atividade-y do seu produto de decaimento, o 228Ac, utilizando-se os seus picos
de absorgao total com 911,2 keV e com 968,9 keV de energia. A atividade do 228Th
foi estimada medindo-se a atividade do seu descendente de meia-vida curta, o 28T,
usando 0s seus picos de absorcao total com 583,2 keV e com 860,6 keV, em uma

condigado que garanta a existéncia de equilibrio radioativo secular entre eles.

A atividade do 4°K foi estimada diretamente através do seu pico de absorcéo

total com 1460,4 keV de energia.

O espectréometro-y utilizado € munido de um detector coaxial de germanio hiper-
puro, com um volume de 253 cm® e com uma eficiéncia relativa nominal de 70%. A
sua resolucao para o pico de absorcao total do 8°Co com 1332,9 keV é de 2,153, com

um desvio padrao de 0,075, determinada a partir de 51 estimativas individuais.

3.1 Local de coleta das amostras

As amostras foram coletadas no terreno do Instituto de Botanica da Secretaria
de Meio Ambiente do Estado de Sao Paulo, que esta localizado no Parque Estadual

das Fontes do Ipiranga, no bairro da Agua Funda na cidade de S&o Paulo.

No final do século XIX, o terreno que hoje corresponde ao Parque Estadual das
Fontes do Ipiranga fazia parte de uma extensa area de vegetagao nativa, espargcamente
ocupada por pequenas propriedades rurais. Em 1893, o governo do Estado de Sao
Paulo, com o objetivo de recuperar a vegetagao nativa e proteger os mananciais locais,
declarou a area como sendo de utilidade publica e estabeleceu o "Parque do Estado”,
com uma area aproximada de 6.700.000 metros quadrados. Em 1917, toda a area do
Parque passou para a propriedade do Estado. O Jardim Botéanico, que hoje faz parte

do Instituto de Botanica foi formalmente estabelecido em 1938.
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O local de onde as amostras foram retiradas esta localizada em uma area de
mata preservada no Jardim Botanico. A cobertura vegetal é densa e nao tem sido sig-
nificantemente perturbada, pelo menos, desde o estabelecimento da instituicdo. Em
consequéncia, as camadas superiores do solo local também nao foram diretamente

perturbadas desde 1938.

A regiao do Parque Estadual das Fontes do Ipiranga e, em particular, do Jar-
dim Botanico foi exposta a uma intensa poluicdo atmosférica associada a atividade
industrial nas suas vizinhangas durante a segunda metade do século XX, até a, apro-
ximadamente, dez anos atras (SECRETARIA DE MEIO AMBIENTE DO ESTADO DE
SAQ PAULO, 20086).

3.2 Coleta e descricao das amostras

As amostras de solo foram coletadas em um unico local em trés furos feitos
com um trado manual. Os trés furos sao muito préximos uns dos outros e definem
os vértices de um arranjo triangular, figura 3.1, aproximadamente equilatero, com um
metro de lado. A profundidade total dos furos é de 2,10 metros. No centro do arranjo,

um quarto furo foi feito para retirar amostras destinadas a descricao do solo.

Perfil 2

v 7

7|
@
Perfil 1‘} N N Perfil de descricao do solo
S l

>

Perfil 3

Figura 3.1: Distribuicdo horizontal dos perfis de amostragem do solo retirado no Instituto de
Boténica.

Em cada furo, o material retirado a cada intervalo de profundidade de 0,30 m
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compds uma amostra. Foram retiradas, no total, vinte e uma amostras para analise da
radioatividade natural e sete amostras para descricao do solo. A massa das amostras

variaram entre 1,10 kg e 1,50 kg.

Todo o intervalo perfurado corresponde a camada de solum. Nenhum dos fu-
ros atingiu o nivel de saprélito. A tabela 3.1 apresenta a descricdo das camadas do
solo amostrado. Trata-se de um latossolo desenvolvido sobre uma rocha quartzo-
feldspatica (granitéide). A maior parte do intervalo de profundidades amostrado, entre
0,60 e 2,10 m, corresponde ao horizonte B. Entre 0,30 e 0,60 m observa-se a transicao
de um horizonte A para um horizonte B. A camada mais superficial de 0,30 m de es-
pessura corresponde aos horizontes A e O.

Tabela 3.1: Descricdo da camada de solo amostrada no terreno do Jardim Botanico de Sao

Paulo, Parque Estadual das Fontes do Ipiranga (baseado na descricao feita pelo Professor
Joel B. Sigolo do Instituto de Geociéncias da USP).

0,00 m —
Horizontes O e A, presenga em pequena quantidade de
minerais primarios resistentes (muscovita).
0,30 m —
Horizonte de transicao de A para B, presenca de minerais
primarios resistentes em pequena quantidade (muscovita).
0,60 m —
Horizonte B eluvional, quantidade significativa de argila.
0,90 m —
Horizonte B eluvional, micas (muscovita) preservadas.
1,20 m -
Horizonte B com menor quantidade de argila em relagao
aos intervalos anteriores. Micas (muscovita) preservadas.
1,50 m -
Horizonte B menos argiloso que os anteriores.
Sao observados feldspatos e muscovitas.
1,80 m -

Horizonte B, muscovita observada.
2,10 m-
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3.3 Preparacao das amostras

No laboratério, as amostras foram secas em uma estufa a aproximadamente
50°C por 72 horas. As amostras ja secas foram fragmentadas a mao, quarteadas e
uma aliquota com massa de aproximadamente 0,5 Kg foi separada e moida em um
moinho de agata até que nenhum residuo ficasse retido em uma peneira com uma
malha de 60 mesh, escala ABNT, o que corresponde a fragmentos com dimensdes
inferiores a 0,250 milimetros. O material foi homogeneizado mecanicamente por um
periodo de 2 a 3 horas e hermeticamente encerrado em caixas de poliestireno rigido,
com 90 mm de didmetro e 46 mm de altura, de modo a preencher totalmente o seu
volume, em seguida pesadas e seladas. As massas das amostras variaram entre,

aproximadamente, 3709 e 4459 (tabela 3.2).

As amostras permaneceram fechadas por um periodo minimo de 45 dias, para o
estabelecimento do equilibrio radioativo secular entre o 2°°Ra e seus descendentes de
meia-vida curta, o0 2'*Pb e 0 214Bi, e entre 0 22Th e seus descendentes de meia-vida
curta, o 2'?Bj e o0 2087},

Tabela 3.2: Massa das amostras de solo utilizadas na determinagao das atividades nos inter-
valos de amostragem dos trés perfis.

Profundidade Massa (g)

(m) Perfil 1 Perfil 2 Perfil 3
0,00-0,30  409,292+0,005 397,375+0,005 416,675+0,005
0,30-0,60  443,778+0,005 430,340+0,005 413,517+0,005
0,60-0,90 382,123+0,005 402,348+0,005 402,168+0,005
0,90-1,20 381,235+0,005 392,720+0,005 389,795+0,005
1,20-1,50  373,195+0,005 399,763+0,005 387,278+0,005
1,50-1,80  370,225+0,005 380,720+0,005 391,420+0,005

1,80 - 2,10

385,435+0,005

391,187+0,005

379,901+0,005
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3.4 Padroes de atividade

As atividades dos diversos radionuclideos contidos nas amostras de solo foram
medidas comparando-se as areas dos picos de absorcao total observados com as
correspondentes areas observadas em padrbées secundarios de radioatividade prepa-

rados em laboratorio.

Para as medidas de atividade dos radionuclideos da série do 238U foi utilizado
0 padrao secundario, LGTSI05, preparado diluindo-se em quartzo moido o padrao
CRM-38 (RIBEIRO et al., 2001). Esse padrao, fornecido pelo Laborat6rio Nacional
New Brunswick do Departamento de Energia dos Estados Unidos, € uma pechblenda
contendo 3,90% de U3Og, onde o 238U est4 em equilibrio radioativo secular com o

226Ra_

Para as medidas de atividade dos radionuclideos da série do 232Th foi utilizado
0 padrao secundario, LTGSIO06, diluindo-se em quartzo moido o padrao NBL79A,
também do Laboratério Nacional New Brunswick. A concentragdo de tério nesse

padrao é de 1%. O material contém também 0,04% uranio natural.

Os dois padroes estao encerrados em caixas idénticas as utilizadas para arma-

zenar as amostras de solo. A tabela 3.3 lista as caracteristicas desses dois padrdes.

