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Atualmente ¢ de fundamental interesse a certificagdo de métodos analiticos em busca de maior grau de
precisdao ¢ exatiddao nas analises dos dados. O desenvolvimento da tecnologia de novos detectores tem
proporcionado a otimizagdo no processo analitico, fornecendo parametros cada vez mais confidveis para a
pratica da instrumentacdo nuclear. A disponibilidade e utilizagdo de técnicas de analises ndo destrutivas
tém sido difundidas mundialmente, como € o caso da espectrometria gama, por ser um método bastante
eficiente na determinagdo de radionuclideos naturais. Neste contexto, a instrumentagdo mais utilizada tem
sido os detectores Nal(TI) e principalmente os HPGe, este ultimo, devido a sua alta resolugdo. A andlise
de U, *’Th e K em amostras ambientais proporcionaram obter pardmetros necessarios para
qualificagdo e quantificagdo de radionuclideos naturais. A alta resolu¢do do HPGe associada a alta
eficiéncia do Nal(TI) e o uso de parametros estatisticos, permitiram estabelecer critérios de maior
confiabilidade nos procedimentos analiticos.
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Nowadays, it is of fundamental interest that analytical methods are certified in search of greater precision
and accuracy in data analyses. Statistics have produced models for optimization and for supplying more
reliable parameters for the field of nuclear instrumentation. The availability and utilization of non
destructive methods of analysis have spread throughout the world. One example of these methods is
gamma spectrometry, which is very efficient for determination of radionuclides. In this context, Nal(T1)
and HPGe detectors have been the most utilized for gamma spectrometry, especially HPGe due to its high
resolution. This work has the objective of carrying out a comparative study between HPGe and Nal(TI)
detectors for analyses of ***U, ***Th e *K in environmental samples.
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1. INTRODUCAO

O conhecimento dos niveis de radioatividade do meio-ambiente ¢ de grande importancia na
avaliagdo da contribuicdo da dose de radiagdo gama no ser humano. Em relacdo aos
radionuclideos naturais, a fonte de exposicao externa mais importante, provém dos descendentes
das séries do ***U e **Th como também do *’K [1].

Na quantificagdo de radionuclideos naturais, ¢ de fundamental importincia a escolha do
detector para cada tipo de analise. Sendo assim, é possivel obter maior precisao e exatiddo nos
resultados. Atualmente existem diversas técnicas utilizadas para avaliar as concentragdes de
radionuclideos em amostras oriundas dos sistemas bidticos e abioticos. Para tais finalidades, as
técnicas mais utilizadas sdo: espectrometria alfa, cintilagdo liquida, espectrometria de massa e
analise por ativacdo neutronica. Por outro lado, todas essas técnicas utilizam métodos
radioquimicos convencionais, que geralmente, sdo trabalhosos, de custos elevados e
normalmente destroem as amostras. A técnica de espectrometria gama tornou-se uma excelente
alternativa na andlise de radionuclideos em amostras ambientais. Essa técnica radioanalitica
encontra-se bastante difundida e utilizada pela maioria dos laboratérios que trabalham com
certificagdo de concentragdo de radionuclideos em diversos tipos de amostras [2,3,4,5]. Uma das
principais vantagens desta técnica ¢ a quantidade de informagdes obtidas em uma unica analise.
Além disso, ¢ uma técnica de analise rapida, multielementar e ndo destrutiva.

Para o uso da técnica de espectrometria gama, os detectores mais utilizados sdo do tipo
inorgénicos solidos e os semicondutores. Esses detectores permitem obter informagdes e tirar
conclusdes sobre os niveis de radiacdo presentes na matéria. Com as medidas realizadas por
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esses detectores, € possivel calcular as concentragdes dos radionuclideos presentes em uma
amostra, estimando os parametros de radioprotecdo responsaveis pela garantia do principio
ALARA que estabelece as condigdes necessarias para proteger o homem dos efeitos causados
pelas radiagOes ionizantes [6].

A maior preocupacgdo dos o6rgdos de controle de radiagdo ionizante, entre eles, a Agéncia
Internacional de Energia Atomica (IAEA - International Atomic Energy Agency) ¢ a Comissdo
Nacional de Energia Nuclear (CNEN), tem sido com a exposi¢do externa devido a radiag@o
gama. Neste contexto, os detectores utilizados nos estudos de qualificagdo e quantificagdo dos
niveis de radiacdo gama, tem sido o iodeto de sodio ativado com talio - Nal(Tl) e
principalmente, o germanio hiperpuro - HPGe.

A principal caracteristica do HPGe ¢ baseada na sua alta resolu¢do em determinar a energia
da radiagdo gama, proporcionando assim, uma menor incerteza na medida. Em relacdo aos
detectores cintiladores, estes apresentam a caracteristica de emitirem luz quando expostos a
radiag@o ionizante. Este ¢ o caso do Nal(Tl) que é considerado mais eficiente na medida da
radiacdo gama, pois, apresenta alta capacidade de registrar os fotons incidentes, o que o torna
muito sensivel a variagdo da tensdo da fotomultiplicadora e dos ruidos eletronicos.

