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UNIDADES 'JTI LIZ ADAS NESTE TRABALHO

a) Curie (Ci): t Ci = 3,7 x 10' ° desintegrações por segundo.

b) submúltíplos do Curie (Ci):

1 milicurie (1 mCi) = IO"3 Ci

1 microcurie (1 ;iCi) = 10"* Ci

1 nanocurie (1 nCi) = IO"9 Ci

1 picoouried pCi) = 10" I J Ci

1 fentocurie (1 fCi) = 1 0 " " Ci

1 attocuried aCi) = IO" 1 1 Ci

c) Mache: é a r ividade de radônio contida em um litro de água, tem levar em contideraçlo

seut produtos de decaimento a supondo que todas at partículas alfa emitidas fossem

utilizadas, produzindo uma corrente de ionizado igual è milésima parte da unidade

eletrostitica.

- 1.000 pCi/í = 2,75 mache



ESTUDO E DESENVOLVIMENTO DE MÉTODOS ANALÍTICOS PARA

DETERMINAÇÃO DA RADIOATIVIDADE NATURAL EM ÁGUAS

Maria Helena de Oliveira Sampe

RESUMO

VO conteúdo de radònio am amostrai da água tai detanwJwaTa pelos métodos da emanacSo a da contagem alfa

com detectores líquidos de cintilaçSo.

primeiro método utilizaram-ta com bom sucesso erlenmeyers comuns como câmaras da cintilaçeo,

recobrindo internamente suas paredes com ZnS(Ag). *

processo da separação a concentractb da radonio apresentou eficiência alavadt a forneceu multados

reprodutíveis. Somente 0.06% do 2 1 Rn dissolvido originariamenta na amostra da água foi perdido por retenção dentro

do sistema. O limite da detecção conseguido com o método de emanaçSo correspondeu a uma concentração da Rn

dt 4.1 pCi/C para um nível de confiança da 95%. "j

técnica da contagem com cintiladores líquidos proporciona resultados rápidos a confiáveis. Utilizaram-a,

como detectores líquidos de cintilacío, Insta-gel (produto comercial) a soluções da PPO e Dimetil-POPOP em tolueno.

Verificou-se que 95% do gás 1 2 a Rn contido na amostra da água permaneceu dissolvido ne fast líquida do "coquetel"

de contagem. Os limites de detecçSo foram 117 pCi/fi e 26 pCi/8 para Insta-gel e soluções da toluano, respectivamente,

para um nível da confiança de 95%.-j

As concentrações da radonio medidas em diferentes fontes do Estado de Se*o Paulo foram Inferiores a

9.0J0 pCi/í, que * o limita máximo recomendado para água potável.

CAP.TUL0

INTRODUÇÃO

1.1.0 - Radioatividade Natural

Os radionuclídaos naturais podam ser subdivididos conforma sua origam, am três grupos132'. 0

primjiro grupo está ralacionado com a sua síntese durante a criaçfa do siiteme solar • as meias-vfdss

deites nuclídaos slo aproximadamente iguais I idade da terra (6 x 10' anos). Nesta grupo estão

incluídos: urtnio-238, urânio-235, tôrlo-232, potissio-40, rubídio-87, astanho-124 a alguns outros manos

abundantes.

0 segundo grupo compreenda os radionuclfdeos provenientes do decaimento natural ou da

fíulo dos núcleos do 1? grupo, com nvaías-videt variando da frações ó$ segundo I mlIMe» da anos.

Aprovada para pubtieaçeo em 8a»»mbro/1í7a



No terceiro grupo estSo incluídos os produtos de interação dos raios cósmicos com o ar, a água
e as rochas. Exemplos desse grupo são: trítio. carbono-14, berílio-7, berílio-10 etc.

As reduzidas abundSncias do carbono-14 e do trítio (10"" do carbono natural e IO ' 1 * do
hidrogênio natural, respectivamente) combinadas com a baixa energia de suas emissões beta, fazem que
esses radionuclídeos sejam de pouca importância com relação às doses de radiação natural acumuladas no
interior dos organismos .

Os principais radionuclídeos que contribuem para a radioatividade do meio ambiente sSo o
potássio 40 e os que formam as séries de urânio-238, uràr'o-235 e tório-232. As Tatelas I, II • III
mostram algumas características importantes dos radioisótopos das três séries.

O potássio-40 representa 0,0119% do potássio natural (formado pelos isótopos 3 9K, 4 0 K •
4 I K) e existe abundantemente na crosta terrestre. Aproximadamente 90% do potássio-40 decae por
emissão de uma partícula beta de baixa energia a 40Ca, que é estável, e o restante decae por captura
eletrônica a 4 0Ar, emitindo raios gama de 1,46 MeV.

A concentração dos elementos radioativos nas rochas magmáticas está relacionada com o teor de
silica (isto é, com sua acidez). A Tabela IV mostra que as rochas ácidas têm maior radioatividade que as
básicas1321.

Os compostos de tório s9o praticamente insolúveis e permanecem no seu local de origem ou sSo
transportados pela água como colóides, com subsequente sedimentação ou precipitação na forma de gel,
levando ás vezes á formação de concentrações altas de tório em regiões sedimentares (exemplo:
monazita).

A concentração de urânio e tório em rochas sedimentares é variável. Os argilitos apresentam
uma radioatividade mais acentuada que os arenitos. A Tabela V apresenta concentrações médias de
urânio, tório e potássio em rochas sedimentares .

Portanto, a concentração dos elementos radioativos no solo dependerá do tipo de rocha e dos
processos de sua formação.

Rosholt154' classificou as séries do J 3 S U , 3 3 5 U e do 3 3 I T h em 5 (cinco) grupos perfeitamente
definidos tanto por sua radioatividade como por seu comportamento geoquímico. Esses grupos foram
considerados como unidades indivisíveis e portanto, dependendo da quantidade relativa de cada grupo,
podem ocorrer diversos tipos de desequilíbrio (Figura 1).

Na família do 2 3 S U diferenciam-se quatro subfamílias, em que a atividade do precursor
condiciona às atividades dos descendentes. Estas subfamílias sío as do 3 3 4 U , 1 1 4 Ra, descendentes de
meia-vida curta do 1 J V .n e descendentes de meia-vida longa desse mesmo radioetemento.

Os isótopos 3 3 i U e J 3 4 U podem considerar-se em equilíbrio radioativo «MJ meio, por se
encontrarem separados na cadeia radioativa por dois elementos com meias-vidas muito curtas, o J 3 4 Th e
o 1 3 4Pa. Em concentrações altas, essus isótopos de urlnio apresentam riscos maiores do ponto de vista
dl toxicidade química do que radiosanitirío166'.

A concentraçio de " * R a nos alimentos • organismos humanos rifo exibe uma relecfo bem
definida, como a de seus precursores de meia-vida longa. 0 seu produto de desintegração é um gás
nobre, que se movimenta no maio por vias diferentes do que os sólidos.

O 1 1 J Rn e seus descendentes de meíi-vlds curti, até o J I 4 Pb, sfo importantes no que concerne
• ineltçfo. Os descendentes de meia-vida Ion* do * " R n : o 1 1 0Pb, o l l 0 B i a o " ° P o , se incorporam
nas plantas, essencialmente por deposição a partir do ar.
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continuaçio
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a = anos; d = dlM; h = hora; m = minutot; t = Mgundot
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Tabela IV

Teor de Elementos Radioativos nas Rochas Magmáticas

Rochas

Ácidas
Intermediárias
Básicas
Ultrabásicas

U

10"*%

3,5
1,8
0,5
0,003

Th

1 0 * %

18,0
7,0
3.0
0,005

K

%

3.34
2,31
0.83
0,03

Tabela V

Concentrações de U, Th e K nas Rochas Sedimentarei



Figura 1 - Clatsificaçfo da Radioatividade Natural em Grupot Conforma Roíholt
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A família do 2 3 2 Th pode ser analisada do mesmo modo que a do 2 3 § U , onde o 2 2*Ra (seu
produto de desintegração de meia-vida mais longa) é por si mesmo o iniciador de uma subfamília que
abrange o 2 2 4Ra. O elemento gasoso deste série é o 2 2 ORn que, ao contrário do 2 i 2 R n . tem todos os
seus descendentes com meia-vida curta.

A série do 2 3 S U não será analisada neste trabalho por ser a relação de atividades do
2 3 5 U / 2 3 Í U , na natureza, inferior a 7%. Por outro lado, o elemento gasoso da cadeia, o 2 l 9 R n , além de
ter uma meia-vida muito curta (3,9 seg) apresenta na atmosfera, junto com seus descendentes, uma
atividade duas mil vezes inferior à do 2 2 2 R n ' 1 2 1 .

0 elemento químico urânio, levado à superfície da crosta terrestre como conseqüência da
atividade magmática, têm predominantemente Valencia 4 e se encontra sob as espécies minerais de
uraninita (uranotorianita, torianita) ou então solubilizado em outros minerais substituindo, no retículo
cristalino, aqueles elementos que apresentam propriedades físico-químicas semelhantes à suas (raios
iônicos, Valencia, etc.) como, por exemplo, o Ca, o Y e o Zr1181.

0 urânio, na forma tetravalente, é muito pouco solúvel, porém, no estado hexavalente,
especialmente na forma do fon uranila (UO2* ), forma complexos solúveis na presença de carbonatos
[ UO2(CO3)1~] e sulfatos [ U02(SO4)}~] que sSo facilmente transportados pelas águas.

A UNSCEAR (United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation)
esti.nou a concentração de 2 3 S U na Iitosfera, em 2,8ppm. De uma forma geral, as rochas magmáticas
graníticas possuem concentrações mais elevadas de urânio que as sedimentar es; porém, certas rochas
sedimentares de origem marinha possuem teores muito elevados'44'.

Como acontece no caso do urânio, o tório é mais abundante nas rochas ácidas do que nas
básicas. A monazita, que é particularmente abundante em certas regiCes do Brasil e da India, pode
conter até 10% de tório.

As águas do mar apresentam um teor pequsno e relativamente constante de 3 2 6Ra, ao redor da
0,05pCi/S, que se origina por difusão a partir do 2 3 * U contido nos sedimentos profundos. O 2 2*Ra na
água do mar origina-se de forma idêntica, a partir do 2 3 2 Th presente nos sedimentos, encontrando-se em
quantidades relativamente abundantes embora sua concentração é bem menor que a do 2 2*Ra.

0 teor de 2 2 *Ra em áquas doces é muito variável, podendo alcançar concenti«r^es de
0,01 pCi/E a IOOpCi/8, como foi observado em algumas fontes de águas minerais117'. As ági is de
origem superficial normalmente ingeridas, não contém quantidades apreciáveis de rádio.

Essencialmente, a radioatividade do ar ao nível do solo provém do 2 2 1 Rn, do 2 2 0 Rn e de seus
produtos d* desintegração de meia-vida curta. As suas principais fontes de origem são os continentes
onde a taxa de emanação do 1 2 2 Rn é aproximadamente quinhentas vezes maior que a dos oceanos o,
[Tcvavelmente, ainda maior para o 2 1 0 Rn.

A variação diurna da concentração da 1 2 2 Rn no ar próximo do solo, é inversamente
proporcional ao coeficiente de mistura turbulenta vertical, depende do coeficiente da emanação das
rochas, das condiç6>s meteorológicas • da distlncia a partir do tolo. Como conseqüência disto, as curvas
típicas da variação diurna de J 3 2 Rn no ar, apresentam um máximo nas primeiras horas da manhã a um
mínimo I tarde, A relação entra máximo • mínimo á elevada no vwlo (dez ou miis) a baixa no
inverno*401.

Ao nível do tolo, o ] n Rn do ar nunca está em equilíbrio radioativo com stut descendentes d*
meia-vida curta, em virtude do depósito dewes elementos sobra ot solos a da difusão rápida do * " R n
emanado. A relação da atividades com o J 1 J Rn é normalmente da 0,9 a 1,0 para o J l i P o a de 0,4 a
1 , 0 p a r a J I 4 P b e > M B i ( M > .
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O 2 2 0 R n e seus descendentes se comportam, na atmosfera, como o 2 2 2 Rn e seus produtos de
desintegração. A taxa de emanação, que foi medida nos últimos anos por vários pesquisadores, mostrou
um resultado entre 2,5 fCi/cm2.s a 14 fCi/cmJ.s.

Na água do mar, a concentração de 2 2 2 Rn a uma certa distância dos sedimentos é igual a de
seu precursor o 2 2 A Ra; porém, na superfície dos oceanos, este equilíbrio não é observado. Sua
concentração média, à profundidade de um metro, é aproximadamente 0,02 pCi/í ' . Na água doce, as
concentrações de radõnio não seguem uma relação direta com as do 2 1 6 Ra; elas vão de 1 pCi/£, em
certas águas superficiais, até 5 x 10s pCi/fi, em algumas águas minerais. As águas subterrâneas possuem,
normalmente, uma concentração de atividade de alguns nCi/8.

Os produtos de decaimento de meia-vida longa do 2 2 2 R n ( 2 l 0 Pb e 2 1 0Po), se originam do
radõnio que é emanado dos solos. A : concentrações observadas são maiores nos continentes e nas
latitudes médias do hemisfério norte.

A relação entre as concentrações de } l 0Pb e 2 2 2 Rn em alguns lugares da URSS é sensivelmente
constante, variando de 0,5 x IO"4 a 1,0 x 10 ' 4 . Esta mesma relação, medida em dferentes partes do
mundo, varia de 0,2 x 10"4 a 2,5 x IO " 4 ' 4 8 1 . A relação das concentrações de 2 l 0 Pc e 2 l 0 P b no ar, ao
nível do solo, situa-se, normalmente, entre 0,5 e 0,30; porém, relações superiores a 1 podem ser
observadas nas regiões industriais onde quantidades importantes de 2 1 oPo são liberadas pela combustão
do carvão.

Na água de chuva, a concentração de 2 I 0 P b varia de 1 pCi/í a 5pCi/S, sendo que a
concentração de 2 l o P o é de 5 a 10 vezes menor . Nas águas superficiais, a concentração de 2 l 0 P b é
de 10 a 100 vezes menor do que aquelas encontradas normalmente nas águas de chuva; porém, nas águas
com alto teor de J 2 2 Rn, como certas águas minerais e de poços, as concentrações podem alcançar os
valores observados nas águas de chuva.

1.2.0 - Radioatividade das Águas

A radioatividade natural da água (com exceção do trítio) provém dos elementos radioativos
dissolvidos (exemplo: urânio), suspensos em forma de colóides (exemplo: tório), suspensos (microcristais
de elementos radioativos) e difundidos (exemplo: radõnio). Portanto a radioatividade natural da égua
deriva, principalmente, das rochas e minerais com que a água esteve em contato.

A água pode então ser considerada como o principal agente transportador dos elementos
radioativos sob várias condições geoquímicas a geof ísicas.

A infiltração começa no contorno de grJos a ataca lentamente o retículo cristalino dos minerais,
sendo facilitada quando as rochas apresentam microfraturas causadas pelos processos tectõnicos ou
térmicos cíclicos.

Os minerais atacados com maior faci'idade sfo aqueles que contém elementos elcalinos ou
alcalinos terrosos, tais como feldspatos, micas, etc, que slo ricos em elementos radioativos.

Entra os elementos responsáveis pala radioatividade das águas, o gas radônio é o mais
abundante. Os trls isótopos qu* ocorram naturalmente sfo o " ' R n com meia-vida da 3,82dias, o
" ° R n com meia-vida de 64 segundos • o " * R n com m«ia-vlda da 3,92 segundos, respectivamente
membros das séries d o ' l § U , 1 J Í T h a " * U . Oqua melhor caracteriza uma égua radioativa • o mais
fácil da ser encontrado é o " ' R n , como conseqüência da sua meia-vida razoavelmente longa quando
comparada com a da seus outros isótopos.

A sua incorporação i água aconteça quando esta última atravessa uma tona portadora da
" * R e , com ou sem presença da urinio, ou quando o ' " R n emanado por assa tona, atinge um lançòl
superior localizado dentro do alcança da difusão do gás.



13

O radônio, nc instante em que é produzido pelo rádio, apresenta uma energia cinética de

aproximadamente 100 KeV pela expulsão da partícula alfa, e pode deslocar-se (cerca de 3 x 10"* cm) no

retfculo cristalino do mineral, aumentando assim a mobilidade do gás por difusão ou arraste a,

conseqüentemente, aumentando também o coeficiente de emanação da rocha (razSo entre o radônio

liberado e o formado num volume de mineral ou rocha, pelo decaimento do 2 2 * R a ) . Seu deslocamento

no ar varia num intervalo de 6 x 1 0 ° cm a 9 x I O " 3 cm e na água em t c n o de 1 x 10" 5 c m ( 6 3 ) .

Os poros e as fissuras das rochas desempenham papéis importantfssimos na difusão deste gás,

mesmo apresentando dimensões pequenas, pois basta o diâmetro do poro ser superior ao caminho livra

médio da partícula alfa que é da ordem de 10" 6 cm, para que ocorra a difusão.

O teor de .adònio encontrado em águas aumenta consideravelmente antes da ocorrência de
ab3los sísmicos; isto k explicado pelo aumento do número de micro fissuras nas rochas submetidas è
tensões156 '.

Tanner1 6 3 1 estudou a distância de migração do 2 2 I R n em diversos meios de difusão (direção

unidimensier.al); os resultados de suas pesquisas podem ser observados na Tabela V I e mostram a

importância da água como meio transportador desse gás.