A comparacgao direta das areas dos picos de absorcao total observados nas
amostras, com as areas dos picos correspondentes observados nos padrdes, requer
que a amostra e os padrdes tenham coeficientes de atenuagéo da radiagdo-y muito

parecidos, ou iguais.

O coeficiente de atenuacao da radiacdo-y é fungao tanto da energia da radiagéo,
guanto da densidade e da composi¢cao do material. A tabela 3.4 foi construida com da-
dos do coeficiente de atenuacao para varios materiais, extraidos de Kogan, Nazarov e
Fridman (1971) e de Debertin e Helmer (1988). Os valores apresentados nessa tabela

mostram que, com excessao da agua, os coeficientes de absor¢ao variam pouco para
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energias superiores a 200 keV. Em particular, os coeficientes de atenuagéo na silica e

no material geoldgico sao bastante semelhantes.

No caso da radiacdo gama emitida pelo 2'°Pb (46,7 keV) a diferenca entre os

coeficientes de atenuagao da silica e do material geoldgico é significativa.

Para a determinacéo da atividade do 2'°Pb contido nas amostras de solo foram
preparados padroes secundarios de atividade do 2'°Pb em duas matrizes estéreis
com coeficientes de atenuacgéao linear diferente da matriz de solo. Foram escolhidas
as matrizes de quartzo moido (SiO») e a matriz de carbonato de calcio (CaCOs3) para
preparacao destes padrdes secundarios de atividade. O procedimento para se deter-
minar a atividade do 2'°Pb nas amostras de solo a partir destes padrées secundarios

€ detalhado no capitulo 4.

A preparacao dos padrdes secundarios primeiramente consistiu em adicionar
aliquotas de um padréo liquido secundario de 2'°Pb com atividade especifica de
(76,59 + 0,74) Bg/g nas matrizes de CaCOg3 e de SiOo. Na matriz de SiO, com massa
de (528,190 + 0,007) g foi adicionada uma aliquota de (1,0293 + 0,0001) g do padréao
liquido secundario de 2'9Pb e na matriz de CaCOs, com uma massa de (529,955 +

0,007) g, foi adicionado uma aliquota com (1,0349 + 0,0001) g de massa.

O padrao liquido secundario foi obtido da diluicdo do padrao 58L.97 fornecido pelo
Instituto de Radioprotecao e Dosimetria da Comissao Nacional de Energia Nuclear. A
diluicao foi realizada no laboratério do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares

da CNEN, em Sao Paulo.

Os conjuntos, em seguida, foram deixados secar espontaneamente e mecanica-
mente homogeneizados por um periodo de aproximadamente 3 horas. A maior parte
das massas totais dos conjuntos de CaCOj3 e SiO,, contendo o 2'%Pb, foi acondicio-
nada em recipientes de poliestireno rigido. A massa do padréo de 2'°Pb em SiO, é de
(464,355 + 0,005) g e a sua atividade total € de (69,30 + 0,67) Bg. A massa do padrao
de 2'9Pb em CaCOs3 é de (440,355 + 0,005) g e a sua atividade total é de (65,86 +
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0,64) Bqg. A tabela 3.3 resume as principais caracteristicas dos padrées.
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3.5 Calculo da atividade de elementos y-emissores em
amostras ambientais

A atividade de todos os nuclideos que emitem radiagdo-y com uma energia ca-
racteristica pode ser relacionada com a area do pico de absorcao total, formado nessa

energia, por (DEBERTIN; HELMER, 1988):

P=) Acp(E)-eB)-e T (3.1)
k=1

onde P é a area do pico de absorcéo total, Ax € a atividade do k-ésimo nuclideo
que contribui para a formagao do pico de absorgao total, px(E) é a probabilidade de
emissao de um foéton com energia E pelo k-ésimo nuclideo, ¢(E) é a eficiéncia ab-
soluta de detecgdo dependente da energia do féton da atenuagéo da radiagdo-y na
matriz da amostra e da geometria de deteccao, Ax € a constante de decaimento do
k-ésimo nuclideo que contribui para a formacgao do pico de absorcao total, t o tempo

de decaimento da amostra e T é o tempo de duragao da contagem.

Caso o pico de absorcéo total seja formado pelo decaimento de um Unico nuclideo
e o0 tempo de decaimento da amostra, t, seja muito menor que o seu tempo de
meia-vida a soma das contribuicbes de todos os nuclideos, equagao 3.1, reduz-se
a contribuicdo de apenas um is6topo, k = 1, que relaciona sua atividade com o seu

respectivo pico de absorgao total e tempo de contagem,

P=A-p(E)-¢E)-T (3.2)

As medidas y-espectrométricas de uma série radioativa natural nem sempre
pode ser aplicada a todos os radionuclideos dessas séries cujas atividades sejam de-
sejadas, por ndo emitirem um foéton durante seu decaimento. Nesse caso, a atividade
destes nuclideos pode ser obtida através de um, ou mais, produtos de seu decaimento,

desde que o produto de decaimento seja um emissor-y com energia mensuravel e a
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situagéo de equilibrio radioativo secular entre os radionuclideos, pai e filho tenha sido
alcancado, através da equacao 3.2, que permanece valida se a geometria de deteccao

e a atenuagao da radiagao-y na amostra e no padrdo forem as mesmas.

Conhecida a atividade do padrao secundario e as areas de seus picos de absor-
cao total, correspondentes a um nuclideo em particular com uma energia de emissao
E, a atividade deste pode ser estimada através da relacao 3.2 modificada para acomo-
dar a area do pico de absorcao, a atividade do padrao e da amostra, e seus respectivos

tempos de contagem:

Pa_ AaTa

Po Ap-Tp (33)

onde os indices a e p referem-se a amostra e ao padrao, respectivamente.

Um radionuclideo que possua vérias linhas de emissdo-y com energias diferen-
tes, como, por exemplo, o 2'“Pb, permite a obtencéo de um conjunto de estimati-
vas independentes da sua atividade. Admitindo, em primeira aproximacao, que cada
uma dessas estimativas podem ser consideradas como um valor extraido de uma
distribuicao normal, a estimativa de maior probabilidade para a atividade desse radi-
onuclideo é dada pela média (x) dos valores individuais (x;) ponderada pelo inverso

dessas variancias (oj):

x= 17 (3.4)

o = (3.5)
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Para se verificar se o valor médio fornecido pela equacao 3.4 é representativo
dos valores individuais, aplica-se o teste do x? tal como descrito, por exemplo, em
Vuolo (1996). Nesse caso, o valor observado da variavel qui-quadrado (ngs) é dado

por:

n L 7\2
ngs = Z (Xlai X) (3.6)

i=1
Em todas as aplicacbes do teste x? adotou-se o valor de 0,05 para o nivel de

significancia («).

O mesmo critério pode ser adotado para se estimar a atividade de um radionu-
clideo, como, por exemplo, o 22®Ra, medindo-se as atividades de seus produtos de
decaimento, neste caso o 2'*Pb e 0 2'*Bi. Nesse caso, no entanto, é necessério que

os radionuclideos estejam em equilibrio radioativo secular.

A atividade do 238U na amostra, A(*38U),, foi calculada através da relacéo (RI-

BEIRO et al., 2001):

P,T
A(R8U), = (2,332 +0,026)- y -A(®®Ra), - (1,332+0,026)-AC®Ra),  (3.7)
pla

onde A(**Ra), e A(®**°Ra)p, Ta e Tp slo, respectivamente, as areas do pico
de absorcéo total formado pela superposi¢ao dos decaimentos do 23°U (185,7 keV)
e do ??°Ra e os respectivos tempos de aquisicdo dos espectros das amostras e dos

padroes.

3.6 Radiacao de fundo, niveis criticos e limites de de-
teccao qualitativa

A tabela 3.5 apresenta as areas dos diversos picos de absorcao total dos radi-

onuclideos, escolhidos para a determinacao das concentragdes de potassio, uranio e
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torio, e obtidos durante a observagao da radiacéo de fundo feita com o padréao estéril
de quartzo moido (SiO»). A tabela 3.5 apresenta também os niveis criticos (N¢) e os
limites de deteccao qualitativa (Lp), tais como definidos por Currie (1968), assumindo-
se erros maximos do tipo | e do tipo Il (para N¢ e Lp, respectivamente) de 0,05.

Tabela 3.5: Contagem da radiagdo de fundo observada em um periodo de 48 horas com o

padrao estéril LTGSIO5 (quartzo moido), niveis criticos e limites de detec¢do qualitativa cor-
respondentes aos diversos radionuclideos utilizados.