Cada tipo de detector apresenta alguma vantagem operacional. Entretanto, para métodos
absolutos ¢ preferivel utilizar os detectores que apresentem maior definicdo em termos de
resolugdo. Apesar da limitacdo do HPGe em relagdo ao resfriamento, sua maior resolugdo os
tornam os detectores mais utilizados na analise por espectrometria gama.

Os principais pardmetros a serem considerados numa andlise por espectrometria gama para
garantir um bom desempenho dos detectores e um aumento na confiabilidade dos resultados
sdo: a eficiéncia de contagem por energia do foton, pois, a determinagdo exata da eficiéncia de
contagem € o problema chave para medidas de radiacdo gama [7]; boa calibracdo do sistema de
medidas; alta resolu¢do do sistema por fotopico; baixo limite de detec¢do; um sistema que
fornega o calculo da area liquida do fotopico; um arranjo experimental que permita validar os
resultados experimentais com a utilizagdo de padrdes certificados; minimiza¢do da auto-
absorcdo pelo uso de padroes com densidades semelhantes as amostras analisadas e
padronizacdo das massas das amostras analisadas, dos padroes e do tempo de aquisigdo.

Diante da necessidade da escolha de um detector que fornega uma boa resposta na detecgdo
da radiagdo gama emitida por radionuclideos naturais, o presente trabalho teve como objetivo
realizar uma comparag¢do dos parametros espectrométricos dos detectores Nal(Tl) e HPGe na
medida das concentracdes de ***U, ***Th e “’K em amostras ambientais.

2. MATERIAIS E METODOS

Nos procedimentos analiticos foram utilizados dois sistemas de medidas de espectrometria
gama, o HPGe de alta resolugio e o Nal(Tl), ambos da marca Canberra®. As condi¢des
laboratoriais, tais como, temperatura e umidade, foram padronizadas. Ambos os detectores
foram envolvidos por uma blindagem de Pb de aproximadamente 6,5 cm de espessura ¢ uma
superficie interna delgada constituida de cobre e zinco, proporcionando assim, uma baixa
radiagdo de fundo. O programa utilizado na analise dos espectros foi o Genie®-2000 fornecido
pela empresa Canberra®.

Para calibragdo dos sistemas de medidas foram utilizadas fontes radioativas padrdes de *°Co,
B7Cs e *’Ba. Os padrdes de **'Am e 'Eu foram utilizados para determinagio das curvas de
eficiéncias e certificacdo do método analitico utilizado. Também foram realizados ensaios
analiticos com quinze amostras de solo com a finalidade de verificar o comportamento
intrinseco de cada detector na determinacdo das concentragdes de 28U, 22Th e K em amostras
ambientais, e intercomparar os resultados obtidos.
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2.1. Caracteristicas do sistema de medidas HPGe

Este sistema de medidas ¢ composto por um detector HPGe, cilindrico e coaxial com janela
de Be, 4,54 cm de didmetro externo e volume ativo de 41,1 cm®. O detector apresenta uma
resolugdo de 1,77 keV para a energia de 1.332 keV do “Co e eficiéncia relativa intrinseca de
27,7%. O detector foi montado em um criostato com capacidade méxima para 30 L de
nitrogénio liquido e apresenta um consumo de 1,8 L de nitrogénio por dia. O arranjo
experimental para coleta dos espectros inclui o detector com ponto de operacdo da
fotomultiplicadora ajustado para 3.000 V e um sistema de amplificagdo modelo 2002 CSL com
8.192 canais.

2.2. Caracteristicas do sistema de medidas Nal(Tl)

Esse sistema apresenta um detector Nal(Tl), com um cristal 2"x2". Sua resolu¢do ¢ de 8,5%
para a energia de 662 keV do "*'Cs e esta interligado a um MCA EAGLE Plus Canberra® com
4.096 canais. O ponto de operacdo da fotomultiplicadora foi ajustado para trabalhar a 1.000V e
0 MCA com 2.096 canais.

3. PADRONIZAGCAO DA METODOLOGIA

3.1. Curvas de eficiéncia

Para a utilizagdo das metodologias propostas, foram construidas curvas de eficiéncia
utilizando-se fontes radioativas padrdes de **'Am e '“Eu certificadas pelo Instituto de
Radioprotecio ¢ Dosimetria (IRD), com atividades de 78,13 kBqkg"' e 3,78 kBqkg' em
17.10.2007, respectivamente. Estes radionuclideos apresentam amplos espectros de energias
bem definidas, permitindo a obten¢do de uma boa estatistica de contagem, e conseqiientemente,
uma boa curva-padrdo. Para o **'Am foi utilizada a energia de 59,54 keV com 36,00% de
probabilidade de emissio (y.,). Na analise dos fotopicos do '**Eu foram utilizadas as energias de
121,78 keV (yo, = 28,37%); 244,70 keV (yo, = 7,53%); 344,28 keV (yy, =26,57%); 411,13 keV
(v =2,4%); 443,96 keV (yy, = 3,12%); 778,90 keV (yo, = 12,97%); 867,39 keV (y,, = 4,21%);
964,06 keV (yy, =9,64%); 1.085,84 keV (yo, = 10,13%); 1.112,09 keV (yy, = 13,54%); 1.212,97
keV (v, = 1,41%); 1.299,15 keV (yo, = 1,63%) e 1.408,02 keV (y,, = 20,85%). Tais energias
encontram-se sugeridas no documento técnico n°. 619 da Agéncia Internacional de Energia
Atbmica [8].

