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LUZ-FILHO Isaias Venancio da. Niveis de radiacdo em amostras de fosfato bicalcico
(DCP) e racdes bovinas e avicolas por espectrometria de raios gama. 2009. p. 105.
Dissertacdo (Mestrado em Fisica) - Universidade Estadual de Londrina, 2009.

RESUMO

O presente trabalho tem por objetivo determinar os niveis de radiagdo existentes em ragdes

bovinas, avicolas e no suplemento alimentar fosfato bicalcico (DCP). Para tal, usou-se a

técnica de espectrometria de raios gama, empregando-se um detector HPGe de 66% de
60

eficiéncia relativa e resolugdo em energia de 2,03 keV para a linha 1332,46 keV do Co.
40 137 238 232

Estimou-se as atividades dos radionuclideos Ke Cs, além das sériesdo Uedo Th.O
recipiente utilizado para acomodacao das amostras foi do tipo béquer Marinelli de 1 L. As
238

atividades da série do U foram determinadas a partir das medidas das atividades dos seus
214 214 232

filhos Pbe Bi, e asériedo Th teve sua atividade estimada a partir dos valores para
228 22 212 208

seus filhos Ac, Pb, Bie TIL As amostras do DCP e das ragoes medidas neste

trabalho eram comercializadas na cidade de Londrina, Parand, no segundo semestre do ano de
40 232

2007. Dentre as ragdes, as maiores atividades para o K e para a série do  Th foram

encontradas nas amostras de ragdo para gado de leite, sendo estes valores 402 + 14 Bqg/kg para

0 Ke e 1,71 + 0,10 Bq/kg para o Ra A ragdo para gado de corte apresentou a maior
226

atividade para a série do U 1,51 + 0,93 Bg/kg para o Ra. Na amostra de DCP, as
238 40 232

atividades para U, K e Th foram respectivamente 83 + 26; 46,6 + 2,8 ¢ 7,79 + 0,70

Bqg/kg. As ragdes avicolas apresentaram baixas atividades para as séries do Uranio e Toério. Os
137

valores para 0 MDA para o  Cs variaram de 0,037 a 0,29 Bqg/kg. Este trabalho apresenta
dados dos niveis de radiagdo presentes em amostras de ragdes bovinas e avicolas, animais
que, de forma direta ou indireta, fazem parte da dieta humana.

Palavras-chave: Espectrometria gama. Fosfato bicalcico (DCP). Rag¢do animal.



LUZ-FILHO Isaias Venancio da. Radiation levels in samples of dicalcium phosphate
(DCP) and bovine and poultry rations by gamma-rays spectrometry. 2009. p. 105.
Dissertation (MSc. in Physics) — State University of Londrina, 2009.

ABSTRATC

The objective of the present work is to determine the radiation levels existent in bovine and
poultry rations and in the Dicalcium phosphate (DCP) feed supplement. The knowledge of the
radiation levels in samples of rations and DCP for cattle is important because they are, in a
direct or indirect way, part of the human diet. For this, it was used the gamma-rays
spectrometry technique, employing aélO{PGe detector of 66% of relative efficiency, with an

energy resolution of 2.03 keV for the Co 1332.46 keV line. It was measured the radioactive
40 137 238 232

activity of the radionuclides K, Cs, U, Th and its respective decay series. The
238

accommodation recipient of the samples was a Marinelli beaker of 1 L. The U series
2 214 232

14
activities were calculated through Pb and  Bi activities, and the Th series had its
28 212 212 208

activity calculated through the Ac, Pb, Biand TI values. The DCP samples and the

rations measured in this work were marketed in Londrina city, Parand, in the second semester
40 228

of 2007. Among the rations, the largest K and Ra series activities were found in the

40 228
ration sample for milk cattle, respectively 402 + 14to K and 1.71 + 0.10 Bg/kgto Ra. The
238 226

ration for meat cattle presented the largest activity for U series, 1.51 + 0.93 Bg/kgto  Ra.
238 40 232

In the DCP sample, the activities for the U, Kand Th were respectively 83 + 26; 46.6 +
2.8 and 7.79 + 0.70 Bg/kg. The poultry rations presented low activities for the Uranium and
137

Thorium series. The MDA values for  Cs varied from 0.037 to 0.29 Bg/kg.

Key-words: Gamma-ray spectrometry. Dicalcium phosphate (DCP). Animal ration.
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1 INTRODUCAO

Desde as primeiras décadas do século vinte os riscos que a radioatividade
oferece aos homens e aos seres vivos em geral, tem sido uma constante preocupacao,
motivando assim trabalhos e pesquisas sobre o tema, uma vez que a radioatividade se faz
presente de varias formas em nossas vidas. Existe por exemplo, a radioatividade no solo onde
pisamos, a radioatividade no ar que respiramos e existe a radioatividade presente até mesmo
nos alimentos que comemos.

A ingestao ¢ uma das formas mais comum de entrada de radionuclideos nos
organismos vivos, por isso muitos trabalhos se dedicam a estudar a radioatividade em
alimentos e produtos que estdo direta ou indiretamente ligados a dieta destes seres, sendo que
o principal objetivo desses estudos ¢ com respeito a alimentagdo humana.

Sobre alimentos e produtos que compdem a dieta do homem, muitas
pesquisas vem sendo desenvolvidas com o intuito de monitorar a contaminacao radiologica
desses elementos dos quais os homens tem se valido, ja& que os mesmo sdo absorvidos pelo
organismo humano e permanecem nele durante um certo periodo de tempo.

Uma atenc¢do especial também tem sido dada a estudos com a intencao de
estimar a quantidade de radiacdo existente em produtos que estdo indiretamente ligados a
dieta humana. Neste grupo destacam-se principalmente as ra¢des e suplementos alimentares
dados aos animais criados para o consumo. Uma vez que a populacdo brasileira ¢ mundial ¢
grande consumidora de carne, leite e seus derivados, ¢ de fundamental importancia o
monitoramento dos niveis de radioatividade a que esses animais estdo sendo expostos, uma
vez que parte da radioatividade presente nos componentes da alimentagdo animal serd
transferida ao préprio animal, sendo ao final possivelmente absorvida pelo homem que se
alimenta do mesmo.

As ragdes desenvolvidas para a alimentacdo animal sdo normalmente de
origem organica e buscam fazer da dieta do animal a mais completa possivel no que diz
respeito @ composi¢cdo nutricional. Por isso, muitas vezes, sdo adicionados as mesmas
elementos que podem elevar o nivel de radionuclideos contidos nas ragoes.

Um elemento que precisa estar presente na alimentagdo animal ¢ o Fosforo.
O Fosforo ¢ um dos minerais mais importantes no organismo dos seres vivos, inclusive o
homem, e esta relacionado com varios processos importantes ao corpo de qualquer animal,

como por exemplo, o controle da pressdo osmotica e todas as reagdes metabdlicas
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(CASACUBERTA, 2007). Isso leva os criadores, ou pelo menos grande parte deles, a
fazerem uso de suplementos alimentares para aumentarem a quantidade de Fosforo e outros
nutrientes.

Uma fonte de Fosforo bastante usada na criacdo bovina e avicola ¢ o fosfato
bicalcico conhecido DCP (Dicalcium Phosphate). O fosfato bicalcico também € uma fonte de
Calcio e se origina principalmente da reagdao do acido fosforico, vindo das rochas fosfaticas,
com o proprio Calcio.

Devido a processos ligados a extracao do acido fosforico a partir das rochas

238 232
fosfaticas, o DCP pode conter uma quantidade consideravel de  U. Th e suas respectivas

40
séries de decaimentos, além do k.

Assim, ¢ de grande importancia estimar os niveis de radiacao desses
suplementos, para que, em conjunto com as medidas dos niveis de radiacdo presente nas

racdes animais, se possa estimar a atividade a que esses seres estdo sendo expostos.
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2 REVISAO DE LITERATURA

J. D. T. Arruda-Neto, M. V. Tavares e M. Filadelfo (1996) realizaram um
estudo da concentracdo de uranio em amostras de fosfato bicalcico de varias marcas
comercializadas no Brasil usando a técnica de eletrofissao/SSNTD (detector nuclear de estado
solido). Neste trabalho foi determinada, a partir dos dados da dieta dos brasileiros, a
exposicdo a radiacdo dos mesmos. Também foram determinados os fatores de transferéncia
para o animal, para o homem (consumidor) e nos produtos animais, como ovos ¢ leite. As
concentragdes de Uranio obtidas nas seis amostras de DCP foram respectivamente: 2444
Bqg/kg (198,3 ppm), 2154 Bqg/kg (174,7 ppm), 1633 Bqg/kg (132,5 ppm), 1043 Bg/kg (84,6
ppm), 388 Bg/kg (31,5 ppm) e 26 Bg/kg (2,1 ppm), sendo a incerteza média de todos esses
valores menor ou igual a 15%. Também estimou-se, levando em conta o consumo diario de

carne de frango, carne bovina, ovos e leite, a quantidade de atividade ingerida por um homem
238
de classe média no Brasil, sendo esta igual a 9,17 Bqde U.
C. H. Saueia, B. P. Mazzilli e D. 1. T. Favaro (2004) estimaram a
concentragdo de Uranio, Tério e seus respectivos filhos em amostras, provenientes de quatro
diferentes industrias brasileiras de rochas fosfaticas, fosfogesso, acido fosforico, DCP e outros

fertilizantes fosfatados como: TSP (Triple superphosphate), SSP (single superphosphate),

MAP (monoammonium phosphate), DAP (diammonium phosphate), NPK. Os autores usaram

226
espectrometria de raios gama de alta resolucdo para determinar as concentracdes de  Ra,

210 228
Pbe Ra.Para U e Th nas amostras usaram analise por ativacdo neutronica. Amostras de
fertilizantes que sdo derivados diretamente do acido fosforico, o MAP e DAP, apresentaram

226
concentragdes de atividade proximas dos limites de deteccdao do sistema, sendo para Ra <

228 2
5,0 Bg/kg, para Ra < 3,0 Bg/kg e para

1OPb < 19 Bg/kg. As concentragdoes de U e Th
nesses fertilizantes foram significativamente mais altas, sendo respectivamente 374 e 250
Bqg/kg. Para o SSP, TSP e o NPK, que sdo obtidos a partir da mistura do acido fosforico com
diferentes quantidades de rocha fosfatica e acido nitrico O\IH3), apresentaram concentragdes

2

26 22
mais altas de radionuclideos, sendo estas: 871 Bg/kg para o  Ra, 283 Bq/kg para o

8

Ra,
210 '

1255 Bg/kg para  Pb, 413 Bqg/kg para o U e 538 Bg/kg para o Th. As concentragdes obtidas

40 226
para o DCP foram as seguintes: 148 + 17 Bg/kg parao K, 14 + 1 Bg/kgparao Ra, 10+1
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232 228 238 210
Bg/kg para o Th, 17 + 2 Bg/kg para o Ra, sendo que para o U e para o Pb, os

valores ndo ultrapassaram o limite minimo de deteccao.
N. Casacuberta, P. Masqué, J. Garcia-Orellana, J.M. Bruach-Menchén,
Sanchez-Cabeza J.A., M. Villa, S. Hurtado, G. Manjén e R.Garcia-Tenorio (2007) estudaram

a concentracao de 238U, 232Th, seus respectivos filhos e de 40K em 16 amostras diferentes de
fosfato bicéalcico comercializados da regido da Catalunha, Espanha, sendo 12 para suplemento
alimentar animal e 4 para consumo humano. Dentre as amostras de DCP para alimentagao
animal, havia um grupo de amostras cujo processo de produg¢do do DCP era digestdo da rocha

fosfatica e um outro grupo cujo processo de obtengdo do DCP foi pela mistura da rocha com o

acido fosforico pronto. Neste trabalho, utilizou-se espectrometria de raios gama para

‘ o 226 212 231 230 232 40 .
determinar a atividade do Ra, Bi, Pa, The Th, bemcomo K e os radionuclideos

60 137
artificiais Co e Cs. Ainda utilizaram a técnica de espectrometria alfa para medir isétopos

210
de Uranio e o Po. Os resultados obtidos para as amostras de DCP para animais foram: a

238
atividade de U variou entre 999 + 16 e 1257 + 20 Bq/kg, com um valor médio de 1125 +

234
106 Bg/kg; a atividade de U variou de 784 a 1032 Bg/kg, com uma média de 911 + 89

3

234
Bg/kg. O Th apresentou concentragdes entre 688 +7 e 1161 + 10 Bq/kg, com a excec¢do da

amostra identificada pelos autores como 8, com uma concentracdo de 2200 + 20 Bg/kg.
234 230
Excluindo-se essa amostra, a concentragdo média de  Th foi 915 + 117 Bq/kg. Parao  Th,

as atividades em seis amostras estiveram abaixo do limite de detec¢do, e nas demais amostras

226
as atividades variaram de 63 + 2 Bg/kg até 2500 + 200 Bg/kg. O  Ra apresentou atividades

210 210
médias entre 96 £ 21 Bg/kg e 13 +£ 5 Bg/kg. Parao Pbe o Po os valores variaram entre

232
20 e 1297 + 124 Bqg/kg. Relativo ao  Th e sua cadeia de decaimento, nenhuma atividade

significantemente alta foi determinada, pois estavam abaixo do limite de deteccdo para a

235 231
técnica. O U teve uma atividade média de 47 + 4 Bqg/kg, o  Pa mostrou valores que

40
variaram entre 100 e 200 Bg/kg e os valores maximos apresentados para o K foram 60

Bg/kg. Nas amostras de DCP para o consumo humano, nenhum radionuclideo apresentou
niveis acima do limite minimo de deteccdo. Os autores mostraram ainda um aumento
sistematico nas concentragdes nas amostras de DCP, obtidas do acido fosforico e um
desequilibrio na série do Uranio, que segundo eles, pode ser devido ao processo de produgao

do fosfato bicalcico.
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M. Azouazi, Y. Ouahidi, S. Fakhi, Y. Andres, J.Ch. Abbe, M. Benmansour
(2000) realizaram um trabalho medindo concentragdes dos radionuclideos pertencentes as
séries do Uranio, Tério e Actinio em amostras de rochas fosfaticas sedimentares, fosfogesso,
acido fosforico e 4gua. As medidas foram feitas por espectrometria de raios gama usando um
detector HPGe. Os dados obtidos para o conteudo de Uranio (ppm) foram comparados com
medi¢des realizadas nas mesmas amostras usando um método baseado em medidas com um
detector de estado solido (SSNTD). As amostras eram divididas da seguinte forma: trés tipos
de fosfatos naturais com diferentes niveis de concentragdes de apatita, que ¢ uma das
principais componentes da rocha fosfatica, apenas um tipo de 4cido fosforico e fosfogesso,
sete tipos diferentes de rochas fosfaticas do Marrocos, além das varias amostras de dgua. As

concentragdes de atividade dos radionuclideos nos trés tipos de fosfato variaram de 90 + 6 até

235
150 = 30 Bg/kg para U e seus filhos, e de 1540 + 20 até 2450 + 400 Bq/kg para os

238
radionuclideos da série do  U. Para a série do Toério, as concentragdes foram bem mais

baixas, estando entre 5 + 2 até 32 + 3 Bg/kg. No fosfato com baixa concentragdo de apatita, o
40
K apresentou uma concentracao de 100 = 30 Bg/kg. As atividades para cada radionuclideo

especifico pareceram ndo variar significantemente de fosfato para fosfato. As amostras de

235
fosfogesso apresentaram concentragdes variando de 60 + 10 até 120 + 40 Bq/kg para U e

seus filhos, 700 + 140 até 1420 + 330 Bq/kg para a série do Uranio. Novamente para a série

do Toério as concentracdes foram bem mais baixas, variando entre 4 + 2 e 10 + 3 Bg/kg. Para o

235 238
acido fosforico, a atividade do U foi 13,5 + 4,1 Bg/kg e para a série do U, entre 215 £43

232 212
e 430 £ 110 Bg/kg. A atividade do  Th foi medida pela concentracdo do seu filho  Pb,

40
sendo esta 2 £ 1 Bg/kg, e parao K foi de 25 + 12 Bg/kg. A concentracao de Uranio nas sete
amostras de rochas fosfaticas variou de 77 = 9 at¢ 182 £ 9 ppm. Comparando-se as

concentragdes medidas com o detector HPGe e o SSNTD, estas mostraram pouca variagao.
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3 FUNDAMENTACAO TEORICA

3.1 PRINCIPIOS DA RADIOATIVIDADE

No presente item se discutird os principios bésicos da radioatividade e os
fendomenos que envolvem os processos de decaimentos radioativos, bem como, a interagdo da

radiacdo com a matéria.

3.1.1 Conceitos Basicos de Radioatividade

Toda a matéria ¢ composta por moléculas, que sdo entidades eletricamente
neutras que possuem mais do que um atomo. A idéia de 4&tomo, quando introduzida no quinto
século antes de Cristo pelos filosofos gregos Leucipo e Democrito, considerava que os mesmo
eram indivisiveis, e por isso receberam esse nome, ja que o mesmo significa ndo-divisivel. A
partir dos trabalhos de Joseph John Thomson (1856-1940), ficou provada a existéncia do
elétron, e que o 4&tomo ndo era mais a menor particula encontrada. Ele mesmo sugeriu também
o primeiro modelo atdomico, o qual acabou ultrapassado em virtude de uma série de
experimentos desenvolvidos por Ernest Rutherford (1871-1937), enquanto investigava a
radioatividade natural. O proprio Rutherford acabou por apresentar um novo modelo atomico
mais coerente, onde o 4&tomo era composto por um nticleo central em torno do qual orbitavam
os elétrons (TIPLER, 2001).

Tais trabalhos, juntamente com pesquisas contemporaneas realizadas por
Henri Becquerel (1852-1908) e pelo casal Curie (PIERRE 1859-1906; MARIA CURIE 1867-
1934), impulsionaram o surgimento e o desenvolvimento da fisica nuclear.

Hoje sabe-se que além dos &atomos possuirem nucleos, de forma
simplificada pode se afirmar que esses nucleos sdo positivamente carregados, possuem quase
a totalidade da massa do 4tomo e sdo constituidos por prétons, com carga positiva, e néutrons,
que sdo particulas sem carga.

Em alguns nucleos atomicos, a relacdo entre o niimero de protons e de

néutrons resulta em uma configuracao instavel, da qual decorre o processo chamado de
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decaimento radioativo. Tal processo ¢ uma perda de massa da parte do nucleo, com o objetivo
de recuperar a sua estabilidade, a partir da emissao de algum tipo de radiagao.

A radiacdo nuclear emitida durante o processo de decaimento pode ser de
dois tipos diferentes: corpuscular ou eletromagnética. As radiagdes corpusculares sdo aquelas
que emitem particulas. Quando oriunda do decaimento nuclear, as particulas que podem ser

emitidas por esse tipo de radiagdo sdo: elétrons, também chamados de particulas beta menos

(B-); positrons, também chamados de beta mais (B+), néutrons (n), protons (p), particulas alfa
(o) e ions pesados. As radiagdes eletromagnéticas nucleares sdo as radiagdes conhecidas como
gama.