Tabela V I

Distâncias de Migração do 2 2 J F i n

Condições estacio-

nárias do meio de

difusão (direção

unidimensional)

difusão + transporte

(meio seco)

solo seco

solo úmido

solo molhaoo

chão saturado

transportado pela

água subterrânea

Distância de

máximo em 5,5 dias

(C/C 0 = 1/e)

5?

2

0,5

0,04

0,02

500

migração (metros)

máximo em 25 dias

(C/Co = 1/100)

?

10

2

0,2

0,1

2.300

onda: C = concentração de raddnio

CQ = concentração inicial de radônio

a = base dos logarítmoi neperianos

O teor do gái radònio nas águas astá relacionado com vários fatores, a saber:

a) fátore* geológico»: a lítología da zona paroorrfda pala água dacida, praticamanta, o taor da

redonlo a esta é diretamente proporcional á quantidada dot elementos radioativo* nas

rochas. Birretto'6 1 observou qua ai rochas do tipo gr an (tico apresentavam maior podar da

emaneçfo que ai sedimentarei;
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b) estado qeoquímico do meio: o grau de alteração por in temper ismo ou por
hidrotermalismo afeta consideravelmente o teor de radônio nas águas;

c) fator geométrico: a extensão da superfície de contato entre as águas e as rochas é
diretamente proporcional ao teor de urânio;

d) fatores físicos: a pressão e <• temperatura também influem no teor de radônio contido em
águas e estão diretamente relacionados com o coeficiente de solubilidade do radônio na
água;

e) tempo de trânsito da água desde o sub-solo até o local de afluência: é um fator
importante pois fará com que a atividade do radônio diminua, simplesmente por
decaimento radioativo;

f) fatores químicos: o pH e o potencial de óxido-reduçSo têm maior influência nos
elementos pais, porém este fator tem uma influência reduzida em comparação a outros
(pois em elementos com configuração de qL nobre a influência química i bem menor).

Tanner'62 ' observou que águas que contém alto teor de 5 J 6Ra apresentam também
concentrações sitas de ferro, cloretos e cálcio, e baixas concentrações de bicarbonato e oxigênio
dissolvido.

As concentrações de J 2*Ra e 2 2 1 Rn podem variar consideravelmente para a mesma água, em
função do local de coieta de amostras e de seu condicionamento e tratamento durante o intervalo de
tempo compreendido entre a coleta e a análise das amostras.

Essas variações são causadas pelo fato de que a água, no instante em que abandona a litosfera
para ingressar na hidrosfera, sofre alterações de pressão, temperatura e efeitos químicos, que podem
precipitar total ou p..cialmente os sais dos elementos radioativos presentes e também provocar a
liberação parcial dos gases dissolvidos.

Por outro lado, o acúmulo gradativo dos *ais de elementos radioativos no local de afluência,
principalmente do " 4 R a por sua pouca mobilidade, fará com que a água incorpore nesse local grandes
quantidades de 3 J 5 Rn, muito acima dos valores que correspondem ao equilíbrio com o l í 6 R a
eventualmente presente na água15'631.

1.3.0 — Fontes de Águas Radioativa*

Na maioria dos países, as águas minerais radioativas sSo exploradas comercialmente e em grand*
«cala para consumo da população. Por exemplo, nt Itália, o seu consumo aumenta continuamente como
M deduz da Figura 2, que mostra • produçSo anual, durante o período d* 1962 a 1972, de égua mineral
engarrafada.

Dos vários trabalhos realizados na Itália sobre determinação de radionuclídeos nas águas,
conclui-se que os detectados com maior freqüência forem J 1*Ra, " ' R n e l l 0 P b ' 2 ' 1 0 1

Um outro exemplo que merece ser citado é a cidade de Bedgastein, na Austria, mundialmente
conhecida como ume estância de águe mineral radioativa, que é visitada constantemente por pessoas
etraíoes pele feme das qualidades medicineis de suas águas e galerias térmicas. Possue aproximadamente
21 fontes de éguas minerais radioativas, sendo que o principal redionuclídeo prewnte é o " J R n cuje
eoncentreçfo varia de 600 pCi/fi a 120.000 pCi/S1*21.

No Estado de Slo Paulo existem varies tomei cujes égusi minereli redioethres sfo engerrefedas
para consumo de população.
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Em geral, as fontes emergem das fissuras, fraturas e diaclase das rochas ou na interface entre
dois tipos de formação litolôgica e localizam-se, predominantemente, nos vales ou baixadas'60'.

Das várias pesquisas realizadas no Brasil sobre fontes de águas radioativas, nota-se uma atenção
especial para os aspectos terapêuticos e as medidas da radioatividade120'. Dentre esses trabalhos
destacam-se o de Prado153' e o de Longo133'341, que determinaram a concentração de radônio em águas
provenientes de várias fontes por meio de uma câmara de ionizaçfo.

A Tabela VII mostra os valores da concentração de radônio determinados por Longo em fontes
de água radioativa do Estado de São Paulo, e a Tabela VIII fornece alguns valores citados por Prado da
concentração de radônio em fontes de vários países.

Atualmente, no Estado de São Paulo, várias pesquisas visam estabelecer uma classificação
geoqufmica das águas das fontes e sua correlação com a litologia dos locais de emergência'60'61'.

1.4.0 — Conceitos sobre o Radônio

O 2 J 2 Rn desintegra-se com a emissão de uma partícula alfa de 5,49 MeV, tendo uma meia-vida
de 3,82 dias. Sua distribuição na natureza está diretamente relacionada com seu antecessor imediato, o
2 2 6Ra. cuja meia-vida é de 1.622anos. A cadeia de desintegração do " 6 R a até o 2 0 6Pb (estável) é
apresentada na Figura 3.

0 2 2 2 Rn entra em equilíbrio radioativo com seu antecessor em aproximadamente 25 dias,
conforme Figura 4.

Quando o radônio contido em uma amostra de água é removido, ele está livre dos seus produtos
de decaimento. Se o gás é coletado num recipiente fechado, a atividade total dentro do recipiente
aumenta com o tempo, a medida que os produtos de decaimento de meia-vida curta (2 l §Po, 2 l 4 Pb,
2 > 4Bi e 3 l 4Po) vão acumulando-se, alcançando um valor máximo por volta de três horas. A partir desse
intervalo de tempo começam a decair com a meia-vida do radônio (Figura 5).

O 2 í 2 R n , além de ter o maior peso atômico dos gases nobres, apresenta alta solubilidade em
água. 0 seu coeficiente de solubilidade (relação entre a concentração na fase líquida e a concentração na
fase gasosa, no equilíbrio) varia em função da temperatura e da pressão. A Figura 6 mostra a variação do
coeficiente de solubilidade em função da temperatura da água, à pressão atmosférica '.

0 radônio é mais solúvel nos compostos orgânicos do que na água, embora sua solubilidade nas
águas lubterrineas seja considerável, em virtude do contato direto com as rochas que contém rádio.
Estudos feitos sobre a solubilidade do radônio em vários compostos orgânicos, mostraram qua sua
solubilidade geralmente aumenta, com o aumento de comprimento da cadeia carbônica'57'.

A solubilidade do radônio em vários líquidos (è pressão atmosférica a diferentes temperaturas)
está indicada na Tabela IX.

1.6.0 - Unidades • Níwafi da Concentração tfo Radônio t Rádio

Define-se como atividade da uma amostra radioativa, a sua taxa da desintegração por unidade da
tampo. Como unidade da radioatividade usa-w o Curie a seus aibmóltiplos. Um Curte eqüivale a
3,7 x IO1 ° desintegrações por segundo a corresponda aproximadamente è atividadt da um grama da

A unidade MACHE, utilizada no Br»il pt;» análise da águas minerais de acordo com o Decreto
Lei n9 7841 da 8 da agosto da 1045, é assim definida'53': "Um mache é a atividada da radônio contida
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Tabela V I I

Concentrações de Radônio em Algumas Fontes de Água Radioativa do

Estado de São Paulo, Determinadas por Longo1 3 3 '3 4 '

Fonte

S. Luiz Gonzaga

Clara

Jaraguá (1)

Jaraguá(ll)

Santa Cecília

Santa Ana

São José

Jaboticabas

S. Luzia

Pio XII

Pomar

Café

São Bento

São Miguel

Tabatinga

Mécia

Paineira

' Valinhos

Alba

Lageedo

S. Judas Tadeu

Cariri

S. Francisco

Amoreiras

Cristais

Montana

N. Sra. das Graças

Juventude

N. Sra. Aparecida

Slo Sebastião

Maria Bela

Município

Jaçanã

Jaçanã"

Perus

Perus

Serra Negra

Serra Negra

Serra Negra

Serra Negra

Serra Negra

Serra Negra

Serra Negra

Serra Negra

Águas da Prata

Águas da Prata

Campos do Jordlo

Valinhos

Valinhos

Valfnhos

Amparo

Lageado

Lindo ia

Embú

Lindóia

Lindóia

Mogi das Cruzei

Amparo

Campos do Jordlo

Campos do Jordlo

Mogi das Cruzes

Llnddia

Lindóia

Concentração

pCi/£

1.800

1.800

4.700

13.000

6.200

2.500

2.800

2.500

1.900

2.500

1.900

2.400

47.000

48.000

1.900

10.000

4.700

2.900

3.000

2.400

2.800

9.700

1.900

1.400

4.200

6.950

3.200

3.200
8.700
1.900
6.500

de radõnio

Unidade

Mache

5,0
5,0

12,8
35,8
17
6.9
7,6
6,9

5,1
6,8
5,2
6,7

129
132

5,2
28
7,9

13
8.3
6,7
7,8

26,8
6.3

6.1
11,7
19.2
8,8
8,9

23.9

5.2
14.7

continua..
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continuação

,
Fonte

Adelaide

Fontalis

Sà*o Bernardo

Saúde

Pilar

Jesuítas

Pompéia

Nova

Ativa

Antiga

Platina

Sáo Benedito

S. Terezinha

Lindóia

Fio reli i

Áurea

Município

Perus

Tremembé

Santo André

M. Alegre do Sul

Ribeirão Pires

Itapecerica

Socorro

Águas da Prata

Águas da Prata

Águas da Prata

Águas da Prata

Lindóia

Lindóia

Lindóia

Perus

Poá

Concentração de

pCi/e

20.900

4.800

2.500

5.600

4.100

3.600

3.200

8.100

3.400

10.900

2.400

5.900

5.400

6.300

13.100

7.600

radônio

Unidade

Mache

57,6

13.2

8.9
15.6

11.2

9.8
8.8

22.6

9.4
30.1

6.7
16,3

14.9

18,1

36,1

21



Tabela VI I I

Concantraçffes da Radõnio am Fonte» da Água Radioativa de Vário» Parses, Gtadas por Prado'53'

Pift

Alamanha

Áustria

Canadá

Estado* Unidos

Franca

India

Localidade

Brambach

Badan-Badan

Badgastain

Badgastain

Banff

Lower Geyser

Manitou

Luchon
La Bombole
Royat

Tuwa (Bombay)

Tuwa (Bombay)

Fonte

Neue Quelle

Buttquelle

Reissacher

Grabacker

Cave

Firehole Lake

Lester's 207

Lepape n? 2
Chauny
S. Mart

Hot Spring

Hot Spring

Concentração de

pCi/S

715.000

45.500

84.000

56.300

500

300

30.500

41.500
20.500
14.500

33.000

62.100

Radônio

Unidade Mache

1.956

125

231

155

1.4

0.8

83.9

114
56,4
39.9

90,8

170,8

continua...



País Localidade .

Bant

Inglaterra

Button

Fonte

King's Well

Gentleman's

Concentracfo

pCi/e

1.700

1.100

de Radonio

Unidade Mache

4,7

3,0

(alia

Espanha

Japão

Portugai

Sued.

Tcheeostovaquia

Ischü

VaWemorilkr

Aranas

Murasugi

Luso

Estocolmo

S. Joachimstnal

S. Joachiimthal

Veochia Romana

;

Mineral

-

Bollstanas

Gruben Waster

Termal

135.500

218.000

47.600

16.000

30.500

37.600

745.000

164.000

372,6

599,5

130,9

44 j

83,9 i

103

2.049 |

451



21

Ra
1620 o

2 2 2 Rn
3,82d

v
2l8Po

1 3,05 m

' O *

2l8At

2lVb
26,8m

/
2 1 4Bi
19,9 m 0,04%*

2I°TI
1,3 m

oc anos
d = dias

n i : minutos
s= segundos

f
0

2 l 8Rn

l,9x!02t

/
2lVo
1,6* KT ' s

^.

r

Z1°Pb

22o

/
2 l oPo

I38,4d ••loval

Figura 3 - Etquama da Cadala d* Daealmanto do n * R a



22

M

Figura 4 - Equilíbrio Radioativo entre Rádio e Radônio

«00

TCMPO APÓS A SEMRAÇAb 00 U t R a

Figura 6 - Equilíbrio Radioativo entra o Rêdônio a Produto* da Decaimento de Mel» Vkte Curta
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• 0.6

Temperatura PC)

Figura 6 - Coeficiente de Solubilidade do RadÔnio em Função da Temperatura (°C), i frettao At-
mosférica

Tabela IX

Solubilidade do Radónio em Vários Líquidos a Pressio
Atmosférica e Diferentes Temperfturas

solvente

Água
Acetona
Benzeno
Clorofórmio
Álcool étnico
Hexano
Tolueno

-18°C

_

10,8
-

28,5
11.4
35,2
27,0

coeficiente

0°C

0,51
7,99
-

20,5
8,28

23,4
18,4

de solubilidade

18°C

0,29
6,30

12,82
15,10
6,17

16,6
13,2

(è pressffo atm)

20°C

0,25
-
-
-
-
-
—

37°C

0,17
-
-
-
-
-
—
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num litro de água, sem levar em consideração seus produtos de decaimento e supondo que todas as
partículas alfa emitidas fossem utilizadas, produzindo uma ccrrente de ionização igual à milésima parte
de uma unidade eletrostática".

A utilização dessa unidade de concentração não é recomendável pelas dificuldades práticas
envolvidas na sua medição precisa e, por esse motivo, há tempos que foi abolida internacionalmente.

As unidades mais recomendáveis e normalmente utilizadas em vários países para expressar as
concentrações de elementos radioativos nas águas são o nCi/K e pCi/6.

Verificou-se que 1 Ci de radônio, sem considerar seus produtos de decaimento e supondo uma
utilização completa de todas suas partículas alfa emitidas, produz uma corrente de ionização de
2,75 x IO9 unidades eletrostáticas153'. Portanto, 1 nCi/£ ou seja 1.000 pCi/í eqüivale a 2,75 Maches,
aprox imada mente.

De acordo com Longo , a legislação brasileira classificou as águas radioativas em função do
teor de radônio, do seguinte modo:

a) fracamente radioativas: 5 a 10 Maches por litro;

b) radioativas: 10 a 50 Maches por litro;

c) fortemente radioativas: mais de 50 Maches por litro;

Amiel e Winsberg131 classificaram as fontes de águas radioativas de acordo com o teor de rádio
e radônio em:

a) presença de rádio ( > 5 pCi/C) e alto teor em radônio (> 103 pCi/C);

b) pouca ou quase nenhuma presença de rádio (< 5 pCi/í) e alto teor em radônio
(> 103 pCi/í);

c) pouca ou quase nenhuma presença de rádio (< b pCi/í) e baixo tecr em radônio
K 101 pCi/í).

Do ponto de vista radiosanitário, o nível máximo permissível para ingestão de água contendo
J J 6Ra foi fixado em 1959 pela International Comission of Radiological Protection (ICRP) em
100 pCí/í l 27>. Este valor também foi adotado pela Comissão Nacional de Energia Nuclear (CNEN) em
tuas Normas Básicas de Proteção Radiológica11 .

Em 1976, a CETESB, em sua "Norma sobre água para consumo humano de sistemas públicos
de abastecimento urbano"'47', fixou como nível máximo permissível de l 3 6 R a em águas potáveis
0,5 pCi/K.

Para o 2 í 3 R n não foi estabelecido nenhum valor pela ICRP nem pela CNLN ou CETESB.
Porém Andersson e Nilsson'41 estimaram o nível máximo permissível de 3 2 3 Rn para água de consumo
humano, em 9.000 pCi/£. Este valor foi deduzido para uma incorporação diária de 2.200 cm1 da égua a
um dose anual igual ao limite de dose fixado pela ICRP (271 para indivíduos da população, qua é de
0,5 rem/ano.

1.9.0 - Objetivos • Fundamentos do Trabalho

Esta trabalho teve por objetivo o estudo dos problemas relacionados com a medição da
radioatividade natural das águas, visando, fundamentalmente, a implantação de técnicas simples, precisas
e confiáveis para a determinação das concentrações de > > f Rn.

As informações precisas sobre a radioatividade natural da* águas sfo de grande utilidade em
diferente* campo* da pesquisa básica e aplicada, como, por exemplo:
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a) estudos sobra a migração dos elementos radioativos que slo usados como traçadores
naturais em pesquisas fundamentais de hidrologia, sedimentologia, geologia estrutural e até
na sismologia139'56';

b) prospecçSo uranífera. em combinaçSo com outros dados geoquímicos, geoffsicos •
geológicos142'691;

c) controle de égua porá consumo humano;

d} datacSo de éguas recentes, usando-se a equaçSò de Cherdyntsev'13':

1 „ 1
t = fin ii 11

\ 1-([Ra]/[Rn])

onde:

X R a : constante de decaimento do 2 1 6 R a ;

t : idade da égua;

[ Ra ] e [ Rn ) : concentrações de " * R a e " 2 R n encontradas nas éguas.