A correcdo das atividades das fontes padroes foram calculadas pela seguinte equagéo:

A, =A. xe™ (1)

Eip Eip
onde Ag, € a atividade a ser corrigida, com base na atividade inicial Agi, € na constante de
decaimento radioativo, A.

O grafico que representa as curvas de eficiéncia tem como pardmetro as eficiéncias de
contagens, determinadas em funcdo do radionuclideo emissor gama e das energias
caracteristicas. Essas curvas s3o consideradas o ponto de partida na determinagdo das
eficiéncias de contagens dos radionuclideos em estudo, € com base nestas, as atividades
especificas dos radionuclideos estudados.

3.2. Eficiéncia de contagem dos padrdes

Para os calculos das eficiéncias de contagens foram estabelecidos alguns critérios que
permitiram obter maior confiabilidade dos resultados, sdo eles: quantidade de amostra utilizada
na analise, utilizacdo de padroes certificados (devidamente adequados para as faixas de energias
em estudo), diluigdo dos padroes diretamente em matrizes com densidades aproximadamente
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iguais as densidades das amostras analisadas, padronizacdao dos recipientes, padronizacdo da
geometria de contagem (posicionamento no detector) e o tempo de contagem.

Com a utilizagdo desses pardmetros, da curva de eficiéncia que foi determinada
experimentalmente e o uso da Equagdo 2 [6], foram calculadas as eficiéncias de contagens das
energias especificas para cada radionuclideos estudado.

N..
SE: Ei (2)
Ag, Xtxyy XV,

gg € a eficiéncia de contagem, determinada pela curva de eficiéncia; Ng; € a area liquida de cada
fotopico, determinada experimentalmente em contagens; Agi, a atividade especifica gama atual
do padrdo; t o tempo de contagem (s); vq4 a abundancia gama do padrio para a energia em
consideragdo € V, o volume do padrdo (mL).

3.3. Determinacao da area liquida

A medida da radiagdo de fundo (background, BG) ¢ muito importante em instrumentagao
nuclear, pois mede o nivel de radioatividade do ambiente no qual estdo sendo realizadas as
medidas radiométricas.

Para a contagem do BG, foi usado um recipiente vazio com a mesma geometria dos
recipientes utilizados nas contagens das amostras [3]. Essas contagens obedeceram também, o
mesmo tempo de contagem das amostras. No final, cada contagem de BG foi subtraida da
contagem de cada amostra analisada [10, 11], calculando-se assim, a contagem liquida da area
do fotopico pela Equagao 3 [12].

N, = Ixa ~BG (3)

a=u

NE; € a area total liquida do fotopico de interesse (niumero total de impulsos por segundo); u €
a regido de interesse (ROI) do canal inicial da area do fotopico; v é a (ROI) do canal final da
area do fotopico; X, ¢ a contagem em cada canal ¢ BG é a contagem da radiagdo de fundo
(background).

3.4. Calculo das atividades

Para os calculos das atividades especificas, foi utilizada a Equag@o 4 sugerida pela IAEA,
1989 [9]:

N ..
E
Agi = ' @)
gg xtxyyxM,
onde Ag; é a atividade especifica (Bq.kg™) calculada para um determinado fotopico; Ng; ¢ a area
liquida do fotopico na energia E, calculada pela equagdo 3; € ¢ a eficiéncia detectada para a
energia E (eg < 1); t € o tempo de contagem (s); v4 € 0 numero de gamas por desintegracdo para
o radionuclideo na transigdo de energia E (y4 < 1); e M; € a massa em kg da amostra analisada.

3.5. Limite de detec¢do

O limite minimo de detec¢do para um espectrOmetro gama representa a sua capacidade de
detectar um foton gama na presenca de interferentes, tais como: radiacdo de fundo,
espalhamento Compton, ruidos do sistema de medidas, entre outros. O LD dependera do tipo de
amostra a ser analisada, da energia da radiagdo, da geometria de contagem, do tipo de detector,
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do fundo do sistema e do tempo de contagem [13]. Para calcular o limite de deteccao (LD),
utilizou-se uma amostra de solo de uma area sem altera¢des radioecologicas. Neste caso, a
massa e o tempo de contagem também foram padronizados. O valor do LD foi calculado usando
a Equacao 5 [13, 14]:

4,66,/ N
LD = )
€ XYy XxMsxt

NEi € a contagem liquida; e é a eficiéncia de contagem; y4 ¢ abundancia gama percentual do
radionuclideo em consideragdo; Ms a massa (kg); t o tempo de contagem (s) e 4,66 é o fator
constante correspondente a um nivel de confianca de 95%.