Ao sofrer o decaimento, ha uma alteracdo no nucleo do atomo, como
veremos com mais detalhes, este torna-se um radionuclideo diferente. Entdo se existe uma
dada quantidade inicial de atomos radioativos iguais, essa quantidade variard com o tempo. A

equacdo que rege o processo de decaimento nuclear € a seguinte:
T T At
=] 2
:\" . J.-I\"I 0 [ (1)

Onde Nt ¢ o numero de atomos presentes apds um dado tempo t, No ¢ o

nimero de atomos presentes no instante t = 0 s e A ¢ a constante de decaimento do
radionuclideo.

Entdo, como apds decair, um nuclideo radioativo converte-se em outro, o
numero de atomos com o passar do tempo vai diminuindo em relagdo ao numero inicial de
atomos existentes. Isso pode ser verificado matematicamente, pois na equagao 1, N; vem do
produto de Ny com uma exponencial negativa. Desta forma, a equagdo anterior apresenta o
nimero de atomos restantes como funcdo do tempo e expressa a quantidade existente de
atomos em um dado tempo t.

Quando apds um dado tempo t, a quantidade inicial de 4&tomos se reduz pela
metade, esse tempo t ¢ chamado de meia vida do radionuclideo e escrito como t;».

Quando se efetua o produto AN, isto fornece a atividade em Bequerel (Bq),
que ¢ o numero de decaimentos por segundo. Entdo ao se multiplicar ambos os lados da

equagao 1 por A, o resultado apresentara a variagdo da atividade com o tempo.
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Onde A, ¢ atividade num dado tempo t, Ay ¢ a atividade inicial, quando t =
0, A é a constante de decaimento do radionuclideo (s™) e t é o tempo em segundos.

Assim a atividade de uma certa quantidade de atomos radioativos vai
diminuindo com o passar do tempo, como acontece com o numero de atomos radioativos
existentes, pois a atividade ¢ diretamente proporcional ao nimero de radionuclideos, ja que a

mesma ¢ dada por AN.
3.1.2 Tipos de Decaimento Radioativo

Existem varios processos diferentes de decaimento radioativo, dentre os
quais se destacam como mais importantes a desintegracdo beta, a desintegracdo alfa, a captura
eletronica e a desexcitagdo gama. Veremos neste item, uma descricdo de cada um destes

processos de decaimento.
3.1.2.1 Desexcitacao gama

A desexcitagdo gama ¢ uma das formas mais comuns de decaimento
radioativo, e se da através da desexcitacdo de algum estado nuclear. A maioria dos estados
excitados dos nucleos pode decair para estados menos excitados por emissdao espontanea de
radiagdo eletromagnética. Esta radiacdo eletromagnética emitida durante a desexcitagdo
nuclear estd localizada na regido do espectro eletromagnético onde se denomina radiacao
gama. Por isso, esse processo recebe o nome de desexcitagdo gama. A energia da radiagdo
emitida no decaimento ¢ igual diferenca de energia entre o estado nuclear inicial e o final, e a
separa¢do dos niveis nucleares tem uma energia da ordem de MeV (mega elétrons-volts).

A emissdo de radiagdo gama normalmente se d4 apds o nlicleo passar por
uma desintegracdo 3 ou a, as quais serdo vistas a seguir. Ap6s um nuclideo decair por alfa ou

beta, o seu nucleo ¢ em geral deixado em um estado excitado, e este entdo faz a transi¢do para
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um estado menos excitado através da emissdo de um ou mais raios y (gama) até atingir o
estado fundamental.

A radiacdo eletromagnética nuclear pode, de um modo geral, ser separada
em tipos distintos chamados de radiacdo multipolar. Tal distin¢do ¢ feita de acordo com a
quantidade de momento angular L carregado por cada raio gama emitido. A probabilidade
total de emissdo € a soma das probabilidades parciais de emissdo para cada tipo de raio vy
(raios y com diferentes momentos angulares), sendo que o primeiro termo nao nulo ¢ o que

predomina, pois tem a maior probabilidade de ocorrer.

<L <

I, =,

I+, (3)

Na equagdo 3 acima, J e Jf sdo os numeros quanticos de spin do estado
1
inicial e final do nucleo emissor, respectivamente. As radiacdes multipolares sao

caracterizadas pela sua ordem dada por 2L. A ordem representa o tipo de multipolo que é o
emissor da radiacdo eletromagnética. Para cada valor de momento angular L, existem duas
classes de radiacdo, a radiagdo do tipo elétrica (E) e a radiagdo do tipo magnética (B). Estas
radiacoes diferem pelas suas paridades. A radiacdo elétrica tem paridade par quando o
momento angular € par e tem paridade impar quando o momento angular ¢ impar. A radiacao
magnética tem paridade impar quando o momento angular € par, e tem paridade par quando o

L
momento angular ¢ impar. A paridade para a radia¢do elétrica é dada por (-1) e para a

L L+1
radiagdo magnética ¢ dada por -(-1) ou (-1) , onde +1 significa paridade par e -1 significa

paridade impar.

A emissdo de radiagdo gama (y) € o principal processo de liberagdo de
energia em excesso presente no nucleo de um atomo que, como mostrado teoricamente na
mecédnica quantica e verificado experimentalmente, ¢ feita na forma de radiagdo
eletromagnética com energia definida. Contudo, a estabilidade nuclear ndo ¢ alcangada apenas
com a emissdo de radiagdo gama, pois esta somente libera o excesso de energia. A
estabilidade de um nucleo s6 ¢ alcangada variando a propor¢do entre néutrons e protons. Se
um nucleo possui excesso de néutrons ou de prétons, estara sujeito a desintegracdo radioativa
por emissdao de particulas a ou de particulas B, de modo a alcancar a condicdo de maior

estabilidade. Caso o nucleo excitado possua um excesso de néutrons, o processo para

estabiliza-lo serd uma desintegrag¢do do tipo . No caso de haver excesso de protons, existem
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trés processos de desintegracdo capazes de trazerem estabilidade ao nucleo, sdo eles:

+
desintegracao [, captura eletronica e desintegracao alfa (o) para nucleos pesados.
A seguir se vera com mais detalhes como se da o processo de decaimento

por desintegragdes beta, alfa e por captura eletronica.

3.1.2.2 Desintegracao beta

O processo de desintegracao beta se dd quando o nucleo decai por emissao
de radiacdo corpuscular emitindo, neste caso, uma particula beta. As betas sdo particulas
carregadas, em modulo, com a mesma carga e massa de um elétron. Elas podem ser um
elétron ou um positron.

Uma vez que a massa do elétron é muita pequena se comparada a do nucleo,
a massa nuclear ¢ alterada por uma quantidade muito pequena quando um radionuclideo se
desintegrada emitindo uma particula beta.

As particulas beta sdo resultantes de interagdes que ocorrem no interior do

nucleo com os néutrons ou com os protons, dependendo do nucleon ao qual o nucleo possui
+
em excesso. A partir disso, o decaimento beta pode ser subdividido em beta mais ( ) e beta

menos (B-).

+
O decaimento B se da quando o nucleo possui excesso de protons. Neste, o

préton pode se transformar em um néutron, como mostra a equagao 4.

p—n+e +v (4)

+
Onde e e Vv sdo respectivamente um positron € um neutrino que sio

emitidos nessa reagdo. Como um préton converteu-se em um néutron conforme mostrado
acima, o nimero atémico do nicleo diminui uma unidade apos sofrer um decaimento beta

mais, ja que o numero atomico pode ser considerado como o nimero de préotons possuidos.
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O decaimento B acontece com o nucleo rico em néutrons, onde este

+
nucleon se converte em um préton num processo inverso ao do decaimento 3 , conforme ¢

descrito pela equacao seguinte:

n—op+e +v (5)

Ty . v - . . ~
Neste caso, e ¢ um elétron e V¢ um antineutrino, onde ambos sdo

emitidos durante a reagdo. Como apds o decaimento B o nucleo ganha um préton, o seu

numero atdmico ¢ aumentado em uma unidade.

3.1.2.3 Desintegracao alfa

Este tipo de emissdo geralmente ¢ oriundo de nucleos pesados que possuem

maiores quantidades de nucleons, ja que a particula alfa (o) € um nucleo de hélio (4He)
constituida de dois prétons e dois néutrons. Devido a alta energia de liga¢do das particulas a,
¢ energeticamente mais vantajoso para o nicleo a emissdo de um agrupamento de nucleons
como ¢ o caso da alfa, do que a emissdo de apenas um nucleon.

Ao contrario do decaimento beta, na emissao de uma particula alfa altera-se
de uma vez o numero atomico ¢ o numero de massa do nucleo emissor. Dessa forma a

desintegracdo alfa pode ser descrita pela equagdo 6, onde (A;Z) € a representagdo do nticleo

pai:

(4.2)=(4-4.7-2)+a ©)

Entdo o nucleo emissor tem seu numero de massa reduzido em 4 unidades e
o seu nimero atomico reduzido em 2 unidades ja que a particula alfa (o) possui dois protons e
dois néutrons.

O espectro de energia da emissdo alfa é monoenergético e apresenta um

intervalo de 4 a 6 MeV, sendo que as particulas mais energéticas correspondem a nicleos com



24

maior probabilidade de decair. Por isso a maioria das transigdes alfa ocorre de um estado
excitado diretamente para o estado fundamental do nucleo filho, ja que esse processo envolve
uma grande quantidade de energia; contudo, a transicdo de ou para um estado excitado
também seja possivel.

Devido ao fato de serem providas com uma carga dupla +2e, as particulas
alfa possuem uma alta perda de energia na matéria. Assim, mesmo as mais energéticas nao
conseguem percorrer um longo caminho até perder toda sua energia, sendo entdo pequeno o
seu alcance. Por exemplo, um particula alfa que possua energia da ordem de 5 MeV, terd um

alcance no ar da ordem de poucos centimetros.

3.1.2.4 Captura eletronica (EC)

Este tipo de decaimento radioativo ¢ uma alternativa ao processo de
desintegracdo beta mais. Na captura eletronica um nticleo rico em prétons pode decair a partir
da captura de um dos elétrons dos orbitais atdmicos, sendo que o elétron capturado ¢
normalmente da camada K, embora exista um pequena probabilidade do ntcleo capturar um
elétron da camada L. Apds a captura, o nucleo transforma o elétron e um préton nuclear em

um néutron, emitindo um neutrino, conforme mostra a equagao 7 a seguir.
Ppte —> 1N +V (7)

Onde p é o proton, e € o elétron capturado, n é o néutron ¢ vé o neutrino
emitido no processo. Assim, dadas as conhecidas dificuldades em se detectar um neutrino, a
captura eletronica ¢ uma rea¢do que parece muito dificil de ser observada (LEO, 1994).
Contudo, a vacancia deixada na camada eletronica pelo elétron capturado pelo nucleo ¢
preenchida com um outro elétron, dando origem a emissdo de um raio-X caracteristico ou um
elétron Auger, que sao radiagdes bem mais facilmente detectadas e podem ser usadas para

indicar que ocorrera a captura eletronica.
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3.1.3 Natureza Estatistica do Decaimento Radioativo.

Considerando-se que se mediu o nimero de desintegracdes ocorridas em
uma dada fonte radioativa durante um certo periodo de tempo t, pequeno comparado-se com a
meia-vida da fonte. Ao tentar repetir a medida do niimero de desintegragdes da fonte em outro
periodo igual de tempo t, observar-se-ia uma flutuagdo no valor de desintegragdes entre a
primeira e a segunda medida.

Isto se deve ao fato de que o decaimento radioativo tem uma natureza
estatistica. Dessa forma, o nimero exato de desintegracdes sofridas por uma dada fonte nunca
pode ser determinado com exatidao; pode-se apenas determinar a probabilidade de um evento
acontecer.

Para estimar a probabilidade P de decaimento de uma fonte, que tem uma
média de contagens no periodo t igual a m, sofra n desintegragcdes no mesmo periodo de

tempo t, usamos a distribui¢ao de Poisson (LEO, 1994):

P(n)= % exp(—m) (8)
n!

3.1.4 Séries de Decaimento Radioativo

Muitas vezes, um dado nucleo decai dando origem a um outro nucleo
também radioativo, que por sua vez pode ainda decair para um novo nucleo que também seja
radioativo e assim por diante até que chegue a um nucleo estavel, cessando assim esta cascata
de decaimentos. A esse tipo de configuragdo da-se o nome de cadeias ou séries de
decaimentos.

Na natureza nds encontramos trés grandes cadeias de decaimentos ainda
existentes. As duas mais importantes e significativas devido sua abundancia na natureza sdo a
série do Uranio e a série do Torio, que possuem respectivamente uma abundancia natural de

235

99,27% e 100%. A terceira série ¢ a do Actinio, que comeca com o “~U e sua abundancia

natural ¢ de apenas 0,7%.
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A série do Urdnio tem inicio com o radionuclideo ***U e por isso ele é

chamado de pai da série. Esta cadeia comeg¢a com o decaimento do pai da série para o

234 206

nuclideo “"Th, e seu ultimo nuclideo ¢ o “"Pb, que ¢ estavel.

238

A tabela 1 mostra os nuclideos participantes da série do ~"U com suas

respectivas meias-vida e o tipo de particula emitida no decaimento.

Tabela 1 — Nuclideos da série do Z**U (KAPLAN, 1963; FIRESTONE,

1999).
Elemento | Desintegragdo | Meia-vida | Energia/Particula

e o 4,5x10° a 42 MeV
9Th™* B 24,1d 190 keV
o1Pa”" B .18 min 2.32 MeV

6.7h 1.13 MeV
I a 2.5%10° 2 4,768 MeV
o Th™" o 8x10"a 4.68 MeV
ssRa™ o 1620 a 4,777 MeV
seEm™ o 3.82d 5486 MeV
g4P0° o f 3.05 min o 5.998 MeV
570" B 26.8 min 700 keV
gsACE o 1,528 6.63 MeV
aBi* o, p 19.7 min o 5.51 MeV

B: 3.17 MeV

gP0™" o 1.64x10s 7.683 MeV
T B .32 min 1.9 MeV
g2Pb" B 1942 17 keV
uBi B sd 1155 MeV
§20 o 1383 d 5.3 MeV
Il D 4,2 min 1.51 MeV
2B estavel
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A ultima coluna desta tabela apresenta as energias com que a particulas sao
emitidas. Para o caso de emissdo beta, tais energias correspondem a energia maxima do
espectro.

*2Th que decai para o “**Ra

A série do Tério tem como pai o nuclideo
dando inicio & cadeia. O nuclideo final desta série é o **Pb que & estavel.

Apresenta-se a seguir uma tabela para os nuclideos da série do Torio similar
a tabela 1, apresentando também o tipo de particula emitida e a energia da mesma, além da

meia-vida de cada radionuclideo.

Tabela 2 — Nuclideos da série do Tério (KAPLAN, 1963; FIRESTONE,
1999).

Elemento | Desintegracao | Meia-vida | Energia/Particula

o TH™" a 139x10" a 4,007 MeV
ssRa™ B 6.7 2 40 keV
goAC B 6,131 2,18 MeV
oo Th™ a 1.912 5423 MeV
sRa™ a 3.64d 5,681 MeV
3Em™" a 5155 6.28 MeV
5207 o p 0.165 6.774 MeV
g2Pb7" B 10.6 b 580 keV
o o 3x10% s 7.79 MeV
g_zB.i211 o, p 60.5 nun 5.086 MeV

212

5420 o 3x107 s 8.78 MeV

AT B 3.1 min 1,79 MeV

208 -
5:2b estavel
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235
Na série do Actinio, o nucleo pai ¢ o U e o ultimo nuclideo da série ¢ o

207
Pb que ¢ estavel. Devido a sua baixa abundancia na natureza, os radionuclideos desta série

sdo dificilmente detectados, pois em uma amostra natural de Uranio, apenas 0,7% dela sera de
235

U.

3.1.5 Desequilibrio das Séries

Quando em uma série de decaimento, um dado radionuclideo filho ¢ retirado
ou adicionado completa ou parcialmente da mesma, esta cadeia estard em desequilibrio. Por
outro lado, quando uma cadeia de decaimento se encontra em equilibrio, a atividade de
qualquer um dos filhos deve ser igual a atividade do nticleo pai da série.

Quando um radionuclideo ¢ parcialmente removido de uma série por
qualquer razio que seja, a sua atividade e a dos que o seguem, serda menor que a atividade do
pai da série e dos filhos que dantes vieram. Se um filho for adicionado a uma amostra onde se
encontra sua respectiva série, a atividade deste filho e dos demais membros da série que o
seguem sera maior que a atividade do pai e dos outros filhos da série. Assim, nas duas
situagdes, a série se encontra em desequilibrio. Depois de um periodo de tempo
suficientemente maior que o tempo de meia-vida do nucleo filho que foi retirado ou
adicionado a série, esta tende a voltar a situa¢do de equilibrio. Contudo, dependendo do
radionuclideo envolvido, isso pode levar até milhdes de anos.

O desequilibrio na série do Uranio e Tério pode ocorrer na natureza por
varias razoes. Muitos processos geoldgicos, como intemperismo e precipitacdo mineral, nao

: o 2387 232
representam sistemas fechados para trocas geoquimicas do “"U e

Th e seus filhos, podendo
causar grandes desequilibrios.

Além disso, processos quimicos e fisicos, como o recuo do nicleo apds uma
emissao alfa, difusdo, dissolucdo quimica da matriz mineral por aguas subterraneas e
processos da absor¢do, que continuamente agem em materiais geologicos, podem também ser
a causa de desequilibrios radioativos observados nas série do **U e ***Th.

A série do U ¢ especialmente susceptivel a desenvolver desequilibrios

pois conta com varios radionuclideos quimicamente distintos € com grandes meias-vida como

234 230 226 . ,
0 U, o0 “"Th e o “"Ra. Estudos tem mostrado que estes radionuclideos podem acabar sendo
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separados durante intemperismo, lixiviagao e outros processos de alteracdo. Uma significante
fonte de desequilibrio nessa série acontece quando o “*°Ra decai para o **Rn. O filho,
raddnio, ¢ um gas nobre, ndo encontrado quimicamente nos materiais onde seus pais residem
(TURNER, 1995). Por se estar na forma gasosa o 222Rn é altamente movel e pode facilmente
escapar para a atmosfera.

Na série do Torio, um possivel desequilibrio pode acontecer entre o **Th e
o ***Ra, pois o tltimo possui uma meia-vida de aproximadamente seis anos. Contudo, se esse
desequilibrio acontecer e o sistema novamente se fechar quimicamente, o equilibrio na série
sera restabelecido em aproximadamente 35 anos. Outro desequilibrio possivel em um sistema
geoquimico aberto se da entre o **Ra e o “**Th que possui uma meia-vida de 2 anos. Porém,

228 228
Th fornece

normalmente a constatagdo da existéncia de um equilibrio entre 0 ““Ra e o
fortes indicagdes de que toda a série do Tério deve se encontrar em equilibrio radioativo
(Bastos, 2008).

Trabalhos como Sheppard (2008) e Chao (2007), tém mostrado fortes
indicios de existir nas plantas um desequilibrio na série do Tério entre o 2**Th e o ***Th. Tal

228

desequilibrio seria devido ao efeito de recuo alfa ou do crescimento do ““"Ra nas plantas, o

que aumentaria a disponibilidade de ***Th.