Nuclideo Energia Contagem Nivel critico Limite de

(keV) de fundo® (N¢)* deteccao (Lp)*
214pp 295,1 2384+79 183 369
351,9 4071+93 216 435
214Bj 609,3 3119+75 174 351
1764,5 846+39 114 185
228 ¢ 911,2 2123+62 144 291
969 121087 202 407
208T] 583 2866+77 179 361
860,6 355+43 100 203
40K 1460,8 12443+121 281 565

* numero de contagens por um periodo de 48 horas.

A tabela 3.6 apresenta as areas do pico de absorcao total do 2'°Pb com 46,5 keV
observados nos padroes estéreis de quartzo moido (LTGSIPb) de carbonato de calcio
(LGTCARPD). A tabela apresenta também os niveis criticos e os limites de detecgao
qualitativa para cada um dos padrdes secundarios.

Tabela 3.6: Contagem da radiagdo de fundo, em um periodo de 48 horas, na regido do pico de

absorcéo total do 2'°Pb com 46,5 keV de energia, nivel critico e limite de deteccao qualitativa
nos padrdes LGTSIPb e LGTCARPD.

Padrao Matriz Contagem Nivel critico Limite de
estéril de fundo* (Ne)* deteccao (Lp)*
LGTSIPb SiO, 103477 179 361
LGTCARPb CaCO3; 1018+84 179 395

* numero de contagens por um periodo de 48 horas.
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4 O problema da correcao do
efeito de auto-absorcao da
radiacdo-y emitida pelo 21°Pb

A medida da atividade do 2'°Pb por espectrometria-y, através da sua linha de
emissao com 46,5 keV, exige que se aplique uma corregao para compensar o efeito
da absorcao, pela matriz da amostra, da radiacdo emitida pelo 21°Pb disperso nessa
matriz. Existe, na literatura, um numero consideravel de trabalhos que tratam desse

problema de auto-absorgao.

Inicialmente Cutshall, Larse e Olsen (1983) elaboraram um técnica experimental
para corrigir a auto-absorgéo do 2'°Pb medindo-se a transmisséo direta da radiag&o-y
de baixa energia em cada amostra. Para aplicar este método torna-se necessario me-
dir a atividade duas vezes: uma com uma fonte muito ativa de 2'9Pb na presenca da
amostra e uma outra medida na auséncia da amostra, onde o coeficiente de correcao
da auto-absorcao proposto por Cutshall, Larse e Olsen (1983) seria a razao entre a
atividade da amostra medida com a fonte de 2'°Pb sobre ela e a medida correspon-
dente 2 atividade da fonte de 2'°Pb localizada na mesma posicédo da medida anterior.
Baseando-se no trabalho de Cutshall, Larse e Olsen (1983) muitos autores, como Gal-
loway (1991), Appleby, Richardson e Nolan (1992), Bolivar, Garcia-Tenorio e Garcia-
Leon (1996), Hussain et al. (1996), Miguel et al. (2002), Vargas et al. (2002), trataram
do problema da auto-absor¢cao da radiagao gama em amostras ambientais para di-
versas energia e diferentes geometrias, usando diferentes aproximagdes tedricas e

experimentais.
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A seguir é apresentado o método, que foi utilizado neste trabalho, para corrigir o
efeito da auto-absorgéo da radiagdo-y emitida pelo 21°Pb. O método, que é baseado
no trabalho original de Cutshall, Larse e Olsen (1983), leva em consideracao as geo-
metrias de detecgao utilizados, tanto nas medidas do coeficiente de atenuacao linear,

quanto nas medidas de atividade das amostras e dos padroes.

4.1 Método de correcao da auto-absorcao na determi-
nacéo da atividade do 2'°Pb

4.1.1 A determinacio do coeficiente de atenuacao linear

A figura 4.1 apresenta um esquema do arranjo experimental utilizado para a me-
dida do coeficiente de atenuacgéao linear das amostras de solo e dos padrdes de radio-

atividade.

A amostra, ou o padrao, encerrada na caixa de poliestireno rigido, é posta so-
bre o detector de forma que o seu eixo coincida com o eixo do cristal de germanio.
A distancia entre a amostra e o detector, incluindo as espessuras dos diferentes
involucros é e;. Sobre a amostra, € posta uma fonte de radia¢gdo-y com forma de
uma ampola de vidro parcialmente preenchida por uma solucéo que contém 219Pb. O
eixo da ampola é feito coincidir com os eixos da amostra e do detector. O raio interno
da ampola é a, a altura da solucdo dentro da ampola € h e a distancia da solugéao a

amostra, incluindo as espessuras dos diferentes invélucros, é e1.

Uma vez que o raio da caixa porta-amostra (B) € maior do que o raio do cristal de
germanio (A), a radiagao primaria, emitida pela fonte e que atinge o detector sem ser
absorvida ou espalhada, atravessa, com trajetérias com diferentes inclinagées, toda a

espessura (E) da amostra.

Considerando que a fonte de 2'°Pb tenha uma atividade total Cp, o fluxo de

radiagao primaria que atinge a superficie do detector € dada por:
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Figura 4.1: Geometria para o angulo soélido de um féton incidente sobre a superficie do de-
tector quando emitido por um padrao radioativo secundario localizado sobre a amostra de solo
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h+ei+E+ex a A 2n

~uE \/(2+r2+R2-2rRcosA
=2 . f fffe i R gAdRdrdC  (41)
2nah g 9 v (CB+r2+R2-2rRcosA)?

e1+E+ep

onde u é o coeficiente de atenuacdo linear da radiagdo-y na amostra. Se o seu
diametro for pequeno, quando comparado com as outras dimensdes do arranjo, a fonte
de radiagdo-y pode ser representada por uma fonte linear de altura h. Neste caso, o

fluxo de radiagédo primaria que atinge a superficie do detector é

h+e{+E+e —uE %.‘_1
Co et e ¢ A2
I(u) = 5-uE- - —BE1(uE) +Eq[uE[Z +1][dC  (4.2)
2h [JE E A2 1 C
e1+E+e; H a3 +

onde,

[(o¢]

et
E1 =ft_2 dt

X
No apéndice A.2.1 sdo apresentadas formulas para o célculo da fungdo Eq(x)

com pequenos erros de aproximagao.

Com base na equacgao 4.2, construiu-se uma extensa tabela dos valores cal-
culados da razao entre a radiagao transmitida através da amostra (T) e da radiacédo

incidente sobre a amostra (), para diferentes valores de u, dada por

G)Camulado - |(}|i(i)0)

(4.3)

A figura 4.2 apresenta a variacao de G) como funcao do coeficiente de

calculado

atenuacéo linear.

Para se ter uma idéia da qualidade da aproximacao representada pelo modelo
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de fonte linear, um conjunto menor de valores de (%) foi calculado pelo modelo

calculado
de fonte extensa (equacao 4.1). A tabela 4.1 compara os resultados obtidos pelos
dois modelos até a quarta casa decimal. As integrais contidas nas equacoes 4.1 e 4.2
foram calculadas usando o método de integracao de Gauss-Legendre (PRESS et al.,

1986)(apéndice A).

T/

0 i i i —— i i
0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1 0.12 0.14 0.16
Ceoficiente de atenuacao linear (mm™)

Figura 4.2: Valores da relagdo G)Calculado, equacao 4.3, em funcdo do coeficiente de

atenuacao linear (i), com e; =3mm, ex =8,85mm, E = 46,00 mm e h = 12,00 mm.

O procedimento para a determinacao do coeficiente de atenuacao linear consis-
tiu em acumular, por um periodo de duas horas, o espectro da fonte de 2'9Pb utilizando
0 arranjo experimental esquematizado na figura 4.1. Apds o periodo de contagem
calcula-se a area do pico de absorcao total correspondente a energia do decaimento

do 219Pb (P4). O processo é entdo repetido substituindo a amostra por uma caixa
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Tabela 4.1: Comparacéo entre os valores de } obtidos através da equacéo 4.1 (fonte extensa)
e através da equacao 4.2 (fonte linear). Os parametros da fonte extensa sdo: a = 7,90 mm, A
= 37,50 mm, E = 46,00 mm, h = 12,00 mm, e1= 3,00 mm e e>= 8,85 mm.

Coeficiente de T/ T/
atenuacao linear (u, em mm-~') (Fonte linear) (Fonte extensa)
0,0635 0,0434 0,0432
0,0614 0,0482 0,0480
0,0598 0,0521 0,0519
0,0578 0,0575 0,0573
0,0557 0,0638 0,0635
0,0522 0,0758 0,0755
0,0485 0,0910 0,0906
0,0454 0,1060 0,1056

porta-amostras vazia e obtém-se uma area do pico de absorcao total (P2). Em se-
guida, acumula-se, também por duas horas, o espectro-y da amostra e o espectro-y
da caixa vazia, obtendo-se as areas do pico de absorcao total P3 e P4, respectiva-

mente.