Este último método oferece certas limitações, desde que as possíveis perdas dos elementos
radioativos (por precipitação ou adsorçao), os diferentes coeficientes de emanação das rochas e solos e a
presença de zonas de acumulaçfo de sais de " ' R e , podem introduzir erros significativos nos resultados.

O método serve somente para calcular a idade das éguas de maneira aproximada. Alguns
exemplos mostrados por Cherdyntsev sffo dados na Tabela X abaixo:

Tabela X

, Datação da Algumas Águas, a Partir das Concentrações de Radio
a Radônio, pelo Método de Cherdyntsev" 3>

Água
natural

Água superficial

do Céucaso

Água sob camada
petrolífera no
Céucaso

Água subterrénea
no norte do
Céucaso

Água sob camada
petrolífera na
Asia Central

concentraçfo de

Radònio
nCi/í

386

3,6

117

3,0

Radio
10" l 3g/S

7,3

0,79

9,6

300

[ R a ]

[ R n ]

1,9 x 10'*

2,2x10 J

8,1 x 10"1

1.0

Idade calcu-
lada de acor-
do com a
equação

170 dias

6 anos

19 anos

••
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CAPÍTULO 2

REVISÃO DAS TÉCNICAS DE ANALISES

0 radônio pode ser identificado por sua meia-vida (3,82 dias) ou por espectrometri» H«
produtos de decaimento. A detecção simplifica-se por ser o radònio o único gás entre os elementos
radioativos que ocorrem naturalmente e o único gás radioativo emissor de partículas alfa'57 '.

A maioria dos métodos para a determinação do teor de radônio em águas consiste na remoção
do gás dissolvido, seja por aquecimento da solução, por agitação da solução dentro de um recipiente ou
por borbulhamento de um gás através da solução. Neste último caso, o gás que atua como carregador
pode ser simplesmente o ar.

Lucas1361 desenvolveu um sistema de detecção de radônio, conhecido também como método de
emanação, onde a amostra de água é degaseificada pela passagem de um gás de arraste (hélio ou
argõnio). 0 gás é purificado pela eliminação da umidade e do CO2 e o radônio fica retido numa
armadilha de carvão ativo, esfriada a temperatura de -76°C mediante uma mistura de gelo seco e
acetona. Posteriormente, o radònio é liberado do carvão ativo por aquecimento e transferido para uma
câmara de cintilaçSo.

A fração de 2 l a R n removida da amostra de água é determinada pela relação entre o fluxo do
gás de arraste e o volume da amostra. Experiências sobre a remoção de radônio em amostras de água,
para vazões de gás entre 0,5 C/min e 2 S/min, mostraram que a passagem de um volume de gás de arraste
igual a duas vezes o volume da amostra, retira 50% do radônio presente na água'36'.

A retenção do radônio no carvão ativo, a -76°C. será superior a 99,5%, sempre que o gás
estiver livre de umidade e de CO]. Portanto, intercalam-se no sistema armadilhas de condensação e de
sílica-gel para a retenção de umidade, e armadilhas de "ascarite" (NaOH e asbesto) para a remoção de
CO,.

A liberação do radônio adsorvido no carvão ativo alcança valores próximos a 100% quando
aquecido a 500°C por 5 minutos'36' ou a 350°C por 10 minutos'50'.

A câmara de cintilaçSo desenvolvida por Lucas'35', consiste num recipiente cilíndrico revestido
internamente por uma camada fina de ZnS(Ag), com sua parte inferior formando uma janela de quartzo
transparente. As dimensfies da câmara são compatíveis com o alcance máximo das partículas alfa no ar
(Figura 7).

Para fazer a medição, a janela da câmara de cintiiação é colocada sobre o fctocátodo de um
tubo fotomultíplicador, dentro de uma caixa escura, após atingido o equilíbrio radioativo entre o
radônio e teus produtos de decaimento de meia-vida curta.

Quando as partícula* alfa atingem a substância cintiladora, ZnS(Ag), ocasionam • emissão da
fótons de luz ultravioleta que, após atravessar • janela de quartzo, sío detectados pelo tubo
fotomultiplicador que está conectado • um sistema eletrônico de contagem.

Estas câmaras aprssentam uma eficiência d* contagem da 89,7% a uma taxa da radiação da
fundo da 0,05 cpm a 0,4 com.

i)m outro sistema para 9 detecção da radônto baseia-se na utilização da câmaras da ionização.
As partículas alfa ionizam o gás dentro da câmara, dando origem a uma corrente elétrica qua poda ser
medida por um circuito eletrométrico. Esta sistema tem a vantagem da ser relativamente insensível a
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pequenas variações na composição do gás, com uma exceção: o vapor de água, que deve ser removido
antes de entrar na câmara .

Longo13 > 3 4 ) determinou a concentração de radõnio de algumas fontes de águas minerais do
Estado de SSo Paulo, utilizando uma câmara de ionização. A amostra de água foi vigorosamente agitada
para completa remoção do radõnio, que, antes de ser transferido para a câmara, passou por um tubo
contendo uma solução de ácido sulfürico concentrado com a finalidade de reter a umidade.

Pohl e Pohl-Rüling utilizaram borbulhamento de ar para a remoção de radõnio da amostra
de água. 0 ar de arraste, após a sua passa^m por um tubo contendo CaCti com a finalidade de reter a
umidade, foi coletado em uma câmara de ionizacão.

A espectrometria alfa com detectores líquidos de cintilação, não é uma técnica muito difundida
para a determinação do teor de radõnio em águas. Porém, o fato de ser o radõnio altamente solúvel nos
compostos orgânicos normalmente utilizados como soluções cintiladoras, faz com que esse método
apresente uma eficiência de detecção grande .

Oarrall, Richardson e Tyler'16 ' desenvolveram uma técnica em que o radõnio é adsorvido em
sflica-gel à temperatura do nitrogênio líquido (-196°O e transferido, junto com a sílica-gel, para um
líquido cintilador onde se dissolve, sendo em seguida analisado em um espectròmetro de cintilacão. O
método consiste em colocar a amostra de água em um frasco borbulhador onde o radõnio é arrastado por
um fluxo de gás nitrogênio igual a 10 vezes o volume da amostra. O radõnio retido é condensado em
silica-gel contida num tubo em forma de U esfriado com nitrogênio líquido. Logo após, o tubo em U é
levado à temperatura de 0°C para liberar o nitrogênio e a sílica-gel é transferida para o recipiente de
contagem que contém uma solução cintiladora a base de tolueno. Nessas condições, praticamente todo o
radõnio se dissolve no líquido. O menor limite de detecção, para um nível de confiança de 95% e um
tempo de contagem de 100 minutos, foi de 0,1 pCi de radõnio (Figura 8).

Smith, Barretto e Pournis descrevem dois métodos simplificados para a análise de radõnio
em águas. No primeiro método, mostrado na Figura 9, a amostra de água é introduzida em um tubo
borbulhador que é isolado logo em seguida do sistema. Logo apôs, é feito vácuo na câmara de cintilacão
e no restante do sistema, permitindo-se a saída controlada da amostra de água pelo fundo do frasco
borbulhador. A medida que a água sai, o ar entra no borbulhador através de um disco cerâmico poroso
que provoca sua dispersão em pequenas bolhas, facilitando o arraste do radõnio dissolvido na água. A
mistura de ar e radõnio que fica no borbulhador é posteriormente transferida para a câmara da
cintilacão, aproveitando a d.ferença de pressão. A eficiência de degaseificação desse método é de
aproximadamente 95%.

0 outro método descrito pelos autores e idealizado pela Atomic Energy of Canada Ltd.,
permite uma remoção apenas parcial do radõnio contido numa amostra de água. 0 método (Figura 10)
emprega uma garrafa de polietileno de um litro que tem acoplado, através da tampa, um difusor de gás.
O ar é reciclado dentro do sistema, por meio do difusor, através da amostra de água, até atingir um nível
constante de radònio na câmara detectora (em aproximadamente 1 minuto). A circulação é então
interrompida a a amostra contada. Esse método apresenta uma eficiência de degaseificação de somente
10% a 15% a, portanto, só serve para amostras da água com concentrações altas de radõnio,

Maori a T M Í O I Í ' 3 9 ' determinaram a concentração da radõnio das águas, "in situ", medindo a
atividade gama d* saus produtos de decaimento fixados em cervlo ativado (utilizado para a filtragem da
água), utilizando um detector de NalfTI). As experiências realizadas mostraram qua, na maioria dos
casos, um tampo de filtreçfo da aproximadamente 2 horas é suficiente para fixar quantidades
mensuráveis da radõnio no carvão ativo. O método ê afetado p c alguns fatores da erro que nfo podam
• r . evitados, como: variações de pressão atmosférica, diferenças entre a temperatura ambiente a •
temperatura da água, imprecisfo quanto ao volume exato de água filtrada através do cervlo, a presença
da outros gases na água, alam do radõnio, am concentrações altas (por exemplo COj). A conantreçfo
mínima da radònio detectada por este método foi de 10 pCi/S.
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Kobal e Kristan1291 determinaram a concentraçlò de radônio em égua usando um sistema de
condensação com nitrogênio líquido (Figura 11). 0 radônio é arrastado da amostra da égua por um
fluxo de gés nitrogênio com uma vazio de 50 mfi/min a 80 mC/min. O gés passa através de uma soluçfp
saturada de hidróxido de potássio, de nitrato de chumbo a 10% e ácido sulfúrico concentrado, para
remover o CO,, o sulfato da hidrogênio a a umidade respectivamente, e o radônio é condensado am um
tubo em forma de U, esfriado i temperatura de nitrogênio líquido (-196°C). O gés é transferido para a
ctmara de cintilacto, previamente em vácuo, por aquecimento do tubo em U até a temperatura
ambiente. Um fluxo adicional de nitrogênio é usado para transferir o radônio para a cêmara da
cintilaçfo, até alcançar a presslo atmosférica. Verificou-se que o método apresenta uma sensibilidade da
1 pCi de radônio por litro de égua, e um erro de ± 5%.

CAMAR* DE
- ClNT ILAÇÃO

NITROGEN»

Y

KOH PbtNO,»,
Mt. K>% cone.

AMOSTRA OE iCUA

— asco POROSO

M A N Ó W T R O

OC H»

NITROGÊNIO

Figura 11 - Esquema do Sistema de Separaçffo a Concantraclb do Radonlo am Nhrog#nk> Liquido
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Mast mu ' usou para a condensação de radònio o mesmo sistema descrito anteriormente,
mudando apenas alguns parâmetros e usando hélio como gás de arraste. 0 hélio tem a vantagem, sobre o
nitrogênio, de nSo condensar à temperatura de 196°C. o que permite a livre circulação do gás através
do tubo em U. A eficiência total do método foi de 2,61 ± 0,14 cpm/pCi de 1 2 1 Rn.

Conlan, Henderson e Walton' , também usaram esse mesmo sistema de arraste e purificação
de radònio, modificando apenas a câmara detectora, constituída por um cilindro dt Ptrtpex
(polimetacrilato de metila) com uma cavidade esférica de 48 mí, recoberto com uma camada de
ZnS(Aq). A eficiência total do método foi determinada mediante uma solução padrão de 2 2 6Ra
obtendo-se um resultado ao redor de 55%.

Kelkar e Joshi descrevem um método para a determinação de rádio •? rarfòniu em águas,
onde o rádio é coprecipitado com bário como sulfato. A esse precipitado adiciona se o ZnS(Aq) que atua
como cintilador, fornecendo uma geometria de contagem excelente para a amost a. As amostras são
contadas por meio de um tubo fotomultiplicador, a intervalos de 30 minutos nas primeiras 3 horas e.
transcorrido esse período, após 24 e 72 horas. As contagens cada 30 minutos durante as primeiras 3
horas servem para o cálculo da concentração de radonio enquanto aue, as contagens 24 horas após,
fornecem a concentração de rádio. As contagens após 72 horas ajudam a verificar se a atividade da
amostra provém principalmente do } 2 tFia e de seus produtos filhos. Os autores concluíram que apesar
do método ser menos sensível para a determinação do radonio aue outros métodos convencionais, ele é
rápido, de custo baixo e tem boa precisão.

Noguchi e Wakita desenvolveram um método prático para medidas contínuas de radònio em
águas subterrâneas, visando relacionar o aumento da sua concentração com os fenômenos de abalos
sísmicos (Figura 12). 0 sistema de detecção consiste de -ima câmara de cintilação recoberta com
ZnS(Ag) e de um recipiente de separação onde a água subterrânea circula com um fluxo constante (de
1 S/m in a 3 K/min). 0 radònio dissolvido passa para a fase gasosa por difusão, se equilibra com o radònio
contido na água de acordo com o seu coeficiente de distribuirão c a energia alfa é detectada num
sistema de contagem. A câmara de cintitação é man .ida a uma temperatura de aproximadamente 10 C
acima da temoeratura da /iqua para evitar a condensação de vapor sobre a superfície cintiladora o que
provocaria uma diminuição na eficiência de contagem. A concentração mínima detectável por esse
método é de 0,6 pCi/li.

. ,gur» 12 - Configuração do Detetor • Diagrama de Blocoi do Sistema da Medidas Contínuas da
Radonio am Aguat Subterrânea»
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Gregory' b descreve um método para a determinação do teor de rad i i jo em água, baseado no

«quilfbrio do 2 l 4 B i com o 2 a s B i . 0 2 l 4 B i é precipitado na amostra de áçiua por uma soluç3o

arregadora (10 my Bi2* /mR em 1M de H N 0 3 ) e tratado quimicamente até a suo pureza. O } > 4 B i é

eparado e medido em um detector beta "Beckman Wide Beta II counter".

CAPITULO 3

MÉTODOS UTILIZADOS

Dentre os métodos para a determinação de teor de radònio nas águas resumidos no Capítulo 2
íscolheram-se, para desenvolver este trabalho, a técnica de emanação e a de contagem alfa com
letectores líquidos de cintilaçSo.

O método de emanaçSo baseado no esquema de Lucas'36' requer a instalação de um sistema
imples e de baixo custo, para a concentração do gás por adsorção em carvão ativo à baixa temperatura,
i fornece uma sensibilidade de medição elevada.

A técnica di medição com detectores líquidos de cintilação permite a determinação rápida,
wecisa e confiável dos teores de radònio normalmente presentes nas águas subterrâneas. Um fator
lecisivo para sua escolha foi o fato do CARREI já dispor de um equipamento adequado para sua
plicação.

11.0 - Método de Emanação

Neste método, os gases originar :amente dissolvidos na água são transferidos para a câmara da
intilação do tipo "Lucas" e a atividade alfa é medida colocando-se a janela da câmara em contato com
i f o toca todo de um tubo fotor lultiplicador conectado a um sistema eletrônico de contagem. Para obter
quantidade de * J 1 Rn contido numa amostra, a partir da contagem alfa de uma câmara da cintilaçSo, é

ecessário considerar o decaimento alfa do próp.io 3 5 1 Rn, do 2 " P o • do > i 4 Po (item 1.4.0.).
br tanto, por cada átomo do gás que se desintegra, obtérr •«*: 3 partículas alfa.

11.1 - Equipamento • Instrumentação

Para a detecção das partículas alfa provenientes tanto do 2 2 2 Rn como de teus produtos dt
ecaimento, foram utilizadas câmaras de detecção revestidas internamente com uma fina camada da
jlfeto de zinco ativado com prata, ZnS(Ag), composto luminescent» que tem a propriedade de emitir
Jtons no espectro de luz visível e ultra-violeta, na região dos 4.500 A, por interação com as partículas
Ifa.

Ot fótont emitidos pela superfície luminescente do ZnS(Ag) foram detectados com um sistema
nalisador monocanal portátil, marca Ludlum - modelo 2.200. Este sistema consiste basicamente das
•guíntes partes: 1) um tubo fotomultipticador; 2) bateria; 3) pré-amplrficador; 4) amplificador: 6)
nalisador monocanal; 6) contador de pulsos; 7) controlador dt tempo a 8) fonta de alta tensfo. A
igura 13 mostra esquematicamente o sistema completo de detecção a contagem.

Durante a mediçfo, a janela de discrlmineçlo d* pulso» do analisador monocanal permanece
beru para permitir a contagem de todas as partículas alfa -.mltMa» pelo radònio • seus produtos da
ecaimento dentro da camera da cintilação, indepandentemen e de sua energia.



3.1.2 - Sistema d* Separação a Coneantraçlo oo Radftnio

Usou-se um sistema semelhante ao empregado por Lucas'36', onde o gás radftnio é separado da
amostra de água por arraste com argônio (ou ar) e concentrado por retenção em carvSo ativo a baixa
temperatura (-76°C).