3.1.6 Origem dos Radionuclideos

As fontes de radionuclideos encontrados na Terra sdo basicamente trés, os
radionuclideos primordiais, que sdo os que se faziam presente na formacdo Terra, os
cosmogénicos que sdo resultantes da interagdo da radiacdo cosmica com as particulas da
atmosfera terrestre e os artificiais, que sdo radionuclideos criados pelo proprio homem, como
por exemplo o *’Cs.

Considerando o tempo de formacdo da Terra, estimada pelas respectivas
teorias, apenas os radionuclideos que possuem uma meia-vida maior que 10°® anos, ou os
produtos destes, ainda podem ser encontrados na superficie terrestre. Segundo teorias do
surgimento do universo, os radionuclideos primordiais encontrados na Terra e no universo
como um todo, parecem ter surgido das reagdes termonucleares ocorridas nos interiores de

estrelas durante a formagao do universo.
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Essas estrelas eram inicialmente compostas de hidrogénio e conseguiam
realizar em seus nucleos, reacdo de fusdo nuclear induzida pela altissima temperatura que
possuiam devido & contracdo gravitacional de suas massas. Assim, os nucleos estelares
funcionavam como um grande reator nuclear, nos quais foram sintetizados a maioria dos
nucleos que hoje conhecemos (TAUHATA et al., 2003).

Apresenta-se na tabela a seguir uma lista mostrando os principais
radionuclideos primordiais, suas respectivas meias-vida, abundancia isotdpica, tipo de

particula emitida no processo de decaimento e a energia da mesma.
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Tabela 3 — Radionuclideos primordiais e suas respectivas caracteristicas, adaptado de
Kathren, (1998).

Nuclideo Meia-vida (a) Abundancia Modo de Energia (MeV)
Isotopica (%) Decaimento

4 1.3x 10° 0.0118 Beta menos 1.32
Ay 6x 10" 025 Beta menos .
'Rb 47x10° 27.83 Beta menos 0.273
Beyq 0% 10" 123 Beta menos :
B 9% 10" 95,7 Beta menos 0.45
BTe 12x 10" 0.87 CE

B a 11x10" 0.09 Beta menos 0,27
“Ce >5x10" 11,1 Alfa 1.3
Nd 21x 107 239 Alfa 1,83
“'Sm 1.1x 10 150 Alfa 2.23
HSm 8x 10" 112 Alfa 1,95
i =1 13.8 Alfa <2.0
EGd 1.1x10% 0.20 Alfa 2.14
Dy 2x 10" 0.06 Alfa 3
0 2.7x 107 26 Beta menos 0.37:0.31
e 2% 10’ 0.17 Alfa 2.50
1807y >1,6x 10" 0,012 Beta menos -
“'Re 5% 10" 62.5 Beta menos 0.0026
0t 7% 10" 0,013 Alfa 3.16
oy 14x 10 148 Alfa 26

. .. . , 235
Dentre os primordiais, podemos destacar os radionuclideos “”U com uma

meia-vida de 4,47 x 10® anos e o *’K que tem uma meia-vida de aproximadamente 1,26

11~ 4 , . C. . .
bilhdes de anos. O **K é um dos mais significativos por estar presente essencialmente em

todas amostras ambientais.

Entre os is6topos naturais do Potéassio, o *’K é o unico radioativo. Este

possui uma abundancia isotopica de 0,0118%, o equivalente a atividade especifica de 31,4

Bq/g de Potassio natural. O *’K pode decair para o “’Ca por emisso beta menos, ou para o

*Ar num estado excitado, por desintegragdo beta mais ou captura eletronica (EC), conforme

esta representado no diagrama apresentado na figura 1 abaixo (KATHREN, 1998).
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14508 keV— B (1314 ke)

0

D it

Figura 1 — Diagrama de decaimento simplificado para o “’K, adaptado de Durrance (1986)

O foton de 1460,8 keV, emitido na transi¢io do *°Ar para seu estado
fundamental, ¢ usado para identifica¢io e quantificacio do **K por espectrometria gama.

Os radionuclideos cosmogénicos sdo criados continuamente, através da
interagdo dos raios cosmicos de alta energia com os atomos da atmosfera. Esses
radionuclideos, em geral de baixo nimero atomico, apresentam producdo maior na alta
estratosfera, contudo, alguns protons cosmicos energéticos podem chegar até a baixa
atmosfera.

Os raios césmicos sdo produzidos através de processos existentes em nosso
Sol, em outras estrelas, ou por eventos como explosdes de supernovas, pulsares ou nicleos de
galaxias ativas. Juntamente com essas particulas também se encontram fotons de alta energia
de origem extraterrestre que incidem sobre a Terra. Assim os niveis de radiagdo cosmica que
atingem a Terra sdo varidveis e dependem de fatores extraterrestres, como por exemplo o
ciclo de atividade solar.

Como conseqiiéncia, a taxa de producao de radionuclideos cosmogénicos ¢
variavel, e além de depender dos fatores anteriormente citados, depende da altitude de onde
ocorre a interagdo, pois a taxa de variagdo deve também mudar com o numero de particulas
presentes na atmosfera.

A producdo dos radionuclideos cosmogénicos fornece os seguintes
radionuclideos: 3H, "Be, 14C, Na e ¥Kr. Quase todos os organismos vivos téem grandes
quantidades de carbono e hidrogénio; e um pequeno percentual destes elementos ¢ radioativo
(TAUHATA et al., 2003).

Apresenta-se a seguir uma tabela contento os principais radionuclideos
cosmogénicos encontrados em nosso planeta, bem como suas respectivas meias-vida, taxas de

producdo, inventario global e suas concentragdes no ar.
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Tabela 4 - Principais radionuclideos cosmogénicos ¢ suas respectivas caracteristicas,
adaptado de Kathren, (1998).

Isétopo Meia-vida Taxa de Inventario | Concentracao
(a- anos, Produgao Global (kg) | noar (qum3}
d- dias) (Atomo/cm? s)
H 1226 a 0,25 35 0,167
‘Be 53d 0,08 0,0032 0,0017
"“Be 25x10%a 0,05 39x 10’ 10”7
e 5760 a 25 6.8x10° 0,067
“Na 26a 8,6x10™ 0,0019 17x10°
“Al 74x10°a 14x107 1000 :
S 280 3 16x 10" 14 33x10°
2p 1434 8,1x10™ 0,0004 0,00033
Sp 244 d 6,8x 10 0,0008 0,00025
* 8794 0,0014 0,0045 0,00025
e 3.8x10°a 0,0011 14 x10° 5x 10"
SAr 270 a 0,0056 23
BiKr 21x10°a 10° 16,2

3.1.7 Interag¢do da Radiacdo com a Matéria

Quando a radiacdo se propaga na matéria, varios efeitos e eventos podem
ocorrer. O conhecimento e entendimento destes processos ¢ de fundamental importancia para
a fisica nuclear experimental, pois neles estdo as bases dos dispositivos de deteccdo e deles
dependem caracteristicas importantes de um sistema de medida, como por exemplo a
sensibilidade e eficiéncia do detector, que sdo grandezas definidas e discutidas no capitulo 4.

A radiacdo corpuscular tem varias formas de interagir com a matéria. As
particulas que possuem cargas normalmente tem uma alta taxa de perda de energia na matéria.
Contudo, como nesse trabalho, estaremos usando espectrometria de raios gama, portanto,
estudaremos os processos de interacao da radiacdo gama com a matéria. Diferentemente, os
fotons por ndo possuirem carga, ndo podem sofrer multiplas colisdes como as particulas; eles
sd0 mais penetrantes por terem uma menor se¢do de choque, que ¢ a medida da probabilidade

de que alguma interacdo acontece.
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Primeiramente podemos destacar o efeito de absor¢ao sofrido por um feixe
de fotons ao passar por um dado material de uma certa espessura. Neste caso, a intensidade
inicial do feixe sofrera uma reducdo exponencial proporcional ao coeficiente de atenuagdo do
material atravessado. A medida da reducdo na intensidade do feixe ¢ dado pela lei de Bio-

Lambert:
_ —ix
I = I GE' (9)

Apesar de ser conhecido um grande niimero de mecanismos de interacdo de
raios gama com a matéria, somente trés tem um papel importante na faixa de energia da
radiagdo considerada neste trabalho: produgdo de pares, espalhamento Compton e efeito

fotoelétrico.
3.1.7.1 Producao de pares

A producdo de pares consiste na transformacao de um foton em um par
elétron-positron. Para que se conserve o momento angular, este procedimento ocorre apenas
na presenca de um terceiro corpo, geralmente um ntcleo, e ainda o positron e o elétron sao
emitidos na mesma direcdo e em sentidos apostos. Devido a aniquilagdo do positron, dois
fotons sdo normalmente produzidos como produtos secundarios desta interagdo (KNOLL,
2000).

Este processo ¢ predominante para raios gama com alta energia, pois para
que ele seja energeticamente possivel no campo do nucleo, a energia do raio gama precisa ser
maior que duas vezes a massa de repouso do elétron de 1,022 MeV. E possivel que a
producdo de pares ocorra no campo de um elétron atdmico, mas para isso a energia minima do
foton deve ser de quatro massas de repouso do elétron que ¢ 2,044 MeV e a probabilidade de

que isso aconteca ¢ muito menor.
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3.1.7.2 Espalhamento compton

Este efeito ¢ predominante para energias que nao sdao nem tdo proximas a
energia de ligacao do elétron e nem muito superiores a 1 MeV. Entao, para o foton incidente
os elétrons do material podem ser considerados como livres, ja que a energia do foton € bem
maior que a energia de ligagdo. Neste espalhamento, o raio gama incidente interage com um
elétron no material absorvedor, e ¢ defletido através de um angulo 6 com respeito a sua
dire¢do original, com uma energia menor que a incidente.

O foton transfere uma parte de sua energia para o elétron e este entdo, recua.
Essa energia transferida ¢ igual a diferenca entre a energia inicial e a final do foéton. Como
todos os angulos sdo possiveis, a energia transferida para o elétron pode variar de 0 até
grandes fracdes da energia do gama incidente.

A relagdo entre a energia transferida e o angulo de espalhamento do féton

(0) para uma interagdo ¢ dada por:

hv

hv' = 0 (10)
1+ (1-cos®)

3

m,c”

Onde moc” é a energia de repouso do elétron (0,511 MeV), hv” a energia do
foton espalhado e hv a energia do foton incidente. A equagdo 10 pode ser derivada das
equacdes de conservagdo de momento e energia.

Como foi visto, a energia transferida para o elétron depende do angulo de
espalhamento do féton. Assim, a energia maxima que pode ser transferida neste efeito
conhecida como Compton edge acontece quando o angulo de espalhamento ¢ igual a 180°,

que ¢ uma colisdo frontal.
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3.1.7.3 Efeito fotoelétrico

O efeito fotoelétrico acontece quando um foton de freqiiéncia
suficientemente alta incide sobre um material e é absorvido por um elétron ligado. Este efeito
s0 ocorre com os elétrons ligados dos atomos (geralmente da camada k). Apds o elétron
absorver totalmente o foton, este € ejetado. A energia com que este elétron ¢ ejetado, ¢ dada

por:

Exzhv-® (11)

Onde hv ¢ a energia do f6ton incidente e ® ¢ a energia de ligagdo do elétron
ao nucleq. Este efeito acontece predominantemente com fotons que possuem energia na faixa
equivalente a energia de ligagdo do elétron.

Apresenta-se a seguir uma figura mostrando a variagao da se¢do de choque
para o efeito fotoelétrico, Compton e producao de pares em fungdo da energia do foton

incidente no chumbo
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Figura 2 — Se¢do de choque para a absorgao total de fétons para o chumbo, adaptado de Leo (1994)

3.2 RADIOATIVIDADE EM AMOSTRAS ALIMENTARES ANIMAL

3.2.1 Radioatividade em Amostras de Ra¢do Animal

As ragdes que utilizamos neste trabalho sdo quase todas feitas a base de

milho e de farelo de soja. Assim, nestas ragdes estdo incorporadas a radioatividade natural
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presentes no milho e na soja. Estas sdo ainda compostas com um complexo vitaminico
denominado Premix Mineral Vitaminico.

As plantas podem incorporar radionuclideos presentes no solo, ou ainda,
podem absorver radionuclideos presentes na atmosfera terrestre através do acumulo de
deposicdo destes sobre a superficie da planta. Amostras de soja ¢ milho contam ainda com a
atividade referente ao *°K que se faz presente na composic¢io da propria planta.

Além disso, as ragdes também devem entdo estar susceptiveis aos possiveis
desequilibrios das séries do Uranio e do Toério encontrados nas plantas, como mencionado no
item 3.1.5.

A utilizacao de fontes de Fosforo, como por exemplo os fosfatos naturais,
pode embutir nas ragdes uma certa quantidade de Chumbo, j4 que esse elemento esta
incorporado nestas fontes. A presenca em excesso desse metal pesado pode causar varias
alteracdes bioldgicas nos animais, como por exemplo a infertilidade.

Os tipos de ragdo para gado de leite e para gado de corte, sdo ainda
aditivadas com o suplemento alimentar fosfato bicalcico, que tem um teor de radioatividade

consideravel, como se descreverd a seguir.

3.2.2 Radioatividade em Amostras de Fosfato Bicélcico (DCP)

A radioatividade em rochas e solos ¢ devida, em grande parte, a
radionuclideos que se faziam presente na formacao dos mesmos. Rochas e solos podem ainda
sofrer acimulo de material radioativo oriundo do decaimento de radionuclideos que se
encontram na atmosfera e podem sofrer transito ou deposi¢ao na superficie terrestre.

O fosfato extraido das rochas, freqlientemente utilizado como fertilizante ou
adubo, contém concentragdes significativas de Uranio. O Uranio ¢ encontrado na maioria das
rochas da crosta terrestre com atividades que variam em torno de 33 Bqg/kg; um valor pequeno
se comparado a concentragdo de Uranio que pode ser encontrada nas rochas fosfaticas, entre
1500 a 1700 Bg/kg, as quais sdo a principal matéria prima do fosfato bicalcico (KATHREN,
1998; CASACUBERTA, 2007). Assim, a utilizacdo destas rochas como matéria prima para a
produ¢do do DCP, implicara em uma adicdo de uma quantidade de elementos radioativos

significativa.
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A quantidade de atividade acrescida ao fosfato bicalcico depende também
dos processos utilizados para a obten¢ao do mesmo a partir das rochas fosfaticas.

Um dos processos para a obtengdo do DCP ¢ a digestdo da rocha fosfatica.
Um dos principais componentes desta rocha ¢ a fluoapatita, que ¢ insoluvel no seu estado
original e ndo pode ser aproveitado como fonte de Fosforo. Por isso a rocha passa por um
processo de digestdo normalmente usando o acido sulfurico. Depois que a rocha moida ¢
misturada ao acido sulfurico, o DCP precipita desta solu¢do sendo ao final separado por um
processo de filtragem. Nesse procedimento, enquanto a rocha moida estd sendo digerida no
acido sulftrico, o Radio co-precipita com o CaSQO4 enquanto o Urdnio e o Torio sdo
carregados com o Fosforo para o 4acido fosforico, que dara origem ao DCP.

Outro processo para a produgdo de DCP ¢ a utilizagdo de minérios fosfaticos
sedimentares. Neste, as rochas sdo diluidas diretamente no 4cido fosforico
(CASACUBERTA, 2007), e segundo Arruda-Neto (1996), este processo de producao deixa o

DCP com a maioria do Uranio e com cerca de 70% dos seus filhos.
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4 MATERIAIS E METODOS

4.1 ESPECTROMETRIA GAMA

A espectrometria de raios gama ¢ bastante usada na fisica nuclear, pois
trata-se de uma técnica ndo-destrutiva, e em geral mostra-se um método simples e rapido de
identificacdo e quantificagdo de radionuclideos naturais e artificiais emissores de radiagao
gama, além de possuir um carater multi-elementar e de ndo necessitar a realizagdo de
processos de separacdo quimica dos elementos, possibilitando que se realize medidas de
amostras In natura. Na seqiiéncia, sera descrito de forma detalhada, todo o sistema de

espectrometria gama utilizado na realiza¢do do presente trabalho.

4.1.1 Detector

No presente trabalho, utilizou-se de um detector de Germanio hiper-puro
(HPGe). Segundo Knoll (2000), por produzirem mais carregadores, par elétron-buraco, para
uma dada radiagdo comparado-se com os outros tipos de detectores, o uso de material
semicondutores para a deteccdo de radiacdo ionizante, se faz mais apropriado. Dentre estes,
destacam-se o uso do semicondutor Germanio (Ge). Os detectores de Germanio sdo os mais
usados para a detec¢do de raios gama, pois 0 Germanio possui um numero atdomico alto (Zge =
32) o que faz que ele possua uma secdo de choque para o efeito fotoelétrico maior se
comparada com outros elementos usados. Esses detectores sdo capazes de medir raios gama
com energias desde poucos keV até cerca de 10 MeV e ainda possuem alta resolugdo,
verificando-se entdo que tais detectores sdo altamente recomendados para o uso em
espectrometria de raios gama.

O modelo do detector HPGe usado ¢ GEM-M 7080-P-S, ORTEC. Este
possui um cristal coaxial tipo-p, que € revestido por uma camada de 1 mm de aluminio,
situada a uma distancia de 4 cm do mesmo. O comprimento do cristal ¢ de 84,2 mm e o

diametro de 69,9 mm.
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4.1.1.1 Calibragdao em energia

Para que seja possivel certificar-se que a energia atribuida a um pico ¢
realmente referente ao radionuclideo da energia em questdo, € necessario que se faca uma
calibracdo em energia do sistema, uma vez que os sistemas de medidas por espectrometria
podem eventualmente apresentar nao-linearidades.

A calibragdo em energia ¢ realizada através da medida de espectros de
fontes certificadas, das quais se conhecem os raios gama que por elas sdo emitidos, fazendo-
se a associacdo destas energias com o seu respectivo canal no MCA (multicanal) por inspecao
manual ou via andlise computacional. Normalmente essa calibracdo ¢ realizada com trés ou
mais linhas gama conhecidas, de energias distribuidas dentro da faixa de energia de interesse.
Ap6s a calibragdo em energia do sistema, € possivel associar ao canal da centréide de um pico
a sua energia correspondente e através de tabelas de radionuclideos, determinar a qual
radionuclideo pertence tal raio gama.

Na calibracdo realizada para o presente trabalho, usou-se as fontes
certificadas tipo pastilha de "*’Cs, ®°Co (linhas 1,17 e 1,33 MeV) e dez linhas do "**Eu, sendo

estas no intervalo entre 121 e 1408 keV.

4.1.1.2 Eficiéncia de detec¢ao

A eficiéncia de detec¢do pode ser definida, de uma forma geral, como a
capacidade do detector de gerar um pulso para cada quantum da radiagdo incidente que
interage com ele. Para detectores de radiacdo eletromagnética e particulas sem carga (radiagao
secundaria), a eficiéncia de deteccdo pode ser dividida em trés tipos: eficiéncia absoluta,
eficiéncia intrinseca e relativa.