Para obtencdo da area liquida, Ng;, foi realizada a subtra¢do do espectro bruto (representado
pela contagem da amostra, do recipiente e da radiacdo de fundo) com o espectro de fundo
(representado pela contagem da radiagdo de fundo e do recipiente vazio), realizada com auxilio
do software Genie-2000".

3.6. Resolucédo

A resolugdo em energia ¢ considerada o parametro mais importante para definir a funcao
resposta do detector, sendo por defini¢do, calculada em relagdo a medida da largura do fotopico
a metade da altura maxima (FWHM: Full Width at Half Maximum). Neste caso, considera-se
que a altura dos pulsos tendem a uma distribui¢cdo normal em torno de um valor médio. O valor
da resolucdo em energia ¢ calculada pela Equagao 6 [14, 15].

_ FWHM

R %100 (6)

R ¢ a resolugdo em energia; FWHM a medida da largura do fotopico a metade da altura
maxima e E a energia média do fotopico. Quanto menor o valor de R, melhor a resolugdo do
sistema em energia, de forma que energias mais proximas possam ser separadas. As
interferéncias do sistema, tais como, ruidos, fétons de baixa energia, ¢ outros, influenciam no
alargamento do fotopico, diminuindo a resolugao.

A medida da largura total do fotopico a metade da altura maxima, FWHMy, pode ser
calculada pela Equagdo 7 [14].

(FWHM)? =(FWHM)3 +(FWHM)% +(FWHM)2 (7

onde: (FWHM)3 representa a flutuagio estatistica no niimero de carregadores de cargas geradas
no detector; (FWHM)% é a contribui¢do devido a coleta incompleta de carga, sendo mais

significativa em detectores de volume grande e campo elétrico baixo. (FWHM)Z representa os

efeitos de borda em todos os componentes eletronicos que cercam o detector, ou seja, € a
contribui¢do do ruido eletronico.

4. RESULTADOS

4.1. Retas de calibracéo

As Figuras 1 e 2 apresentam as retas de calibracdo (canal x energia) construidas para os
detectores HPGe e Nal(Tl), respectivamente, com base nos padrdes de 133Ba (E,= 81,0 € 356,0
keV), *'Cs (E, = 661,7 keV) e “°Co (E, = 1.173,2 e 1.332,5 ke V).
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Figura 1: Curva de calibracéo para HPGe com MCA 8.196 canais.
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Figura 2: Curva de calibracdo para Nal (Tl) MCA 2.096 canais.

A partir das medidas experimentais foi realizado o ajuste linear para cada reta. Para um
numero total de medidas, N = 5, utilizadas na calibragdo dos sistemas de medidas (Figuras 1 e
2), os ajustes lineares, observados com base nos coeficientes de correlagdo linear, r, foram
excelentes (r = 1,00000 para o HPGe e r = 0,99986 para o Nal(Tl)). Nestas figuras, sdo
apresentadas as equagdes de ajuste linear, para um intervalo de energia variando de valores
proximos de 0,0 a aproximadamente 1.500 keV. Os parametros obtidos para a calibragdo do
HPGe e do Nal(Tl) mostraram que os sistemas de medidas estdo prontos para realizagdo de
medidas experimentais. As diferencas nas posi¢des das energias com os canais se devem ao uso
de multicanais com capacidades diferentes, ou seja, para o HPGe foi utilizado um MCA com
8.196 canais e para o Nal(Tl) um MCA com 4.096 canais com disponibilidade para 2.096
canais, uma diferenca apenas nos posicionamentos dos fotopicos, uma vez que os padrdes
utilizados e as respectivas energias foram mantidas constantes.
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4.2. Resolugéo em energia

A Tabela 1 apresenta a resolugdo média para cada fotopico utilizado na determinagéo do ***U,
*2Th e *K. Neste caso, foram utilizadas quinze amostras, cujos valores representativos foram as
médias aritméticas obtidas das contagens de cada fotopico. Escolheu-se a média aritmética
como medida de tendéncia central, porque ndo houve discrepancia no conjunto de dados
analisados. Foi adotado o valor médio como medida de tendéncia central, uma vez que ndo
houve divergéncias significativas para os dados analisados.

Tabela 1: Resolugao em energia para HPGe e Nal(TI).