A Figura 14 mostra esquematicamente o sistema utilizado nas experiências, que está constituído
por:

1) um tubo (A) que contém o argftnio utilizado como gás de araste-

2) um rotâmetro (B) que mede o fluxo do gás;

3) um borbulhador (C) onde se coloca a amostra de áqua radioativa;

4) uma armadilha (D) refrigerada com uma mistura de gelo seco e acetona (-76°C) para
reter a umidade ;

5) uma armadilha (E) de ascarite (mistura de NaOH e asbesto) e sílica-gel, para reter o resto
da umidade, C0 } e vapores de outros gases acid if içados eventualmente presentes na
amostra de água;

6) uma armadilha (F) de carvSo ativo refrigerado a -76°C, para reter o radftnio;

7) um forno elétrico cilíndrico (G), com temperatura controlada por um termo-par
previamente calibrado, para provocar, por aquecimento, a liberação do radônio adsorvido
no carvão ativo;

8) uma bomba de vácuo (H);

9) uma câmara de cintilaçío (I), onde o gás 4 transferido para posterior contagem.

A transferência do gás retido pelo carvSo ativo para a câmara detectora faz-se por aquecimento
sob vácuo. A pressío dentro da câmara deve ser igualada a pressão atmosférica, logo apóf • entrada do
gás.

3.1.3 — Interferências

O 1 1 2 Rn é o único elemento gasoso da série do Uránio-238. Como método da emanaçJb
envolve somente a remoção dos gasas. na*o há possibilidade de interferências de outros elementos
radioativos desta série.

A eventual interferência dos outros dois isotopos do radftnio: o í 3 0 R n , membro da série do
1 > 2 Th , com meia-vida de 54 segundos (denominaclo antiga: toron) e o " * R n , membro da série do
I J 5 U , com meia-vida de 3,92 segundos (denominaclo antiga: actinon) fica eliminada por serem as suas
meias-vidas extremamente curtas, comparadas com o intervalo de tempo entre a seperavao dos gates da
amostra de égua e o início da contagem.

32.0 - Método da Contagem Alfa com Detectora* Liquido* da Ctntilaeèo

Os detectores líquidos de cintilaçío consistem em uma solucfo diluída de um DU mais
compostos fluorescentes num solvente orgíníco.
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A substância cuja radioatividade se deseja medir é dissolvida eu dispersada homogeneamente na
solução eintiladora, de tal maneira que os átomos radioativos ficam completamente imersos no meio
detector, obtendo-se praticamente uma geometria de contagem 4rr, sem problemas de auto-absorçSo.

Portanto, esta técnica apresenta eficiências de detecção altas para radiaçOes em que a
transferência linear de energia no material cintilador é elevada, como é o caso das partículas <lfa e beta.

Outra vantagem do método, especialmente quando aplicado à determinação da radioatividade
natural das águas minerais, é a extrema simplicidade na preparação das amostras.

3.2.1 - Processo de Cintilaçâo em Líquidos

Numa primeira etapa, a energia da radiação ionizante é cedida, mediante múltiplos e sucessivos
processos de interaçSo, ao solvente, provocando a ionizaçâo de seus átomos e a excítaçãb eletrônica de
suas moléculas. A energia de excitaçSo eletrônica do solvente é transferida em seguida para as moléculas
do soluto primário (material fluorescente), que cintilará com a emissão de* fótons, sempre qua
energizado. Esta transferência de energia é completada em aproximadamente 10~9 segundos K

As moléculas excitadas do soluto fluorescente retornam ao seu estado estável, emitindo fótons
na regiSo do visível e ultravioleta. Conforme Horrocks , cada molécula excitada pode emitir somente
um fóton que, por sua vez, terá uma energia específica. Se toda a energia da radiação é absorvida no
detector, cortiu é o caso das partículas alfa, a quantidade de centros excitados, isto é, a intensidade de
fluorescência, será diretamente proporcional a energia da radiação ionizante.

Se um outro composto fluorescente (soluto secundário) estiver também presente na solução, ela
poderá ahsorver os fótons provenientes do soluto primário e reemiti-los em um novo comprimento de
onda, maior que o original. O agregado de um soluto secundário permite adaptar o espectro Je emissSo
da solucSo eintiladora ao espectro de absorção do material que forma o fotocátodo dos tubos
fotomultiplicadores, aumentado se assim a eficiência de detecção.

Os fótons re-emitidos pelo soluto secundário atravessam o detector líquido, as paredes da seu
recipiente, a janela do tubo fotomulplicador a atingem o material do fotocátodo, liberando uma
quantidade inicial de fotoelétrons que é proporcional ao número de fótons incidentes.

Os fotoelétrons s3o acelerados a multiplicados progressivamente pelos dinodos qua compõem o
tubo fotomultlplicador até chegar ao anodo, onda produzem um pulso negativo da voltagem à saída. A
amplitude desse pulso, da ordem dos milivolts, é proporcional ao número inicial de fotoelétrons que lhe
deu origem ou seja, no caso da mediçlo da partículas alfa a beta, è energia dessas partículas.

Portanto, os detectores líquidos de cintilaçJo podem ser utilizados, em conjunção com circuitos
analisadores de amplitude de pulsos, como espectrômetros.

A maioria dos espectrometros da detectores líquidos da cintilacfo possuem sistema de
coincidência, isto é, dois tubos fotomultiplicadores recebendo fótons da uma mesma amostra. A
principal vantagem do uso desta sistema t a reduçfo da taxa da radiaçlo de fundo.

A Figura 16 mostra um desenho esquemltieo do processo de madiçlo com dttectores líquidos
de cintilaçfo.

02.2 - Eficiência <*t Cintileçlo

Como conseqüência da interaçlo da radiaçlo ionizanta com os átomo* da soluclo eintiladora,
originem-te, segundo a complexidade das moléculas afetadas, algumas das seguintes espécies: íons.
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moléculas excitadas, radicais livres, fragmentos, etc. Estas espécie? constituem centros ativos capazes de
induzir reaçOes secundárias e a distribuição de sua densidade ao longo do caminho percorrido pela
radiação, determina a natureza (física ou química) desses processos'23'.

Geralmente, os processos químicos consistem em reações de neutralização, de radical livre e de
decomposição e, os processos físicos, na emissão de calor, raios-X e luz, esta última por fenômenos de
fluorescència e fosforescència.

Nas soluçfles cmtiladoras, qualquer um desses processos tem uma probabilidade determinada de
ocorrer, de maneira que, no final, a emissão de fòtons por fluorescència será afetada pela competição das
outras reações secundárias possíveis.

A concentração das espécies produzidas ao longo da passagem da radiação ionizante por um
meio qualquer, está relacionada com sua ionização específica nesse meio (perda de energia por unidade
de caminho percorrido), sendo esta bem mais alta para partículas alfa do que para beta, isto 6: a
densidade de centros ativos produzidos ao longo da trajetória das partículas alfa numa substância 6
muito maior do que para partículas beta .

InvestigaçSes feitas sobre a resposta de cintilação para partículas alfa e beta, revelaram que a
excitação de uma solução cintiladora líquida por uma partícula alfa de uma energia determinada,
produzirá, em média, o mesmo número de fótons por MeV, que um elétron com uma energia quase dez
vezes menor. Isto é, a resposta (em fótons de luz) de um cintilador orgânico para partículas alfa de
5 MeV será somente 10% do que aquela para partículas beta da mesma energia '9 '2 2 '3 8 '5 8 ' .

A explicação é que aproximadamente 90% das moléculas de solvente excitadas pela partícula
alfa ao longo de seu percurso, são neutralizadas pelas reações de competição antes que tenham
oportunidade de transferir sua energia para as moléculas fluorescentes do soluto que, em caso contrário
emitiriam fótons'2 3 ' .

3 2 . 3 - Eficiência de Medição

A eficiência de medição (isto é, a relação entre a taxa de contagem observada em uma amostra
e a sua verdadeira taxa de desintegração) é função de diferentes variáveis, sendo que algumas dependem
exclusivamente do sistema de detecção e outras obedecem as leis das flutuações ao acaso.

Dentre os fatores que podem aumentar ou diminuir a eficiência do sistema de medição podemos
citar:

a) composição da solução cintiladora: a eficiência de conversão da solução cintiladora é
função da concentração do soluto fluorescente;

b) volume do cintilador líquido: é um fator importante, porque o alcance máximo da
radiação na solução pode ser maior que o caminho percorrido dentro dela;

c) propriedade dos tubos fotomultiplicadores (eficiência, multiplicação, resposta do espectro,
etc.) e do sistema eletrônico de registro (ex.: analisedor de altura de pulso);

d) temperatura da amostra: verificou-se que a diminuição da temperatura do sistema de
detecçlo provoca uma diminuição no ruído dos tubos fotomultiplicadores,
aumentando-se, portanto, a eficiência de medição dai amostra»18'31'.

1 2 A - SohiçSes Cintiladoret

Os detector»» líquido» de cintilecfo «Io «pluçõe» formada» por solvente* e wlutoi orgânico».
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Utilizam-se como solventes: xileno, tolueno, benzeno. dioxano, ciclohexano e outros compostos.

As funções dos solventes são:

a) dissolver os solutos fluorescentes e a amostra radioativa, com ou sem a ajuda de agentes
estabilizantes, formando uma solução homogênea;

b) absorver a energia da radiação nuclear, mediante os processos primários de interação,
fundamentalmente por ionizaçSo e excitaçSo;

c) transferir a energia absorvida para as moléculas dos solutos fluorescentes.

Um bom solvente deve manter todas essas propriedades nas temperaturas relativamente baixas
em que s3o operados os sistemas de contagem com detectores líquidos de cintilaçâo.

Os solventes podem classificar-se em primários e secundários, de acordo com suas abundância!
relativas e respectivas funções no processo de cintilaçSo.

A maior parte da energia da radiacSo é gasta, inicialmcnts, na ionizacio e excitaçSo das
moléculas do solvente primário. Uma fraçJo da energia de excitaçSo é transferida ás moléculas do soluto
por intermédio do solvente secundário, que, desse modo, aumenta a eficiência global do processo d«
cintilaçJo.

Quanto aos solutos, devem apresentar as características seguintes:

a) bom rendimento na conversJo de energia de excitaçSo a fótons;

b) emissão de fótons com comprimento de onda na faixa desejada (dentro da regiSb da
máxima resposta dos fotocátodos);

c) boa solubilidade e estabilidade quando em presença da amostra dissolvida;

d) baixo custo.

Os solutos também podem ser classificados como primários ou secundários, com base nas suas
funcfles no processo de cintilaçSo. Nem sempre o comprimento de onda dos fótons emitidos pelo soluto
primário coincide com o de máxima resposta eletrônica not fotocátodos dos tubos fotomultiplicadores.
Em geral, os fótons de luz ultravioleta emitidos pelo soluto primário tem uma energia maior qua a
desejável e, nesses casos, adiciona-se è soluçffo cintíladora um soluto secundário cuja funçfo é absorver a
luz proveniente do soluto primário a re-emití-la num comprimento da onda maior.

Uma outra funçSo é aumentar o número da fótons produzido* na soluçlo cintiladora, por cada
desintegração da amostra radioativa1301.

Consegue-se, assim, com o agregado do soluto secundário, melhorar a eficiência global da
detecção.

As Tabelas XI a XII mostram os wlutos primáríof a secundários normalmente utilizado* a
algumas da suas características.

3.2.5 - Recipmnt*t rf

Os recipientes da medíçlo davam ser transparentes I luz produzida no sistema da cintilaçío am
líquidos, tar baixo curto a apresentar um» baixa radiaçfo da fundo.
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Tabela XI

Caracterfsticas de Alguns Solutos Primários

Soluto primário

p-terfenil
2,5-difeniloxazol
2-fenil-5(4-bifenil)-1,3,4-oxadiazol
2(4'-t-buti!-fenil)-5-(4"-difenil-
1,3.4-0 xadiazol)

Abreviacfo

TP
PPO
PBD

Butil-PBD

Pico máximo
de flúores-

cência |nm)

342
375
375

385

Solubilidade
em tolueno i

20°C (g/S)

5
400

12

130

Tabela XII

Caracter éticas de Alguns Soiutos Secundários

Soluto secundário

1,4-bis-2-(5-feniloxazolil)-benzeno
1,4<íi-[2-(4-metíl-5-fenílo-

xazolil)]-benzeno
c-dí-(o-metílestíril)-benzeno
2{4'-difenil)-6-fenilbenzox»zol

Abreviacfo

POPOP

dimetil-
POPOP
bis-MSB
PBBO

Pico máximo
de flúores-

céncia (nm)

416

427

426
397

Solubilidade
em tolueno i

25°C (g/S)

0,90

3,0

6,6
6,0

Os tipos dt recipientes mais comumente usados estfo relacionados na Tabela XIII com algumas

de tuas características.
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Tabela XIII

Tipos de Recipientes de Medição Normalmente Utilizados em
Sistemas de Cintiladores Líquidos

Tipo

Vidro de boro-
silicato (Pyrex)

Vidro com baixo
teor de potássio

Quartzo

Polietilerto

Nylon

Teflon

Principal Vantagem

Baixo custo

Baixa radiação de
fundo proveniente
do 4 0 K

Transmissão alta per-
to da região do UV

Baixa radiação de
fundo, baixo custo
e eficiência alta

Baixa radiação de
fundo

Baixa radiação de
fundo, eficiência alta
e pode ser reusado

Principai Desvantagem

Alta radiação de fun-
do, absorção perto da
região do UV

Alto custo, absorção
perto do UV

Custo alto

Permeável aos Solven-
tes orgânicos

Permeável aos Solven-
tes orgânicos e de
custo alto

Custo alto

Desde que os solutos cintiladores que são utilizados normalmente emitem fôtons de energias
correspondente a comprimentos de onda entre 300 e 500 nm, é necessário que o recipiente seja
transparente nessa regiSo. O vidro comum não tem uma transmissão alta nesse intervalo de comprimento
de onda.

A Figura 16 apresenta a transmissão em função do comprimento de onda do vidro de
boro-silicato (Pyrex) e do quartzo. SSo mostradas também para comparação, as faixas de emissSo de dois
cintiladores que são empregados com freqüência.

Observa-se na figura que os fótons emitidos pelo PPO serão absorvidos pelo vidro de
boro-silicato mas não pelo quartzo. O uso de um deslocador do comprimento de onda, como o
dimetilPOPOP, aumerrtaré o número de fótons que atravessarão o recipiente de vidro de boro-silicato.

Com os recipientes de quartzo nfo hé necessidade de utilizar um deslocador de comprimento da
onda para aumentar o número de fôtons transmitidos através do recipiente.

Os recipiente* de polietilerto, nylon • teflon, possuem, como principal característica, uma baixa
rediaçfo de fundo e permitem uma eficiência de contagem bem maiore* do que o$ recipientes de
vidrJ30».
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3J2.6 - Contagem de Emissoras Alfa

A primeira demonstração da possibilidade de contagem de partículas alfa em uma soluçfo
cintiladora líquida, foi feita no ano de 1954 ( 22 ) .

Dois ou mais diferentes emissores alfa podem ser medidos simultaneamente em uma soluçSo
cintiladora líquida, sempre que a diferença de energia entre as respectivas partículas for maior que o
poder de resolução do espectrõmetro utilizado para a contagem123'.

A resoluçSo (poder separador) de um espectrõmetro é uma medida da facilidade de distinguir as
respostas correspondentes a duas ou mais partículas semelhantes, com pequenas diferenças em suas
energias. Essa grandeza é definida como a relaçSo percentual entre a largura do pico na meia-altura do
valor máximo e o valor da abscissa correspondente, em unidades de altura de pulso
(R% = MP /AP m í x . 10O) .

Quanto maior for o valor da resoluçSo, pior será o poder separador do espectrõmetro.

Pelo fato da altura de pulso na*o ser diretamente proporcional à energia das partículas alfa'22',
além do termo resoluçSo definido acima, usa-se o termo "resoluçSo de energia" que é a relaçSo
porcentual entre a largura do pico A meia-altura do valor máximo, em MeV, e a energia da partícula,
também em MeV, isto é:

RE% = AE/E f t . 100 (como está representado na Figura 171.

Esta técnica de espectrometria alfa tem seu uso limitado por várias razoes1371. Em primeiro
lugar, a resoluçSo de energia para partículas alfa de um equipamento comercial, especialmente
construído para contajem beta, é muito pobre.

Em segundo lugar o problema da supressSo de fótons ("quenching") tern impedido o uso de
detectores líquidos de cintilaçSo como um meio confiável de identificação de energias alfa. Usualmente,
a supressSo de fótons em contagem alfa nSo diminui a eficiência de contagem como acontece com as
partículas beta; entretanto, a altura de pulso é diminuída, o que desloca a posiçSo do espectro e torna
muito difícil a sua identificação.

Figura 17 - Pico para • Defintcfo d« RMOIUÇIO
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Finalmente, outro fator limitante da técnica é a radiação de fundo, geralmente bem mais alta

que nos detectores de barreira de superfície.

Contudo, vários estudos realizados demonstraram que os fatos acima descritos podem ser

contornados satisfatoriamente. Por exemplo, a resolução de energia pode ser melhorada incorporando

arranjos eletrônicos e ópticos apropriados no espectròmetro comercial. Para diminuir a radiaçSo de fundo

utilizam se vários recursos, a saber: detectores de volume reduzido, uso de dois tubos fotomultiplicadores

em circuito de coincidência, sistemas de contagens trabalhando a baixas temperaturas, e t c

A vantagem das soluções cintiladoras na detecçlo de partículas alfa é sua eficiência de

a p r o x i m a d a m e n t e 1 O O % 1 2 3 - 3 7 ' 3 8 - 6 4 ' . Além disso, este método de contagem apresenta uma

reprodutibiüdade e precisSo elevadas, mesmo que o discriminador, o ganho dos amplificadores ou n

intensidade dos fótons produzidos na solução cinti'adora variem durante uma série de medidas .