A eficiéncia absoluta do fotopico € conhecida como a razdo entre o nimero
de pulsos registrados no detector para um fotopico pelo numero de quanta de radiagdo emitido
pela fonte. Este conceito inclui caracteristicas do sistema de medida, como a geometria da
fonte e do detector, sendo ainda a eficiéncia absoluta uma fun¢do da energia,e também varia

em fungdo da energia.
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A eficiéncia intrinseca ¢ a razao entre o niumero de pulsos registrados no
detector pelo numero de quanta de radiacdo incidente no detector, ¢ a quantidade de raios
gama que sdo registrados pelo detector, dentre os gamas que chegam até ele.

O tempo morto de um detector pode ser definido, de maneira simplificada,
como o tempo que o mesmo leva, a partir da chegada de um foton, para emitir o sinal de carga
correspondente, sendo que, nesse intervalo o detector estara impedido, e ndo conseguird medir
um outro foton que chegue até ele.

A eficiéncia relativa para detectores coaxiais de germanio ¢ definida pela
razdo da eficiéncia absoluta do detector pela eficiéncia absoluta de um detector de cintilagao

de Nal(Tl) de 3” de comprimento ¢ 3” de didmetro com a medida sendo feita a 25 cm de

60
distancia da fonte, para a linha de 1,33 MeV do Co, ja que a eficiéncia absoluta ¢ funcdo da

energia, como definido em “Standard Test Procedures for Germanium Gamma-Rays
Detectors” (I.LE.E.E., 325).
Dessa forma esta eficiéncia é dada em porcentagem. A eficiéncia relativa do

detector de HPGe que utilizado no presente trabalho ¢ de 66%.

4.1.1.3 Blindagem do sistema de detec¢ao

O fundo de radia¢do natural ¢ conhecido como a quantidade de radiagdo a
que nds e o meio que nos cerca estamos expostos devido ao continuo bombardeio de radiagao
que atinge a superficie terrestre, proveniente dos raios cdésmicos e raios gama de fontes
naturais e artificiais, como por exemplo o Potassio natural presente no concreto e em outros
materiais de construcdo e ajudam a compor a radiagdo de fundo j& que estes materiais estdo
presente em todas as construgdes e prédios.

Assim o sistema de deteccdo, por estar imerso nesse meio, também esta
sujeito a essa radiacdo de fundo. Por isso a blindagem ¢ parte fundamental do sistema de
detec¢do, porque sem ela, o limite minimo de deteccdo, que depende das caracteristicas do
fundo medido pelo sistema (CURRIE, 1968), seria muito alto, inviabilizando a medida de
atividades baixas.

A blindagem do sistema de detec¢do ¢ feita com “paredes” que sdo

colocadas de forma que envolvem o detector, conhecido como castelo, constituidas de
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materiais especialmente escolhidos para que possam atenuar ao maximo a radiacao de fundo,
e para que a contaminac¢ao dos espectros com esse tipo de radiagdo seja minima. Para isso, as
paredes da blindagem sdo compostas de varios materiais sobrepostos para blindar mais
eficientemente os varios tipos de radiacao.

Devido a sua alta densidade e seu alto nimero atdbmico, o chumbo é o
material mais usado no castelo de blindagem de radiagdo. Porém, devido a possibilidade de
radia¢do secundaria oriunda de tragos de isotopos radioativos encontrados no chumbo e do
raio-X emitido devido a interagdo da radiagdo de fundo com o proprio chumbo, outros
materiais, de menor densidade e nimero atomico, sdo colocados justapostos internamente a
parede de chumbo a fim de blindar essa radiagdo secundaria. Entdo forma-se no castelo uma
ordem decrescente de densidade ou niimero atdomico entres os materiais que compdem as
paredes da blindagem.

A blindagem do detector HPGe utilizado neste trabalho, foi da ORTEC,
modelo HPLBSI1. Esta blindagem ¢ composta por 101 mm de chumbo recoberto internamente
por 0,5 mm de estanho e 1,6 mm de cobre para diminuir a incidéncia no detector dos raios-X
gerados no chumbo. A blindagem ¢ recoberta externamente por 9,5 mm de aco com baixa
porcentagem de carbono. Toda a superficie externa ¢ finalizada com poliuretano e as
superficies internas (chumbo e cobre) sdo polidas e revestidas com 0,5 mm de verniz de
acrilico. A blindagem possui uma cavidade com didmetro interno de 27,9 cm por 40,6 cm de
profundidade onde se encontra o detector propriamente dito, e onde ¢ colocada a amostra a ser

medida.

4.1.1.4 Resolugdo em energia

A resolucdo em energia ¢ uma medida da capacidade do detector em
distinguir duas linhas de energias muito proximas no espectro. Em geral ela ¢ medida
enviando um feixe de radiagdo monoenergética para o detector e observando o espectro
resultante (LEO, 1994). A resolucdo em energia de um detector ¢ geralmente dada como a
largura a meia altura do pico, FWHM (“full width at half maximum”).

A resolugdo em energia, apresentada por um detector de germanio ¢
determinada normalmente pela combinagdo de trés fatores: distribuicdo estatistica do nimero

de carregadores de carga, variacao na eficiéncia na coleg¢do de carga e contribui¢ao do ruido
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eletronico. O dominio de qualquer um desses fatores dependera da energia da radiacao, do
tamanho e da qualidade inerente do detector em uso. A largura maxima a meia altura
(FWHM) de um pico tipico no espectro, devido a detec¢do de um raio gama monoenergético,

pode ser escrita como (KNOLL, 2000):

FWHM® = FWHM, + FWHM ; + FWHM; (12)

2

2, FWHMp, , € a contribui¢do devido a

Onde o primeiro fator da equacdo 1

efeitos de flutuacao estatistica, e € representado pela equagao seguinte.

FWHM = 2.35

Fow
? (13)

\

Onde, w ¢ a energia necessaria para produzir um par elétron-buraco no

detector, E ¢ a energia de interesse e F ¢ o fator de Fano (LEO, 1994).

FWHM?

A contribui¢do do segundo termo, X ¢ devida a coleta incompleta
de cargas, sendo mais significativa em detectores com grande volume ativo e campo elétrico
pequeno.

A contribui¢do do terceiro fator, referente ao ruido eletrénico, ¢ a
representacdo da soma dos efeitos de borda que ocorrem em todos os dispositivos eletronicos
que compdem o sistema de deteccdo como um todo. Este termo para os detectores de
germanio hiper-puro ¢ menor que 1% para energias abaixo de 50 keV,e ainda diminui a
medida que a energia aumenta. Assim, neste trabalho pudemos desprezar este terceiro fator
(ZULLIGER, 1969).

A resolugdo em energia medida para o HPGe para as linhas 1,17 MeV e
1,33 MeV do *Co foram 1,95 e 2,03 keV, respectivamente, e resolu¢ao de 1,51 keV para o

137CS.
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4.1.2 Eletronica Nuclear

Para que um raio gama emitido por uma amostra possa ao final ser contado
pelo software que faz a aquisicdo de dados e gerar os espectros, existe uma seqiiéncia de
equipamentos eletronicos, desde o detector até o computador, com o intuito de fazer como
que a radiacdo emitida possa chegar ao computador de uma forma que ele possa ler e registrar
0 mesmo.

Os detectores de radiacdo transformam os sinais originais, gerados da
interacdo da radiagdo com a matéria no detector, em sinais elétricos, que sdo depois
processados por essa cadeia de modulos eletronicos. A figura 3 mostra uma representacao

desta eletronica apresentando os equipamentos usados.

Micro
FT&?[ ::j;eﬁ':m computadon
55 P b
Detector Pré-Amplificador — Amplificador Placa Multicanal
¥ N B o T

Figura 3 — Configuragdo dos componentes eletronicos que compdem o sistema de deteccao.

Apresenta-se a seguir uma descri¢cdo de cada um destes elementos utilizados
na eletronica nuclear:

A fonte de alta tensé@o utilizada no presente trabalho é modelo ORTEC
659, sendo sua func¢do alimentar o detector. Esta ¢ uma fonte de alta tensdo variavel com um
alcance de 0 ate 5000 V. Durante as realiza¢do das medidas, o detector foi alimentado por
uma tensdo de 3000 V.

O Pre-amplificador utilizado foi do tipo sensivel a carga, que gera um sinal
analogico. Sua fungdo basica ¢ amplificar os sinais fracos vindos do detector e envia-los ao
amplificador. Uma caracteristica importante do pré-amplificador ¢ que ele deve adicionar o
minimo possivel de ruido ao sinal. Para isso, ele é acoplado ao detector, para ndo utilizar

cabos e evitar os ruidos gerados nos mesmos.
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O Amplificador linear que compde a eletronica usada no presente trabalho
¢ o modelo 575 da ORTEC. Suas principais fungdes sdao: amplificar o sinal vindo do pré-
amplificador e formata-lo de forma conveniente e compativel com os futuros processamentos
que o pulso ird ser submetido. Um fator importante a ser considerado na escolha do
amplificador ¢ o tempo de formagdo do pulso, que deve ser selecionado para otimizar a
performance total quando altas taxas de contagens precisam ser medidas. Para detectores

coaxiais de Ge, a constante de tempo para otimizar a resolucdo esta entre 2 — 4 ps. Entretanto,

-1
se as taxas de contagens sdo maiores que 200 s , constantes de tempo de 2 pus ou maiores

contribuem para a producdo de pile up e para as incertezas no calculo das areas dos picos,
devido a distor¢des na sua forma. O tempo de formagao do pico do amplificador utilizado foi
de 0,5 ps. O referido amplificador, possui dois estagios de ajuste de ganho, um grosso e um
fino, que juntos fornecem uma faixa de ganho de 5 a 750 vezes. Pode-se ainda escolher a
polaridade do pulso de entrada vindo do pré-amplificador, para positiva ou negativa, e
também selecionar a forma de saida do pulso para unipolar ou bipolar. O amplificador foi
ajustado com um fator de ganho fino de 1,394 ¢ um fator de ganho grosso de 20, com o
circuito de entrada analisando pulsos de entrada positivos e resultando em pulsos de saida
unipolares.

A Placa multicanal, modelo EG&G ORTEC Trump-8K/2K (multichanel
buffer — MCB), ¢ a utilizada no sistema de deteccdo no qual realizaram-se as medidas. Estas
placas sdo dispositivos que selecionam os pulsos que chegam de acordo com a sua altura, j&
que a altura dos pulsos vindos do amplificador é proporcional a sua energia. A placa registra
cada altura em um canal, e conta o nimero de pulsos que chegam com a mesma altura e os
envia para o canal respectivo. A partir disso forma-se o espectro de uma medida, que ¢ a
representacdo grafica do nimero de pulsos de mesma altura, ou energia, que se observa. Estes
dispositivos sdo utilizados acoplados a um computador com um software para gerenciamento
de seu funcionamento, que no caso foi o software Maestro-32 para Windows, que é o
programa usado para a aquisi¢do de dados e que fornece o espectro das amostras que medidas.
No sistema de aquisicdo de dados do presente trabalho, a placa multicanal estava ajustada

para operar com 8192 canais.
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4.1.3 Configuracao do Sistema de Detecgao

Na figura 4 pode ser visto todo o sistema de aquisi¢do de dados, incluindo a

blindagem, o detector, ¢ a eletronica nuclear utilizada.

Figura 4 — Foto do sistema de aquisi¢do de dados.

4.1.4 Geometria Utilizada

A geometria do porta amostra usado no presente trabalho foi do tipo béquer
Marinelli de 1 L, que sdo frascos cilindricos dotados de uma reentrancia também cilindrica em
seu fundo. Este tipo de geometria acomoda maior volume de amostra proximo ao detector,

permitindo posicionar a amostra ao redor do mesmo, e ndo somente sobre ele, aumentando
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desta forma a eficiéncia de detec¢do. Suas caracteristicas e dimensdes aproximadas sao

apresentadas na figura 5.
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Figura 5 — Representag@o esquematica de um béquer Marinellide 1 L

4.2 AMOSTRAGEM

4.2.1 Descri¢ao das Amostras

As amostras utilizadas nesse trabalho eram compostas por quatro tipos
diferentes de racdo e uma amostra de fosfato bicélcico, usado para suplemento alimentar
animal. Os quatros tipos de racdes animal analisadas foram: para gado de corte, para gado de

leite, para frango no inicio da vida e para frango adulto.
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4.2.2 Origem e Importancia das Amostras

Todos os tipos de ragdes eram de uma mesma marca, cuja produgdo e
comercializacdo se davam na cidade de Londrina, Parana. J4 o fosfato bicélcico ndo era da

mesma marca das ragoes, contudo o mesmo também era comercializado em Londrina.

As amostras de ragdo e fosfato foram adquiridas no inicio da segunda
quinzena do més de dezembro do ano de 2007, e a preparacdo das mesmas se deu nos dias
subseqiientes ao da compra.

Os quatros tipos de racdo foram comprados em pacotes de 40 kg cada um e
o fosfato foi comprado em um pacote de 50 kg, pois eram as menores quantidades

comercializadas.

4.2.3 Preparacdo das Amostras

A partir das quantidades totais das amostras, decidiu-se preparar, para cada
tipo de ragdo e o para o fosfato, seis amostras de cada um deles, para que se pudesse ter uma
boa estatistica com os resultados, considerando a pratica observada na literatura.

Conforme ja mencionado, usou-se a geometria Marinelli de um litro, € como

3
a densidade das ragdes e do fosfato eram proximas de 1 g/cm , usar-se-ia aproximadamente

apenas 6 kg de cada pacote de racdo e do pacote de fosfato. Como essa quantidade era muito
menor que o volume total de cada pacote, foi preciso que se tomasse um cuidado especial para
que se pudesse fazer com que o contetido de cada béquer Marinelli fosse o mais homogéneo
possivel.

Para isso, antes de comecar a encher os Béqueres, despejou-se a maior
quantidade que se conseguiu dos sacos com as amostras em uma grande bacia de plastico
disponivel no laboratorio. O ato de despejar as amostras na bacia também nao se deu de forma
aleatdria. Ao passar as amostras dos sacos para a bacia, inclinava-se o saco, tentando buscar

com as maos amostras de varias regides internas do saco, principalmente do fundo, para evitar
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que caissem na bacia amostras apenas da parte de cima. Apods as amostras serem despejadas
nas bacias, elas foram misturadas repetidamente com cuidado buscando uma homogeneidade.

Conseguiu-se despejar nas bacias aproximadamente entre 15 e 20 kg das
amostras contidas no saco. A partir desta quantidade, encheu-se os béqueres com as amostras.
Durante todo o processo de manuseio das amostras, as pessoas envolvidas portavam mascaras
de protecao e luvas descartaveis.

Para transferir as amostras da bacia para os béqueres utilizou-se o auxilio de
copos plastico descartavel, que em principio ¢ um objeto que ndo produziria contaminagao
radiologica nas amostras.

Ao despejar as amostras nos béqueres, o material foi levemente compactado,
de maneira que as amostras se distribuissem uniformemente no interior do porta-amostra.
Apobs os béqueres serem preenchidos com as amostras até a marca de um litro, eles foram

tampados e ainda selados com uma fita adesiva larga para assegurar uma melhor vedagdo no

228
intuito de evitar a fuga de algum radionuclideo em forma de gas, como por exemploo Rn, o

que geraria um desequilibrio na série de decaimento radioativo.

Apo6s serem selados, os béqueres foram pesados e, como cada um deles ja
havia sido pesado antes do inicio do processo de enchimento, pode-se obter assim a massa
liquida de cada uma das amostras.

Findo o processo de preenchimento dos béqueres, as amostras foram

guardadas por pelo menos quarenta dias antes de serem medidas, para que se atingisse o

226 222
equilibrio secular entre 0 Raeo Rn. Segundo Bacchi (1996) a equagao para o calculo do

tempo necessario para se obter o equilibrio secular ¢:

t = 8, (do nucleo filho) (14)

(1]

222
Como a meia-vida do  Rn ¢ 3,8 dias, a equagdo acima resulta em 30,4

dias, portanto o tempo de repouso estabelecido foi adequado.
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4.3 ANALISE

Neste item serdo discutidas as principais grandezas calculadas e equagdes
utilizadas para as analises no decorrer do trabalho, como o calculo da atividade, limites
minimos de deteccdo e as variaveis associadas a esses calculos, bem como todo o

procedimento detalhado da andlise experimental dos dados.
4.3.1 Expressao para o Célculo da Atividade

Para determinar a atividade de um dado radionuclideo referente a uma dada
amostra, precisa-se levar em conta varios fatores, como a massa da amostra, a eficiéncia do
detector usado para aquela energia e ainda outras grandezas obtidas do espectro da mesma. A

atividade ¢ dada numericamente pela equagao a seguir (IAEA,1989):

A — 'll%rf.
el mt (15)

Onde, A ¢ a atividade do is6topo em questdo, que ¢ a grandeza que

pretendemos obter. NL ¢ o numero de contagens liquidas obtido no fotopico do radionuclideo

de interesse. Py ¢ a probabilidade do respectivo is6topo decair emitindo um raio gama. A
letra € representa a eficiéncia absoluta de deteccdo para a energia de interesse, ja que, como
discutido anteriormente, a eficiéncia de deteccao ¢ fungdo da energia.

Além de depender da energia dos fotons, a eficiéncia absoluta depende
também da quantidade de radiagdo que incide sobre o detector, j4 que o mesmo possui um
tempo morto. A quantidade de radiacdo incidente, além de, claro, depender da atividade da
amostra medida, dependerd também das dimensdes ¢ da densidade das amostras. Por isso
tomou-se o devido cuidado em utilizar-se sempre da mesma geometria, com o volume de
amostra constante de um litro.

Como visto no item em que se discutiram os principios da radioatividade

(3.1), os radionuclideos seguem uma certa seqiiéncia de decaimento, nas chamadas de séries
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ou cadeias de decaimento. Partindo do pressuposto que a série de decaimento encontra-se em
equilibrio, pode-se determinar a atividade do nucleo pai a partir da atividade de seus filhos.
Portanto, as atividades calculadas dos radionuclideos medidos por espectrometria gama
devem referir-se ao pai da série.

Quando uma dada série de decaimento possui um desequilibrio, que ocorre
em certos setores da série envolvendo o is6topo medido, as atividades devem referir-se entao
a sub-série (SANTOS et al., 2000).

As atividades estimadas finais para as séries foram calculadas pela média
ponderada das atividades de um cada dos filhos da série ou sub-série, segundo a equagdo

mostrada abaixo.

A, A, A,
+ =+ 2+
= gy os G
o 2 imnED:
1 1 ] (16)
—+—+—+..
gy o5 o5

Onde A1’ Az, ..., A sdo as atividades calculadas para cada radionuclideo da

sub-série (para n radionuclideos) e o seus respectivos desvios (desvio padrio da média). A
estimativa da atividade para cada radionuclideo ¢ acompanhada de seu respectivo desvio,
portanto, ¢ necessario propagar estes desvios no céalculo da atividade média ponderada. A

equagdo para a propagacao dos desvios da atividade média ponderada ¢ dada por:

i
w0 TommTE (17)
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4.3.2 Limite Minimo de Deteccao (LLD) e Atividade Minima Detectavel (MDA).