O valor medido da razéo % é dado por

T Py —Ps
— = — 4.4
( I )medido Po—Py4 (4.4)

e a incerteza desse valor é obtida propagando-se as incertezas dos valores de
P+, P2, P3 e P4. Com base no valor dado pela equagéao 4.4, interpola-se, na tabela
que deu origem a figura 4.2, o valor de u da amostra analisada. A incerteza do valor
do coeficiente de atenuacao linear é obtida adicionando-se e subtraindo-se do valor
médio de (1)

edido @ SUa incerteza e interpolando-se os valores de i correspondentes.

4.1.2 A correcao do efeito de auto-absorcao pela matriz da amostra

A fracdo dos decaimentos sofridos pelo 2'9Pb contido na amostra, ou no padrao,
com atividade total Cy e que atinge a superficie do cristal de germanio do detector na

forma de radiagdo primaria (I(1)), pode ser calculado por (ver apéndice B)
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2n 2.2 R2
z+es)“+r-+R<—2rRcosA
\/( 2) (Z + eg)rR

EB A2 ¢
G'(#):M : ffffe -
Co 27152E0 Y ((z+e2)2+r2+R2—2chosA)%

onde A e B sao respectivamente, o raio do cristal de germanio e o raio interno

dAdRdraz

(4.5)

da caixa porta-amostra, E é a espessura da amostra, e é a distancia da amostra ao
cristal incluindo a espessura dos diferentes involucros e 1 é o coeficiente de atenuagéo

linear da amostra para a radiagao-y com 46,5 keV de energia.

O fator G(u) dado pela equagéo 4.5 representa, de forma conjunta, a geometria
de deteccao e o efeito de auto-absorcdo na matriz da amostra e corresponde ao fator

G descrito na equagéao 4.6.

Usando a equacao 4.5 uma tabela extensa de valores de G foi calculada para
diferentes valores de u. A figura 4.3 representa a variagdo de G(u) como fungao do

coeficiente de atenuagao linear.

Uma vez obtido o valor de u para uma amostra, interpola-se, na tabela que deu
origem a figura 4.3, o valor de G(u) da amostra analisada. A incerteza do valor de
G(u) é obtida seguindo o mesmo procedimento adotado para se estimar a incerteza

do coeficiente de atenuagéo linear.

O valor da atividade total do 2'°Pb contido na amostra (A,) é obtido por compara-
¢ao com um padrao de radioatividade com atividade total conhecida (Ap). Nesse caso,
modifica-se a equagéo 3.3 para incluir os fatores Ga e Gp, da amostra e do padréo,

respectivamente, na forma

Pa Aa'Ga'Ata
222 2 4.

onde P, e P, sdo as areas liquidas do pico de absorcao total com 46,5 keV
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O i i i i i i i
0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1 0.12 0.14 0.16
Coeficiente de atenuacéo linear (mm'l)

Figura 4.3: Valores do fator de correcéo da radiagdo-y (G), equagao 4.5, em fungéo do coefi-
ciente de atenuagao linear (1), com A = 37,50 mm, B = 45,00 mm e E = 46,00 mm.
do 210Pb, obtidas com tempos de integracdo At, e Atp do espectro da amostra e do

padrao, respectivamente.

A tabela 4.2 apresenta os valores do coeficiente de atenuagao linear (u), em

mm~', a raz&o entre o coeficiente de atenuacio linear e a massa (%), em(g-mm)~' e
o fator adimensional para correcéo do efeito de auto absorcdo G para as 21 amostras

de solo.

Os coeficientes de atenuagao variaram entre (0,0481+0,0006)mm~" e (0,0569 +
0,0008)mm~1, enquanto que a razéo % apresentou um valor médio de 1,32-107%(g-
mm)~" com um desvio padrdo de 0,08-10~4. A aplicacédo do teste do x? de Pearson,
com um nivel de significancia de 0,05, mostra que o conjunto de valores sao extraidos
de uma distribuicdo normal, o que sugere que a matriz do solo amostrado seja ho-

mogénea do ponto de vista da atenuacéo da radiagéo-y emitida pelo 2'°Pb.
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Os coeficientes de atenuacao linear dos padrdes de atividade com matriz estéril
de quartzo moido (SiO,) de carbonato de calcio (CaCO3) foram obtidas através de
cinco medidas independentes de % para cada padrao. O padrao de SiO» moido apre-
sentou um valor de u de 0,0497 + 0,0007 mm~', enquanto que, para o padréo de
CaCOg3, o valor obtido de u foi de 0,0607 + 0,0008 mm~". Os valores obtidos de G(u)
foram de (1,0345 + 0,0110) e de (0,8950 + 0,0094) para os padrdes de quartzo moido

e de carbonato de calcio, respectivamente.
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4.1.3 Uma estimativa da exatidao do método de correcao do efeito de
auto-absorc¢ao

Uma forma de se verificar a exatidao da correcdo do efeito de auto-absorcao
€ confrontar a razdo das taxas de contagem medidas em dois padrdes de radioativi-
dade com diferentes coeficientes de atenuacao, como no caso dos padrdes de quartzo

moido (SiO») e de carbonato de calcio (CaCOs3).

Atsio,
Pcaco,
Atcaco,

Rmedido = (4.7)
com a razao entre as taxas de contagem calculadas utilizando as atividades to-

tais e os fatores de correcao

Asio, - Gsio,

4.8
Acaco; - Gcaco, (48)

I:{calculado =

Se a correcao proposta para o efeito de auto-absorcao tiver uma boa exatidao,
0 que se espera € que Rmedido € Rcalculado COiNCidam dentro das incertezas de cada

estimativa.

Substituindo os valores correspondentes a cada padrao tem-se

Rmedido = 1,22+0,02 e Recalculado = 1,22+ 0,03

A tabela 4.3 apresenta os valores das atividades totais do 2'°Pb nas 21 amostras
de solo analisadas, obtidos através da comparagdao com o padrao de quartzo moido
e da comparagao com o padrao de carbonato de calcio. Os dois padrdes forneceram
valores coincidentes, de forma que, dentro dos erros experimentais, o procedimento

de correcao parece fornecer um resultado com boa exatidao.
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Tabela 4.3: Atividade total do 2'°Pb, em Bq, estimada pela média das atividades calculados
pelo método de correcéo da auto-absor¢ao com os padrdes secundarios de 2'°Pb nas matrizes
de SiO, e de CaCOs.

Profundidade
(metros)

Perfil no. 1

Perfil no. 2

Perfil no. 3

Atividade calculada com o padrdo de SiO»

0,00 - 0,30 16,6 + 0,9 (Bq) 19,2+0,9(Bg) 12,2 + 0,8 (Bq)
0,30 - 0,60 14,0+ 1,0(Bg) 17,5+0,9(Bg) 14,6 + 0,9 (BQq)
0,60 - 0,90 12,6 + 0,9 (Bq) 153+0,8(Bg) 14,2 + 0,8 (BQq)
0,90 -1,20 12,3+ 0,8 (Bg) 13,4+0,9(Bg) 12,9 + 0,8 (BQq)
1,20 - 1,50 13,6 + 0,8 (Bq) 13,1 +0,8 (Bg) 14,9+ 0,8 (Bq)
1,50 - 1,80 12,1+ 0,8 (Bq) 14,8+ 0,8(Bg) 10,9 + 0,8 (Bq)
1,80 - 2,10 12,5+0,8(Bg) 14,4+0,9(Bg) 14,1 + 0,8 (Bq)
Atividade calculada com o padrédo de CaCOs;
0,00 - 0,30 16,6 + 0,9 (Bq) 19,2+0,9(Bg) 12,2 + 0,8 (Bq)
0,30 - 0,60 14,0+ 1,0(Bg) 17,5+0,9(Bg) 14,6 + 0,9 (Bq)
0,60 - 0,90 12,6 + 0,9 (Bq) 15,3+0,8(Bg) 14,2 + 0,8 (BQq)
0,90 - 1,20 12,3+ 0,8 (Bg) 13,4+0,9(Bg) 12,9 + 0,8 (BQq)
1,20 - 1,50 13,6 + 0,8 (Bq) 13,1 +0,8(Bg) 14,9+ 0,8 (Bq)
1,50 - 1,80 12,1+ 0,8 (Bq) 14,8+ 0,8(Bg) 10,9 + 0,8 (Bq)
1,80 - 2,10 12,5+ 0,8 (Bq) 14,4+0,9 (Bq) 14,1 +0,8 (Bq)
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5 Perfis de atividade dos
radionuclideos das séries do
uranio e do torio e atividade do
40K no solo

5.1 Atividade dos radionuclideos da série do 238U

A tabela 5.1 apresenta as atividades individuais do 2'#Pb e do 2'*Bi, calculadas
com a equagao 3.3, obtidas comparando seus picos de absorgao total com os res-
pectivos picos do padrdo secundéario LGTSIO5. A mesma tabela também mostra as
estimativas de atividade do 2?Ra calculadas pela média ponderada das observacdes
individuais da atividade dos seus produtos de decaimento, o 2'“Pb e o0 2'*Bi, e os va-
lores para a atividade do 238U, calculadas com a equacéo 3.7, para cada intervalo de
amostragem dos perfis de solo. Todas as observagdes de atividade ficaram acima do

limite de detecc¢ao.