O alcance das partículas alfa com energias na faixa de 4 MeV a 6 MeV, em soluções cintiladoras

líquidas, é da ordem de 5 x I O " 3 c m 1 2 6 1 .

A resolução dos sistemas de contagem geralmente é muito pobre para partículas alfa, variando

de 25% a 30%, sendo que para espectrômetros comerciais, onde usualmente nJo há acoplamento óptico

entre o recipiente que contém a amostra e a janela dos tubos fotomultiplicadores, este valor pode atingir

cerca de 50% a 60%.

Em resumo, o método de determinação de nuclídeos emissores alfa quando a resolução nJo é

um fator importante (como neste caso), apresenta as vantagens seguintes:

a) eficiência de contagem de aproximadamente 100%;

b) ausência de auto-absorçJo nas amostras;

c) rapidez e simplicidade na preparação de amostras;

d) emprego de poucos produtos químicos.

Na determinação do gás radò?;o em equilíbrio radioativo com seus filhos de meia-vida curta,

acrescenta-se a vantagem de que por cada átomo de radònio que se desintegra serio contadas

simultaneamente 3 partículas alfa e 2 partículas beta. Além disso, o fato do radônio ser o gás nobre de

maior peso atômico aumenta sua solubilidade nos hidrocarbonetos aromáticos comumente usados como

solventes em soluções cintiladoras, facilitando sua detecção por esse método.

O requisito básico para que esse gás seja contado com eficiência alta, é a escolha de condições

que favoreçam a solubilidade do gás no solvente.

A solubilidade está relacionada com o coeficiente de solubilidade D no equilíbrio, definido

como:

concentração do gás no solvente

concentração do gás na fase gasosa

Desde que o valor de O aumenta com o decréscimo da temperatura, a quantidade do flat no

solvente também aumentará. Portanto, obtém-se melhores condições de contagem com sistemas de

detecção trabalhando em temperaturas reduzidas'3 3 '2 5 1 .
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CAPITULO 1

EXPERIMENTOS E RESULTADOS

4.1.0 - Coleta da Amostras

As amostras de águas minerais radioativas foram coletadas e fechadas hermeticamente em

frascos de polietileno de dois litros.

Para evitar o escape de radõnio durante a coleta, procurou-se produzir o mínimo de turbulência

ao introduzir a amostra de água no frasco de polietileno.

Procurou-se coletar as amostras o mais perto possível do local de afloramento das fontes,

preenchendo-se totalmente os frascos a f in. de evitar a difusão do radònio para o ar. Anotou-se a hora

da coleta para corrigir a concentração de radònio por decaimento.

Mediu-se também, no instante da coleta, o pH e a temperatura da água.

4.2.0 — Análise do Radònio pelo Método de Emanação

4.2.1 — Calibração do Sistema de Contagem

Em primeiro lugar, visando garantir uma sensibilidade de medição alta, determinou-se a melhor

região de operação do tubo fotomultiplicador.

Para isso, usou-se uma fonte plana calibrada de 2 2 6 R a de cinco centímetros de diâmetro com

6011 ± 181 desintegrações por minuto. A fonte encontra-se revestida com ZnS(Ag) e coberta com um

disco de acrílico transparente, de um centímetro de espessura. A Figura 18 mostra as taxas de contagem

obtidas em função das várias tensões aplicadas e observa-se que a melhor região de operação do tubo

fotomultiplicador resulta entre os pontos 2,16 e 2,24 do potenciômetro de controle de alta voltagem

que correspondem aproximadamente a 800 e 850 volts.

O potenciômetro de alta tensão foi fixado no ponto 2,20 e o ganho foi ajustado de maneira a

obter uma taxa de contagem igua * atividade da fonte.

4.2.2 — Preparação das Câmara» de CintilaçSo

Foram construídas câmaras de cintilação para detecção de radònio, tomando como base os

trabalhos efetuados por Lucas*35) e Higgins, Grune, Smith e T e r r i l l 1 2 " .

Utilizaram-se frascos do tipo erlenmeyer, marca Pyrex, por apresentarem uma transmissão maior

a luz emitida do que os de vidro comum, de 125 m i de capacidade. Depois de lavado; com uma soluçfio

fracamente ácida e com água destilada para remover as impurezas, foram revestidos internamente com

uma camada adesiva de graxa de tilicone. Este recobrimento obteve-» molhando • parte interna do*

frascos com uma solução de graxa de silicone dissolvida em tetracloreto de carbono, na proporçlo da

2 5 0 gramas para 1 litro, e deixando evaporar completamente o solvente (o que ocorre em

aproximadamente 24 horas).

Em seguida, colocando e agitando uma pequena quantidade, aproximadamente 10 gramas, d *

ZnS(Ag) em po dentro dos frascos conseguiu-se aderir firmemente és paredes uma fina a uniforma

película desse composto luminescent», mediante um suave movimento de rotacffo da câmara.
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Finalmente, o fundo dos frascos, que é por onde se faz o acoplamento óptico com o tubo
fotomultiplicador, foi cuidadosamente limpo num diâmetro de 5 cm, para permitir a livre passagem dos
fôtons resultantes da interaçSo das partículas alfa com o ZnS(Ag) do recobrimento (Figura 19).

tt TORNEIRA

FRASCO
ERLENMEYER (125 ml)

CINTILADOR
ZnS (Ag)

JANELA TRANSPARENTE

Fljur» 19 - Cimtra dt Clntllacfo
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4.2.3 - Procedimento Experimental para Análise do RadAnk)

Por causa da tendência do rad&nio de escapar muito rapidamente das amostras de água, estas

são transferidas cuidadosamente e com um mínimo de agitação para o borbulhador do sistema de

emanação (Figura 14). O procedimento experimental para a operação do sistema é o seguinte:

a) após verificar que as torneiras t i , t 3 , t 5 , t6 e t 7 estão abertas, injeta-se o gás de arraste

(Argònio) no borbulhador onde está a amostra de água radioativa, com um fluxo

constante de 1 fi/min durante 20 minutos. Durante este intervalo de tempo, as armadilhas

D e F estSo sendo refrigeradas com a mistura de gelo seco e acetona;

b) logo que o fluxo de gás de arraste é interrompido, faz-se o vácuo em todo o sistema e

fecham-se as torneiras t« e t 7 ;

c) aquece-se lentamente a armadilha F por meio de um forno cilíndrico com temperatura

controlada. Após a temperatura ter atingido 350°C o aquecimento continua por 20

minutos;

d) Paralelamente ao item c, conecta-se a câmara detectora no sistema de emanação e faz-se o

vácuo;

e) transcorrido o tempo de aquecimento, abre-se a torneira t7 que comunica a armadilha de

carvão com a câmara de cintilação e, a seguir, abre-se a torneira t6 até igualar a pressão

dentro da câmara com a pressão atmosférica;

f) finalmente, fecha-se a torneira da câmara detectora, que é então desconectada do sistema

de emanação para contagem, após 3 horas, no sistema de medição descrito no item 3.1.1.

4 7 . 4 — Eficiência Relativa das CCmarai

Pelo fato das câmaras de cintilaSo terem sido construídas com erlenmeyers do tipo Comercial,

sujeitos portanto às tolerâncias normais de fabricação na composição da matéria prima e nas suas

dimensões, determinaram-se suas eficièncias relativas de contagem para poder comparar amostras medidas

em diferentes câmaras.

Com essa finalidade, as câmaras foram colocadas dentro de um dessecador conectado com o

sistema de emanação descrito no item 3.1.2. onde, em seguida, fez-se o vácuo. 0 radònío retirado de

vár>as amostras de água radioativa, foi acumulado em carvão ativo e transferido por diferença de pressão

para o recipiente dessecado;. A seguir, as câmaras ficaram nessas condiçOes durante 4 8 horas, para

assegurar uma completa homogeneização do gás no interior do dessecador e das câmaras.

Após asse período, o dessecador foi aberto e as câmaras foram fechadas ao me;mo tempo a

imediatamente contadas. A clmara que apresentou maior contagem foi considerada » m o tendo

eficiência relativa unitária. A t eficièncias relativas das outras câmaras foram determinadas com relação à

anterior, q'.'« *'r. >?:isiderada como câmara padrão.

Para a determinação da eficiência relativa das câmaras, utilizou-ve a seguinte relação:

e
Efc(%) = — • 100 (4.1)

P

onde:
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Efc = eficiência relativa da câmara de cintilaçào C;

N£ = taxa de contagem obtida na câmara de cintilaçâo C (cpm);

N = taxa de contagem obtida na câmara de cintilaçâb padrão (cpm).

Esta experiência foi repetida por quatro vezes, com os resultados apresentados na Tabela XIV.
A mesma tabela mostra os valores da radiação de fundo obtidos com cada uma das câmaras construídas.

Tabela XIV

Radiação de Fundo e Eficiência Relativa das Câmaras de Cintilaçâb

Câmara de

cintilaçâo

A
B
C
0
E
F
G
H

Radiação de fundo

(cpm)

0,18 ±0,01
0,47 ± 0,03
0,44 ± 0,03
0,63 ± 0,04
0,85 10,05
0,24 ± 0,02
0,10 ±0,01
0,10 ±0,01

Eficiência relativa
(média de

4 determinações)

0,65 ±0,13
1,00 ±0,17
0,92 ±0,16
0,97 ± 0,17
0,53 ± 0,11
0,69 ± 0,13
0,73 ±0,14
0,58 ±0,12

4.2.5 — DettrminaçSo do Rendimento da Exti^cio do Radonio

Colocaram-se 250 mi de uma amostra de água radioativa no frasco borbulhador do sistema d«
emanação e, a seguir, provocou-te a emanação do radònio mediante a passagem da 20 litros dt argonío
atuando como gás carregador. Antes • após a experiência, foram coletadas alíquotas de 10m£ e suas
atividades determinadas no espectròmetro da cintilaçSo Ifquida descrito no item 4.3.1., utilizando
Insta-gel como solução cintiledor».

O rendimento da extracfo- (r?E) foi determinado pela seguinte relação:

''(El 100 (4.2)

onda:

A t - atividade específica da amostra coletada, antas da emanação ipCí/í);

A h • atividade especifica da êmottrê coletada, após a emanacfo (pCi/í).

A vazio do fluxo de argonio foi fixada em 1 t/min, por ser este o máximo valor alcançado aam
o deipraendimento de gotículas da superfície da água. 0 valor obtido para o rendimento da axtraçio foi
da 99,1%.
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4.2.6 - Eficiência de Adsorçao do Radònio no CarvSo Ativo

Com a finalidade de determinar a eficiência de adsorçào do gás radònio no carvão ativo,
conectou-se ao sistema de emanação descrito no item 3.1.2. uma outra armadilha em série com a
primeira, possuindo ambas a mesma massa de carvSo ativo (20 g), sendo que a segunda armadilha
também foi mergulhada na mistura de gelo seco e acetona (-76°C).

Provocou-se a emanação do radònio contido em uma amostra de água radioativa e, a seguir,
fez-se o vácuo em todo o sistema. Depois, ambas armadilhas foram isoladas e aquecidas à 350°C durante
20 minutos, para liberar o gás.

O gás liberado foi coletado em duas câmaras de cintilaçlo, uma para cada armadilha, que foram
posteriormente contadas.

A eficiência da adsorçío do radònio no carvSo ativo (Efc g ) foi calculada por meio da seguinte
equaçlo:

Ef«- {%) - 1TTZ * 10° <4-3»

onde:

N, = taxa de contagem correspondente ao radònio retido na primeira armadilha de carvão
ativo (cpm);

N 2 = taxa de contagem correspondente ao radònio retido na segunda armadilha de carvão
ativo (cpm).

A eficiência de adsorçSo do gás radònio no carvSo ativo, calculada com a formula acima, foi de
99,83%.

4.2.7 — Rendimento de Desadsorçfo

Tendo como objetivo verificar o rendimento da liberecffo do radònio adsorvido no carvSo ativo,
realizou-se a seguinte experiência: o radònio emanado por uma amostra d* água radioativa • retido na
armadilha de carvSo ativo foi transferido para uma câmara de cintilaçlo, segundo o procedimento
descrito no item 4.2.3.

A seouir, após o sistema ter atingido a temperatura ambiente, colocaram-te 250 mi dt água
destilada no frasco borbulhador e repetiu-se a experiência.

O rendimento da detadsordo (Tjd) foi calculado pala seguinte ralado:

nd(%> = • 100 (4.4)
Ar

onde:

A f • atividade contida na dmara da cintilaçlo na experiência com água radioativa (cpm);

A d - atividade contida na dmara de cintilaçlo na experiência com água destilada (com).
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O rendimento de desadsorçffo assim obtido foi de 88,7%.

4.2.8 - Ef iência da Detecção da Câmara de Cintilayiò

A eficiência de detecção da câmara de cintilaçSo foi determinada introduzindo em seu interior
uma atividade conhecida de 2 2 2 R n . Para isso utilizou-se um frasco de polietileno com um litro de água
radioativa, que foi fechado hermeticamente com uma câmara de cintilaçSo disposta conforme a
Figura 20. 0 conjunto ficou nessa posição por 24 horas e, logo após esse intervalo de tempo, a câmara
foi desconectada e contada por 20 minutos no sistema descrito no item 3.1.1.

CÂMARA DE CINTILAÇÂO

AMOSTRA DE ÁGUA RADIOATIVA

Figura 20 - Arranjo Experimental para Determinaçlo da Eficiência de Detecção da CImara da Cintilaçlo
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A atividade de radônio (A) originariamente dissolvida na água, que difundiu para a fase gasosa,
foi calculada pela diferença entre a atividade inicial (AQ) antes de fechar o sistema, e a atividade obtida
após as 24 horas (A,). Os valores de AQ e A1 foram determinados no espectrômetro de cintilador
líquido, medindo com Instagel alíquotas de 10 mí de água contida no frasco.

O valor de (A) fui calculado pela seguinte expressão:

A (dpm) = A_ - A, e" ( 4 5 )

onde:

X = constante de decaimento do radônio (min*1);

At = intervalo de tempo entre o fechamento do sistema e a contagem .(min).

A atividade de radônio contida na fase gasosa do sistema (A ) foi determinada pela seguinte
express.ío-

-XAt.
IN - B) e ' • V

An (cpm) =
9 n v

onde:

N = taxa de contagem obtida com a câmara de cintilaçJo (cpm);

B = radiação de fundo da câmara de cintilaçío (cpm);

At, = intervalo de tempo entre o momento de introdução da água no frasco e a contagem
da câmara (min);

V = volume total da fase gasosa, conjunto frasco e câmara, (0,23 í ) ;

i\ = número de partículas alfa emitidas por cada átomo do gás que se de&integra (3);

v = volume da câmara de cintilaçffo (0,14 S).

A eficiência de detecção (Efd) foi determinada pela seguinte ralacfo:

Efd(%) - - J - . ioo (4.7)

O valor obtido foi da (23,431 3,42)%.

4.2.9 - Eficiência Total do Sistema d* Emanação

A eficiência total de- sistema de amanaçlo foi determinada por meio d* uma wluçlo padrio de
m R « um equilíbrio com o 3 > J Rn, de 80pCi/í, preparada por diluiçlo de uma toluçfo padrio do
National Bureau of Standards da (3,03 ± 0,04) x 10"' g/t.



55

Obteve-se a emanação do radònio conforme descrito no item 4.2.3. O gás foi coletado na
câmara de cintilaçâb a após 3 horas, quando o radònio já estava em equilíbrio com seut produtos de
decaimento de meia-vida curta, efetuou-se a contagem por 10 minutos no sistema descrito no item 3.1.1.

A eficiência do sistema está dada pela seguinte expressSo:

Ef (cpm/dpm) =
(N - B) e

n A

- X \ t

(4.8)

onde:

N = taxa de contagem obtida com a câmara de cintilaçao (cpm);

B = radiação de fundo da câmara de cintilaçtb (cpm);

X ~ constante de decaimento do radònio (min'1);

At = intei.alo de tempo entre o início da emanaçSo e a rontagem da câmara de dntilaçSo
(min);

n = número de partículas alfa emitidas por cada átomo do gás que se desintegra

A = atividade do padrão de " * R a (dpm).

Esta experiência foi repetida por seis vezes e o valor médio da eficiência total do sistema
resultou em 0,205 cpm/dpm.

4.2.10- Reprodutibilidade

Para a determinação da reprodutibilidada do método de emanação, utilizou-se a mesma solução
padrSo de Í J t R a em equilíbrio com o l í 2 R n , de 80 pCi/í, mencionada no item anterior.

Colocaram-se 250 mS da solução num frasco borbulhador e provocou-se a emanação do radonio,
utilizando o sistema descrito no item 3.1.2. Esta experiência foi repetida seis vazas, deixando-se
transcorrer entre elas um tempo mínimo de 20 dias, para alcançar o equilíbrio radioativo entra o rádio e
o radònio.

Os valores da eficiência total do sistema, determinada segundo o item 4.2.9., tio apresentados
na Tabela XV.

Tabela XV

Valores da Eficiência Total do Sistema da Emanaçfo

Experiência
n?

1
2
3
4
S
0

Eficiência total do
sistema (cpm/dpm)

0,229
0,201
0,189
0,231
0,192
0,190
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Efetuou-se uma análise estatística com base nos valores da Tabela XV, obtendo-se os seguintes
resultados:

— valor médio: x = 0,205 cpm/dpm

— desvio padrSo do valor médio: s = 0,020 cpm/dpm

— coeficiente de variação: CV = 9,75%

(sendo CV = s/x". 100).