O limite minimo de detec¢do (LLD) e a atividade minima detectavel (MDA)
sdo grandezas imprescindiveis de serem determinadas em um sistema de deteccdo. Estes
conceitos expressam um limite inferior nas medidas que precisa ser superado para que um
dado radionuclideo possa ser considerado como medido ou detectado.

O LLD expressa a minima contagem liquida que se precisa obter em um
fotopico para que se possa afirmar que o referido radionuclideo foi medido, ou se faz presente
naquela amostra. Assim, o LLD expressa em outras palavras a medida da habilidade de um
sistema em detectar um raio gama na presenca de interferéncia da radioatividade natural e do
espalhamento Compton de raios gama de alta energia originados na fonte. O LLD para uma

dada linha gama ¢ dado pela seguinte expressdo, com 95% de confianca:
LLD =4.66,/F, (18)

Onde Fc ¢ a contagem do fundo Compton na regido da linha gama que se

deseja medir. Assim o limite minimo de detec¢dao ¢ dado em contagens, uma vez que, F ¢
C

dado em contagem.

Como pode ser visto pela ultima equagao, o LLD depende apenas da medida
do fundo Compton no pico de interesse. Contudo, tal fundo, depende de parametros
importantes de um sistema de medida, como por exemplo, o tempo de medida, a radiacdo de
fundo e da eficiéncia da blindagem do sistema de detecgao.

Tendo definido o LLD, a atividade minima detectavel, ¢ obtida quando
substituido o valor calculado para o limite minimo na equagdo que usada para determinar a
atividade de um certo nuclideo em uma amostra, equagdo 15, apresentada no item 4.3.1
(Expressao para a Estimativa da Atividade):

Entdo a equacdo para o célculo da atividade minima detectavel fica sendo,

para 95% de confianga:

MDA = (19)

&P, mt
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Como o ¢ LLD dado pela equacao 18, substituindo o seu valor na equagao

19, pode entao obtemos que o MDA pode ser dado como:

4,66,[F.

&P, mt

MDA = (20)

Como o LLD ¢ dado em contagens como o N, a unidade da equagdo ndo se
altera, e 0 MDA serd dado em Bq/kg.

Esta grandeza depende da energia da radiagdo, da geometria de contagem,
da blindagem do sistema, do tempo de medida, além de depender também das caracteristicas

fisicas da amostra.

4.3.3 Calculo das Concentracoes

Para o calculo das concentragoes dos radionuclideos, faz-se uso dos valores

de conversdao mostrados na Tabela 5.

Tabela 5 — Equivaléncia entre atividade especifica de radionuclideos em rochas e
concentragdo de elemento, modificado de laca Tecdoc (2003).

Concentracao | Atividade (Bq/kg) | Radionuclideo

1% K 313 ¢

1 ppm U 12,35 281 ou ?*Ra

1 ppm Th 4,06 B21h
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Onde as concentragdes sdao dadas em % K (porcentagem de Potassio), ppm
U (partes por milhdo de Uranio) e ppm Th (partes por milhdo de Toério). Com essa tabela
pode-se, a partir das atividades que serdo calculadas em Bg/kg conforme descrito no item
4.3.1, converter esses valores e determinar as concentragdes de U e Th em ppm e de K em

porcentagem.
4.3.4 Calibracao em Eficiéncia

Como visto anteriormente no item 4.3.1, na equagdo que sera utilizada para
o calculo da atividade pode ser visto que esta depende da eficiéncia de detec¢do. Entdo, para
que se possa determinar a atividade especifica de cada radionuclideo de interesse, deve-se
conhecer previamente a eficiéncia de detec¢ao para cada uma das energias em questao.

Assim, faz-se necessario obter uma equacao de calibragdo em eficiéncia que
relacione a 4rea sob o pico desejado com a atividade deste radionuclideo na amostra calibrada.

Com esta equagdo, pode-se entdo a determinar a atividade do radionuclideo
de interesse nas amostras analisadas.

A referida equacdo ¢ extraida do que chamamos de curva de eficiéncia,
sendo a mesma construida a partir dos parametros de ajuste dessa curva.

A curva de eficiéncia € obtida a partir da medi¢ao de amostras de calibragdo.
Estas amostras de calibragdo possuem uma atividade conhecida, e entdo, da mesma equagao
que usa-se para a determinagdo da atividade (equacdo 15), pode-se determinar a eficiéncia, da

seguinte forma:

£ J'Vf.
AP, m.t

De prontiddo, tem-se a massa da amostra e tempo de medida. O Py ¢ um
valor tabelado para a energia de cada radionuclideo. N € a contagem liquida, que seréa obtida
dos fotopicos presentes no espectro, também para cada energia respectiva ao pico analisado.
Assim, como a sua atividade A ¢ conhecida, pode-se inverter a equagdo 15 em relagdo a

eficiéncia, resultando na equagdo 21 mostrada acima.
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Como Py e Ny sdo caracteristicos para cada linha gama, ou seja para cada
energia, com esta equagdo podera ser calculado para cada valor de energia, ou para cada
radionuclideo, um valor de eficiéncia. Para tal, monta-se entdo um grafico da eficiéncia (&) em
funcdo da energia (E). Esta ¢ a chamada curva de eficiéncia.

A partir das curvas de eficiéncia, pode-se determinar a eficiéncia para cada
linha gama, possibilitando assim o calculo da respectiva atividade. Para que se obtenha a
eficiéncia para cada linha, usa-se a seguinte equagdo que relaciona os pardmetros dos ajustes

linear das curvas de calibragdo, a energia e a eficiéncia:
_ ArB
e=¢e'E (22)

Onde A e B sdo os parametros do ajuste linear de In € versus In E. E ¢ a
energia da linha gama em KeV e ¢ ¢ a eficiéncia para esta linha. No grafico da curva de
eficiéncia usamos In € versus In E para linearizar a equagdo, ja que essas duas grandezas se
relacionam exponencialmente, conforme equacdo 22. O fato, dantes comentado nos itens
4.1.1.2 e 4.3.4, da eficiéncia de detecgdo ser funcdo da energia, estd explicitado na equagdo
acima.

Para a utilizagdo da amostra de calibracdo, alguns fatores precisam ser
observados. As amostras calibradas precisam apresentar mesmas condi¢cdes geométricas que
as amostras que serdo estudadas, como o tamanho do béquer e altura do preenchimento, além
de uma composi¢ao quimica semelhante, para que os desvios devidos a estes dois parametros
pudessem ser minimizados ¢ desprezados. Estas amostras, ainda devem possuir densidades
mais proximas possiveis em relagdo as amostras analisadas. Esses fatores sdo importantes,
pois estdo diretamente ligados ao efeito de auto-absorc¢do e conseqiientemente a eficiéncia de
detec¢do, que ¢ justamente o que se espera obter com a medi¢ao destas amostras.

Por isso, as amostras calibradas foram elaboradas a partir da adigdo de
material de atividade certificada em algumas das amostras medidas anteriormente. Assim se
estard garantindo que estas amostras possuam a mesma geometria, composi¢do quimica e
densidade das amostras ja medidas.

Foram preparadas duas amostras calibradas: uma com a adicdo de material
certificado a uma das seis amostras de fosfato medidas, que possuem uma densidade de

aproximadamente 1,1 g/cm’, escolhida aleatoriamente; e uma outra a partir da adi¢io de
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material certificado a uma das amostras dos quatros tipos diferentes de ragdes, que possuem
aproximadamente uma mesma matriz com densidade em torno de 0,78 g/cm™.

Os espectros destas duas amostras utilizadas como matrizes para as
amostras de calibracdo serdo utilizados como espectros de fundo para as medidas das
amostras com adi¢do de material certificado. Tomou-se o devido cuidado para que o volume e
também as massas das amostras calibradas fossem os mais proximos possiveis das matrizes de
racdo de fosfato ja medidas, para que dessa forma fosse possivel realizar a subtracdo dos
espectros, obtendo assim os espectros liquidos com as areas dos fotopicos de interesse
respectivo apenas das contagens referente a atividade do material padrdo. Para esse
procedimento verificaram-se também as posi¢des em canais de alguns fotopicos ao longo do
espectro e o FWHM de ambos os espectros para as energias de interesse, obtendo assim uma
subtracdo confidvel, acarretando o minimo de erro possivel devido a essa subtragao.

As duas amostras calibradas foram preparadas usando os seguintes materiais
padrao da Agéncia Internacional de Energia Atomica (IAEA), identificados como: RGTh-1,
RGU-1 e RGK-1. Essas amostras foram escolhidas por possuirem os radionuclideos de
interesse, ou seja que possuem as energias que desejamos quantificar em nosso trabalho, pois
tais materiais serdo usados para a determinagdo das eficiéncia de detecgao.

Para a preparagdo das referidas amostras de calibragao foi utilizado 50 g de
cada dos trés materiais certificados pela IAEA em ambas as amostras. Para realizar a mistura
deste material com as duas matrizes escolhidas, primeiramente retiramos das duas amostras
uma massa de 150 g, quantidade equivalente a massa de material padrdo a ser adicionado as
amostras. Em seguida medimos com o auxilio de uma balanga, 50 g de RGTh-1, 50 g de
RGK-1 e 50 g de RGU-1, para cada uma das duas amostras de calibragdo a serem preparadas.

O proximo passo foi misturar as 150 g de material com a massa das
amostras. Para tal procedimento, toma-se 150 g da amostra a ser contaminada e juntando esta
quantidade as 150 g do material certificado em uma grande bacia de plastico. E entdo estas
quantidade sdo bastante misturadas, com o intuito de se alcancar uma boa homogeneidade.

Apobs a homogeneizagdo de 300g (150g da matriz mais 150g do material
padrdo), adiciona-se a mistura mais 300 g da matriz, e novamente refaz-se o processo de
mistura com o objetivo de obter uma homogeneidade. Em seguida adiciona-se o restante da
matriz, que para a amostra de calibracdo feita com a racdo foi de aproximadamente 200 g, e
para a amostra feita com o fosfato bicalcico foi aproximadamente 600 g, também

homogeneizando-os. Apo6s este procedimento de mistura, acomodou-se as amostras

preparadas em béqueres Marinelli de um litro, que ¢ o mesmo porta amostra usado na
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medicao das demais amostras. Ao final, os dois béqueres com as amostras calibradas foram

selados e guardados em local adequado por pelo menos quarenta dias, para se obter o

226 222
equilibrio secular entre 0 Ra e o Rn, da mesma forma que procedemos com as outras

amostras.

Durante a preparagdo das amostras foram tomados todos os cuidados em
relagdo a protecao radioldgica, desde a escolha do local apropriado para a preparacao das
amostras, até utilizacdo de monitor de radiacdo, dosimetro pessoal, jaleco, luvas descartaveis
e mascaras descartaveis durante todos os procedimentos que envolviam manuseio ou algum
tipo de manipulag¢do dos materiais de atividade certificada.

A partir dos valores fornecidos pela IAEA para as concentragdes de

atividade para as amostras RGTh-1, RGU-1 e RGK-1 dadas em ppm e porcentagem, pode-se

238 232 40
calcular a atividadede U, The K que foi imputada as duas amostras de calibragdo, pois

sabe-se precisamente qual a massa de cada uma das trés amostras de atividade certificada
adicionadas em ambas amostras de calibragao.

Para tais célculos, pode se usar também da tabela 5 mostrada no item 4.3.3
(célculo das concentracdes), que apresentava a conversdo de atividade especifica para a
concentragdo de atividade dos radionuclideos.

A Tabela 6 mostra os valores de atividades nas amostras de calibra¢dao para

os radionuclideos em questao.

238 232 40
Tabela 6 — Atividadesde U, The K nasamostras de calibragdo em eficiéncia

Atividade (Bg/kg)

23Eu 2321- h 40 K

Amostra1-Racao | 3223+19 | 2093+3,9 900,2 + 5,6

Amostra 2- DCP | 2182+ 1,3 | 141,7+2,6 | 609,6 + 3,9
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4.3.5 Validacao da Metodologia

Ao se obter os resultados para as atividades de uma dada linha gama, ¢
preciso, conforme ja foi mencionado, levar em conta a eficiéncia de detecgdo. Essa eficiéncia
¢ determinada a partir da curva de eficiéncia e dos seus parametros do ajuste linear. Assim, a
confiabilidade dos resultados dependerad de qudo boa ¢ a curva de eficiéncia.

Para se verifique a confiabilidade e a precisdo das nossas curvas de
eficiéncia, faz-se uso da medi¢do das amostras de validagdo. Estas amostras também sdo
elaboradas com materiais de atividade certificada.

Assim, estas amostras serdo medidas, e o valor da atividade para as linhas
gama presentes nas amostras de validagdo serd calculado usando a curva de eficiéncia obtida
anteriormente. Ao final pode entdo comparar estes valores com os das atividades certificadas.
A medida de qudo préximo estardo estes dois valores, retrata a confiabilidade de nossos
resultados.

Para o preparo da amostra de validagdo, ¢ necessario, além de usar material
de atividade certificada, observar para que as caracteristicas desta amostra sejam iguais as das
amostras de rotina, quais sejam: massa, densidade, geometria, matriz entre outras.

Assim como para a calibragdo em eficiéncia, foram preparadas duas
amostras, uma para validacdo da curva de eficiéncia feita para as racdes e outra para validar a
curva feita para o fosfato.

As duas amostras foram preparadas a partir das amostras de calibragao. Nos
dois casos, foi retirado aproximadamente um ter¢co da amostra de calibracdo, e preenchido
este um terco agora faltante na amostra de calibragdo, com o mesmo material da amostra que
foi utilizado para confecciona-la (matriz). Dessa forma, certamente se mantém a mesma
geometria, densidade e composi¢ao quimica da amostra de calibragdo, e apenas diminuindo a
concentragdo de atividade da mesma em aproximadamente um terco.

A massa da amostra de calibragdo em eficiéncia para as ragdes foi de 778,8
g, onde foram retirados 250 g e adicionados 250 gramas de amostra matriz. A massa da
amostra de calibragdo em eficiéncia para o fosfato foi de 1150,2 g, onde foram retirados 400
g, a qual foi substituida por 400 g da amostra matriz.

Considerando que todo o material de atividade certificada presente nas

amostras de calibra¢do estava distribuido de forma homogénea, pode-se entdo determinar a
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redu¢do na concentracdo de atividade apenas com uma regra de 56 trés, apos determinar
quantos por centos representa as massas extraidas das duas amostras.

Para a amostra de validacdo para as racdes, obteve-se que 250 g representa
aproximadamente 32,11% da massa total, e assim a concentragdo de atividade foi reduzida em
32,11%.

Para a amostra de fosfato, obteve-se que as 400 g substituidas representam
aproximadamente 34,78% do total, e esta também foi a porcentagem de redugdo da
concentragdo de atividade.

Com esses dados pode-se entdo, juntamente com os valores da atividade
para as amostras de calibragdo apresentados na tabela 6, calcular a atividade das amostras de

validacdo. Os valores para estas atividades sao mostrados na tabela 7.

38 4

0
K nas amostras para a validacao

Atividade (Bg/kg)

2 232
Tabela 7 — Atividadesde U, The

238 U 232 Th 40 K

Amostra1-racao | 2188+ 13 | 1421+26 611,11+ 3.9

Amostra2- DCP | 1423 +0,8 924 +17 3976+25

Os dados apresentados na tabela 7 sdo os valores previstos para as amostras
de calibracdo segundo a atividade do material certificado que foi adicionadas as mesmas. Para
efetuar a comparagdo com as atividades que se obtera apos a medi¢ao destas amostras, sera
usado o método da TAEA de comparacdo entre valores, utilizado na intercomparagdes
internacionais para certificagdo de material. Neste método sdo avaliados a equivaléncia dos
dois valores, ou seja, se estes podem ser considerados como iguais, ¢ a precisao do valor
medido no laboratorio.

Para avaliar a equivaléncia entres os valores medidos e os previstos,

primeiro € preciso que:
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B, <B, (23)
Sendo que:
B, =Vies = Viw (24)

Onde VIAEA ¢ o valor da atividade previsto, mostrado na tabela 7, e VL . ¢o
al

valor obtido no laboratério para a atividade das amostras.

E B2 ¢ igual a:

f
] 7 7

B, =258/D.., + D, (25)

Onde DIAEA ¢ o desvio no valor previsto e DL . ¢ o valor do desvio no
al

atividade estimada no laboratorio.
Ap6s verificar que a equagdo 23 ¢ verdadeira para os valores das atividades
medidos no laboratorio, falta testar os resultados quanto a precisdo. A precisao P da medida

no laboratorio ¢ dada pela equagdo abaixo, que relaciona as grandezas VIAEA VL e DIAEA e
s a

DL . jé descritas acima.
ao,

f
P =100

W

2 2

_|_:D_[ﬂb]

- (26)

Lab

Dyey EJ

"I4EA

O valor de P é dado em porcentagem e precisa ser igual ou menor que o
limite de aceitacdo para a precisao (LAP), fornecido pela IAEA para cada radiomulcideo.

(IAEA-CU, 2007-03).
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Entdo, para que o valor medido no laboratorio possa ser consideravel
aceitavel em relagdo ao previsto, a equagdo 23 deve ser verdadeira e o valor de P, obtido na
equacdo 26, deve ser menor que o LAP para o respectivo analito.

No capitulo dos resultados serdo apresentadas as analises finais, obtidas das

medigOes das amostras de validagdo, tanto para as ragdes quanto para o fosfato.
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5 RESULTADOS E DISCUSSOES

No presente capitulo, serdo apresentados os resultados obtidos para as

40 238 232
atividades parao K e das sériesdo U e do Th, seus desvios e as discussdes pertinentes

sobre a qualidade dos ajustes e a relevancia dos resultados que neste trabalho pode-se obter.

5.1 ESPECTROS TirPiCcOS OBTIDOS PARA AS RACOES E 0 DCP.

As figuras a seguir apresentam alguns exemplos de espectros tipicos obtidos
com a medi¢do das amostras de racdes e de fosfato bicalcico, destacando algumas das linhas

gama para os radionuclideos medidos em nosso trabalho. As linhas identificadas nos espectros
212 214
sdao referentes respectivamente as energias de: 238,63 KeV ( Pb), 295,21 KeV ( Pb),
208 214 212 228
583,05 KeV ( TIl), 609,31 KeV ( Bi), 727,0 KeV ( Bi), 911,07 KeV ( Ac) e 1460,81

40
KeV ( K).
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Figura 10 — Exemplo de espectro obtido para a amostra de fosfato bicalcico (DCP)

5.2 CURVA DE EFICIENCIA

Apresenta-se a seguir as duas curvas de calibracdo em eficiéncia utilizadas
no presente trabalho, uma para as ragdes e outra para o DCP. Todo o processo de preparagao
das duas amostras de calibragdo, bem como o procedimento para a obten¢do das curvas, foi
descrito detalhadamente no item 4.3.4.