RADIONUCLIDEO E, (keV) R (%) HPGe R (%) Nal(Tl)
3y 63 1,28 5,83
32T 338 0,36 8,40
911 0,16 3,34
969 0,16 2,85
K 1.461 0,12 5,00

A Figura 3 apresenta o comportamento da resolucdo em energia (R%) para os detectores
HPGe e Nal(Tl). Para o HPGe, o comportamento da resolugdao em fun¢io da energia é definido
por uma func¢do exponencial, onde a resolu¢cdo aumenta com o aumento da energia, tendendo a
zero porém ndo tocando a reta x = E (keV), onde E — o ¢ R — 0. O comportamento para o
Nal(TI) ¢ totalmente diferente, onde ocorre variagao da resolucdo em funcao da energia, ou seja,
algo muito impreciso, ndo tendo como prever a fungdo resposta para o estudo desse
comportamento nas medidas realizadas. No intervalo entre aproximadamente 63 keV e 340 keV
ocorre uma diminui¢do da resolugdo. A partir dessa ultima energia até nas proximidades de 985
keV, a resolugdo melhora e volta a diminuir dessa energia até aproximadamente 1.470 keV. Isto
mostra que o comportamento do detector Nal(TI) ¢ bastante diferente do detector HPGe. E
importante destacar que essa grandeza ¢ uma caracteristica unicamente do detector e que esse
comportamento esta de acordo com o estabelecido pela literatura [14], ou seja, os detectores do
tipo Nal(Tl) apresentam intrinsecamente menor resolucdo que os detectores HPGe.

Considerando que uma faixa maior de canais foi trabalhada para o detector HPGe, enquanto
que para o Nal(TI) foi utilizado uma faixa mais estreita, 2.096 canais disponiveis, e levando em
consideragdo as diferengas entre as resolugdes dos dois sistemas (Figura 3), observa-se que na
pratica o detector HPGe apresenta um melhor poder de discriminar intervalos de energia, o que
proporciona e justifica sua melhor resolugdo. Observa-se que, para o detector Nal(Tl), os
fotopicos sdo mais abertos, o que caracteriza uma baixa resolu¢do. Neste caso, quando se
trabalha com Nal(TI), ndo ¢é possivel distinguir nitidamente os fotopicos, em decorréncia das
superposi¢cdes de energias que estdo muito proximas. Sendo assim, as analises tornam-se
trabalhosas e as vezes impossiveis de serem realizadas. A Figura 4 mostra os espectros obtidos
da analise de uma amostra de solo medida nos detectores HPGe e Nal(T1).

De acordo com a Figura 4, observa-se que os fotopicos sdo melhores definidos no detector
HPGe (praticamente linhas verticais). No caso do espectro do Nal(Tl), os fotopicos sdo abertos,
mostrando uma clara diminui¢ao da resolu¢ao em energia (maior FWHM).

4.3. Curvas de eficiéncia

As Figuras 5 e 6 apresentam respectivamente, as curvas de eficiéncia em energia, obtidas
para os detectores HPGe e Nal(TI).
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Figura 3. Comportamento da resolugdo em funcéo da energia para os detectores HPGe e Nal(Tl).
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Figura 4. Espectros obtido para analises gama no HPGe e Nal(TI) usando uma mesma amostra
ambiental.

Para um nivel de confianca de 95%, foi observado que os ajustes das curvas foram
excelentes. Os coeficientes de ajuste linear (r) e quadratico (r?) se ajustaram perfeitamente com
valores de 0,99694 e 0,99389 para o HPGe e de 1,00000 para as duas situagdes no Nal(TI). Pela
curva estabelecida para detector HPGe (ver Figura 5), o ajuste abrange energias baixas e altas,
com melhor concordancia dos dados teéricos com os dados experimentais observados para
energias mais altas. No caso mostrado na Figura 6, verifica-se grande discrepancia entre os
valores tedricos e os valores experimentais na regido de baixa energia. Uma das razdes para a
explicacdo deste fendmeno € a baixa resolugdo em energia atribuida aos detectores cintiladores,
0 que proporciona sobreposi¢do de alguns fotopicos. A alta eficiéncia dos detectores Nal(T1)
promove uma maior sensibilidade a interferentes na faixa de baixa energia, pois, para energias
inferiores a 100 keV ocorrem efeitos devido aos raios X caracteristicos, Compton continuo e
ruidos eletronicos. Alteragdao na temperatura ambiental pode causar interferéncias nos detectores
solidos inorganicos.
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Figura 5. Curva de eficiéncia para contagens realizadas a 0 cm no detector HPGe MCA 8.196 canais.
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Figura 6. Curva de eficiéncia para contagens realizadas a 0 cm no detector Nal(Tl) MCA 2.096 canais.

Os ajustes das curvas foram realizados com base em um software, que possibilitou
estabelecer os parametros utilizados nas corregcdes das eficiéncias de contagens. Com os
parametros obtidos a partir desse software, foi deduzida a Equagdo 8, que permite calcular as
eficiéncias de contagens ajustadas para os diferentes fotopicos utilizados, estabelecendo-se com
base nesta, os calculos das atividades dos radionuclideos propostos.

‘E®2 +a;-E™).ps

e=(p,.e5" + p,etP)e ™ (8)
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onde: € ¢ a eficiéncia de contagem; p;, P2, P3. P4 € Ps, 530 os parametros definidos pelo software
para o ajuste da curva; E € a energia para a qual deseja-se calcular a eficiéncia de contagem; a,
a,, a3 € a4 s80 0s parametros utilizados na caracterizacao do detector.