4.3.0 - Analisa do Radonio pelo Método dos Detectores Líquidos da Cintilaçao

43.1 - Espectrometro da Cintilador Líquido

0 espectrômetro de cintilador líquido empregado para a determinação dó gás radonio em éguas
foi o LKB-WALLAC 81.000, comercial (utilizado normalmente para detectar partículas beta ds baixas
energias). Possue três canais analisadores de altura de pulsos, com contagem simultânea, e cada canal
contém 33 díscriminadores, ajustados logaritmicamente, que cobrem uma faixa de energia de 1 keV a
2.000 keV. Está constituído, também, por um trocador automático de amostras que comanda um
sistema impressor de dados, e de uma unidade de refrigeração que permite variar a temperatura entra
-10°C e a temperatura ambiente.

As unidades que compõem o espectrômetro de cintilador líquido estSo esquematizadas na
Figura 21.

Nos tubos fotomultiplicadores distinguem-se três partes principais, que sSo importantes na
determinação de sua eficiência e resposta, a saber:

a) Fotocátodo: geralmente revestido por uma liga de Cs-Sb ou Ag-Mg-Cs; tem a propriedade
de converter os fótons recebidos em um número proporcional de elétrons (fotoelétrons).
O número de fotoelétrons vai depender da energia dos fótons e de sua quantidade, a da
transparência e composição do fotocátodo.

b) Dinodos: recebem os fotoelétrons emitidos pelo fotocátodo e, por impacto, produzem
outros elétrons secundários que atingem a outros dinodos, multiplicando-sa assim o
número inicial de elétrons.

c) Anodo: coleta os elétrons provenientes dos dinodos a converta a carga total am um pulso
de amplitude diretamente proporcional ao número de elétrons coletados.

Ot tomadores da pulsos tem • funcffo da adicionar os pulsos provenientes dos dois tubos
fotomultiplicadores • transferi-los para o amplificador logaritmioo.

0 sistema da amplificacfo logarítmica converte • soma dos pulsos dos dois tubos
fotomultiplicadores, am um novo pulso com amplitude igual ao togarítmo da toma dassas pulsos.

Os encelfmetros ttm a funçfo da contar ot pultot qua passam através dos discrimlnedores,
previamente fixados entra duas alturas (janela).

Etta espectrometro permita analisar, da maneira automática, 200 (duzentat) amostrai

4.3.2 - Preparaçfo daa Amotina
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Para a preparação das amostras utilizaram-se dois tipos de soluçOes cintiladoras. A primeira delas
foi Insta-gel, fornecida pela Packard Instrument Company, Inc., que permite a incorporação de grandes
volumes de áqua sem alterar a sua eficiência de contagem.

A segunda solução foi preparada em laboratório, utilizando-se como soluto primário o PPO
(2,5-difeniloxazol) com pico máximo de fluorescência em 375 nm. Para que o comprimento de onda
coincidisse com a faixa de maior sensibilidade dos tubos fotomultiplicadores (aproximadamente 420 nm),
adicionou-se um soluto secundário, deslocador de comprimento de onda, o dimetil-POPOP
I 1,4-di-1 2-(4-metil-5-feniloxazolil)|-benzeno |, com pico máximo de fluorescência em 427 nm. O solvente
usado para a preparação desta solução foi o Tolueno.

A composição desta solução cintiladora foi a seguinte1 2 4 ' :

7 g

- Dimetil-POPOP 0,5 g

- Tolueno 1.000 mi

4.3.2.1 - Preparação de Amostras com Insta-Gel

Para a contagem das amostras utilizaram-se frascos de vidro de 25 mi de capacidade, com baixo
teor de potássio, fornecidos pela Packard Instrument Company, Inc.

A amostra a ser contada consiste em um sistema formado pela água radioativa e pela solução
cintiladora. Esse sistema é geralmente chamado de "coquetel".

As amostras com Insta-gel foram preparadas de modo simples e rápido, colocando-se uma
alíquota da solução cintiladora no recipiente de contagem e, logo em seguida, a amostra de água
radioativa. Após vigorosa agitação introduz-se o recipiente no sistema de contagem que, para melhorar a
eficiência de medição está a 10°C.

A fim de obter a melhor relação entre os volumes de água e solução cintiladora, efetuaram-se
várias determinaç&es utilizando, em cada uma, um volume total de 20 mí. Para manter uma atividade
constante colocaram-se 3 mS da mesma água radioativa em cada frasco, completando-se o volume total
com diferentes proporçfies de água destilada a Insta-gel. Os resultados obtidos estão representados na
Figura 22.

Determinou-se a influência da temperatura e do tempo de escoamento da amostra de água
contida na pipeta, na taxa de contagem obtida. Prepararam-se várias amostras com volume constante de
10 mí de uma mesma fonte de água radioativa. Oi resultados obtidos estão apresentados na Tabela XV!

4.3.2.2 - Preparação d* Amostras mm PPO, Dimetil-POPOP • Tolueno

A preparação das amostras com a solução cintiladora da PPO, dimetil-POPOP a tolueno, seguiu
o procedimento descrito por Noguchi'461, que consista em transferir para um funil d* separação
quantidades definidas da água • solução cintiladora, agitando-o entlo vigorosamente até • mistura
tornar-se leitosa.

Como á solubilidade do radonío no tolueno (utilizado como solvente) 4 aproximadamente 60
vezes maior do que em água è temperatura ambiente, o radònlo concentrar-se-á na fas* organic* durante
o período de agitação, de acordo com o s*u coeficiente de solubilídad*.
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Tabela XVI

Verificaçfo da Influência da Temperatura a do Tempo de
Escoamento am Amostras Preparadas com Insta-gel

Amostra

1
2
3

4
6
6

7
8
9

Tempo de
escoamento

(s)

10
19
31

9
20
33

10
27
34

Temperatura

<°c>

23
23
23

8
8
6

i

1
1

Taxa do contagem
obtida
(cpm)

750
775
704

814
792
840

1.106
1.014
1.000
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O procedimento experimental é o seguinte: em funil de separação colocam-se 300 mfi da
amostra de água e 30 mS da solução cintiladora e agita-se a mistura vigorosamente por um tempo
pré-determinado. Após a mistura separar-se novamente em duas fases (o que ocorre em aproximadamente
25 minutos) retira-se uma alíquota de 20 m£ da fase orgânica e transfere-se para o recipiente de
contagem.

Determinou-se o tempo ótimo de agitação da mistura (amostra de água e solução cintiiadjra)
dentro do funil de separação. Os resultados estão representado* n* Figura 23.

4.3.3 — Determinação do Espectro da Emissoras Alfa

O espectro energético de alguns nuclfdeos emissores alfa foi determinado registrando-se o
número de contagens obtidas (durante um minuto) em cada um dos discriminadores de energia do canal
analisador de altura de pulsos.

Para essa determinação, utilizaram-se soluçOes padronizadas dos seguintes nuclfdeos emissores
alfa: 3 1 0Po (5,3 MeV), J J 6Ra (4,8 MeV) e " ' A m (5,5 MeV). As soluções foram dissolvidas em
Insta-gel, na proporção 1:1.

Em todos os casos, a intensidade máxima dos espectros situou-se entre os discriminadores 15 e
25 (janela) conforme Figuras 24, 25 • 26.

Como os nuclídeos utilizados emitem partículas alfa de energias muito próximas e a resolução
do espectròmetro para esse tipo de partículas é reduzida, não foi possível distinguir o espectro de cada
um separadamente.

Visto que para o caso de emissores alfa os agentes causadores da supressão de fótons
("quenching") reduzem a eficiência de contagem em menos de 1 % l 6 4 ) , para a análise do radônio
utilizou-se uma abertura do discriminador de energia um pouco maior que a determinada para o padrão
de J l t R a em equilíbrio com o 3 l a R n , não havendo necessidade de correção para este fenômeno no
cálculo da concentração.

Portanto, para análise do radônio utilizou-se a janela delimitada pelos discriminadores 13 e 23.

4.3.4 - Determinação da Fraçfc de Radônio nio Dissolvida na Solução Cintiladora

Corro os recipientes de medição utilizados tem uma capacidade total de 25 mi e somente
20 mf são ocupados pela solução cintiladora com a amostra de água radioativa, determinou-se a fração
de J 3 3 Rn não dissolvida no "coquetel" de contagem, isto é, a parte de i a l R n na fase gasosa dentro do
recipiente.

Misturaram-se 10 m£ da amostra de água radioativa com 10 mi de Insta-gel, num recipiente que
foi deixado por 24 horas a 10°C dentro do espectrômetro para alcançar o equilíbrio entre os 'onuíidos
de radônio na fase gasosa e na fase líquida e, logo apôs, efetuou-se a contagem durante 10 minutos.

Em seguida, com um erlenmeyer da 160 mí de capacidade, previamente em vácuo, retirou-se o
gás contido na parte superior do recipiente de contagem (aproximadamente 6 mí) utilizando ume agulha
hipodérmiea para perfurar a tampa da plástico (Figura 27).

Finalizada esta operação (o que ocorreu em aproximadamente dois minutos) a amostra foi
contada novamente por 10 minutos a a fração do gás > J I R n não dissolvida no solvente (f(> foi calculada
utando-se a seguinte relação:
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A1 -
1fJ0 ( 4 g )

onde:

A 1 = atividade inicial contida na amostra (cpm);

A 2 = atividade contida na amostra após a retirada do gás corrigida para tempo inicial (cpm).

De acordo com os resultados obtidos, a fração de radònio nJo dissolvida no solvente foi de
4.85%.

4.3.5 — Determinação do Fator de Contagem com Insta-Ge!

No item 3.2.2. foram analisados os fenômenos de cintilaçSo com partículas alfa em líquidos
salientando-se que como conseqüência da baixa eficiência de cintilação, a resposta espectral do detector se
desloca superpondo-se com a das partículas beta de energia 10 vezes menor.

Portanto, na determinação da eficiência de contagem para J 3 3 R n em equilíbrio com seus
produtos de decaimento de meia-vida curta, deve levar-se em consideração que por cada átomo de
J 2 2 R n que se desintegra, emitir-se-ão três partículas alfa e duas partículas beta e, para o caso do padrSo
de 2 2 6 Ra, que se encontra em equilíbrio até o fim de sua cadeia de decaimento, haverá cinco partículas
alfa e quatro partículas beta por cada desintegração.

4.3.5.1 - Eficiência do Contagem para Partículas Alfa

A eficiência de contagem para partículas alfa, segundo as especificações de LKB-Produkter
AB ( 6 4 > , é de 98%. Este valor foi verificado com 10 mC de uma solução padrSo de : 4 1 Am dissolvida em'
Insta-gel na proporção de 1:1, usando a janela delimitada -jelos discriminadores 19 e 25 (conforme
espectro representado na Figura 26). A taxa de contagem obtida relacionou-se com a atividade da
amostra, resultando uma eficiènci? de 0,981 cpm/dpm.

4.3.5.2 - Eficiência da Contagem para Partículas Beta

Neste caso, a eficiência de contagem depende da energia das partículas. Portanto, para podar
determinar experimentalmente essa relação seria necessário dispor de uma séria de amostras
padronizadas, cada uma delas preparada com um radioisotopo qua emitisse so uma partícula beta por
desintegração, com energia diferente à das outras amostras.

Em virtude da complexidade desse procedimento e dentro das finalidades práticas desta
trabalho, considerou-ta suficiente determinar apenas uma eficiência média de contagem para as partículas
beta da cadeia do J 1 * R a . Para asses efeitos utilizou-se uma amostra padrfo preparada com l O m í da
uma solução da í l 4 R a am equilíbrio com o a > 1 R n , de 88,8 dpm, obtida a partir da uma tolucfo
calibrada pelo National Bureau of Standards (NBS) dot EEUU.

Seguidamente, a amostra padrfo foi medida no etpectrometro da cintilador líquido, obtendo-se
uma (altura da 690 contagem por minuto. Esta taxa de contagem, como aconteça com at medições do
1 1 1 Rn em equilíbrio com taut filhot de meia-vida curta, está formada pela contribuiclo dat partículas
alfa a beta emitidas pelos diferentes radlonuclídeot, concomitantemente com at desintegrações do
elemento inicial da cadeia.
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Numericamente, se .J representa a taxa de contagem total de uma amostra de " * R a ou 2 2 1 Rn
em equilíbrio, resultará:

ou

N(cpm) = A o N a E f a + Á o N í Ef < } (4.10)

N = A o ( N a E f a + N í E f í ) (4.11)

onde:

AQ = atividade do elemento inicial da cadeia na amostra padrSo (dpm);

N Q ; No = número de partículas alfa e beta emitidas em concomitância com as
desintegrações do elemento inicial da cadeia radioativa (part/desint);

EfQ = eficiência de contagem para partículas alfa (contagens/partícula a);

Efo = eficiência média de contagem para as partículas beta emitidas pelo elemento
inicial e seus descendentes (contagens/partícula 0).

Nocasodo J 1 'Ra:

N = 590 cpm;

Ao = 82,8 dpm;

N a = 5 partículas/desintegração;

N« = 4 partículas/desintegraçSo;

Efa = 0,98 contagens/partícula a.

Portanto, da fórmula anterio

IN 1 690
( 6 0 9 8 ) ( 4 1 2 )

in 0,44 contagens/partícula

A eficiência de detecçlo para 1 1 6Ra, resultante da contribuição das partículas alfa • bata è
contagem total acumulada no espectromotro, «tá dada pala expresslo entre parênteses da
equaçfo(4.11):
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sendo:

N « = 5" E fa = °-98- Nfl = 4 e E f0

Substituindo esses valores:

EfR a = 5 x 0 , 9 8 + 4 x 0 . 4 4 = 6,66 cpm/dpm

0 fator de contagem para J 2 6 Ra em água, utilizando Insta-gel como solução cintiladora resulta:

FCRapCi/cpm = ( E f R a 2 , 22dpm.pCr ' ) " ' = 0,068 (4.14)

Levando em consideração que a medição está referida a uma amostra de 10 mí, o valor de FC
por litro de água é de 6,8 pCi/S . cpm.

No caso de í l J R n em equilíbrio com seus filhos de meia-vida curta, N f l = 3 e No = 2 . Supondo
a mesma eficiência média de contagem beta que para o 1 J 6 Ra, a eficiência de detecção e o fator de
contagem para radònio resultam, respectivamente:

EfR n = 3 x 0 , 9 8 + 2x0 ,44 = 3,82 cpm/dpm

F C R n = ( 3 , 8 2 x 2 , 2 2 ) - ' = 0,117 pCi/cpm

0 fator de contagem por litro de água para 1 J 2 R n é igual a 11,7 pCi/C . cpm.

4.3.6 - Determinação do Fator de Contagem para a Solução Cintiladora Líquida com Tolueno, PPO e
Dimetil-POPOP

O fator de contagem (FC) para a solução cintiladora com tolueno, PPO e dimetil-POPOP, foi
determinado por comparação com os resultados obtidos na medição da concentraçfo de J Í Í R n em 11
amostras de diferentes procedências, preparadas com Insta-gel.

A extração do radònio originariamente dissolvido nas águas pelo solvente orgânico, foi realizada
conforme descrito no item 4.3.2.2., nas mesmas condições de temperatura (19°C) e com um tempo de
agitaçfo do funil de separaçlo, de 6 (cinco) minutos. O valor médio obtido foi de
(2,610,6) pCi/C . cpm.

4.3.7 - Reprodutibilidade dos Resultados

4.3.7.1 - ReprodutlblIWat»* dai Medições no Espectromotro

Para verificar o grau de reprodutibilidade das medidas obtidas com o sistema de contagem,
preparou-se "coquetel" com água radioativa a Insta-gel e efetuaram-se 20 medições de trinta minutos
cada uma, corrigindo** os resultados por decaimento do radònio.
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Cada contagem está afetada por um erro instrfnsico ao fenômeno da radioatividade e ao efetuar
uma série de contagens de uma mesma amostra, com o mesmo sistema, a variância do conjunto dat
medidas deve ser da mesma ordem que a variância da média das contagens, se o aparelho nfo apresentar
nenhuma flutuação anormal na sua resposta.

Efetuou-se uma análise estatística dos resultados, usando-se a distribuiçSo " F " ' 4 3 ' qua compara
as variâncias do conjunto de medidas e da média das contagens, mediante a relaçJo:

S 2

onde o numerador representa a maior dessas variâncias.

Os resultados da análise estatística foram os seguintes:

- valor médio: 1 = 20.956 contagens

- desvio padrSo do valor médio: $2 = 152

- desvio padrSo do conjunto: s, = 452

- coeficiente de variaçJo: (CV) = 2,2%

4522

- F experimental = — = 8,84
152a

O valor de F experimental resultou igual a 8,84. O valor de F tabelado num nível de confiança
de 95%, com 19 graus de liberdade para a variância maior e 1 grau de liberdade para a variância menor
!F0 0 g(19,D), está contido entre os valores*65*:

F 0 0 5 (15 ,1 ) = 245,9

F0 0 5 (20,1> = 248,0

jomo o valor de F experimental é menor que o valor de F tabelado, conclui-te que, no nível da
ijonfíança adotado, at variâncias sSo consideradas iguais, o que permite afirmar que o sistema de
contagens fornece resultados repròdutfveis.