A curva de eficiéncia para as amostras de ragdes e para as amostras de DCP

sdo mostrada a seguir respectivamente nas figuras 11 e 12.
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Figura 11 — Curva de calibragdo em eficiéncia para as amostras de ragoes

Curva de Eficiéncia para o Fosfato Bicalcico
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Figura 12 — Curva de calibra¢do em eficiéncia para as amostras de DCP
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Os pontos marcados em vermelho nos graficos se referem a energia de 105

KeV, e estdo destacados por ndo entrarem nos ajustes das curvas. Determinou-se que a reta

que ajusta os demais pontos ndo deveria passar pelos pontos destacados porque os mesmos



68

estdo numa regido de baixa energia, em torno de 100 KeV, onde tipicamente essa regiao de
energia descreve uma curva. Assim, nao seria viavel usar esse ponto € nem ajusta-lo
juntamente com os demais usando um ajuste linear. Além disso, todas as energias medidas
nas amostras de rotina do presente trabalho, foram acima de 200 KeV.

Algumas linhas gama medidas em nossas amostras de calibracdo em

238 232
eficiéncia, referente aos filhos das séries do U e  Th, foram suprimidas das curvas por

critérios estatisticos de exclusdo. Apresenta-se, respectivamente nos Anexos I e II, todas as
linhas gama medidas na amostra de calibracdo para as ra¢des e na amostra de calibragdo para
o DCP.

Com as curvas de eficiéncia prontas e seus ajustes, pode-se obter a
eficiéncia a partir da equagdo 22. Como temos uma curva para as ragdes € uma para amostra
de DCP, na equagdo 22, os parametros A ¢ B usados para as ragdes e para o fosfato serdo os
das respectivas curvas.

Assim montamos a equacdo da eficiéncia para as ragdes, usando os

parametros do grafico mostrado na figura 11, sendo esta:

0,193 SEE —0,57994

E=c¢e (27)
—0.40534 7~—0.55477
e=e E (28)

A partir das equacdes 27 e 28, obtém-se as eficiéncias presentes na equagao

para o calculo das atividades dos radionuclideos, equagado 15.

5.3 VALIDACAO DA METODOLOGIA

Apos as medicdes das amostras de validacdo para as ragdes e para o DCP,

238 232 40
usou-se as respectivas curvas de eficiéncia para calcular as atividades de U, The K

nestas, da mesma forma que para as amostras de rotina. Apresenta-se a seguir uma tabela
mostrando os valores das atividades obtidos na amostra de validacdo para as ragdes, além dos

valores previstos constantes na tabela 7.
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Tabela 8 — Atividades para o
validagdo para as ragoes.

232

U, The

40

Valor medido Valor previsto
Atividade Desvio Atividade Desvio
40 - .
K 608.0 3.1 611.1 39
ZEYy 2040 96 218.8 13
Z2Th 1435 1.6 142 1 26

69

K ,medidas e previstas nas amostras de

Similarmente, apresenta-se a seguir uma tabela mostrando os valores das

atividades obtidos na amostra de validacdo para o fosfato bicéalcico, além dos valores

previstos para a mesma amostra.

238

232

Tabela 9 — Atividades parao U, The

40

validagao para o DCP
Valor medido Valor previsto
Atividade Desvio Atividade Desvio
UK 401.,9 28 397 6 2.5
38y 123,9 83 1423 0,8
H2Th 95,83 0,46 92 4 17

K, medidas e previstas nas amostras de
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Tanto para a amostra de validacdo para as ragdes como na amostra de

40
validagdo para o DCP os valores dos desvios apresentados para as atividades do K, foram

obtidos a partir da propagacao dos erros nas areas liquidas, do tempo de medida e da massa
das amostras. O mesmo aconteceu para alguns filhos do Uranio e Toério que apresentaram
apenas uma linha gama, o que impossibilita o calculo do desvio padrao da média.

A obtencao dos dados mostrados nas tabelas 8 e 9, possibilita que se faga a
comparag¢do entre os valores medidos e os previstos usando o método de intercomparacao da
IAEA descrito no item 4.3.5.

Substituindo os dados da tabela 8 nas equagdes 24, 25 e 26, se obtera os

valores de Bl, B2 e P, respectivamente, da amostra de validagdo para as racdes. Estes

resultados sdo apresentados nas tabelas 10 e 11.

Tabela 10 — Comparacdo entre B; e B, para a amostra de validag@o para

as ragoes
Comparagao entre B; e B;
B B2
K 3 13
>y 15 25
“2Th 1 8

Como foi visto, para que o valor medido seja considerado aceitavel, o valor

de B1 precisa ser menor ou igual ao valor de Bz, como ¢ o caso para os trés radionuclideos

analisados na amostra de validacdo para as ragdes, como na tabela acima.
Como constatou-se a veracidade da equacdo 23 para os radionuclideos
medidos na amostra em questdo, pode-se agora verificar a precisdo dos resultados obtidos

para a amostra de validagdo para as ragdes. Apresenta-se na tabela a seguir os valores da



71

precisao P para a medi¢ao das atividades na amostra de validagdo para as ragdes, juntamente

com os valores do LAP, limite de aceitagdo para a precisao, para o radionuclideo respectivo.

Tabela 11 — Comparagdo entre P ¢ LAP para a amostra de validagdo
para as racoes

Limites de aceitacao |IAEA
Precisdo (%) | LAP (%)
K 0,8 15
B8y 47 20
Z2Th 21 15

238 23

2 4
Os valores obtidos da precisdao para U, The

0
K s3o muito bom pois,
como foi visto, os mesmos deveriam ser menores ou iguais ao valor do LAP. Este resultado,

somado ao fato de que os valores de B1 foram menores que os valores de B2 para os trés

radionuclideos medidos na amostra de validag@o para as racdes, valida os resultados para as
atividades obtidos a partir da curva de eficiéncia para as ragdes, ou seja, todos os valores de
atividades apresentados para as amostras de ragdes.

Da mesma forma que para a amostra de validagdo para as ragdes, ao
substituir os dados da tabela 9 nas equacdes 24, 25 e 26, se obterd os valores de B, B, e P,
respectivamente, para a amostra de valida¢do para o DCP. Os resultados para os valores de B

e B, sdo apresentados na tabela 12.
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Tabela 12 — Comparagdo entre By e B, para a amostra de validagao para o

DCP
Comparacao entre B, e B>
B4 B,
K 4 10
238y 18 22
#2Th 3 5

Nota-se, pela tabela acima, que para os trés radionuclideos medidos na
amostra de validagdo para o DCP, o valor de B, foi sempre menor que o valor de B;, o que
torna os resultados obtidos para as atividades nesta amostra aceitavel.

Tendo entdo comprovado ser verdadeira a equagdo 23 para os valores
obtidos para a amostra de validacdo para o DCP, pode-se determinar a precisdo P de tais
medidas. Apresenta-se na tabela 13 os valores da precisdo e do LAP para cada radionuclideo

medido.

Tabela 13 — Comparagao entre P e LAP para a amostra de validagdo para o
DCP

Limites de aceitacao |AEA

Precisdo (%) | LAP (%)

YK 0.9 13

2 6.7 20

B2Th 1.9 15
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Como pode ser visto na tabela 13, todos os valores da precisdo estao abaixo
do limite estipulado pela IAEA para os radionuclideos medidos, o que faz com que os nossos
resultados obtidos para as atividades nas amostras de DCP estejam validados. Assim, como o
mesmo ja havia acontecido para a amostra de validacdo para as ragdes, isto mostra que as
curvas de eficiéncia foram bem ajustadas e todos os resultados a serem apresentados neste

capitulos sdo confidveis.

5.4 ATIVIDADE DOS RADIONUCLIDEOS

Apresenta-se na tabela 14, todas as linhas gama usadas para estimar as
atividades dos respectivos radionuclideos mensurados em cada tipo de amostra medida neste

trabalho.
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Tabela 14 — Energia das linhas gama em keV usadas para estimar as atividades dos
respectivos radionuclideos em cada uma das amostras.

Tipo de amostra
Ragdes para Frango Ragoes para Gado
Mo inicie da
Nuclideo vida Adulto | De corte | De leite DCP
609,31
1120,29
1238,11
= 2iBj 17645 609,31 | 609,31 609,31
“D 2204 22
=
2 768,36
-y
w
1764,49
29521 | 29521 20521 | 29521
pp 351,92
351,92 | 351,92 | 35192 | 351,92
911,07 338,32 | 27023 | 270,23 | 338,32
911,07 463 463 463
pc 969,11 | 911,07 7947 | 911,07
f~ 969,11 911,07 | 969,11
b2
8 969,11
2
= M2 .
8 Bi _ - - 727 727
238,63
2pp 238,63 23863 | 23863 | 23863
300,09
287 - 583 583 583 583
¥es 661,66 66166 | 66166 | 66166 | 66166
K 1460,8 1460,8 | 14608 | 14608 | 14608
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Com as equagdes da eficiéncia, equagdes 27 e 28, e a equagdo 15, pode-se
calcular as atividades para cada linha gama medida em cada uma das seis amostras para cada
tipo de racdo e para o fosfato. Apds calcular as atividades para cada linha, reuniu-se os
valores que correspondiam aos mesmos radionuclideos, calculando a média aritmética destes
valores, obtendo assim as atividades médias para cada radionuclideo. Apo6s obter os valores
das atividades médias, calculou-se os respectivos desvios padroes da média, sendo estes
depois multiplicados pelo devido fator de Student, correspondente o numero de graus de
liberdade, com 95% de confianga. Os parametros da distribuicdo de Student sdo apresentados

no Anexo IV deste trabalho.

5.4.1 Atividades nas Amostras de Rac¢do

Primeiramente serd apresentada uma tabela mostrando as atividades médias
para os radionuclideos medidos nas amostras de racdo para frangos, juntamente com seus

respectivos desvios e MDA.
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Tabela 15 — Atividade (A), desvio com 95% de confianca e 0 MDA para os
radionuclideos medidos nas amostras de ra¢do para frango, em

Bqg/kg.
Para Frangos
No inicio da vida Adultos

Nuclideos A Desvio | MDA A Desvio | MDA
2 p; - - 0,217 0,303 | 0,064 | 0,19
K
» | *pp | - - 0.149 (0,197 | 0,036 | 0.13

6pe | 067 | 0,22 (0369 | 0,76 | 011 | 0,46
£ | ™Bi| - - 6,440 | - - -
&
o
» | 2%Pb 0,294 0,035 | 0,143 | 0,37 | 014 | 0,44

2081 - - 0,200 | 0,458 | 0,065 | 0,19
o
o | Yes | - - 0,037 | - - 0,184
[

Agora apresenta-se uma tabela com os resultados para as atividades dos

radionuclideos nas amostras de ragdes para gado.
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Tabela 16 — Atividade (A), desvio com 95% de confianca e 0 MDA para os

radionuclideos medidos nas ragdes para gado, em Bg/kg.

Para Gado
De corte De leite
Nuclideos A Desvio | MDA A Desvio | MDA
2 Mpi 11,60 | 024 | 0,32 [1.310| 0,073 | 0.213
K
® | 2™pb 138 | 025 | 047 |1.34| 023 | 0.29
2pe | 202 | 029 | 0,78 | 421 | 0,35 | 0,73
= | ¥Bi| - - 0,74 | 1,25 | 0,22 | 1,42
3.
©
o | ?Pb|141| 011 | 022 | 2,08 | 0,45 | 0,20
%11 | 2,00 | 0,19 | 0,30 [1,574| 0,066 | 0,323
o
o | Yes | - - 0,29 - - 0.107
(&
238 214 214
Os dois filhos da série do U, Pbe

Bi, ndo apresentaram atividades

maiores que o MDA para a ragao para frangos no inicio da vida. J& para a ragdo para frangos

adultos, os valores das atividades destes dois radionuclideos foram respectivamente 0,197 +

0,036 e 0,303 + 0,064 Bq/kg. Para as ragdes para gado, os valores para as atividades destes

nuclideos foram da ordem de 4 ou 5 vezes maiores, sendo para as ra¢des para gado de corte e

para gado de leite respectivamente 1,60 + 0,24 ¢ 1,310 + 0,073 Bg/kg para o

214

0,25 e 1,34 + 0,23 Bg/kg para o

14
Bi, e 1,38 +

Pb. Considerando os respectivos desvios, pode-se ver pela
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214 214
tabela 16 que as atividades parao Bie o Pb nas ragdes para gado de corte e de leite sao

equivalentes.

232 212
Dentre os filhos da série do  Th, a atividade do  Bi ndo superou o valor

do MDA nas amostras de racdo para frangos no inicio da vida e nem na ragdo para gado de

corte; ao passo que nas amostras de racdo para frango adulto ndo apareceu nenhuma linha

212
gama referente a tal nuclideo. Contudo, para a rag¢do para gado leiteiro, a atividade do  Bi foi

de 1,25 + 0,22 Bq/kg.

208
O TI também nao superou o valor do MDA nas amostras de ragdo para

aves no inicio da vida. Para as ragdes para frangos adultos, gado de corte e de leite, a
atividade deste radionuclideo foi respectivamente de 0,458 + 0,065, 2,00 + 0,19 e 1,574 +

0,066 Bg/kg.

212 228
O Pbe Ac sdo os unicos radionuclideos que apresentaram valores de

atividades maiores que o MDA em todos os quatro tipos de ragdo. Nas ragdes para frangos

novos e adultos, estes valores foram respectivamente de 0,67 + 0,22 ¢ 0,76 + 0,11 Bq/kg para
228 212

o Ac,e 0,294 + 0,035 ¢ 0,37 + 0,14 Bg/kg para o  Pb. Ja nas racdes para gado de corte e

gado de leite, os valores das atividades estiveram de 3 até 7 vezes maiores, sendo estes

228
respectivamente 2,02 + 0,29 e 4,21 + 0,35 Bg/kg parao Ac, e 1,41 + 0,11 ¢ 2,08 + 0,15

212
Bg/kg parao  Pb.

137
Parao Cs, a atividade minima detectavel foi de 0,037; 0,184; 0,29 ¢ 0,107

Bg/kg respectivamente nas as ragdes para: frangos no inicio da vida, frangos adultos, gado de
corte e gado de leite.

A seguir serdo apresentados alguns graficos mostrando comparacgdes entre

238 232
as atividades obtidas para os filhos do U e Th, primeiro nas amostras de ra¢des para

frangos no inicio da vida e frangos adultos, e em seguida, comparando os valores das

atividades nas ragdes para gado de corte e de leite.
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Comparagdes entre as atividades (ragdes avicolas)

0,80
0,70
0,60

@ 0,40

& 0.40

[v1]
0,30
020
0,10 ’—I

0,0o

21481 214P0D ZEEAC F1ZBI 22RO Z08TI
Huclidaos

O Frangos iniciais ‘ '
W Frangos adultos

Figura 13 — Comparagio entre as atividades dos radionuclideos nas amostras de
racdes para frango.

Comparacdes entre as atividades (ragtes bovinas)

450
4,00
3,50
3,00

2250

T 200
@ i5n-
1,00 -
0,50 -
0,00 ; ; ;

21481 214Fb 228AC Z12B1 212Ph 20ETI

Muclideos

O Gado de corte
B Sado de leite

Figura 14 — Comparagdo entre as atividades dos radionuclideos nas amostras de
ragdes para gado

Vé-se pelo grafico mostrado na figura 13, que em geral a ra¢ao para frangos

238 232
adultos apresenta maiores atividades tanto para os filhos do U como para os filhos do  Th;

228 212
sendo que apenas para 0 Ac e o Pb as atividades em ambas ragdes sao equivalentes
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considerando os respectivos desvios, como pode ser visto na tabela 15. J& nas ragdes bovinas,

238
as maiores atividades dos filhos do U estdo na ragdo para gado de corte e, as maiores

232
atividades dos filhos do  Th estdo na racdo para gado de leite.

A fim de se comparar as atividades dos filhos das séries do Uranio e Torio
entre as amostras de racdo bovina e avicola, apresenta-se a seguir um grafico mostrando as

atividades dos radionuclideos medidos nos quatro tipos de ragdes.

Comparacéio entre as racoes bovinas e avicolas

Atividade em Bglkg
]
[==]
=

1,50 [}
1,00
0,50
D,':":" T T T T T T
214Bi  214Pb 228Ac  212Bi  212Pb  208TI
NUCLIDEOS

|00 Frangos iniciais B Frangos adultos B Gado de corte B Gado de leite |

Figura 15 — Comparagdo entre as atividades dos radionuclideos nas ragdes avicolas e
bovinas.

214
Considerando apenas os valores absolutos percebe-se que para o Bie o

214 238
Pb, pertencentes a série do U, a maior atividade ¢ encontrada nas amostras de ra¢do para

gado de corte; contudo, conforme ja mencionado, esses valores sdo equivalentes ao se

considerar os intervalos de confianca.

232
J& para todos os filhos da série do  Th, as maiores atividades apresentam-

se nas amostras de ragdo para gado de leite. Pode-se verificar também que as atividades da
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238
maioria dos filhos da série do Torio foram maiores que as dos filhos do U nos quatro tipos

212
de ragdo, exceto para o Pb nas ragdes para frango adulto e nas ragdes para gado de corte,

238
onde o mesmo apresentou atividade semelhante a dos filhos do  U.

2

38 2
ApOs obter as atividades para os filhos das séries do U e do

32

Th, pode-
se, conforme apresentado no item 4.3.1, estimar as atividades dos pais das séries de
decaimento radioativo.

Para tal, calcula-se a atividade média ponderada, descrita numericamente
pela equagdo 16. Neste item, discutiu-se que no calculo da atividade média para os pais das
séries, o desvio apresentado para este valor deve ser o desvio propagado a partir dos desvios
para os valores das atividades dos nucleos filhos. O desvio propagado pode ser obtido a partir
da equagdo 17. Depois de obtido o valor deste desvio, este foi ainda multiplicado pelo fator de

Student para o correspondente grau de liberdade com 95% de confianca.

238
Porém, frente aos possiveis desequilibrios na serie do U discutidos no

214 214
capitulo 3, a partir das atividades do Pbe Bi serd estimada a atividade para a sub-série do

226
Radio, ja que os dois radionuclideos citados acima estdo depois do  Ra na série, e ndo seria

238
seguro supor a existéncia do equilibrio entre este tltimo radionuclideo e o U. Considerando

232
também o possivel desequilibrio que ocorre nas plantas com a série do Tério entreo  The o

228
Th, a partir das atividades dos filhos da série do Torio medidos, serd estimada a atividade

228
do Ra, ja que as ragdes sdo constituidas principalmente a partir de plantas como a soja e o
milho. 79

Apresenta-se entdo, nas tabelas 17 e 18, os valores para as atividades do

22 228

6
Ra e do Ra, juntamente com os desvios para os mesmos e o0 MDA respectivo, para as

amostras de racdes avicolas ¢ bovinas.
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Tabela 17 — Atividade (A), desvio com 95% de confianga e 0 MDA para
226 238

o Raeo Ramedidos nas amostras de ragdo avicola, em
Bg/kg.

Para Frangos

Mo inicio da vida Adultos

A Desvio | MDA A Desvio | MDA

T - - 0460 | 0,23 0,17 0,19

pa | 0,30 0,17 0,16 | 0,493 | 0,091 | 0,372

Tabela 18 — Atividade (A), desvio com 95% de confianga e 0 MDA para
226 228

o Raeo Ramedidos nas amostras de racdo bovina, em
Bg/kg.