4.4, Limites de deteccao

Como apresentado no item 3.5, observou-se que o limite minimo de deteccdo depende dos
parametros calculados pela Equacdo 5, sendo imprescindivel para medidas de baixo nivel de
detec¢do na faixa de emissdo em estudo. A Equacdo 5 foi utilizada para determinar os limites de
deteccio (LDs) para as energias utilizadas na analise do *U, **Th e **K. Os valores dos LDs
foram ajustados conforme os parametros de corre¢do fornecidos pelos modelos matematicos
apresentados nas Figuras 7 e 8. Para os detectores HPGe (ver Figura 7) e Nal(Tl) (ver Figura 8),
a fungdo Sigmoidal Boltzman foi a que apresentou o melhor ajuste para os dados experimentais.
Neste caso, os valores dos limites de detec¢do corrigidos (LDc) foram calculados usando a
Equag@o 9. Onde: A, A, Xo e dx representam os parametros de corre¢do fornecidos pelo
software.

_ AI — Az
LDC - 1+e(x—x0)/dx +A2 9

A Tabela 2 apresenta os valores dos limites de deteccdo calculados pela Equagdo 5 e
corrigidos com o uso da Equagdo 9, para os fotopicos utilizados na determinagdo das
concentragdes do **U, **Th e “’K, em termos de atividades especificas (Bq.kg™).

¢ Medidas experimentais
1| — Ajuste

w
o
!

104 dx = 140,46

4~ 25 Detector: HPGe MCA 8.196
g | Sigmoidal(Boltzman)
g 20_ EquagaO: (x-%;)dx

P J1y=(A -AJl+e™ )+A,
@ Al = 2,2927

S 159 a2= 40,0010

(] - ’

3] 1x, =1.335,70

(@]

(<)

°

2

=

3

T T T T T T T T T T T T T T T
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600
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Figura 7: Correcdo dos limites de deteccdo dos fotopicos para o HPGe.
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Figura 8: Correcéo dos limites de deteccdo dos fotopicos para Nal(Tl).

Tabela 2. Limites de detecgio e limites de detecgio corrigidos para o ***U, #**Th ¢ *’K (Bq.kg™).

HPGe Nal(TI)
RADIONUCLIDEO LD (Bq.kg®)  LDc (Bq.kg?) LD (Bg.kg?)  LDc (Bg.kg?)
3y 2,7 2,3 2,5 3.3
BT 4,5 3,8 4,7 4,8
K 29,1 29,1 43,9 43,9

LD: Limite de detecgdo; LD¢: Limite de detecgdo corrigido.

A Figura 9 mostra o comportamento dos valores do LDc para os detectores HPGe e Nal(TI).
De acordo com o teste t-Student, em relagdo aos radionuclideos 28U e *Th, ndo houve
diferenca significativa entre os valores de LD e LDc medidos nos detectores HPGe e Nal(TI)
(ver Tabela 2). Por outro lado, usando também o t-Student, observa-se diferenga significativa
nos valores LD e LDc na medida do “’K. No presente trabalho, foram utilizados os limites de
deteccao corrigidos como os valores mais representativos.

50
4 238,
45

232

U: E=63keV Nal(Tl)
Th: € = 338, 911 & 969 keV

401 “k: E= 1461kev

35+

30—-
25-
20—-
15—-

HPGe

LDc (Bg.kg™)

10+
54
0

T T
U-238 Th-232 K-40
Radionuclideo

Figura 9. LDc para o HPGe e o Nal(Tl) no célculo do *8U, #2Th e “K.
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4.5. Validagéo da resposta dos detectores HPGe e Nal(Tl)

Para certificar os procedimentos metodologicos, visando obter um alto grau de precisdo nos
calculos das atividades especificas, avaliou-se a resposta dos detectores para energias baixas e
altas, utilizando para tanto, fontes padrdes de **'Am e "*Eu. Para minimizar o efeito da auto-
absorgio, foram preparados padrdes com adigdo de atividades conhecidas de **'Am e '“Eu.
Neste caso, as amostras padrdes tinham as mesmas composi¢des das amostras analisadas, e
também, passaram pelos mesmos procedimentos de padronizacdo, tais como: massa, volume,
tempo de contagem e geometria. A Tabela 3 apresenta os valores das atividades dos padrdes
certificados, chamadas de atividades referéncia (A.t) e seus valores obtidos experimentalmente
em funcdo das curvas de eficiéncia (A, ). Para o ! Am utilizou-se o fotopico gama de 59,54
keV com 36,00% de probabilidade de emissdo, ou seja, o fotopico de maior abundancia. No
caso do "**Eu foram utilizadas as linhas gamas de 121,78 keV (28,37%); 344,28 keV (26,57%);
1.408,02 keV (20,85%) e 1.112,09 keV (13,54%), seguindo as recomendagdes do TECDOC 619
da IAEA [8].