4.3.7.2- Reprodutibilidade na Preparação dat Amostras

Com a finalidade de verificar a reprodutibilidade na preparação das amostras para mediçlo no
espectròmetro de cintilação líquida, prepararam-te 20 "coquetéis" com água radioativa da metmt fonte,
usando-ta Insta-gel como toiucfo cintiladora. At amostrai foram medidas por 30 minutos cada uma,
corrigindo-te ot resultados por decaimento do radonio.

Para testar a reprodutibilidade da técnica da praparaclo da amostras, comparou-te a varilncia
desse conjunto de medidas com a varilncia da medida da uma única amostra (cujos resultados figuram
no item anterior). Efetuou-te a análise estatística dot resultados a aplicou-ta o testa F ( 4 3 ) .

Os resultados obtidos foram ot teguintes:
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- valor médio: x = 21.042 contagens

- desvio padrSo do valor médio: $2 = 152

- desvio padrffo do conjunto: sf = 544

- coeficiente de variação: (CV) = 2,5%

544*
- F experimental = r = 12,81

1522

0 valor de F tabelado num nível de confiança de 95%, com 19 graus de liberdade para a
variâocia maior e 1 grau de liberdade para a variancia menor \?005W*A)), •«** contido entre os
valores'681.

Fo,O5 ( 1 5 '1> = 2 4 5 ' 9

W 2 0 ' 1 ' = 248°

Como o valor de F experimental é menor que o valor de F tabelado, conclui-se qua, no nível de
confiança adotado, as variâncias são consideradas iguais o que permite afirmar que o método de
preparação de amostras é reprodutfvel.

4.4.0 — Resultados Obtidos na Detarminaçlo da Coneantraçlo da Radtaio am Águas

As concentraçSes de í l 2 R n nas amostras de águas foram determinadas utilizando os métodos
descritos nos itens 4.2.0. e 4.3.0, por meio das seguintes expressões:

a) Método de «manaçlo:

(A - B) V"1

° R n ^ -XAt
e Ef Efc n F

onde:

N = taxa de contagem medida com a câmara de cintilaçlo (cpm);

B = radiaçfo de fundo da eêmarê de cintilaçlo (cpm);

V = volume da amostra de água (litros);

X • constante de decaimento do radònio (min"1);

At • intervalo de tempo transcorrido entre a coleta « a contagem da wnonrê (min);

Ef •= eficiência total do sistema da emanaçfo (cpm/dpm);

Ef£
 e eficiência relativa da câmara de cintilaçlo C,
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n = número de partículas alfa emitidas por cada átomo do gáf que te desintegra (3
part.or/desint.);

F = fator de conversfo de dpm a pCi (a atividade de 1 pCi é igual a 2,22 dpm para
qualquer substância radioativa).

b) Método do contador líquido de cintilaçfo utilizando Insta-gel como sohicfo cintiladora:

FC (N - B)
c""(pCi/S) = — ^ Z T ~ l417)

e

onde:

N = taxa de contagem da amostra (cpm);

B = taxa de contagem medida com água destilada (cpm);

FC = fator de contagem determinado no item 4.3.5. (11,7 pCi/K.cpm);

X = constante de decaimento do radonio (min'1);

At = intervalo de tempo entre a coleta e a contagem da amostra (min).

c) Método do contador líquido de cintilaçlo utilizando • toluçto cintiladora de tohwno,
PPO e dimetil-POPOP:

As concentrações de a a i R n nas amostras de água medidas com a «oluçlo cintiladora de
tolueno, PPO e dimetil-POPOP, foram calculadas usando o fator de contagem determinado da acordo
com o item 4.3.6. e pela fórmula apresentada por Noguchi.

A expressfo que determina a concentração de radonio na água utilizando o fator de contagem
determinado ne> item 4.3.6. é:

N * taxa de contagem da amostra (cpm);

B * taxa de contagem medida com água destilada (cpm);

FC - fator de contagem determinado no item 4.18. (2,6pCí/í.cpm);

X • constante de decaimento do radonio (min'1);

At • intervalo de tempo entre • coleta e a contagem dai amostras (min).

A coneentraçfo de radonio na água (Cg), quando se utiliza o método descrito por Noguchi é
determinada por medida da taxa da contagem no líquido cintilador (C(), considerando a atividade do
'•donio dentro do funil de separaclo, nai três fases: ar, líquido cintilador e égua.
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Dentro do funil de separaçlo a atividade tot t l (A) é dada por:

A = A i f + A, • Aégua <4 .19 ,

A>r = atividade do radonio no ar;

A t = atividade do radonio no líquido ointilador;

A f = atividade do radònio rw água.

O valor da atividade (A) poda ser exprauo por:

A = X C, V,

C, = concentracSo do radonio na faia i;

V, = volume da fate i.

Portanto a axpressfo (4.19) pode ter escrita como

A - Co V *9u . = C . r V . r * C, V» *

O coeficiente de «olubilWade (D) do radonio definido no hem 1 2 8 . . é da

i) para a água:

er

onda:

C^y, - concantraçfo do gái na água;

C. . m concentraçCo do gét no ar;

coeftclante da tolubllldada do radonio para a água, no equilíbrio.

(4.20»

li) per* o tolueno:

D - — (4.23)
1 Cver
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onde:

C( = concentração do gás no tolueno;

C | r = concentração do gás no ar;

D( = coeficiente de solubilidade do radonio para o tolueno, no equilíbrio.

Substituindo (4.22) e (4.23) em (4.21) tem se:

V . r + C , D« + D * 9 U . C .r v é , u .

porttnto;

CJpCi/í) = Ct( 1- -^- • -^- • - i ! ü , ,4.2»

Os coeficientes de solubilidade (D) do radonio è pressfo atmosférica, variam com a temperatura
(T). Podam ser calculados de acordo com as seguintes equações formuladas com base am dados
experimentais1461:

Déoua = 9 . 1 2 / ( " , 0 + T) 0 < T < 40°C

D, = 18,3 exp(- T /46.0» B°C < T < 40*C

0 valor da conoantraçfo da radonio na soluçfo cintiiadora da tohiano (C,), atribuindo para atta
a maamaaffeiancia da contatam alfa a bata qua para o Insta-gel. poda sar datarminador por:

FC(N - B)
C, (pCI/8) =

1 -Xíit
V e

onda:

FC - fator da contagem para Inste-gtl, determinado no rtam 4.3.6. (0,117 pCi/cpm);

N - t a u da contagem medida com a solução cintiiadora de toiuano (cpm);

B - taxa da contagem madida com água destilada (cpm);

X - constante da decaimento do radonio (min"1);

At - tmarvalo da tampo entre a coleta a a contagem das amostras (min);

V - vokima da soluçfo cintiiadora (0,02 í ) .
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A Tabela XVII mostra para uma comparação, as concentrações de radbnio de algumas fontes do
Estado de São Paulo, determinadas pelos métodos do detector líquido de cintilação (usando Insta-gel
como solução cintiladora) e de emanação.

A Tabela XVIII mostra as concentrações de radônio em águas minerais e de poços, que foram
determinadas pelo método do detector líquido de cintilaçlo. Este método foi muito utilizado por
apresentar as vantagens mencionadas no item 5.2.0.

Na Tabela XIX estão indicadas as concentrações de radônio medidas nas águas minerais da
regiSo de Águas da Prata (SP), com detectores líquidos de cintilaçSo, utilizando soluções de Insta-gel e
de tolueno (método proposto por Noguchi).

A Tabela XX mostra as concentrações de radònio nas águas da regiSo de Águas da Prata,
coletadas em épocas diferentes, mas obedecendo as mesmas condições de coleta e medida. Verifica-se em
todas as fontes um aumento da concentração de radònio com a diminuição da temperatura ambiente.

Na escolha das fontes mencionadas acima, não foram levadas em consideração as características
geológicas do local de afluência. O objetivo principal foi o de ensaiar os métodos de mediçSo de 2 í 2 R n ,
implementados ao longo deste trabalho.

4.4.1 - Identificação do 2 2 2 Rn

O } } 2 R n foi identificado por meio de sua curva de decaimento.

A Figura 28 mostra uma curva típica da atividade de 2 2 2 Rn contida em uma amostra de água
radioativa, onde verifica-se que o valor da atividade caiu à metade em um intervalo de tempo de
aproximadamente 3,8 dias (meia-vida do radònio).

Observou-se também que em todas as amostras, após um período superior a dez meiâs-vidds do
radònio, a taxa de contagem da amostra igualava-se com a taxa de contagem obtida com água destilada.
Não foi verificada a adsorçío dos produtos filhos do radònio no recipiente de contagem.

4.5.0 - Perfilagem de 2 2 2 Rn em Poços da Água para Prospeçffo Subterrânea de Urânio

4.5.1 - Fundamento!

Num ambiente geoquímico, o urânio está sempre associado com o radônio mas nem sempre a
recíproca é verdadeira, desde que a radônio pode estar associado somente com o rádio.

Este fato estabelece, de imediato, uma limitação intrínseca em todos os métodos de prospecçío
de urânio baseados na detecção do radônio. Entretanto, anomalias de radônio no solo ou na água podem
prover, de depósito* de urânio no sub-solo e esta probabilidade justifica, em muitos casos, o
empreendimento de novas pesquisas para elucidar o significado real de tais anomalias.

A perfilagem da concentração de l l í R n ao longo da coluna de água, pode mostrar um quadro
representativo da taxa â qua o " * R n é liberado pelas paredes do poço, em função da profundidade.
Esta dado, por sua vez, pode ser utilizado para definir depósitos potenciais de urânio nas formações do
tub-tolo.

Propõe-se um método para avaliar ai concentrações potenciais da urânio nas formações do
sub-solo a, ao mesmo tampo, determinar a profundidade que se encontram essas formações, baseado na
determinação da concantraçfo de radônio na água, supondo que etta tenha percorrido uma região
enriquecida em urlnio.



Tabela XVII

Concentrações da Radõnio em Algumas Fontes do Estado de São Paulo Determinadas Pelos Métodos

do Detector Líquido de Cintilaçio (Usando Insta-gel) e por Emanação

Fonte

Água Santa

Mariza

Filomena

Manancial 1

Manancial 2

Localidade

Campos do Jordão

Campos do Jordlo

Campos do Jordão

Itapecerica da Serra

Itapecerica da Serra

Data

Coleta

10/03/77

10/03/77

10/03/77

16/06/77

16/06/77

temperatura da

água

<°C)

18

18

18

20

2G

método de

emanação

(pCi/8)

1.380±17

1.245 ±15

1.254 ±15

8.983 ± 29

5.214 ± 2 0

método de

cint. liq.

(pCi/e)

1.782 ± 22

1.670 ± 2 2

1.347 ± 21

8.280 ± 44

5.035 ±18



Tabeta XVI I I

Concen'racSes de Radônio Observadas em Águas Minerais e de Poços, Determinadas

com Detector Líquido de Cintilaçffo, Utilizando Insta-gel

Fonte Localidade

Data da

coleta

Concentração

(pCi/8)

N. Sra. r l o w n

Santo Antônio

Bocaina

Jacob

Bom Jesus

Saúde

São Ber'o

Pompéia

W 3r<i. Aparecida

li 'ílon

f - ' - 1 (Rochágua)

F - 2

^ - 3

F - 4

F - 5

r - 6

Recanto Japonês

Natal

Gioconda

Poço P

P - 1

P - 2

P - 6

p-e

P-8

P - 1 0

P - 12

Serra Negra

Serra Negra

Amparo

Amp ro

Monte Alegre do Sul

Monte Alegre do Sul

Socorro

Socorro

Serra Negra

Campos do JordSo

Perus

Pf-JS

Perus

Pei .J'.

Perus

Perus

Poços de Caldas

Americana

Águas de S. Peàio

Itap. ü- Serrs

!tap. da Serra

Itap. da Ser:2

Itap. da Serra

Itap da Serra

!tap. da Serra

Itap. ia Serra

Itap. da S3(ta

09-09-76

09-09-76

1009-76

10-09-76

1009-76

10-0976

1109 76

11-09-70

11-09-76

10-03-77

18-08-77

1848-77

1C 08-77

if 0877

18-08-77

1808-77

.4 0-7/

15-10-77

22-07-77

22-07-77

22-07-77

03-08-77

03-08 7?

03-08-7/

03-08-77

05-08-77

696 i 27

2.992 ± 39

1.611 ± 28

1.837 t 28

2.839 ± 34

867 1 24

477 ± 18

811 * 20

1.465 ± 24

1.009 ± 18

11.714 ± 75

254 ± 17

1.949 1 34

1.742 ± 32

642 ± 22

1.835 ± 33

125 ± 21

363 x 26

1.266 t 54

11.469 ± 68

9.021 1 62

1.174 ± 26

491 ± 21

4.476 t 46

533 ^ 21

366 t 20

4.484 ± 68

continua...
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continuação

Data da Concentração I
Fonte

P - 1 3

P - 1 4

P - 1 5

P-16
P-17

P-18

P-19

P-20

P-21

P-22

P-23

P-24

P-25

P-26

P-27

P-28

P-29

P-30

P-31

Localidade

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

Itap. da Serra

coleta

05-08-77

05-C3-77

09-0877

09-08-77

12-08-77

1208 77

12-08-77

12-08-77

1208-77

16-08-77

16-08-77

2608-77

26-08-77

2608-77

26-08-77

26-08-78

26-08-78

26-08-77

26-08-77

<pci/e>

2.4961 49

1.5651 40

1.271 ± 31

3.124 ± 44

9.000 ± 108

2.428 ± 56

7591 39

1.5071 48

1191 33

5241 23

4.883 ± 54

1.4411 36

4391 26

4771 26

1.5041 38

1.1921 34

0171 26

1.8921 -*1

1.4371 37



Tabela XIX

Concentração de Radònio Observada em Águas Minerais da Região de Águas da Prata — São Paulo, Medidas

coin r>?*ectores Li'qu Jos de Cintilaçãò Utilizando Soluções de Insta-gel e Tolueno

Font*

Datada

coleta

PH

Temperatura

da água

Temperatura

ambiente

Concentração de radônio (pCi/E)

Solução de

Insta-gel

Solução de tolueno

(Método de Noguchi)

Calculada peta

exp. (4.25)

Calculada pela

exp. (4.18)

Vilela

Platina

Vitória

do Boi

São Bento

Prata Nova

Preta Antiga

Prata Radioativa

Água do Padre

Paiol

Fazenda Vilela

01-06-78

01-06-78

01-06-78

01-06-78

01-06-78

01-06-78

01-06-78

01-06-78

01-06-78

01-06-78

01-06-78

5.2

8.6

7,5

6,1

5.2

7.7

7.6

6.4

7.5

8.1

7.3

20

24

23

22

20

23

22

21

21

21

20

10

10

10

ia
10

10

10

10

10

10

10

49.608 ± 239

5.003 ± 65

28.980 ± 123

16.548 ±121

85.220 ± 251

2.639 ± 44

2.307 ± 42 '

6.375 ± 67

1.205 ± 35

46.37811G7

34.856 ± 59

3.447 ± 19

24.916 ±51

15.864 ±41

77.961 ± 90

3.147 ±19

3.286 ± 20

8.226 ± 30

2.571 ± 1 7

1.530 ±14

39.236 ± 67

36.922 ± 63

3.650 ± 20

26.331 ± 54

16.806 ± 43

82.459 ± 95

3.325 ± 20

3.476 ± 21

8.702 ± 32

2.720 ± 18

1.620H5

41.533 ±71



Tabala XX

Concantracio da Radon» am Font** da RegiSo da Águas da Prata, Medida em Datas Diferentes

Fonte

Vilela
Vilela

Platina
Platina

Vitoria
Vitória

do Boi
do Boi

São Bento
Sfo Bento

Água do Padre
Água do Padre

Paiol
Paiol

Data da coleta

06X19-77
-01-06-78

09-09-77
01-06-78.

0809-77
01-06-78

08-09-77
01-06-78

0800-77
01-06-78

0809-77
01-06-78

09-09-77
01-06-78

Temperatura da
água na coleta

<°C)

20
20

23
24

22
23

22
22

20
20

20
21

20
21

Temperatura
ambiente

<°c>

23
10

23
10

23
10

23
10

23
10

23
10

23
10

Concentração obtida
com liuta-gel

(pCi/8)

30.024 ±173
49.608 ± 239

4.173 ± 66
5.003 ± 65

22.060 ±151
28.980 ± 123

11.976 ±110
16.548 ±121

61.068 ±247
85.220 ± 251

242± 36

387± 34
1.205 ± 35
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A técnica consiste em bombear a água de um poço continuamente à uma vazSo conhecida, por

várias horas, para renovar toda a água originariamente estagnaria no poço.

Durante a operaçSo de bombeamento, tomam-se pequenas amostras a curtos intervalos de

tempo (cada um ou do's minutos, dependendo do volume de água no poço e da velocidade de

bombeamento). As amostras sSo coletadas em frascos de 100 mV, rotulados pteviamente para sua

identificação.

Posteriormente, as amostras sSo levadas para o laboratório paia determinai o teor de 3 J 3 R n . Os

resultados, em contagens por minuto, sa"o facilmente relacionados com a conceiitiaçSo de a l l R n em

cada amostra de água por -rnparaçSo com uma soluçSo padiáo de 2 > é R a em equiKbiio com o J 3 1 R a

Finalmente, repr H s e num gráfico os pontos da conmntravSo de 3 1 1 R n em pCi/f de

cada amostra em funcSo o de coleta, obtém-se uma curva da I I ISI I Í IMI ÍCSO do tem de radònio na

coluna de água bombeada.