Para Gado

De corte De leite

A Desvio | MDA A Desvio | MDA

pa | 1,51 0,93 0,41 1,31 0,35 0,27

pa | 1,58 0,11 0,78 1,71 0,10 0,73

226
A atividade do  Ra ndo esteve acima do valor do MDA nas amostras de

racdo para frangos ainda no inicio da vida; o que era de se esperar ja que 0 mesmo aconteceu
com os seus filhos medidos neste tipo de ragdo. Para as outras ra¢des seus valores foram 0,23
+0,17; 1,51 + 0,93 e 1,31 + 0,35 Bq/kg, respectivamente nas racdes para frangos adultos,

gado de corte e gado de leite.

228
Para o  Ra, as atividades superam o valor do MDA em todas as amostras

de ragdes. Nas ragdes para frango no inicio da vida e para frango adulto, seus valores foram,
respectivamente, de 0,30 + 0,17 ¢ 0,493 + 0,091 Bqg/kg. Valores mais altos foram encontrados
nas amostras de ragdes para gado de corte e de leite, sendo estes 1,58 + 0,11 e 1,71 + 0,10

Bg/kg respectivamente.
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A partir dos valores apresentados nas tabelas 17 e 18, construiu-se o grafico

da figura 16, onde se apresenta uma comparagao entre os valores das atividades obtidas para o

228 226 226
Ra e o Ra, lembrando que o valor apresentado para a atividade de  Ra na racdo para

frangos no inicio da vida € o valor do MDA, j& que o mesmo nao foi superado.

Etividade ds 204 e 2905

e r_.
0

Frangos no Frargos Gady decarte  Gado de leite
Inicio o ada adutos

Tipe deragdo

226 228
Figura 16 — Comparagdo entre as atividades de Ra e Ra nas amostras de ragdes

avicolas e bovinas

228
Vé-se claramente pelo grafico anterior, que a atividade do  Ra € maior que

226
a atividade para o Ra em todos os tipos de racao; o que ja era de esperar, uma vez que este

mesmo padrao ja havia sido observado quando comparou-se as atividades dos filhos da sub-

228 226
série do Ra com os filhos da sub-série do  Ra.

Pode-se observar pelo grafico também, a diferenca nos valores das
atividades nas ragdes para frangos e nas ragdes para gado, sendo estes ultimos

aproximadamente 4 ou 6 vezes maior.
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5.4.2 Atividades na Amostra de DCP

Mostra-se a seguir uma tabela apresentando as atividades médias para os
nuclideos medidos nas amostras de fosfato bicalcico, juntamente com seus respectivos

desvios e MDA.

Tabela 19 — Atividade (A), desvio com 95% de confianga ¢ 0 MDA para
os radionuclideos medidos nas amostras de fosfato
bicalcico (DCP), em Bg/kg.

Amostras de DCP
A Desvio MDA
i
& g 73,0 9,7 0,7
2
&
0 Mipp 85,5 5,1 1,5
Ac 4,20 0,54 1.23
£
é_ *Ei 17,7 3.8 20
5
*pp 9,5 2.2 0.6
=1 18,0 1.0 1,25
o
3
O Wee - - 0,063

Claramente pode se observar uma atividade consideravelmente mais alta
neste suplemento alimentar do que aquelas apresentadas para as ragdes animal. Vé-se

também, que ao contrario das ra¢des, no DCP as atividades dos filhos da série do Uranio sdo

232
significantemente maiores que as atividades dos filhos do  Th. Para melhor visualizacao

deste fato, apresenta-se a seguir um grafico comparando as atividades dos nuclideos medidos

nas amostras de fosfato bicalcico.
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Atividades no Fosfato

80,0
80,0
70,0 -
60,0 1
50,0 1

40,0 +
30,0 ~
20,0 1

10,0 1
.

0,0 - T
21481 214FPb 228Ac  212B1  212Ph  208TI

MNuclideos

Atividade Bg/kg

Figura 17 — Comparag@o entre as atividades dos nuclideos na amostra de DCP

238 214 214
As atividades dos filhos do U, Bie Pb, chegam a ser dezenas de

228
vezes maiores que as atividades dos filhos da série do Torio. O  Ac, que apresentou a maior
atividade entre os nuclideos medidos em todas as amostras de ragdo, tem um comportamento

inverso para o fosfato bicalcico, assumindo o menor valor dentre as atividades registradas

neste tipo de amostra.
137
O MDA parao Cs medido no fosfato bicalcico foi de 0,063 Bg/kg.
Conforme descrito no item 4.3.1, pode-se estimar as atividades para os pais

das séries radioativas a partir dos valores das atividades dos respectivos filhos. Assim na

238 2
amostra de DCP, pode-se estimar a atividade do U a partir das atividades do

214 o 232 . o 212 228 212 208
Bi; e a atividade do  Th a partir das atividades do Pb, Ac, Bie TI Estas

14
Pb e do

atividades s3o apresentadas na tabela 20.
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Tabela 20 — Atividade (A), desvio com 95% de confianga ¢ 0 MDA para

238U e 232Th medidos nas amostras de fosfato bicalcico, em
Bg/kg.
DCP
A Desvio MDA
2 83 26 0.66
ey 7.79 0,70 1,25

Observa-se pela tabela 20, a enorme diferenca entre os valores das

238 232
atividades parao U e o Th, o que era de se esperar, ja que como foi visto, as atividades

238
dos filhos do U apresentaram-se consideravelmente maiores que as atividades para os
nuclideos pertencentes a série do Torio. As diferengas entre as atividades chegam a ser de 10

VEZCES.

40
5.4.3 Atividade parao K

40
Antes de apresentar os resultados obtidos para a atividade do K, € preciso
discutir e considerar a corre¢do para a atividade do mesmo devido a soma da sua linha gama

228
com uma das linhas do  Ac.

40 228
5.4.3.1 Corregao para a soma das linhas do K (1460,8 Kev) e do  Ac (1459,2 Kev)

228
O Ac, filho da série do Torio, possui uma de suas linhas na energia de

40
1459,2 KeV, ou seja, situada muito proxima a linha gama referente ao K. Assim, como o



87

pico do Potéassio normalmente possui um FWHM grande em amostras naturais, o detector de
HPGe nao consegue resolver esses dois picos, € registra-se os mesmos como sendo um so
pico, atribuido ao Potassio.

Como em todas as amostras medidas no presente trabalho fazem-se presente

228 40 2 4

28 0
tantoo Ac como o K, ¢é conveniente verificar a contribui¢do do  Ac na atividade do K

e, se necessario, efetuar as devidas corregdes.

40
Segundo Lavi et al. (2004), o erro no célculo da atividade do K devido a

228 40 232
soma de sua linha com a linha do  Ac, depende das concentracdes de K ede Th,jaqueo

228
Ac ¢ filho deste ultimo, e ¢ dado pela equagdo 29.

E}"?"{L,UK =93— (29)

232 40
Onde Th e K sdo respectivamente as atividades de  Th e K na amostra

em questdo, ¢ o erro ¢ dado em porcentagem. Com os valores destas atividades, ja foram

calculados para as ragdes e para o DCP, pode-se, a partir da equagdo 29, encontrar os valores

40
dos erros nas atividades do K. Estes sdo apresentados na tabela 21.

Tabela 21 — Erro no calculo da atividade do 40K devido a soma com o pico do 228Ac
Amostra 22Th (Bqlkg) | “"K(Bglkg) ThiK Erro (%)
Frangos iniciais 0,3 304 0,00099 0,0092
E Frangos adultos 0,493 236 0,0021 0,019
E Gado de corte 1,581 3468 0,0046 0,042
Gado de leite 1,71 402 0,0043 0,040
DCP 7,79 47,3 0,17 1,53
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40
Observa-se pela tabela 21, que o erro na atividade do K nas amostras de

racdes sdo pequenos, sendo estes menores que 0,05 %, podendo assim ser desprezados, pois

tais corre¢des ficaram dentro do proprio desvio na atividade. Isto se deve ao fato de que a

232 40
atividade do  Th ¢ muito menor que a do K nestas amostras.

40
J& na amostra de DCP, o erro na atividade do K chega a ser

aproximadamente 1,5 %, isto porque neste tipo de amostra a concentragdo de Tério ¢ bem

maior, ¢ a de Potassio bem menor do que nas amostras de racao.

40
Assim deve-se fazer a corre¢do na atividade do K apenas para as amostras

de DCP, j& que nas ragdes, como vimos, o erro cometido no célculo da atividade devido a
soma dos picos ¢ desprezivel.

Feito as estimativas dos erros, apresenta-se agora na tabela 22 as atividades

40
calculadas para o K nas amostras de ra¢ao e de DCP, j4 com a devida corregao.

40
Tabela 22 — Atividade (A), desvio com 95% de confianga ¢ MDA para o K nas

amostras de ragdes e no DCP, em Bg/kg.

Amostra A Desvio MDA
Frangos iniciais 304 15 2

# |Frangos adultos 236 11 1.5
¥ | Gado de corte 346.8 8,5 2.4
Gado de leite 402 14 2.8
DCP 46,6 2.8 1.7

40
A atividade do K esteve sempre da ordem de centenas de Bequerel por

quilograma, apresentando seu maior valor nas amostras de ra¢do de gado leiteiro, 402 + 14
Bg/kg, e seu menor valor na ragdo para aves adultas, 236 + 11 Bg/kg. Nas ragdes para gado de

corte e frangos no inicio da vida, sua atividade foi respectivamente 346,8 + 8,5 ¢ 304 + 15
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40
Bg/kg. O fato da atividade do K ser bem mais elevada que as dos demais radionuclideos, ja

era de se esperar pois este isétopo do Potassio tem uma abundancia na natureza bem maior

2 23

38 2
que os filhos das sériesdo  Ue Th.

Apesar das amostras de racdo apresentarem atividades bem menores que a

40
amostra de DCP para as séries de Uranio e Toério, suas atividades para o K chegam a ser até

aproximadamente 9 vezes maiores que a atividade do mesmo na amostra de DCP, como ¢ o
caso para as amostras de racdo para gado de leite.

Apresenta-se a seguir um grafico comparando os valores encontrados para a

40
atividade do K.

Atividade do *°K

450

400

350

300

250

200

150

Atividade em Bqgkg

100

50

l:' T T T T

Frangos Frangos Gado de Gadode DCP
no inicio adultos  corte leite
da vida

Tipo de amostra

40
Figura 18 — Comparagdo entre as atividades do K nas amostras de ra¢des avicolas e

bovinas e no fosfato bicalcico (DCP)
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5.4.4 Calculo das Concentragdes

2

38 232
Ap0s obter os valores para as atividades do U e do

Th para a amostra

40
de DCP ¢ atividades de K nas amostras de ragdes e no DCP em Bg/kg, pode-se entdo,
conforme descrito no item 4.3.3, estimar as concentracdes de Uranio, Torio e Potassio a partir

do uso da tabela 5. Devido a indicagdes da existéncia de desequilibrio nas séries do Uranio e

238
do Torio nas amostras de ragdes, ndo se pdde obter para estas amostras as atividades de U e

232
Th, o que inviabilizou o célculo das concentracdes de Uranio e Torio nas racdes.

Apresenta-se a seguir uma tabela com valores das concentragdes de Uranio

e Torio no DCP, e de Potassio para as amostras de ragdes e de fosfato bicalcico.

Tabela 23 — Concentragdes de Uranio ¢ Toério no DCP, e de Potassio para as
amostras de ragdes e de fosfato bicalcico.

Concentragoes de Uranio, Tério e Potassio

Racgoes para frangos Ragoes para gado
Iniciais Adultos De corte De leite DCP
K (%) 0,97 0,75 1,11 1,28 0,15
U (ppm) - - - - 6,72
Th {ppm) - - - - 1,92

Pode-se agora comparar as concentragdes de Uranio, Torio e Potassio na
amostra de fosfato bicalcico com valores de concentragdes encontrados na literatura para estes
elementos em algumas rochas brasileiras. Apresenta-se na tabela 24 esta comparagdo, sendo
que para os trabalhos de Ferreira (2008), Carlos (2004) e para a formagdo Serra de Santa
Elena medida no trabalho de Ribeiro (2001), os resultados apresentados mostram as variagdes

das concentracdes de Uranio, Torio e Potdssio nas respectivas formagoes.
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Tabela 24 — Comparagdo entre as concentragdes medidas na amostra de DCP e dados
da literatura de concentragoes em amostras de rochas

Referencia Amostra U {ppm) Th {ppm) K (%)
Presente DCP 6,72 1,02 0,15
trabalho ! ! '

Ferreira (2008) Rochas (formacéo Ira ti) 1,4 -57,2 0,7-12.4 0,1-2

Carlos (2004) Rochas (formacgéo Ira ti) 1,2 -12,7 0,4-3,.2 0,02 -0,2

Carlos (2004) Rochas (formagao 054-31 | 02-152 | 001-35
Corumbatai)
Ribeiro (2001p) | FOChas (formacao Serra |, o 5 4 2.7-T. 0.7-2

da Santa Elena)

Rochas (formacdo Sete

Ribeiro (2001b) o ] 2,00 0,35
Ribeiro (2001b) R‘}C,':‘?f“{ﬂ'l‘t‘gf do 4,9 15,1 3.8

*Valor médio para a formagao
** Valor para um ponto especifico da formagéo

Pode-se observar que as concentragdes de Torio e Potassio no DCP estao
dentro dos intervalos de valores de metade do conjunto de rochas apresentados, enquanto que

para o Uranio em apenas duas delas.

5.4.5 Comparagdo das Atividades com a Literatura

Sdo poucos os dados encontrados na literatura sobre atividade em amostras
de racdo animal. Por isso, apresenta-se a seguir uma tabela comparando apenas os valores das
atividades encontrados nas amostras de DCP, com os dados similares encontrados na

literatura conforme os artigos ja citados no capitulo 2 deste trabalho.
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Tabela 25 — Comparagdo das atividades nas amostras de DCP com dados da

literatura
Atividade em By'kg
Referéncia Amaostra e 138y mTy e,

Presente trabalho .
DCP 46.6 83 T.79 ={,063*

DCP A - 2444 - -

DCPEB - 2154 - _

Arruda-Neto (1997), DCPC - 1633 - -

DCED - 1043 - -

DCFE - 388 - _

DCPF - 6 - )

DCP A =547 | 1138 | =157* =), 53*

C berta (2007
asacuberta ( i DCPE 25 1046 <148= < 44*

DCPC =9,3* 20 =86+ =i,67*

DCP 148 <1* 10 -

Saneia (2005)

PR** <45 | M4

tn
L=
|

*Valores menores que o limite de detecgéo
**Rochas fosfaticas (PR)

O trabalho de Arruda-Neto (1997) mediu seis marcas diferentes de fosfato
bicalcico comercializadas no Brasil, os quais foram nomeados de A a F. O trabalho de Saueia
(2005) também mediu uma amostra de fosfato bicalcico comercializado no Brasil, além de
uma amostra de rocha fosfatica, que ¢ a matéria prima para o DCP. Ja no artigo de
Casacuberta (2007), foram medidas trés tipos de amostras de DCP comercializadas na

Espanha, sendo que a amostra de DCP C era para o consumo humano.

40
Os valores das atividades do K nao superaram os limites de detec¢do para

as amostras de DCP A e DCP C do trabalho de Casacuberta (2007), ja para a amostra DCP B
medida neste trabalho, a atividade do Potassio foi cerca de 28 Bq/kg, que ¢ um valor da

mesma ordem que o encontrado no presente trabalho. J& em Saueia (2005), o valor da
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atividade para o Potassio 4OK foi aproximadamente trés vezes maior que a encontrada no
presente trabalho, sendo esta 148 Bg/kg.

Para o 238U, as atividades em cinco das seis amostras medidas pelo trabalho
de Arruda-Neto (1997), estiveram bem acima que o valor encontrado no presente trabalho. Os
valores das atividades nas amostras de DCP A, B, C, D e E foram respectivamente 2444,
2154, 1633; 1043 e 388 Bg/kg. Ja a sexta amostra medida neste trabalho, a DCP F, apresentou

uma atividade de 26 Bg/kg, valor este cerca de trés vezes menor que o medido no presente
238

trabalho. No trabalho de Casacuberta (2007), os valores para o U nas duas primeiras

amostras de DCP, A e B, foram respectivamente 1138 e 1046 Bq/kg, que sdo valores bem

superiores ao obtido no presente trabalho. J4 a amostra de DCP C, também medida em
238

Casacuberta (2007), a atividade de U foi 20 Bg/kg, cerca de quatro vezes menor que o valor

obtido nas amostras do presente trabalho. No artigo de Saueia (2005), foram apresentados

238
valores muito baixos para a atividade do U, sendo estes menores que 2 Bg/kg.

232
Para as atividades do  Th, o alto limite de detec¢do ndo foi superado em
nenhuma das trés amostras de DCP medidas no trabalho de Casacuberta (2007), sendo tais

limites respectivamente 157, 148 e 86 Bg/kg. No trabalho de Saueia (2005), o valor da

232
atividade do  Th foi de 10 Bg/kg, um valor muito proximo ao medido no presente trabalho.

137
Os valores medidos para o Cs no trabalho de Casacuberta (2007), nao
superaram o limite de detec¢do, que foram iguais a 0,53; 0,44 e 0,47 Bg/kg respectivamente

para as amostras de DCP A, B e C. Estes valores sdo, em média, aproximadamente 10 vezes

137
maior que o limite de detecgdo parao  Cs medido no presente trabalho.
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6 CONCLUSOES

Tendo verificado pela validagdo da metodologia que os resultados obtidos
com as curvas de eficiéncia do presente trabalho sdo aceitaveis, concluimos que os valores
para as atividades nas amostras sdo validos e confidveis, além de atestar as curvas construidas
para calibracdo em eficiéncia do sistema, e o procedimento de preparagdo das amostras de
calibragao.

Dentre as amostras de ragdes, as menores atividades foram encontradas nas

amostras de ragdes para frangos no inicio da vida. Nesta ragdo, os valores das atividades para

208 212 214 214 o 228
o TI, Bi, Pbepara Bindo superaram o valor do MDA. Ja a atividade para o Ra

228 212
pode ser expressa a partir das atividades dos outros filhos medidos,0 Aceo Pb.
As maiores atividades encontradas dividiram-se entre dois tipos de racdes:

228
para os filhos da série do Tério, ou da sub-série do  Ra, as maiores atividades foram obtidas

238 226
na ra¢do para gado de leite. Para os filhos da série do U, ou da sub-série do  Ra, os
maiores valores foram encontrados na rag¢ao para gado de corte. Contudo, quando calculou-se

228
a atividade média ponderada para os pais das séries, a atividade do  Ra superou a atividade

226
do Ra mesmo na amostra de racdo para gado de corte, sendo que tomando os valores

228 226
estimados, a atividade do  Ra esteve acima da atividade do Ra em todas as amostras de
racao.