A tabela 5.1 também apresenta o resultado dos teste do x?, aplicado & estimativa
de atividade média dos radionuclideos da série do uranio. O numero esperado de
rejeicdes € de apenas uma, para o nivel de significancia de 5% com n - 1 graus de

liberdade. O numero observado de rejeigcoes foi quatro.

A determinacéo da atividade do 2'°Pb nos perfis é baseada nas medidas de solo
nao-perturbado pelo método de correcao da absorgcao da energia de 46,5 keV, emitida
pelo 219Pb. As atividades totais e as concentracdes de atividade obtidas para o 2'°Pb

sao apresentadas na tabela 5.2.
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Tabela 5.2: Atividades totais e concentracdes de atividade do 2'°Pb observados nas amostras
de solo.

Profundidade Massa Atividade Concentracao de
(metros) (9) total (Bq) atividade (Bg/kg)
Perfil no. 1
0,00-0,30 409,292 + 0,005 16,6 +0,9 41 + 2
0,30-0,60 443,778 + 0,005 14,0+ 1,0 32+2
0,60-0,90 382,123 + 0,005 12,6 +0,9 33+2
0,90-1,20 381,235+0,005 12,3+0,8 32+2
1,20-1,50 373,195+ 0,005 13,6 +0,8 36 +2
1,50-1,80 370,225 + 0,005 12,1 +0,8 33+2
1,80-2,10 385,435+ 0,005 12,5+0,8 32+2
Perfil no. 2
0,00-0,30 397,375+0,005 19,2+0,9 48 + 2
0,30-0,60 430,340 + 0,005 17,5+0,9 40 + 2
0,60-0,90 402,720 + 0,005 15,3 +0,8 38+2
0,90-1,20 392,720 + 0,005 13,4 +0,9 34 +2
1,20-1,50 399,763 + 0,005 13,1 +0,8 33+2
1,50-1,80 380,720 + 0,005 14,8 +0,8 39+2
1,80-2,10 391,187 + 0,005 14,4 +0,9 37 +2
Perfil no. 3
0,00-0,30 416,675 +0,005 12,2+0,8 29 + 2
0,30-0,60 413,517 + 0,005 14,6 +0,9 35+2
0,60-0,90 402,168 + 0,005 14,2+ 0,8 34 +2
0,90-1,20 389,795+ 0,005 12,9+0,8 33+2
1,20-1,50 387,278 + 0,005 - -
1,50-1,80 391,420 + 0,005 - -
1,80-2,10 379,901 + 0,005 14,1 +0,8 37 +2

A figura 5.1 apresenta as concentragdes dos radionuclideos da série do uranio,

02381, 0 ??5Ra e 0 2'9Pb em funcao da profundidade dos perfis de solo. Nesta figura,
os valores das concentracoes correspondem a media dos valores observados a cada
intervalo de 0,30 m de profundidade nos trés perfis de atividade, exceto os intervalos
de amostragem de 1,20 a 1,50 m e 1,50 a 1,80 m. Nessas profundidades os valores
apresentados correspondem as médias dos dois primeiros perfis. A barra de erro

vertical corresponde a um desvio padrao em torno do valor médio das atividades.
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Figura 5.1: Concentragdes de atividades do 238U (m), do 2?°Ra (4) e do 2'°Pb (@), expressas
em Bg/kg, como fungéo da profundidade do perfil de solo.

As profundidades apresentadas nesta figura correspondem ao centro do intervalo de
amostragem e a barra de erro horizontal representa a metade do comprimento total

do intervalo, 0,15 m.

Para profundidades maiores que 0,30 m as concentragcdes dos trés radionuclideos
mostraram uma pequena variacdo com a profundidade. As concentracdes de 238U
caem de um valor proximo a 60 Bg/kg na transigao do horizonte A para o horizonte B,
para valores proximos a 55 Bg/kg em todo o horizonte B. As concentracdes do 2?°Ra
variam em valores em torno de 50 Bg/kg, enquanto as concentracdes do 21%Pb variam

em torno de 35 Bg/kg.

A figura 5.2 apresenta as razdes entre as atividades do ?*°Ra e o 238U e entre

0 21%Pp e 0 ??5Ra como funcdo da profundidade. Para profundidades maiores que
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0,30 m as taxas de atividade sdo menores que 1, indicando que a série radioativa do
uranio esta em desequilibrio radioativo em todo o horizonte B. O ?°Ra esta reduzido

em relacdo ao 238U e 0 2'9Pb esta reduzido em relacéo ao 2?6Ra neste horizonte.
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1,1 5
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Razao de atividade
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1 ——
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Figura 5.2: Razdes de atividade 2?6Ra/?%8U (¢) e 2'°Pb/??6Ra (m) como fungao da profundi-
dade do solo. A barra de erro vertical representa um desvio padrao, e a barra de erro horizontal
a metade do intervalo de amostragem.

Na figura 5.3 sdo apresentadas as concentracdes do 2'°Pb nao suportado, em
Bqg/kg, definida como a diferenca entre os valores observados e a concentracao espe-
rada, assumindo o equilibrio radioativo secular entre o radio e o chumbo, em funcéo
da profundidade. Estes valores indicam um empobrecimento do 2'°Pb em relagéo ao
226Ra em todo o intervalo de solo amostrado. O empobrecimento é um pouco me-
nor nos primeiros 0,30 m dos perfis, 0 que pode ser devido a precipitacéo do 21°Pb

presente na atmosfera.

O desequilibrio observado entre o0 2'1%Pb e o0 2?6Ra pode ser explicado pelo es-
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Figura 5.3: Concentracédo do 2'°Pb nao-suportado, em Bg/kg, em funcédo da profundidade do
solo. A incerteza corresponde a um desvio padrao em torno da média.

cape do 2?°Rn para a atmosfera. O 22°Rn é um membro da série do uranio produzido
pelo decaimento-a do ?°Ra. Ele é um gés radioativo e inerte. Com uma meia-vida
de cerca de 3,8 dias, o radbnio entra no espaco de poro do solo por recuo direto de-
vido ao decaimento-a do radio e pode migrar em distancias de varios metros no solo
(TANNER, 1964, 1980). O raddnio escapa para a atmosfera e seu decaimento origina
uma sequlencia de is6topos de meia-vida curta (meia-vida menor que 27 minutos) e
produz o 21%Pb. Este isétopo radioativo de chumbo associa-se a particulas aerosois e
a particulas de poeira e retorna para a superficie do solo por precipitacao e deposicao
seca. A taxa de atividade 2'°Pb/??%Ra e o0 2'9Pb n&o-suportado observados parecem

refletir, a0 menos em parte, este ciclo.

O perfil de concentracdo do %?®Ra observado e a razéo de atividades entre o
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226Ra e 0 238U do perfil podem refletir, em parte, o processo de fracionamento da série
de decaimento do uranio entre 0 238U e 0 23*U, onde o 234U é transferido para o espaco
de poro e conseqlientemente transportado pela agua presente nos poros do solo. A
distribuicdo do 2?°Ra observada no perfil de 2,10 m de profundidade pode também
refletir a absorcao do radio pela vegetacdao da Mata Atlantica durante um periodo de
tempo muito longo e muito anterior a qualquer interferéncia humana significativa na

floresta (GREEMAN et al., 1999).