Se o poço atravessa uma formaçJo que produz quantidades siunitiiativas de 3 3 3 R n , a curva

mostrará picos de concentraçSo de 3 3 3 R n que correspondem aos volumes de água bombeados que. no

poço, têm estado diretamente em contato com tais formaçAes.

A forma destes picos, analisados dentro do contexto geral da curva, |xxt«>m fornecer

informações sobre o tipo, loralizaçSo e outras características da fonte d« 3 J 3 R n em comhinacSo com

outros parâmetros geoquímicos.

AJSJ2 — Parta Experimental

Para a aplicaçSo do método escolheu-se um poço de água localizado na reyiSo Oe Itapecerica da

Serra, onde foram detectaria: previamente várias anomalias de a l l R n Inuxentiaçôei ao redor de

12.000 pCi/ í ) e que apresentava uma profundidade e uma altura da coluna de água convenientes para os

propósitos do trabalho.

0 poço de água com suas características estruturais e geológicas é mostrado na Figura 29.

Antes de iniciar-se o bombeamento, o poço ficou inoperante por 3 (três) dias para permitir qua

a difusSo do 1 2 1 Rn na coluna de égua aicarçasie valores de equilíbrio nas diteientes seções.

Após esse período, a água foi bombeada e coletaram se amostras em intervalos fixos, durante

380 minutos.

O intervalo de coleta foi dividido da mguínte maneira; uma amostra por minuto durante os

primeiros 6 0 minutos; cada dois minutos nos 120 minutos seguintes e cada cinco minutos nos últimos

200 minutos. Portanto, no final do bombaamento obteve-se um total de 160 amostia*.

A vazio d* bombeamento foi medida várias vezes no decorrer da operaçlo, medindo o tampo

gasto pira preencher um vasilhame de volume conhecido. A Figura 30 mostra a variação da vazio da

bombeamento em funçfo do tempo, durante o período de coleta. Como pode ter visto na Figura, a

vazfo de bombeamento decresce linaatmer.te com o tampo, da um valor inicial da 1.600 litros por hora

è 1.200 litros por hora, após 340 minuto* de op«raçfo de bomlmamento, permanecendo estável rwtM

último valor.

As amostras foram transfe«idas paia o laboretoiio, a determinou se a concentiaclo de 3 > 3 R n .

Entra as várias técnicas citaria* na htetatiiia i » ia a deteimlnaclo do teor de " ' R n em éguas,

•«colheuse o método do d«t«rtnr liquido de <rntii»vA" por apresentar as vantagens descritas no

rtfm 3.2.6.
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Como as amostras nflo necessitam de nenhum tratamento prévio, o uso de um contador
automático de cintilador Ifquido, permite analisar um grande número de amostras com extrema
simplicidade, grande confiabilidade e em um período curto de tempo, em comparação com outros
métodos.

Para a preparaçSo das amostras utilizou-se o procedimento descrito no item 4.3.2.1.

As 160 amostras foram colocadas no espectròmetro de cintilador líquido da LKB-WALLAC
61.000, e a atividade foi medida durante um minuto, para confirmar a existência de diferenças
significativas na concentraçSo de 2 2 2 Rn entre as amostras. Apôs a obtenção de um resultado positivo,
efetuou-se uma contagem de 10 minutos para cada amostra.

Todas as medidas foram feitas na janela de energia determinada para a solucffo padrSo de 3 2 t R a
em equilíbrio com o 2 2 2 Rn (item 4.3.3.).

Na Figura 31 observa-se a concentraçSo de 2 1 2 Rn de cada amostra em funçflo do tempo de
coleta, a verifica-se a existência de duas regiSes: a primeira dada pelo pico (ABC) e a segunda pela curva
(CD). A separação entre essas duas regiOes é bem definida pelo ponto C no qual a amostra de égua
apresenta a menor concentraçSo de 2 3 2 R n .

Como o poço foi mantido inoperante durante os três dias antecedentes è operação a
considerando que a coluna de água tem uma altura de 130 metros, assumiu-se que na parte superior da
coluna de água encontra-se a menor concentraçSo de 2 2 2 Rn.

Neste caso, como a sucçSo da água foi a partir do fundo do poço, o ponto C indica que a água
proveniente de níveis superiores alcançou finalmente o fundo e começou a ser liombeada.

Portanto, o intervalo de tempo entre o início do bombeamento e a coleta no ponto C
representará o tempo de trânsito médio da água originariamente contida no poço, desde o seu nível
estático até o fundo.

Como durante o processo de bombeamento a água proveniente do lençol freático vai entrando
continuamente no poço a misturando-se com a já existente, a concentraçSo de 2 2 2 Rn medida após o
intervalo definido acima, aumentará gradualmente até alcançar um valor constante que corresponde as
condições de equilíbrio. Esle processo está representado na Figura 31 pela curva (CO).

Pode ser observado que a curva (CO) parece estabilizar-se na mesma regiSo definida pelos
pontos (3) a (4) onde o» valores das concentrações da 2 2 2 Rn sfco baixos. Este fato indicaria que a
principal contribuição da água para o poço provém de uma região localizada intra os níveis da
profundidade correspondente a essas pontos. EntSo, a concentraçSo alta ao longo do patamar (1 - 2)
pode ser originária da emanação do 2 J 2 R n das paradas do poço.

Como a concentraçSo no ponto C foi obtida após 300 minutos do bombaamento a a coluna da
água tem aproximadamente 130 metros da altura, a água deslocou-se a uma velocidade linear média dada
pala expressão:

i * L » 0,65 m/min ( 4 2 7 )

200

O comprimento (Ah) da regiáo que emana a maior quantidade da radonlo, poda ser calculado
pa'0 produto da valocidada linaar média (V) da água a o intervalo da tampo compreendido paio panamar
(1 - 2), At - 80 mlnutoí
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Ah = v x At * 0 ,65x60 = 39 m <4.28)

As profundidades, a partir da superffcia, qua definam <r J vagifo, tarlo:

h, = 160 - v x T , = 160 - 0.65 x -" 130,5 m (4.29)

h2 = 160 - v x T 2 = 150 - " .90 = 91.6 m (4.30)

O ponto B da máxima concntraçfo da l I * R n correspondi a uma profundidade da
aproximadamente:

h = 1 5 0 - w x T = 1 5 0 - 0 , 6 5 x 5 2 = 116,2m I4JI»

Em condioBes da equilíbrio a para um dado tipo da mineral da urlnio, a atividade específica de
> a i R n no volume de água correspondente ao patamar deve ser diretamente proporcional à atividade
específica do 3 3 * U em contato com água.

Para poder interpretar quantitativamente os resultados da perf ilagem falta ainda desenvolver um
modelo que permita identificar a correlacionar apropriadamente os perímetros que governam a
transferência dos átomos de " a R n , liberados durante o decaimento da série a s i U , da matriz da rocha
para a água.

At* entfo. a avaliaçfo da perfilagem da " * R n ficará restrita a análises qualitativas ou
«ml-quantitativas. Como no caso presente, porém, esse tipo de informação poda ser suficiente para
Justificar novas pesquisas da prospaccfo na área.

CAPITULO 5

CONCLUSÕES E COMENTÁRIOS

0.14) - Método da Emanação

As câmaras de cintilaclo fabricadas com erlenmeyers do tipo comercial, apresentaram uma baixa
radiação de fundo, comparável com as do tipo "Lucas" fornecidas por Johnston Laboratories Inc.

A afirilncia da contagem (23,43%) pode ser considerada aceitável, levando-se em consideração
que as drneris Nardeaux de tipo comercial, utilizadas para a detecção de radonio no ar, possuem uma
eficiência nlo superior a 30%.

O limtta da dataccfò alcançado palas cimaras da cintilaclo fabricadas com erlenmeyers do tipo
comercial, para um nível da confiança da 96% (2o) acima da radiaçlo da fundo, é da 0,25 pCI/E.

Poda concluir-se qua estas câmaras sfo apropriadas para a detecção da radonio nos níveis de
interesse em estudos da radioatividade das águas, apresentando, sobra as cimaras comerciais
desenvolvidas por Lucas a Nardeaux, as vantagens da saram de baixo custo a fácil fabrlcaçlo.
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Como foi visto no item 4.2.5., o borbulhamento de 20 litros de argonio proporciona um
rendimento de extraçSo superior a 99%; além disso, observa-se que 20 g de carvffo ativo a -76°C
slo suficientes para reter acima de 99,8% do gás emanado (item 4.2.6.).

Com base nesses dados, padronizou-se o método de emanação da seguinte forma:

a) volume da amostra de água: 250 mfi;

b) fluxo do gás de arraste: 1 litro/min;

c) tempo de borbulhamento do gás de arraste: 20 min;

d) tempo de aquecimento do carvSo ativo a 350°C: 20 min;

e) massa de carvSo ativo: 20 g.

O rendimento de liberação do radònio adsorvido no carvSo ativo, alcançado após 20
minutos de aquecimento do carv3o ativo a 35O°C, resultou em 38,7%.

Comparando a eficiência total do sistema (20,5%, conforme foi determinado no
item 4.2.9.) com o produto entre as eficiências de extração (99,1%), de adsorçSo no carvão ativo
(99,83%), de liberação do radônio adsorvido no carvSo ativo (88,7%), e de detecçSo da câmara de
cintilaçSo, que é de 23,43%, deduz-se que a fração de radònio que fica no ar do sistema e na
armadilha de sílica-gel é menor que 0,06%.

Este método, como foi analisado no item 4.2.10., fornece resultados reprodutíveis com um
coeficiente de variaçSo de 9,5%,

0 limite de detecção de radônio em amostras de água por esse método, para um nível da
confiança de 95% (2a), é de 4,1 pCi/fi. Este valor é suficientemente baixo como para permitir a
determinação do teor de radònio em águas, ainda nos casos de mais baixa concentração.

Porém, o limite de detecçSo pode ser reduzido a valores abaixo de 1 pCi/í. mediante o aumento
do volume da amostra de água analisada. Por emanaçfo de 10 litros de água radioativa, o limita de
detecção resulta de 0,14 pCí/C

O principal incoveniente do método radica nos cuidados que devem ser exercitados durante os
processos de degaseificaçSo e transferência de gás, e 'ambém no tempo necessário para realizar a
experiência (aproximadamente 4 horas e 30 minutos).

O método permite também determinar a concentração de í 2 * R a nas águas. O procedimento
experimental consiste em colocar a amostra de água no frasco borbulhador e mantê-lo fechado durante
um período de 20 dias, até atingir-se o equilíbrio entre o 2 2 4Ra e o 2 1 3 Rn.

6.2.0 - Método do Cintilador Líquido

O método do cintilador líquido utilizou-se com grande freqüência neste trabalho, por apresentar
vantagens como: facilidade na preparação das amostras, rapidez na determineçlo das concentrações de
radònio em água e, também, porque o espectròmetro utilizado para as experiências permite a contagem
automática da até 200 amostras.

Na preparaçfb de amostras utilizando o Intta-oel como solução cintiladora, nlo se observou uma
incidência significativa do tampo de escoamento da amostra de água contida na pipeta sobre a taxa de
contagem obtida.



Com relação a temperatura da água no momento da preparação, verificou-se uma variação
apreciável da taxa de contagem como conseqüência do incremento da solubilidade do radônio na água
com a diminuição da temperatura; porém, à temperatura ambiente (entre 18°C á 23°C), o erro cometido
por este fato não ultrapassa 5%.

A melhor relação entre os volumes de solução cintiladora e amostra de água radioativa foi de
1:1. Esta relação foi padronizada para as determinações da concentração de radônio utilizando Insta-gel.

Com a utilização de 10 m$ de água radioativa e 10 mí da solução cintiladora Insta-gel,
observa-se uma dissolução quase total do radônio no "coquetel" de cintilação à temperatura de 10°C

•(temperatura de medição no espectrômetro). O radônio que fica na fase gasosa representa menos que 5%
do total tão incidindo significativamente na eficiência alcançada pelo sistema.

Para a preparação e medição das amostras com a solução cintiladora composta de tolueno, PPO
• dimetil-POPOP, seguiu-se a metodologia descrita por Noguchi1451; porém, seria de interesse, em
desenvolvimentos futuros, aprofundar o estudo dessa técnica, analogamente ao que foi feito com a
solução de Insta-gel.

A resolução apresentada pelo espectrômetro de cintilador líquido da LKB-WALLAC 81.000,
para partículas alfa com energias muito próximas, foi em torno de 20%. Isto o torna inadequado para
distinguir os diferentes emissores da série do 2 } 6 Ra.

Para a contagem das partículas alfa emitidas pelo radônio e seus produtos de decaimento,
utilizou-se uma janela de energia um pouco maior que a estritamente necessária, para compensar
possíveis problemas de supressão de fótons ("quenching"). Desta forma, evitou-se a utilização de fatores
de correção.

O método do cintilador líquido fornece sita reprodutibilidade, tanto na preparação de amostras
como na determinação da taxa de contagem, justificando assim, o seu emprego intensivo neste trabalho.

O limite de detecção para o nível de confiança de 95% (2o), utilizando Insta-gel como solução
cintiladora, é de 117 pCi/C e com a utilização da solução cintiladora composta de tolueno, PPO e
dimetil-POPOP, o limite se reduz a 26 pCi/6. 0 limite de detecção para essa solução cintiladora pode ser
diminuído ainda mais, com o aumento de volume da amostra de água.

Pode concluir-se que este método é amplamente satisfatório para determinar concentrações de
radônio superiores a 500 pCi/S, como são os casos das águas minerais e das águas subterrâneas, sendo
que a solução cintiladora de Insta-gel apresenta vantagens apreciáveis no que se refere à preparação das
amostras.

Na Tabela XVII observa-se que, para concentrações de radônio relativamente baixas, da ordem
d* 1.300 pCi/fi, o método de emanação apresenta valores mais baixos que o método de cintilacao líquida
(até 26%). Este fenômeno se inverte para concentrações maiores, observando-se que entre 5.000 pCi/S •
9.000 pCi/í o método de emanação apresenta valores superiores de concentração (até 8%).

Na Tabela XIX pode observa-se que as concentrações de radônio em égu*, determinadas
mediant» a utilização da Insta-gel como solução cintiladora, apresentam valores maiores q>'i os obtidos
com a solução cintiladora composta de tolueno, em especial para concentrações elevadas. Para valora*
abaixo de 3.000 pO/t o fenômeno se inverte. Isto explica-se pelo fato de que o fator médio da
contagem para a aoluçfo cintiladora composta de tolueno foi determinado a partir dos dados obtidos
com soluções padrflei, medidas com Insta-gel.

Para uma melhor comparação entre ambos os métodos, deveria determinar-se a eficiência d*
contagem com • toluçio cintiladora composta de tolueno, PPO e dimetil-POPOP e padrões de m R a , (o
que nlo pode fazer-se durante a execução deste trabalho). O estudo do método proposto por Noguchi,



que utiliza tolueno, PPO e dineti-POPOS como soluçSo cintiladora, foi iniciado vários meses após o de
Insta-gel, nSo sendo possível obter, »tí jSta data, uma solução padr&b de 3 ] t R a . Esse estudo deverá ser
completado em um desenvolvimento futuro.

Com relação às concentrações de .adònio encontradas em fontes do Estado de Sáo Paulo, pode
dizer-se que, na maioria dos casos, os valores não superam o nfvel máximo permissível de 9.000 pCi/fi de
2 2 1 Rn estabelecido por Andersson e Nilsson141, para águas He consumo humano.

De acordo com a classificação descrita por Longo'33), todos os valores encontrados, com
exceção de algumas fontes da regiSo de Águas da Prata, encontram-se na categoria de fracamente

.radioativas. Do ponto de vista radiosanitário, estas fontes e os poços P, P, e P, 7 da regiSo de Itapecerica
da Serra, poderiam apresentar algum risco no consumo continuo e direto na fonte.

Em termos genis, as águas minerais perdem a maior parte de sua atividade de 2 J I R n nos
processos de industrialização, onde a atividade alfa diminui por emanação durante a operação de
engarrafai.iento, e por decaimento até o instante do consumo.

ABSTRACT

Radon contant in water umplas was determined by both tha emanation method arid alpha counting with

liquid scintillation detector».j

. In ihe first method common arlanmayar flask! wara succetfully employed at icintillation chambers by

internally linning therr «vails with ZnS(Ag).-*W-\

CTTh» radon saparation and concentration process/ showed high efficiency and supplied raproducibta result».

Only 0,06% of the 2 2 3 Rn originally dissolved in tha water sample was lost by retei.ron into the system. The detection

limit attained with tha emanation method corresponded to a 2 l 2 R n concentration of 4.1 pCi/8 for 95% confidence

Tha liquid fcintillation counting technique provided rapid and reliable result*. Intta-gal (commercial product)

and toluene solution» of PPO and OMPOPOP ware usad as liquid scintillation counters. It we» found that 96% of the
a l l R n gas c ainad in tha water sample remained dissolved In tha liquid phase of the counting "cocktail". The

detection limit* ware 117 pCi/C end 26 pCi/i for Insta-gel and toluene solution», respectively, for 96% confidence level. -

<_._ The radon concentration» measured in different water spring» of Sfo_Paulo Statefwer* below 9.000pO/fi,

which i» tha maximum limit recommended for Drinkable water.
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