Tabela 3: Atividades especificas médias dos padrdes de **'Am e *’Eu.

] HPGe Nal(Tl) 2x2
PADRAO At (KBg.kg™) Ao (kBa.kg™?) A (kBa.kg™h Ao (kBa.kg™)
2IAm 78,20 80,02 78,08 21,86
12gy 3,91 3,90 3,70 3,59

Como mostra a Tabela 3, para o detector HPGe, ndo houve diferenga significativa (usando o
teste t-Student) entre os valores de referéncias e os valores experimentais, respectivamente, para
os padrdes de **'Am e "“Eu. Para o *'Am em baixa energia, o desvio padrio foi de
aproximadamente 1,29 kBq.kg" com erro padrio média de 1,63%. No caso do "’Eu (energias
superiores a 100 keV), houve excelente concordancia entre a atividade de referéncia e a
atividade experimental. Neste caso, o desvio padrdo associado foi apenas 0,0071 kBq.kg”, que
para as condi¢des radioecologicas, tal valor pode ser considerado desprezivel.

Para o detector Nal(TIl), no caso do **'Am (energia de 59,54 keV), observa-se grande
discrepancia entre o valor de referéncia e o valor experimental, cujo desvio padrao associado foi
de 39,75 kBq.kg', com erro médio de aproximadamente 51% (considerado extremamente
elevado para os padrdes radioecologicos). No caso do '**Eu (energia superior a 100 keV), nio
houve diferenca significativa (usando o teste t-Student) entre os valores referéncia e
experimental. O desvio padrio associado foi de 0,078 kBqkg', com erro médio de
aproximadamente 2%. Comparando os valores de referéncia e experimental para ambos os
detectores, no caso dos padrdes de '**Eu, esses valores podem ser considerados estatisticamente
iguais, segundo o teste t-Student.

4.6. Medidas das atividades especificas de “®U, ?**Th e “°K em amostras de solo

Para verificar o comportamento real das medidas obtidas pelos detectores HPGe e Nal(Tl),
utilizou-se quinze amostras de solo. A Tabela 4 apresenta os valores das atividades especificas
de *U, **Th e *K determinadas pelos detectores HPGe e Nal(TI). O comportamento grafico
dessas atividades ¢ apresentado nas Figuras 10, 11 e 12. Na determinagio do ***U foi utilizada a
energia de 63 keV do **Th, considerando o equilibrio radioativo secular. O **Th foi
determinado utilizando-se as energias de 338, 911 e 969 keV do ***Ac. O *°K foi determinado
diretamente pelo seu fotopico gama de 1.461 keV.
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Tabela 4: Atividades especificas médias de ***U, ***Th e *°K em amostras de solo.

ATIVIDADE (Ba.kg?) HPGe ATIVIDADE (Ba.kg?) Nal(Tl)
CODIGO U-238 Th-232 K-40 U-238 Th-232 K-40
01 3,9+0,3 52+0,2 105,5+1,2 1,8+0,2 3,6+0,2 93,8+ 1,1
02 15,6 0,7 60,3 0,6 540,8 + 2,0 71403 40,6 =04 480,7 + 1,8
03 <LD 59,9+0,7 610,3+2,3 <LD 40,4+0,5 542,5+2,1
04 <LD 788 £0,6 1382 +1,5 <LD 53,1+£04 122,8+1,3
05 16,0 = 0,6 195,6 + 0,7 1574+ 1,4 73403 131,3+0,5 139,9+ 1,2
06 10,4 +0,5 191,9+0,7 173,5+1,3 47402 129,0 + 0,4 1542+12
07 16,9 + 0,6 241,5+0,7 175,1+ 1,4 7,7+03 162,6 £0,5 155,6 £ 1,2
08 254+0,7 218,2+0,7 1722+ 1,4 11,6 £0,3 146,9 + 0,5 153,1 1,2
09 10,9+ 0,7 257,5+0,7 168,3 + 1,4 5,0+0,3 173,3+0,5 149,6 £ 1,2
10 23,5+ 0,6 284,1+0,7 1712+ 1,4 10,7 0,3 190,7 0,5 152,113
11 29.5+1,0 197,3 + 1,0 647,4+2.7 13404 132,9+0,5 575,5+ 2.4
12 35,7+0,8 219,8+0,8 537,5+2,1 16,2 + 0,4 147,9+0,5 477,8+ 1,8
13 24.8+09 275,6 £ 0,8 490,9 +2,1 11,3+0,4 185,0 = 0,6 4363 +1,9
14 15,6 0,6 21,105 359,5+1,9 7,103 144£03 319,6 + 1,6
15 103,1+ 1,1 1.761,0+ 1,2 331,4+22 46,9+0,5 1.183,0+ 0,8 2946+ 1,9

LD = Limite de detecgao.