5.2 Atividade dos radionuclideos da série do 232Th

A tabela 5.3 apresenta as atividades individuais do ?2Ac, do 2%8T| e as atividades
totais do 2?8Ra, do ?28Th e do 232Th para os trés perfis de solo. As atividades do **®Ra
e do 228Th s&o representados pelas atividades dos seus produtos de decaimento de
meia-vida curta, 0 2?8 Ac e 0 2%8T| respectivamente, desde que estabelecido o equilibrio
radioativo secular entre eles. A atividade do 2?Ra foi calculada como sendo a média
das estimativas de atividades do 2?8Ac, feita através dos seus picos de absorcao total
de 911,2 keV e de 969 keV de energia, e através da média das estimativas indivi-
duais de atividade do 28T, calculada pelos picos de absorcao total de 583,2 keV e de
860,6 keV de energia, foi calculada a atividade do 2?8Th. No célculo das atividades foi
adotado o mesmo procedimento adotado para a série do uranio, porém, utilizando-se

o padrao de atividade LTGSIO06.

As concentracdes observadas do 2?8Th e do ??2Ra permitiram a estimativa da
razao de atividade 228Th/222Ra em torno de 1 para toda a camada de solo amostrado.
Como esses dois is6topos possuem meias-vidas nao muito distintas, 5,75 anos para
0 ?®Ra e 1,91 anos para o 2?8Th, a taxa de atividade estimada indica que os dois
is6topos, e toda a série radioativa a que pertencem, estao em equilibrio radioativo se-
cular com o 2%2Th. Portanto, a atividade do 23°Th pode ser fornecida pela média pon-

derada das atividades individuais de cada pico de absorgao total dos radionuclideos
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escolhidos pertencentes a sua série radioativa.

A atividade do 232Th pode ser estimada pela média das estimativas de atividade
do 228 Ac e do 2%8TI, ponderada por suas respectivas variancias. O teste do x2 quando
aplicado as estimativas de atividade do 232Th n&o apresentou nenhum valor fora do

intervalo de confianca de 0,95.

A figura 5.4 apresenta a variagao dos valores de concentragao da atividade do
232Th como funcéo da profundidade. A concentracdo do 232Th cresce de 80 Bg/kg, no

horizonte O, para um valor préximo a 110 Bg/kg, no horizonte B.

120

110 - i ——

100 ——i

90

80

70

60

Concentragao de atividade do ***Th (Bg/kg)

50 L] I L] I L] I L] I L] I L] I L] I
0,0 0,3 0,6 0,9 1,2 1,5 1.8 21

Profundidade (m)

Figura 5.4: Concentracdes de atividade do 23°Th como fungéo da profundidade do solo.
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5.3 Atividade do #°K no solo

A tabela 5.4 apresenta as medidas de atividade do *°K nas amostras de solo ana-
lisadas. Os resultados mostram uma grande variacao nas atividades desse is6topo,
com amostras abaixo do limite de detecgdo, em algumas profundidades.

maximo de atividade observado foi de 37,8 + 2,4 Bg/kg, 0 que corresponde a uma

concentracao de potassio de 0,119 + 0,008 % em massa.

Tabela 5.4: Atividades totais, concentragdes de atividade e concentragdes em porcentagem

de massa do “°K nas amostras de solo.

Amostra Massa Atividade Concentracao Concentracao
total de atividade
(9) (Bq) (Ba/kg) (% em massa)
Perfil no. 1
ATF1P30 409,292 + 0,005 8,83 +0,96 21,57+235 0,068 + 0,007
ATF1P60 443,778 + 0,005 16,22 +1,02 36,55+2,30 0,115 + 0,007
ATF1P90 382,123 + 0,005 2,25+ 0,93 589+243 0,018 + 0,008
ATF1P120 381,235+ 0,005 1,08 + 0,95 2,83+249 0,009 + 0,008
ATF1P150 373,195+ 0,005 2,34 +0,92 6,27 + 2,46 0,020 + 0,008
ATF1P180 370,225+ 0,005 6,23+0,95 16,83 +2,57 0,053 + 0,008
ATF1P210 385,435+ 0,005 11,35+1,00 29,45+259 0,093 + 0,008
Perfil no. 2
ATF2P30 397,375+ 0,005 12,40 +0,98 31,21 +2,47 0,098 + 0,008
ATF2P60 430,340 + 0,005 16,15+0,98 37,563+2,28 0,118 + 0,007
ATF2P90 402,720 + 0,005 12,58 + 0,97 31,27 + 2,41 0,098 + 0,008
ATF2P120 392,720 + 0,005 8,47 +0,96 21,57 +244 0,068 + 0,008
ATF2P150 399,763 + 0,005 . d. - -
ATF2P180 380,720 + 0,005 12,33+0,99 32,39+2,60 0,102 + 0,008
ATF2P210 391,187 + 0,005 14,66 + 0,98 37,48 + 2,51 0,118 + 0,008
Perfil no. 3
ATF3P30 416,675 + 0,005 . d. - -
ATF3P60 413,517 + 0,005 15,64 + 1,01 37,82 + 2,44 0,119 + 0,008
ATF3P90 402,168 + 0,005 4,97 +0,94 12,36 +2,34 0,039 + 0,007
ATF3P120 389,795+ 0,005 4,97 +0,95 12,75+2,44 0,040 + 0,008
ATF3P150 387,278 + 0,005 6,20+0,95 16,01 +2,45 0,050 + 0,008
ATF3P180 391,420 + 0,005 l. d. - -
ATF3P210 379,901 +0,005 7,00+0,96 18,43 +253 0,058 + 0,008

l. d. — Atividade abaixo do limite de detecc¢ao.

O valor
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6 Conclusao

As atividades dos radionuclideos das séries do uranio, da série do tério, além da
atividade do 4°K, foram medidas, utilizando-se a espectrometria-y natural, em um solo
nao-perturbado retirados de uma area de Mata Atlantica localizada no Jardim Botanico
da Secretaria de Meio Ambiente do Estado de Sao Paulo. Esta reserva se caracteriza
por ser uma area livre da acao do homem ha bastante tempo e, portanto, capaz de
refletir o ciclo natural destes elementos. No local de coleta, o solo ndo tem sofrido
acao humana direta desde, pelo menos, 1938. O solo foi amostrado em trés furos
feitos com trado manual, dispostos em um arranjo triangular com 1 metro de lado. As
amostras foram retiradas em intervalos de 0,30 m e o comprimento total amostrado foi

de 2,10 m.

As atividades do 2'°Pb, nos perfis de solo, obtidas de forma independente a par-
tir dos padrdes secundarios de atividade de 2'9Pb nas matrizes de SiO, e de CaCOs
sdo bem ajustados, dentro da estimativa do erro de cada uma das medidas, e mos-
traram que o método desenvolvido € bastante eficiente na correcao do efeito da auto-

absorgéo da radiagéo-y de 46,5 keV de energia emitida pelo 2'°Pb.

As medidas de atividade do 238U do 2?6Ra e do 2'°Pb apresentaram uma pe-
quena variacdo com a profundidade do solo. A atividade especifica do 2?°Ra prati-
camente nao varia ao longo dos 2,10 m de perfil de solo , enquanto que a atividade
do 2'9Pb decresce levemente dos horizontes O e A para o horizonte B. A atividade
especifica do 238U é pouco variavel no horizonte B e superior & atividade observada

nos horizontes O e A, refletindo, muito provavelmente, a distribuicdo de minerais de
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argila no solo.

A série do uranio esta em desequilibrio em toda a camada de solo amostrada
com razdes de atividade 2°Ra/?8U da ordem de 0,9 para profundidades superiores
a 0,30 m e com razdes de atividade de 2'°Pb/226Ra com valores da ordem de 0,7
no mesmo intervalo de profundidades. A causa do desequilibrio na série do uranio
nao pode ser estabelecida com base nos dados disponiveis. No entanto, pode-se
especular que o desequilibrio 2'°Pb/??6Ra seja devido, principalmente ao escape do
222Rn para o espaco de poro, seguindo, em parte, da sua difusdo para a atmosfera e,

em parte, do seu transporte pela agua de solo.

A série do torio esta em equilibrio radioativo secular e a distribuicdo da atividade

do 2%2Th reflete, como no caso do 238U, a distribuicdo de minerais de argila no solo.