228
Entre os filhos das séries do Uranio e Torio, o  Ac apresentou a maior

228
atividade nos quatros tipos de ragdo. O efeito de crescimento do  Ra nas plantas, ja

228
discutido, poderia explicar a maior atividade do  Ac, j& que este se encontra logo abaixo do

228 228
Ra e imediatamente antes do  Th na série de decaimento. Isso também poderia explicar o

228
desequilibrio observado entre o  Ac e os demais filhos da série do Toério medidos, ja que

228
estes ultimos se encontram abaixo do  Th na série. 93

No DCP medido, tanto para os radionuclideos pertencentes a série do

Uranio como para os pertencentes a série do Torio, as atividades foram significativamente

214
maiores. Nesta amostra, o  Pb obteve a maior atividade, 85,5 + 5,1 Bg/kg, sendo que este

valor ¢ cerca de dezenas de vezes maior que a atividade do mesmo radionuclideo medido nas
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228
ragdes. Seguindo um comportamento oposto ao das ragdes, o  Ac apresentou, dentre os

radionuclideos medidos, a menor atividade, 4,20 + 0,54 Bq/kg. Também opostamente ao

comportamento observado nas ragdes, na amostra de DCP, os valores das atividades dos
238
filhos do U foram muito maiores que as atividades dos filhos da série do Tério. O mesmo
padrdo ¢ observado no trabalho de Casacuberta (2007), onde, os valores das atividades de
238 232
U nas amostras de DCP foram cerca de 10 vezes maiores que as atividades do  Th.

As altas concentracdes de atividades no DCP, podem levar a conclusdo de
que talvez isto explique as mais altas atividades nas amostras de racao para gado de corte e de
leite, pois uma diferenca bésica entre estas racdes ¢ que as mesmas tém o fosfato bicélcico
como parte integrante da sua composi¢cdo, o que ndo acontece com os dois tipos de ragdes

para frangos. Contudo a contribuicdo para a atividade nas ragdes bovinas devido ao acréscimo

de DCP nao pode ser precisada.

214 214
As atividades na rac¢do para frango adulto do Pb e Bi, filhos da sub-

226
série do  Ra, ndo se mostraram iguais, levando em conta os desvios das atividades. Contudo,
tanto nas amostras de ragcdo para gado de corte como para gado de leite, os valores das

atividades destes dois radionuclideos mostraram-se equivalentes. O mesmo padrdo ¢ também

226
observado para os filhos da sub-série do  Ra na amostra de DCP, indicando um possivel

226
equilibrio na série do Uranio, ou pelo menos na sub-série do  Ra. Porém, como esses dois

226 222
radionuclideos se encontram depois do Ra e do Rn na cadeia de decaimento do Uranio,
fica limitado afirmagdes sobre o equilibrio na série.

Assim conclui-se que, num trabalho futuro, seria interessante tentar medir,

talvez até usando outra técnica, outros filhos da série do Uranio que prioritariamente se
. 226 . . . . .
localizem antes do  Ra na cadeia de decaimento, para que possamos verificar o equilibrio,
ou ndo, na série como um todo.
o _ 228
Para as atividades dos filhos da sub-série do  Ra na racdo para frango no
inicio da vida, nenhum valor mostrou-se concordante. Na racdo para frango adulto, os valores

208 212
das atividades do Tle do Pb apresentaram-se como equivalentes, porém estes diferem do

228 208
valor da atividade do  Ac. Na racdo para gado de corte, apenas as atividades do Tl e do

228
Ac apresentaram valores iguais, sendo que na ra¢do para gado de leite, nenhum dos filhos

228
da sub-série do  Ra apresentou valores de atividades equivalentes entre si.
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40
As atividades do K resultaram entre 236 ¢ 402 Bg/kg nas amostras de

238 232
ragOes, valores bem mais altos que as atividades do U, Th e suas séries de decaimento

40
nestas amostras. Por outro lado, para o DCP a atividade do K, além de ser bem menor que a

atividade deste radionuclideo nas amostras de ragdes, foi apenas cerca da metade do valor da

238 40
atividade do U no DCP. O mesmo comportamento da atividade do K ¢ observado no

trabalho de Casacuberta (2007). Isto pode ser explicado pelo trabalho de Saueia (2005) onde
foram mostrados resultados para as atividades em amostras de rochas fosfaticas e acido

fosforico, matérias primas do DCP. Os valores apresentados mostram uma baixa concentragao

40
de K nas rochas fosfaticas e também no acido fosférico, o que explicaria os valores as

atividades encontradas no DCP, ja que sdo as rochas fosfaticas e o acido fosforico que dao

origem ao mesmo.

137
Os valores para as atividades do  Cs resultaram abaixo do limite de

detecgdo para todas as amostras de ragdes e para o fosfato bicalcico.

Na comparacgdo de resultados do presente trabalho com dados da literatura,

238
verificamos que o valor para a atividade do U na amostra de DCP ¢ bem menor que a

maioria dos dados encontrados para as atividades deste radionuclideo. Talvez isso deva-se a
um dos processos de manufatura do DCP, a digestdo da rocha fosfatica, onde hd uma

separacao entre o Urdnio e o Radio, sendo este ultimo carregado pelo CaSO4 de maneira que

boa parte do Radio acaba nao indo para o acido fosforico, o qual da origem ao DCP (Unscear,

1982). Se este fosse o caso para o DCP medido no presente trabalho, estariamos subestimando

214 214
a atividade do ao calcula-la a partir das atividades do Pbe  Bi, pois conforme comentado,

226
estes sdo elementos depois do  Ra na série do Uranio. Isto salienta o interesse de, em

226
trabalhos futuros, medir os filhos da série do Uranio que estejam antes do  Ra na cadeia.

Com os dados ja obtidos neste trabalho, uma continuagdo interessante para o
mesmo seria, a partir dos valores das atividades nas ra¢des, das dietas dos respectivos animais
e do ser humano, estimar a dose efetiva por ingestdo a qual esses animais € 0 homem que se
alimenta dos mesmos estariam expostos.

Apresenta-se a seguir uma tabela com valores das concentragdes de Uranio

e Torio no DCP, e de Potassio para as amostras de ragdes e de fosfato bicalcico.
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ANEXOS



ANEXO 1 — Linhas Gama Detectadas na Amostra de Calibracdo em Eficiéncia para as

Racoes

Tabela 26 — Linhas gama detectadas na amostra de calibragdo para as ragdes

Area ligquida Desvio
{contagens) | (contagens) [ Energia (keV) | Muclideo P gama
1 2739 170 105 Ac-228 0,016
2 2783 106 125,08 Ac-228 0,023
3 3216 142 1542 Ac-228 0,008
4 51856 341 186,21 Ra-226 0,0351
5 15257 200 209 28 Ac-228 0,0381
G 931749 412 23863 Ph-212 0435
T 50503 323 241 82 Pb-214 0,0712
g 253497 306 270,23 Ac-228 0,0344
9 G504 167 278 TI-208 0,0233
10 142156 430 295 21 Pb-214 0,1815
11 7002 132 300,09 Pb-212 0,0327
12 4592 119 328 Ac-228 0,031
13 33771 240 338,32 Ac-228 01126
14 260066 hG3 351,82 Ph-214 0,351
15 7481 166 409 51 Ac-228 0,0195
16 14822 195 463 Ac-228 0,045
17 762 a0 562 3 Ac-228 0,0089
18 86270 341 583 TI-208 0,307
19 217033 506 605 31 Bi-214 0,446
20 21 45 661,66 Cs-137 0.85
21 20286 140 727 Bi-212 0,0735
22 1043 T 755,18 Ac-228 0,0104
23 126 34 76313 TI-208 0,0073
24 17171 211 768,36 Bi-214 0.0476
25 2337 95 Ti2A7 Ac-228 0,0145
26 3337 102 785 46 Bi-212 0,0107
27 9193 139 To4.7 Ac-228 0,0434
28 2047 a6 8355 Ac-228 0,0153
29 10750 147 860,37 TI-208 0,0455
30 76498 316 911,07 Ac-228 0,266
M 8059 131 934 06 Bi-214 0,307
32 9300 151 064.6 Ac-228 0,052
33 24764 233 969 11 Ac-228 0,1623
34 48365 263 112029 Bi-214 0,147
35 17734 1492 123811 Bi-214 0,0578
36 100007 353 1460.81 K-40 01067
kT) 4139 103 1508 23 Bi-214 0,0208
i} 4620 108 1588 Ac-228 0,0326
39 44382 234 1764.49 Bi-214 0,151
40 2122 75 2118 55 Bi-214 0,0117
M 11812 142 220422 Bi-214 0,0498
42 302 a1 2447 B6 Bi-214 0,0155
43 43308 228 2614.66 TI-208 0,356
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Bicalcico

Tabela 27 — Linhas gama detectadas na amostra de calibragdo para o DCP.

Area liguida Desvio
(contagens) (contagens) Energia (keV) Nuclideo P gama
1 4506 137 105 Ac-228 0,016
2 8528 107 129 08 Ac-228 0,023
i 2755 98 154 2 Ac-228 0,009
4 51828 359 186,21 Ra-226 0.0351
5 17123 229 209,28 Ac-228 0,0381
6 204294 526 238,63 Ph-212 0,435
7 34769 279 241,82 Ph-214 0,072
g 20452 268 270,23 Ac-228 0.0344
9 6914 168 278 TI-208 0,0233
10 144386 428 295 21 Ph-214 0,1815
11 10769 160 300,09 Ph-212 00327
12 11230 205 328 Ac-228 0,031
13 40365 258 338,32 Ac-228 0,1126
14 2556249 551 351,92 Ph-214 0,351
15 RGTS 133 409,51 Ac-228 0,0195
16 15260 192 463 Ac-228 0,045
17 2648 95 5623 Ac-228 0,0089
18 78563 331 583 TI-208 0,307
19 210212 480 609,31 Bi-214 0,446
20 19706 185 727 Bi-212 0,0735
21 1888 G4 755,18 Ac-228 0,0104
22 113 33 763,13 TI-208 0,0073
23 16679 194 768,36 Bi-214 0.0476
24 2952 117 ir2Aa7 Ac-228 0,0145
25 G096 131 785 46 Bi-212 0.,018964
26 10115 149 7947 Ac-228 0,0434
27 3404 113 8355 Ac-228 0,0153
28 8716 136 860,37 TI-208 0,0455
29 70542 305 911,07 Ac-228 0,266
30 9026 139 934 .06 Bi-214 0,0307
M 8656 139 964 6 Ac-228 0,052
32 31426 228 969 11 Ac-228 0,1623
33 48430 273 112026 Bi-214 0,147
34 16594 178 1238 11 Bi-214 00578
35 94403 342 1460 81 K-40 01067
36 4262 104 1500 23 Bi-214 0,0208
aF 4486 104 1588 Ac-228 00326
i) 42242 225 1764 48 Bi-214 0,151
39 2423 78 211855 Bi-214 0.0117
40 10799 136 2204 22 Bi-214 0,0498
M 3091 ar 2447 B6 Bi-214 0,0155
42 41602 217 2614 66 TI-208 0,356
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ANEXO 2 — Linhas Gama Detectadas na Amostra de Calibracdo em Eficiéncia para o Fosfato
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ANEXO 3 — Comparacao entre Medidas Realizadas em uma Mesma Amostra em Datas

Diferentes

Duas amostras foram medidas duas vezes cada uma em dias diferentes. Uma
das amostras foi de ragdo para frangos no inicio da vida, denominada A-6 e a outra amostra
era de fosfato bicalcico, denominada D-2. Estas eram amostras de rotina e foram escolhidas
aleatoriamente. A amostra A-6 foi medida primeiramente no dia 11/04/2008, e depois medida
em 10/08/2008, A amostra de DCP, D-2, foi primeiro medida em 06/03/2008, sendo que sua
medigdo foi repetida em 11/08/2008.

Apresenta-se nas tabelas a seguir os dados extraidos a partir das medidas das
amostras, comparando os valores obtidos em diferentes datas.

Para as duas tabelas seguintes, temos que:

AB ¢ a area bruta do pico dada em contagens

AL ¢ a area liquida do pico dada em contagens.

D ¢ o desvio da érea liquida dado em contagens.

C
e

té a centroéide do pico dada em keV.

1

Tabela 28 — Comparagédo entre medi¢cdes de uma amostra de ragdo em datas diferentes.

Amostra A-6 medida em 11/4/2008 Amostra A-6 medida em 10/8/2008

As A D Cont As Ay D Cont
1 3093 508 T 23715 3095 612 kT 238.05
2 1200 113 21 337.01 1235 92 16 337.60
3 1661 314 34 350 .68 1778 309 28 351.19
4 1006 99 15 58202 1033 75 15 58260
5 1156 1358 21 608.18 1337 150 23 608.83
[ 918 a 18 910.48 451 a5 19 911.07
7 653 45 15 968 55 713 36 16 965 68
8| 27H87 22983 181 1460.93 28221 24263 177 | 146050




Tabela 29 — Comparagao entre medi¢des de uma amostra de DCP em datas diferentes.

Amostra D-2 medida em 6/3/2008 Amostra D-2 medida em 11/8/2008
Ag Ay D Cent Ag Ay D Ceant
1| 47230 11757 153 238.65 42924 12865 151 238.05
2| 33606 11725 150 242 22 33474 12361 151 241.30
3| 12674 1470 113 270.35 137598 1808 125 26571
4 T2H 471 A2 277.50 G990 406 a0 277.01
5| 61448 s0027 251 295 .46 R9553 44120 238 2594 69
i 8765 1397 71 30017 B263 1464 69 2546.74
7 4642 60 28 32811 4670 58 28 327 TT
8 7602 1279 66 33867 7488 1067 A6 337 .86
9] 99124 69554 314 351.93 Q9686 78660 315 351.44
10 3764 322 1 463.17 3780 264 44 46243
11| 17165 11965 134 58348 15520 11100 127 583.08
12| 75790 70387 281 609 62 76054 71006 281 6059.08
13 5151 2685 7 727 67 4528 25492 75 72699
14| 10105 G166 118 T68.76 0884 6195 113 768.30
15 3814 1436 61 786,36 4016 1370 66 78611
16 2076 264 45 7595.049 2071 11 42 79507
17 3433 1293 ha a61.08 3458 1220 bals] 86037
18 4914 2714 i) 511.74 5380 2803 Fils] 91122
19 h445 3227 a0 534 .40 5391 3396 79 934 09
20 2314 487 43 96531 2346 525 45 964 51
21 3086 1066 bl 969.77 3418 1420 bt} 969.01
22| 18415 15986 148 112099 18016 15276 142 112034
23 7615 5344 o] 1238 .82 7401 5270 93 123819
24| B325 6311 103 1461.73 8256 6383 99 1460.78
25 2987 1264 62 151019 37 1587 61 1509.18
26| 15201 13229 138 176565 15107 13470 131 1764 .20
27 1337 707 44 2119.74 1245 7559 40 211772
28 43249 3565 TG 220562 4432 3776 75 220311
29 1393 754 45 244537 1313 785 42 2446.28
30 6406 hG648 a8 2616.36 5840 5520 a8z 2612.81
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ANEXO 4 - Parametros para Distribui¢do de Student
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Tabela 30 — Parametros para a distribuigdo de Student para os respectivos graus de liberdade

P'ontos de probabilidade da distribui-

¢do ! eom v graus de Bberdade.

y 04
1 0,325
2 0,289
| 027
4 0271
I3 0,267
51 0,265
T 0,265
8 0262,
] 0,26
10 0,260
11 0.z60
12 B EED
14 254
14 4 Re-Lt
15 0,258
16 (4 N5 3
7 0,257
18 0257
15 0,237
20 0257
1 0,257
3 810
29 0,258
24 0,256
il 0,255
26 0,256
=7 0258
8 0,258
o 0.256
b1 b B0
il 155
a0 0,154
120 0,464

0,553

1,000
0,516
0,766
0,741
0,727
0,718
0,711
0,706
0,703
0,700
0,687
0,585
10, Eitk 4
0,
0,681
1,580
0,680
0,685
0,888
0,887
0686
1L,EHE
0,885
1,685
0,684
1,684
0,654
1,653
0,653
0,0
0851
0679
0877
0674

N

\

\
i

Aren de probabilidade

0.1 1,1 0,025 0ol 0,005
3,078 H.314 27w 3LE21  63BAT
1,388 1520 4,303 6,965 0525
1,538 2,953 a8z #5341 0,841
1,534 2132 27TE 4,747 #8504
1,478 2018 2,571 3,380 a2
1.840 1943 2147 2,143 3.707
1115 1,595 2,365 2,598 4444
1.397 1,880 2,306 2E0E 9485
1,183 1,833 Z.262 1,521 3,480
1372 1512 b E LT 2,754 3,160
1,363 1,786 2201 718 3,104
1,353 1,782 .17 651 8,085
1,159 171 2.160 LAs0 a0z
1,343 1,Td1 2,145 1624 2,977
1.341 1,753 2,131 2 RN 2,847
1,337 1,746 2..2p 2,583 2,831
1,383 1,740 2110 2,007 2,658
1330 1,734 2,101 2.552 2578
1,328 1,728 2,093 2,539 2,561
1,305 1,705 2066 4,528 2,35
1.323 1,771 2,080 2,518 2 &1
1,321 L7iT 2074 2,508 2810
1,310 1,714 @059 2,500 2,07
1,318 1,711 2004 3492 2797
1,118 1,708 2,000 2,458 3787
1,315 1,706 2068 2479 2,779
1.314 1, 7R ™ S o 4Tn 2,771
1,313 1,701 04 2467 2762
1411 1,698 2045 2462 2,768
L.310 1,887 1,042 ZART 2,760
1,208 1BEd 7 i S400 2,704
L2896 LE7T1 2,000 21350 2860
1,288 1,658 1,580 2358 2,617
1,252 1,646 1,860 2336 2,676

00,0025
12732
14,069
7,453
5, 55R
4,778
1917
4,029
4,829
5,890
2,581
1497
5428
aam
3526
3,236
1252
R
3,197
3,174
3,153
1,126
3,119
12,104
.01
4,078
1,067
05T
3.7
3,038
330
0,071
2018
EHED
T80T

0,001
d18,41
2396
0213
7173
5 e
508
4,785
4,501
4,207
4,144
4025
4300
A Med
q,787
375
3686
e
3,510
3479
3,562
527
$,505
3185
AT
2450
34185
2,431
3408
3,356
d,185
a0t
3.232
A G0
A.080

00008

Ha6 G
al 5uR
14,524
RGN
fi, B4
b,O55
b8
6041
4,781
4,087
4,437
4,315
4,21
4,40
1,073
015
4,965
002
5883
5,550
=218
el
5,787
3745
3,725
L7
1,800
1.674
3,659
168
o,
460
4373
2201

Fonte: Box, G. E. F;, Hunier, W, G, e Hunter, J. 8., Statistion for expe rimenlers, An fntroduction to desipn, data
anafyiis and mode! building. Nova York, Wiley, 1975 Pearson, B. 8. o Hartley, H. O fods. ), Biomotrika tahfes for
statisticigns. vol. I, Cambridge University Prews (19581, Fisher, B A o Yatea, F., Statistical fobles for Bilorival,
Agricultural and Madical Ra eareh, Langman Group Lid, (1971) - Tabela 111 Reprodusids oom autorizegso da Jubn
Wiley & Bonay [ne; Biometrika Trusteer e Langmnn Growp UK Lid,