De acordo com as Figuras 10, 11 e 12, observa-se que, a maior discrepancia entre os valores
das atividades especificas medidas com os detectores HPGe e o Nal(Tl), ocorreram para o U,
enquanto que as menores discrepancias para o ‘K. Observou-se também discrepancia nas
medidas das atividades especificas do **Th. Entretanto, menos acentuada do que no caso do
#¥U. Tal como ocorreu no comportamento das amostras padrdes de **'Am e '*Eu, em relagdo a
respostas dos detectores HPGe e Nal(Tl), verificou-se também para as medidas das atividades
especificas do 2**U, **Th e “’K nas amostras de solo analisadas. Isto mostra que, quanto menor
for a energia emitida pelo radionuclideo, maior serd a discrepancia das atividades calculadas
para os detectores, e conseqilientemente, o erro associado sera elevado. Comparando as medidas
dos valores dos desvios padrdes das atividades especificas para os detectores HPGe e Nal(Tl),
em relacdo aos radionuclideos 28U, #2Th e “K, foram obtidos os seguintes erros: 53,0%,
27,7% e 8,3%, respectivamente. Sendo assim, as atividades especificas do K e do *’Th
apresentaram menores flutuagdes do que o ***U.
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Figura 10: Comportamento das atividades especificas do >**U em amostras de
solo medidas pelos detectores HPGe e Nal(Tl).



J. A. S. Junior; R. S.Amaral; C. M. Silva; R. S. C. Menezes; J. D. Bezerra, Scientia Plena 5, 044102, 2009

2000
18001
16001
14001
1200
10001
800
600
400
200-

04 o ___o—p—12

—e— HPGe
—A— Nal(Tl)

Atividade do ***Th (Bg.kg™)

A

o« —
O —e— ]

.
e
P ‘\

\l

A—

Figura 11: Comportamento das atividades especificas do *Th em amostras de

Amostra

T T T T T T T T T T T T T T T T
01 2 3 45 6 7 8 9 1011 12 13 14 15 16 17

solo medidas pelos detectores HPGe e Nal(TI).

700
. . —e—HPGe
. a4 Nal(Tl)
600 - \\\
2 | '/" \ N
U‘ 500 T &/ \ a L]
@, 7 A
< 4001 \\\
'8 :\.
2 300+ N
[0
S
2 200
< S-S S, S
4 . _—2 A
1004 ¢
T T T T T T T T T T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16

Figura 12: Comportamento das atividades especificas do “’K em amostras de solo

Amostra

medidas pelos detectores HPGe e Nal(TI).

4.7. Estabilidade do sistema de medidas

14

A Tabela 5 apresenta as flutuagdes dos sistemas de medidas, HPGe e Nal(Tl) com base na
identificacdo dos fotopicos pelo canal central. O coeficiente de variacdo (CV) de Poisson foi
utilizado para estimar a estabilidade (flutuagdes) dos sistemas de medidas. O valor do CV foi
calculado em fung@o do desvio padrdo e do valor médio da posi¢do dos canais centrais nos
fotopicos. Neste caso, os valores de CV foram calculados para os fotopicos de 63, 338, 911, 969
e 1.461 keV (utilizados para os calculos das atividades experimentais das quinze amostras de

solo).
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Pode-se observar na Tabela 5, que as maiores flutuagdes foram observadas em todas as
medidas realizadas com o detector Nal(T1). Isto sugere que, o detector Nal(Tl) é mais instavel
que o detector HPGe. Verifica-se também que, as flutuagdes diminuem a medida que aumenta a
energia do foton, ou seja, as maiores interferéncias encontram-se localizadas para as baixas
energias, conforme apresentado na literatura cientifica [14]. Apesar de tudo isso, para os
padroes radioecologicos, os valores dos coeficientes de variacdo de Poisson apresentados na
Tabela 5 mostraram que, as flutuagdes em relacdo ao canal central para as amostras de solo
analisadas, foram considerados despreziveis, tanto para o HPGe, quanto para o Nal(TI).

Tabela 5: Coeficientes de variagdo de Poisson nos canais centrais do HPGe e Nal(Tl).

COEFICIENTE DE VARIACAO (%)

ENERGIA (keV) HPGe Nal(T1)
63 0,33188 1,38228

338 0,02991 1,20548

911 0,02753 0,16478

969 0,02775 0,21722

1.461 0,03226 0,15515

5. CONCLUSAO

Nas medidas das atividades especificas dos radionuclideos ***U e *°Th, o detector HPGe
apresentou resposta muito superior aquelas apresentadas pelo detector Nal(Tl). Em estudos de
espectrometria gama de baixa energia, o detector Nal(Tl) deve ser utilizado apenas para
avaliagdes qualitativas. Na determinagio das atividades especificas do *K ndo foram
verificadas grandes discrepancias nos valores das concentragdes. Admite-se a utilizagdo
quantitativa do detector Nal(Tl) em espectrometria gama, desde que os emissores sejam de
energias gama elevadas. Os resultados obtidos no presente estudo mostraram que o detector
HPGe deve ser mais indicado do que o detector Nal(TI) em pesquisas envolvendo
espectrometria gama dos radionuclideos ***U, ?**Th e *’K em amostras ambientais.
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