O perfil de atividade do “°K apresenta uma grande variacdo ao longo da camada

de solo.
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APENDICE A - Modelo tedrico para a correcao
do efeito de auto-absorcao da
radiacdo do 2'°Pb - parte |

A correcdo do efeito de auto-absor¢do da radiacdo-y com 46,5 keV de energia
pela matriz estéril de uma fonte que contém 2'1°Pb homogéneamente disperso foi feita,
neste trabalho, utilizando-se as equacoes 4.1, 4.2 e 4.5. Neste apéndice, sera descrito
o modelo que deu origem a equacao 4.1 e a simplificagdo que permitiu a obtencao
da equacdo 4.2. O modelo que levou a obtengado da equacgao 4.5 sera descrito no

apéndice B.

A.1 A equacao para estimativa do coeficiente de ate-
nuacao linear y

A figura 4.1 é reproduzida abaixo, como figura A.1, para simplificar a leitura do

desenvolvimento que segue.

As hipoteses fundamentais do modelo a ser desenvolvido séo:

a) O efeito de atenuacao ocorre exclusivamente na amostra, ou no padrao. Os efeitos
de atenuacéo da radiacéo na solucdo que contém o 21%Pb, nos invélucros dos dife-
rentes componentes do arranjo experimental e no ar contido nas espessuras e €

€2, sao desprezados.

b) A interacdo da radiagao-y com o material contido na caixa porta-amostra, absorgao

por efeito fotoelétrico ou espalhamento Compton, removem o féton do feixe de
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Figura A.1: Geometria para o angulo sélido de um féton incidente sobre a superficie do
detector quando emitido por um padrao radioativo secundario localizado sobre a amostra de

solo .
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radiacdo proveniente da fonte, de forma que apenas a radiagdo primaria é regis-
trada no pico de absorcéo total com energia de 46,5 keV caracteristico do 21°Pb.

Essa hipbtese sera objeto de critica no final ao apéndice B.

Observando o esquema da figura A.1, considere o ponto P no interior da fonte de
210pp com coordenadas cilindricas z, r e 8, com z contado a partir da base da fonte,
que varia de 0 a h, r, sendo a distancia do ponto ao eixo da fonte, que variade 0 a a, e

6 o angulo azimutal contado a partir de uma referéncia escolhida de forma arbitraria.

Considere também o elemento de area dA sobre a superficie do detector de

germanio

dA = RdRdy (A1)

expresso em coordenadas polares com o raio R contado a partir da origem, no
centro da face superior do detector, e como angulo azimutal ¢, sendo contado a partir

da mesma referéncia escolhida para 6.

O angulo sélido dQ com que o ponto P enxerga o elemento de area dA é dado

por

_ dAcosa
=3

dQ (A.2)

onde L € a distancia de P ao centro de dA e a € o angulo definido entre a normal
de dA e a direcao definida por L. Substituindo os parametros do arranjo experimental

tem-se que

40 = (z+e1+E+eo)

s RdRdy (A.3)
((z+e1+E+e2)?+r2+R2—-2rRcos(y — 0))2

Sendo Cy a atividade total da fonte de chumbo radioativo, a atividade devida a

solugao contida dentro do elemento de volume centrado em P é
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Co
C= —2h rdrdodz (A.4)

e a atividade emitida por esse elemento de volume por unidade de angulo sélido

’ CO
= 1252 rdrdfdz (A.5)
Sendo
E
_ 2. 2. R2_ _
Z1e 1Etres \/(z+e1+E+e2) +r2+R%—-2rRcos(y —0) (A.6)

a fragcdo da distancia L correspondente ao interior da amostra, ou padrdo, a
intensidade da radiagao primaria emitida pelo elemento de volume dV em torno do

ponto P e que atinge dA é

V(z+e1+E+e2)2+r2+R2—2rRcos(i—0)

o E
_ Cordrdodz e "#eiEe (z+ey+E+en)R

dl = 5% dRdy
4ntath ((z+e1+E+e2)2+r2+R2—-2rRcos(y — 0))2
(A.7)
onde u é o coeficiente de atenuacéo linear da amostra.
Integrando sobre a superficie do detector
Cordrdodz
I(z,r,0) = ————
( ) 472a2h
A 6+27 E 2. 2. R2
—Uyrsteres V(z+e1+E+e2)2+r2+R2-2rRcos(y—0)
ff e 1+E+er (Z+e1+E+eZ)Rde1p(A.8)
5 Y ((z+e1+E+e2)2+r2+R2—-2rRcos(y — 0))2

obtém-se a intensidade da radiagao primaria emitida pelo elemento de volume

em torno do ponto P que atinge a superficie do detector.
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Integrando sobre o volume da fonte

2 h+eq+E+es a A 0+2n

-ug \/52+r2+R2 —2rRcos(y-0)
o c2302 f f ff f e Cer¢derdCd9 (A9)
4m?ach 5 9 (C2+r2+R2-2rRcos(y - 9))2

ei{+E+es

onde (=z+e1+E+eo.

Uma vez que na integracéo em relagéo a ¢ o angulo azimutal 6 € mantido fixo e

uma vez que a fonte de 2'9Pb é homogénea, pode-se definir

A=y-0

cuja substituicdo em A.9 e a integracao em relacdo a 6 leva a equagao 4.1

h E
+e1+tE+ex a A 2n —yc\/C2+r2+R2 grRCOSACrR

| = f fff dAdRdrdC (A.10)
2na2h ((2+r2+R2— 2chosA)2

ei+E+es

A.2 A aproximacao de fonte linear de radiacao

Quando o raio a da fonte radioativa € muito pequeno em comparagao com as
dimensdes da amostra, ou do padréo, e do detector de germanio, pode-se fazer uma
abstracao representada por uma fonte linear de radiacdo posta sobre a amostra e
coincidindo no espago com os eixos da amostra e do detector. A figura A.2 representa

o modelo simplificado.

Nesse modelo, o angulo sélido dQQ com que um ponto P sobre a fonte sobre

enxerga um elemento de area sobre a superficie do detector €

40 = (z+e1+E+ex)RdRdO (A1)

(z+e1+E+en)2+ R2)g
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Figura A.2: Modelo geométrico com uma aproximacéo linear para a radiagao primaria inci-
dente sobre a superficie do detector.
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Definindo, por conveniéncia do desenvolvimento, uma nova variavel

B R
z+ei+E+ep

y

o angulo sélido dQ possa ser escrito

ydydo

dQ = .
(y2+1)2

(A.12)

Sendo Cy a atividade total da fonte de chumbo radioativo, a atividade emitida por
um elemento de comprimento dz centrado em P da fonte por unidade de angulo sélido

é

,_CodZ
C' = 2h (A.13)
sendo
E
— 2 2
4 Z1e 1Etes \/R +(z+ey1+E+eo)
= ELy2+1 (A.14)

a fracao da distancia entre o ponto P da fonte radioativa e o elemento de area do
detector, que corresponde ao interior da amostra. A intensidade da radiacao primaria

emitida pelo elemento de comprimento e que atinge dA é

Codz e HEVY?+

dl
41th (y2+1)%

ydyd6 (A.15)

e a intensidade da radiacao primaria que atinge a superficie do detector é
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z+eq+E+eo

Codz f e HE Vy?+1
2h (y2+1)y2+1

I(z) = ydydo (A.16)

Definindo uma nova variavel

t=uE\y2+1

a intensidade da radiacao primaria sobre o detector passa a ser escrita como

uE [L+
(z+e1+E+e2)2 1
CodZ

e—t
I(2) = Zo—=uE f =t (A.17)
uE

Integrando I(z) por partes

2
I S A
C dZ e—‘u e (z+eq +E+eo) e~
I(z) = gh uE E — - f —dt (A.18)
HE \/(z+e1+E+eg)2 +1 uE

Lembrando da definigdo da fungdo (ABRAMOWITZ; STEGUN, 1965)

[o¢]

-t
Ey= f ert (A.19)

X
a intensidade da radiagdo primaria proveniente do ponto P que atinge a su-

perficie do detector é

A2

Codz _[eE o " Ve p
I(z) = 222 LE - —Eq(uE)+Eq|uE +1
2h HE e [ (z+e1+E+ep)2
K (z+e1+E+ep)?

(A.20)
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A intensidade total da radiacdo primaria sobre a superficie do detector é

_ A2

h WE [— 22 i
CO‘LlE e—yE e (z+eq+E+ep) A2
I(z) = —-E1(uE)+E4|LE +1]|d
@ 2h f( 1B +Er|p (z+eq+E+ep)? z
0

¢ \/ z+e1+E+e2)2 +1
(A.21)

0 que corresponde a equacao 4.2. Na realidade, essa equacao esta escrita, no

capitulo 4, em funcao da variavel C definida como

C=z+e1+E+ep

No caso do coeficiente de atenuagio linear u ser nulo, a equagio /(z) se reduz a

h
(z,u=0) = %f1 dz
0 \/(z+e1 +E+e2)2
C
- Z—g(h— \/A2+(h+e1 +E+ep)2+ \/A2+(e1 +E+en)?| (A22)

A.2.1 Férmulas para o cidlculo de E{(x)

A funcao E¢(x), equacado A.19 pode ser aproximada, para valores inferiores ou

iguais a 1, pela expansao em série (ABRAMOWITZ; STEGUN, 1965)

E1(X) +In(X) = ag + a1 X + azx® + agx® + asx* + asx® + e(x) (A.23)

onde os coeficientes a, sdo dados na tabela A.1, com |e(x) |<2-1077.

Para argumentos iguais ou superiores a 1, E{(x) pode ser calculada pela ex-

pansao racional (ABRAMOWITZ; STEGUN, 1965):
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4 2
XE. () = X +b1x3 +box? +bgx+by

Xe"E1(x) = 7 3 2
x4 +C1x3 +Cox2 4+ C3X + C4

+e(X) (A.24)

com |e(x)|<2-1078.
Os coeficiente by e ¢y utilizados na integragéo sao fornecidos na tabela A.1.

Tabela A.1: Coeficientes da equagdes A.23 e A.24.
E1(x) <1 Ei(x) > 1
ap=-057721 by =8,57332 c1=9,57332
a; =0,99999 by =18,05901 co =25,63295
ap =-0,24991 b3 =8,63476 c3=21,09965
az =0,05519 b4 =0,26777 c4=3,95849
as =-0,00976
as = 0,00107
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APENDICE B - Modelo tedrico para a correcio
do efeito de auto-absorcao da
radiacao do ?'°Pb - parte Il

B.1 O desenvolvimento da equacao 4.5

A correcao do efeito de auto-absorgao é feita através do modelo representado
pela equacdo 4.5. Essa equacgdo € deduzida, levando-se em conta a geometria de
detecgao esquematizada na figura B.1. A amostra, ou o padrao de radioatividade,
com altura E e raio a, € posto sobre o detector fazendo com que o eixo de ambos
coincidam. O espaco entre a superficie do detector e a base da amostra,o ou padréo,

€ eo, incluindo a espessura dos diferentes invélucros.

A equacado 4.5 é deduzida considerando-se, também que apenas a radiacao
primaria proveniente do 2'9Pb disperso em amostras e padrdes contribui para a for-
macao do pico de absorcao total de 46,5 keV caracteristico desse radionuclideo. O
invélucro da amostra, ou do padréo, e o ar contido entre a amostra e o detector nao

atenuam, nesse modelo, a radiagdo-y.

Considere um ponto P no interior de uma amostra identificado pelas suas coor-
denadas cilindricas z, contada a partir da base da amostra, a distancia do eixo da
amostra r e 0 angulo azimutal 6, contado a partir de uma origem definida de forma

arbitraria. Considere também um elemento de area

dA = RdRdy (B.1)
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A
Padrao E
V
A
eZ
V
Detetor

Figura B.1: Geometria para o angulo sélido de um féton incidente sobre a superficie do
detector quando emitido por um padrao radioativo secundario sobre o detector.
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definido sobre a face circular do detector e centrado em um ponto (P), identi-
ficado pelas suas coordenadas polares, raio vetor R e angulo azimutal i, medido a

partir da mesma origem definida para 6.

Sendo a o angulo entre a normal do elemento de area e a diregao definida pelo
ponto P e pelo centro do elemento de area, o angulo soélido com que P enxerga dA é

dado por

cosa RdRdy
dQ = — Q0 (B.2)
sendo L a distancia entreP e P’. Da figura B.1 tem-se que
cosa = 270 (B.3)
L
e
3
L= ((z+e2)‘2 +r?+R%—2rRcos( — 6))2 (B.4)
de onde
z+e2)RdRd
dQ = (2+e2) Ld (B.5)

3
((z+e2)?+r2+R2—-2rRcos(y — 0))2
Sendo a atividade total da amostra Cg, o fluxo de radiagdo primaria, proveniente

de um elemento de volume centrado em P e que atinge dA é:

_ Cordrdodz

—ut
4 2B2E e *dQ (B.6)

onde
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z
— 2,2 R2_ _
¢ 21 e \/(z+e2) +re+Rs—-2rRcos(y - 0) (B.7)

é a fracdo da distancia L contida dentro do volume da amostra e u é o seu

coeficiente de atenuacao linear. Das equacdes B.5, B.6 e B.7

Cordrdez e—y@ V(z+e2)2+r2+R2-2rR cos(y—0)

~(z+e2)RdRdy (B.8)
4EB%E (24 e5)2 412 + R2 - 2rRcos(y - 0))?

Integrando sobre a superficie do detector e sobre o volume da amostra, a inten-

sidade total da radiagao primaria que atinge o detector é dada por

0+2m A
~uzE= \/(z+e)2+r2+R2-2rRcos(y—0) R
zzfdefdzf fd¢fe : @reo)R o
" 4n?B2E 5 ((z+e2)?+r2+R2-2rRcos(y - (9))2

(B.9)

Como na integragéo em relagéo a ¢, 6 € mantido constante e como a distribui¢do
do radionuclideo 2'9Pb é homogénea dentro do volume da amostra, pode-se definir

uma nova variavel

O que leva a equagéo 4.5

V(z+e2)?+r2+R2—-2rRcos(A)

g e .“z+eg
2 fdzf f f s(z+e2)RdR (B.10)
2”8 E (z+e2)?+r2+R2— 2chos(A))2
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B.2 Limitacao do método - critica do modelo

Ao se escrever as equacoes 4.1, 4.2 e 4.5 considerou-se implicitamente que ape-
nas a radiacdo primaria contribuiria para a area do pico de absorcao total do 2'°Pb com
46,5 keV de energia. Todo féton-y que tenha sofrido intera¢cdes com a matéria € con-
siderado, no modelo adotado, como sendo totalmente absorvido por efeito fotoelétrico
ou espalhado por efeito Compton, de forma que a energia dos fétons espalhados fosse
suficientemente inferior a 46,5 keV, nao contribuindo com contagens na area do pico
de absorcao total do 2'°Pb. A tabela B.2 apresenta a energia do fétons espalhados
por efeito Compton, considerando que a energia inicial dos fétons é 46,5 keV, para
angulos de espalhamento variando de 0 a 90°.

Tabela B.1: Energia dos fétons espalhados por efeito Compton como fungdo do angulo de

espalhamento, admitindo um feixe de fétons incidente com 46,5 keV de energia.
Angulo de espalhamento Energia do féton espalhado (keV)

0° 46,5
59 46,5
10° 46,4
150 46,4
20° 46,2
25° 46,1
30° 45,9
35° 45,7
40° 45,5
45° 45,3
500 45,0
55° 44,8
60° 44,5
65° 442
709 43,9
75° 43,6
80° 43,2
85° 42,9
90° 42,6

Considerando que o valor médio da largura a meia altura (FWHM) do pico de
absorcao total com 46,5 keV de energia do 2'°Pb, medido nas 21 amostras de solo,

€ de (1,02+0,06) keV, a incerteza correspondendo a um desvio padrao, fétons espa-
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lhados com angulos de até 40° podem contribuir para a area do pico de absorcao
total. O resultado € um empilhamento de contagens (pile-up) que nao é levado em

consideracao nos modelos utilizados.

A probabilidade de que os fétons provenientes do decaimento radioativo do 21°Pb
sofram espalhamento Compton nas matrizes estéreis do quartzo moido e do carbo-
nato de calcio dos padrdes de radioatividade e provavelmente nas amostras é consi-
deravel. O carbono, o oxigénio e o silicio, por exemplo, ttm nimeros atémicos 6, 8 e
14 respectivamente. Para fétons com energias entre 40 keV e 50 keV as probabilida-
des de absorgao por efeito fotoelétrico e de espalhamento Compton sdo semelhantes
(EVANS, 1955). O célcio, por sua vez, tem nimero atébmico 20 e, para energias entre
40 keV e 50 keV a absorgao por efeito fotoelétrico é o processo dominante de interagao

com a radiagao.

Os resultados de atividade de 2'°Pb obtidos para as amostras de solo, utilizando
um padrao de radioatividade com uma matriz de quartzo moido e um padrao de radi-
oatividade com matriz de carbonato de calcio, sugerem, mas nao demonstram, que o
efeito de empilhamento seja, pelo menos, parcialmente cancelado durante o processo

de calculo das atividades descrito no capitulo 4.



